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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　以下の（ａ）～（ｃ）の工程：
（ａ）装置Ａにおいて純粋なカルボニル鉄粉（ＣＥＰ）を純粋な鉄ペンタカルボニル（Ｅ
ＰＣ）の分解によって製造する工程；
（ｂ）装置Ｂにおいて合成ガスを製造する工程；および
（ｃ）装置Ｃにおいて炭化水素を製造する工程；
を含み、前記（ａ）～（ｃ）の工程を一酸化炭素（ＣＯ）と鉄について物質循環が生まれ
るように一体化させた、純粋なカルボニル鉄粉（ＣＥＰ）および炭化水素を製造するため
の一体化された方法であって、
　前記ＥＰＣの分解に際して放出される一酸化炭素（ＣＯ）を、鉄からのさらなるＣＥＰ
の製造のために装置Ａにおいて使用するか、装置Ｂに合成ガスの製造のために供給するか
又は装置Ｃに合成ガスからの炭化水素の製造のために供給し、
　装置Ａにおいて製造された前記ＣＥＰを触媒として、装置Ｃにおいて装置Ｂから得られ
た合成ガスからの炭化水素の製造のために使用し、
　装置Ｃにおいて発生する、消費された触媒を、装置ＡにおけるＣＥＰを製造するための
付加的な鉄源として使用し、且つ
　装置ＡにおいてＥＰＣの分解後に得られるＣＥＰを、触媒としての使用前に水素で処理
し、使用される水素が、合成ガスを製造するための装置Ｂから生じることを特徴とする、
前記方法。
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【請求項２】
　水素によるＣＥＰの処理を、３００～６００℃の範囲の温度にて行うことを特徴とする
、請求項１記載の方法。
【請求項３】
　装置ＡにおいてＣＥＰを製造するために使用される鉄を、前もって水素で処理すること
を特徴とする、請求項１又は２記載の方法。
【請求項４】
　水素による鉄の処理を、３００～１０００℃の範囲の温度にて行うことを特徴とする、
請求項３記載の方法。
【請求項５】
　使用される水素が、合成ガスを製造するための装置Ｂから生じることを特徴とする、請
求項３又は４記載の方法。
【請求項６】
　装置ＡにおいてさらなるＥＰＣを製造するために付加的に必要とされるＣＯが、合成ガ
スを製造するための装置Ｂから生じることを特徴とする、請求項１から５までのいずれか
１項記載の方法。
【請求項７】
　装置Ｃにおいて炭化水素としてＣ２～Ｃ４－オレフィンを製造することを特徴とする、
請求項１から６までのいずれか１項記載の方法。
【請求項８】
　装置Ｂにおいて合成ガスを石炭ガス化によって製造することを特徴とする、請求項１か
ら７までのいずれか１項記載の方法。
【請求項９】
　装置Ａにおいて純粋なＣＥＰを製造するために使用されるＥＰＣを、前もって蒸留によ
って精製することを特徴とする、請求項１から８までのいずれか１項記載の方法。
【請求項１０】
　装置ＡにおいてＥＰＣの分解が、ガス状ＥＰＣの熱分解であることを特徴とする、請求
項１から９までのいずれか１項記載の方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　発明の詳細な説明
　本発明は、純粋な鉄ペンタカルボニル（ＥＰＣ）の分解による純粋なカルボニル鉄粉（
ＣＥＰ）及び合成ガスからの炭化水素を製造するための一体化された方法に関する。
【０００２】
　純粋な鉄ペンタカルボニル（ＥＰＣ）の分解による純粋なカルボニル鉄粉（ＣＥＰ）の
製造は、例えばＵｌｍａｎｎ'ｓ Ｅｎｃｙｃｌｏｐｅｄｉａ ｏｆ Ｉｎｄｕｓｔｒｉａｌ
 Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，Ｉｒｏｎ Ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ，Ｅ．Ｗｉｌｄｅｒｍｕｔｈ，Ｈ．
Ｓｔａｒｋ ｅｔ ａｌ．，ｐｕｂｌｉｓｈｅｄ ｏｎｌｉｎｅ：１５ Ｊｕｎｅ ２０００
，（Ｗｉｌｅｙ－ＶＣＨ－Ｖｅｒｌａｇ）から公知である。
【０００３】
　このために、鉄粒子が、高い圧力及び高い温度下で鉄ペンタカルボニル（ＥＰＣ、Ｆｅ
（ＣＯ）5）へと反応させられる。鉄に含まれる不純物は、有利にはカルボニルの段階で
部分的に蒸留により除去され、そして高純度ＥＰＣが得られる。この化合物は、後続の工
程で行われるＣＥＰを得るためのＥＰＣの分解用前駆体である。この工程で、ＥＰＣは、
例えばダウンフロー型分解装置(Fallzersetzer)中で、高い温度下でＣＥＰへと分解させ
られる。
【０００４】
　後接続された処理工程において、この主要なＣＥＰは、フィッシャー・トロプシュ合成
用触媒へと加工されることができる。炭化水素、殊に低級オレフィンを合成ガスから製造
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するための触媒のさらなる加工及び適性は、２００７年７月２０日付けＥＰ０７１１２８
５３．２及び２００８年５月２７日付けＥＰ０８１５６９６５．９の特許出願（いずれも
ＢＡＳＦ ＡＧもしくはＳＥ）に記載されている。
【０００５】
　炭化水素が一酸化炭素（ＣＯ）及び水素（Ｈ2）から、金属触媒、例えば鉄触媒又はコ
バルト触媒を用いて製造できることは公知である。
【０００６】
　フィッシャー・トロプシュ合成用のさらなる鉄触媒は、ＷＯ２００６／１２７２６１Ａ
、第２頁、段落［００５］（沈殿触媒）及び同文献中の段落［００６］（溶融触媒）に記
載されている。
【０００７】
　鉄－フィッシャー・トロプシュ触媒の、もしくは一般的に沈殿触媒の製造に際しての主
な欠点は、エネルギー及び労働集約的な製造と、たいていの場合、環境にとって有害な物
質と分類されなければならない、発生する廃棄物にある。
【０００８】
　本発明の基礎をなしている課題は、従来技術の欠点を避けながら、純粋なカルボニル鉄
粉（ＣＥＰ）及び炭化水素を製造するための改善された経済的な方法を見つけ出すことで
あった。最初に述べた方法は、殊に、通常の触媒製造に際して発生する大きな物質量の廃
棄生成物を回避すべきである。殊に塩負荷及び洗浄水は、煩雑な後処理を要し、また場合
によってコスト集約的に廃棄処理されなければならない製造因子である。
【０００９】
　第二に述べた方法は、合成ガスからの短鎖炭化水素の入手を可能にすべきである。特別
な一実施態様において、該方法は、有利にはＣ２～Ｃ８－オレフィン（Ｃ２からＣ８まで
のオレフィン）、殊にＣ２～Ｃ４－オレフィン（Ｃ２からＣ４までのオレフィン）、とり
わけエテン、プロペン及び１－ブテンを生ずるべきであり、同時に可能な限り少量のメタ
ン、二酸化炭素、アルカン（例えばＣ２～Ｃ４－アルカン）及び高級炭化水素、つまり５
個以上のＣ原子を有する炭化水素（Ｃ５＋留分）が発生すべきである。
【００１０】
　本発明により、なかでも以下のことが認められた：
　一酸化炭素（ＣＯ）の物質循環を観察すると、ＥＰＣの製造及び引き続くＣＥＰへの分
解は、ＣＯのリサイクルが行われる循環プロセスとみなすことができる。代替的な製造法
、例えば鉄化合物の沈殿、か焼及び金属鉄を得るための引き続く還元と比較して、カルボ
ニル化合物を介した経路は、何よりもまず、いかなる廃棄物（例えば塩）及び廃水も発生
しないために好ましい。
【００１１】
　好ましいのは、エネルギー及び物質循環が相互に、原料としての鉄もしくは鉄酸化物か
ら出発してカルボニル鉄粉（ＣＥＰ）の中間段階を介して、化学反応のための、殊にフィ
ッシャー・トロプシュ合成のための鉄基触媒(eisen-basierter Katalysator)が製造され
るように結び合わされる、一体化された方法である。
【００１２】
　それに応じて、装置Ａにおいて純粋なカルボニル鉄粉（ＣＥＰ）を純粋な鉄ペンタカル
ボニル（ＥＰＣ）の分解によって製造し、ＥＰＣの分解に際して放出される一酸化炭素（
ＣＯ）を、鉄からのさらなるＣＥＰの製造のために装置Ａにおいて使用するか又は連結さ
れた装置Ｂに合成ガスの製造のために供給するか又は連結された装置Ｃに合成ガスからの
炭化水素の製造のために供給し、且つ装置Ａにおいて製造されたＣＥＰを触媒又は触媒成
分として、連結された装置Ｃにおいて装置Ｂからの合成ガスからの炭化水素の製造のため
に使用する、一体化された方法が見出された。
【００１３】
　装置Ａにおける純粋なＣＥＰの製造法に関して：
　ＥＰＣの分解は、有利にはガス状ＥＰＣの熱分解である。
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【００１４】
　有利には、ＥＰＣの分解後に得られたＣＥＰは、そのさらなる使用前に水素で処理され
る。
【００１５】
　水素によるＣＥＰの処理は、有利には３００～６００℃の範囲の温度にて行われる。
【００１６】
　この処理によって、炭素、窒素及びそれに酸素のＣＥＰ中での残留物含有量が低下させ
られる（ＤＥ５２８４６３Ｃ１、１９２７）。使用される水素は、有利には合成ガスを製
造するための連結された装置Ｂから生じる。
【００１７】
　ＣＥＰの製造のために使用される鉄は、有利には前もって水素で処理される。
【００１８】
　水素による鉄のこの処理は、有利には３００～１０００℃の範囲の温度にて行われる。
【００１９】
　この処理によって、殊に鉄の酸素含有量が下げられる。
【００２０】
　使用される水素は、有利には合成ガスを製造するための連結された装置Ｂから生じる。
【００２１】
　純粋なＣＥＰの製造のために用いられるＥＰＣは、有利には前もって蒸留によって精製
される。
【００２２】
　この蒸留によって、不純物、例えば遷移金属、殊にＮｉ及びＣｒが、それらのカルボニ
ル化合物の形で除去される。
【００２３】
　さらなるＥＰＣの製造のために付加的に必要とされるＣＯは、有利には合成ガスを製造
するための連結された装置Ｂから生じる。
【００２４】
　方法に従って装置Ａにおいて製造された純粋なカルボニル鉄粉（ＣＥＰ）は、有利には
下記の特性を有する：
　該ＣＥＰは、その直径が有利には≧１～５０μｍの範囲にある球状一次粒子から成る。
該一次粒子は凝集していてよい。
【００２５】
　一酸化炭素と水素（つまり合成ガス）の反応によって炭化水素を製造するための装置Ｂ
及びＣでの方法に関して：
　必要とされる合成ガスは、有利には装置Ｂで一般的に公知の方法に従って（例えばＷｅ
ｉｓｓｅｒｍｅｌ ｅｔ ａｌ．，Ｉｎｄｕｓｔｒｉａｌ Ｏｒｇａｎｉｃ Ｃｈｅｍｉｓｔ
ｒｙ，Ｗｉｌｅｙ－ＶＣＨ，Ｗｅｉｎｈｅｉｍ，２００３，ｐａｇｅｓ １５ ｔｏ ２４
に記載される通り）、例えば石炭又はメタンと水蒸気の反応によって又はメタンの部分酸
化によって製造される。合成ガスを製造するための主要なエネルギーキャリアとして、石
炭及び天然ガスの他にバイオマスも適している。
【００２６】
　好ましくは、合成ガスは、水素に対する一酸化炭素のモル比を３：１～１：３の範囲で
有する。特に有利には、装置Ｃでは、水素に対する一酸化炭素の混合モル比を２：１～１
：２の範囲で有する合成ガスが使用される。
【００２７】
　本発明による一体化された方法の特別な一実施形態において、合成ガスは二酸化炭素（
ＣＯ2）を含有する。ＣＯ2の含有率は、有利には１～５０質量％の範囲にある。
【００２８】
　特別な一実施態様において、装置Ｂでは、合成ガスが石炭ガス化によって製造される。
かかる方法は、例えばＮｅｘａｎｔ Ｉｎｃ．／Ｃｈｅｍ Ｓｙｓｔｅｍｓ ＰＥＲＰ ０３
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／０４－Ｓ４－Ｄｅｖｅｌｏｐｅｍｅｎｔｓ ｉｎ Ｓｙｎｇａｓ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ
，２００５，ｐａｇｅｓ １０／１１及び５８－６３にも記載されている。
【００２９】
　石炭ガス化によって製造可能な合成ガスは、水素に対する一酸化炭素のモル比を２．３
６～０．４の範囲で、とりわけ２～０．６の範囲で、殊に１．５～０．８の範囲で有する
。
【００３０】
　装置Ｃにおける炭化水素を製造するための方法で発生する、消費された触媒は、有利に
は上記したような水素による処理後に、有利には装置Ａにおけるカルボニル鉄粉（ＣＥＰ
）を製造するための付加的な鉄源として使用される。
【００３１】
　特に好ましいのは、本発明により、合成ガスを製造するための装置ＢをくるめたＣＯリ
サイクルプロセス、及び装置Ｃからの消費された触媒の装置Ａへの返送による鉄循環に結
び合わせることを組み合わせた、炭化水素を製造するための連結された装置Ｃで触媒又は
触媒成分として使用される、装置ＡにおけるＣＥＰの製造である。
【図面の簡単な説明】
【００３２】
【図１】本発明による一体化された方法の有利な実施態様の概略を表す図
【図２】有利には使用される球状一次粒子を有するカルボニル鉄粉のＳＥＭ写真を示す図
【図３】有利には使用される球状一次粒子を有するカルボニル鉄粉のＳＥＭ写真を示す図
【図４】有利には使用される球状一次粒子を有するカルボニル鉄粉のＳＥＭ写真を示す図
【発明を実施するための形態】
【００３３】
　本発明による一体化された方法（組み合わせ）の有利な実施形態は図１において概略が
表されている。
【００３４】
　図１における個々の工程が、次の通り－"消費された触媒（鉄含有）"から出発して－有
利な一実施形態として表されることができる：
　１）鉄酸化物が、鉄（Ｆｅ）又は鉄酸化物（後者は、そのつど装置Ｃからの消費された
触媒から生じる）と混合され、且つ還元される。還元水素は合成ガス装置Ｂから生じる。
消費されなかった水素は、合成ガス装置Ｂに供給し戻されるか又は炭化水素を製造するた
めのフィッシャー・トロプシュ装置Ｃに直接的に供給される。
【００３５】
　２）発生する金属鉄は、装置Ａにおいて合成ガス装置ＢからのＣＯとＥＰＣへと反応さ
せられる。
【００３６】
　３）該ＥＰＣは、装置ＡにおいてＣＥＰへと分解させられ、且つ放出されるＣＯは、合
成ガス装置Ｂ、フィッシャー・トロプシュ装置Ｃ又は再び装置ＡにおけるＥＰＣ合成に供
給される。最後に述べた代替案は、直接的なＣＯリサイクルに相当する。
【００３７】
　４）装置ＡからのＣＥＰは、後続工程において鉄－フィッシャー・トロプシュ触媒に加
工され、且つ炭化水素を合成するためのフィッシャー・トロプシュ装置Ｃで使用される。
付加的に、該ＣＥＰは外で市場に出されることができる。
【００３８】
　５）装置Ｃからの取り除かれた触媒は、金属鉄の合成（工程１）の"触媒循環"によって
ＥＰＣ製造に再び供給される。
【００３９】
　本発明により個々の処理工程をつなぎ合わせることに基づき、有利には、使用される一
酸化炭素についてのみならず鉄についても、ほぼ一つにまとまった物質循環が生まれる。
そのようにして生ずる組み合わせは、従って環境及び資源に優しい鉄基触媒の製造を可能
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にする。
【００４０】
　合成ガスの反応によって炭化水素を製造するための装置Ｃでの方法に関する詳細：
　ＣＥＰを含有する不均一触媒の存在における一酸化炭素と水素の反応によって炭化水素
、有利にはオレフィンを製造するための装置Ｃにおける方法では、有利には球状一次粒子
を有するカルボニル鉄粉（ＣＥＰ）が使用される。
【００４１】
　カルボニル鉄粉中の球状一次粒子の割合は、有利には＞９０質量％、とりわけ＞９５質
量％、極めて有利には＞９８質量％である。
【００４２】
　該球状一次粒子は、有利には０．０１～２５０μｍの範囲の、とりわけ０．１～２００
μｍの範囲の、極めて有利には０．５～１５０μｍの範囲の、ずっと有利には０．７～１
００μｍの範囲の、ずっと有利には１～７０μｍの範囲の、特に有利には１．５～５０μ
ｍの範囲の直径を有する。
【００４３】
　該球状一次粒子の鉄含有率は、そのつど場合によって存在する助触媒抜きに計算して、
有利には＞９７質量％、とりわけ≧９９質量％、殊に≧９９．５質量％である。
【００４４】
　有利なのは、細孔のない球状一次粒子である。
【００４５】
　有利なカルボニル鉄粉は、とりわけ、球状一次粒子の他に、いかなる糸状一次粒子も含
有せず、殊に、ＤＥ２９１９９２１Ａ１及び"Ｆａｃｈｂｅｒｉｃｈｔｅ ｆｕｅｒ Ｏｂ
ｅｒｆｌａｅｃｈｅｎｔｅｃｈｎｉｋ"，Ｊｕｌｉ／Ａｕｇｕｓｔ １９７０，ｐａｇｅｓ
 １４５～１５０において開示される鉄ホイスカーを含有しないという点で優れている。
【００４６】
　図２～４は、有利には使用される球状一次粒子を有するカルボニル鉄粉のＳＥＭ写真を
示す。
【００４７】
　方法において使用可能な球状一次粒子を有するカルボニル鉄粉は、例えば"Ｃａｒｂｏ
ｎｙｌｅｉｓｅｎｐｕｌｖｅｒ ＣＮ"の名称でＢＡＳＦ ＡＧもしくは現在はＢＡＳＦ Ｓ
Ｅ，Ｄ－６７０５６ Ｌｕｄｗｉｇｓｈａｆｅｎから入手され得る。
【００４８】
　殊に球状一次粒子を有するカルボニル鉄粉は、とりわけ蒸留によって前もって精製され
たガス状鉄ペンタカルボニル（ＥＰＣ、Ｆｅ［ＣＯ］5）の熱分解によって得られる。
【００４９】
　球状一次粒子は、部分的に、例えば２５～９５質量％が凝集していてよい。
【００５０】
　有利には、そのようにして得られた生成物は水素による還元によって後処理される。
【００５１】
　各種添加剤抜きでもすでに、カルボニル鉄粉は好ましい触媒活性を示す。
【００５２】
　カルボニル鉄粉は、触媒活性を上昇させるために１つの助触媒又は複数の助触媒でドー
プされていてよい。
【００５３】
　フィッシャー・トロプシュ合成用の鉄触媒における助触媒は、例えばＭ．Ｊａｎａｒｄ
ａｎａｒａｏ，Ｉｎｄ．Ｅｎｇ．Ｃｈｅｍ．Ｒｅｓ．１９９０，２９，ｐａｇｅｓ １７
３５ ｔｏ １７５３、又はＣ．Ｄ．Ｆｒｏｈｎｉｎｇ ｅｔ．ａｌ．ｉｎ "Ｃｈｅｍｉｅ
ｒｏｈｓｔｏｆｆｅ ａｕｓ Ｋｏｈｌｅ"，１９７７，ｐａｇｅｓ ２１９ ｔｏ ２９９に
おいて記載されている。適した助触媒として、触媒は、元素のバナジウム、銅、ニッケル
、コバルト、マンガン、クロム、亜鉛、銀、金、カリウム、カルシウム、ナトリウム、リ
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チウム、セシウム、白金、パラジウム、ルテニウム、硫黄、塩素の１つ以上を、そのつど
元素の形で又はイオンの形で含有してよい。
【００５４】
　カルビニル鉄粉のドープ量は、全体で（すなわち、複数の助触媒の場合の合計）、その
つど鉄に対して、有利には０．０１～３０質量％、特に有利には０．０１～２０質量％、
極めて有利には０．１～１５質量％、例えば０．２～１０質量％、とりわけ０．３～８質
量％である。方法の特別な一実施態様において、カルボニル鉄粉は、助触媒としてのカリ
ウムイオン及び／又はナトリウムイオンでドープされている。
【００５５】
　特に有利には、カルボニル鉄粉は、一実施態様において、全体で（そのつど鉄に対して
）カリウムイオン及び／又はナトリウムイオン０．０１～１０質量％、有利には０．１～
５質量％の範囲でドープされている。
【００５６】
　上述の助触媒の施与は、例えばカルボニル鉄粉を上述の金属の塩水溶液、好ましくは炭
酸塩、塩化物、硝酸塩又は酸化物で含浸させることによって行われることができる。
【００５７】
　さらに、助触媒として作用する元素は、相応するガス状カルボニル化合物、例えば銅カ
ルボニル、コバルトカルボニル又はニッケルカルボニルの熱分解によって、カルボニル鉄
粉製造の間に施与されることができる。
【００５８】
　カルボニル鉄粉は、触媒のさらなる一実施態様において、担体材料に施与されることが
できる。有利な担体材料は、ＴｉＯ2、ＳｉＯ2、Ａｌ2Ｏ3、ゼオライト、炭素（Ｃ）であ
る。
【００５９】
　炭化水素、殊にオレフィンを製造するための方法では、場合によってドープされた及び
場合によって担持されたカルボニル鉄粉はペレットの形で使用されることができる。
【００６０】
　ペレットは、当業者に公知の方法によって得られる。ペレットの有利な形態は、タブレ
ット及びリングである。
【００６１】
　ペレットは、方法でのその使用前に、例えばミリングによって再び粉砕されることもで
きる。
【００６２】
　触媒は、方法でのその使用前に、水素及び／又は一酸化炭素による処理によって、高め
られた温度にて、殊に３００℃を上回る温度にて、より合成活性の状態に移行されること
ができる。この付加的な活性化は、しかしながら、どうしても必要というわけではない。
【００６３】
　炭化水素、殊にオレフィンを製造するための方法は、有利には２００～５００℃、とり
わけ３００～４００℃の範囲の温度にて実施される。
【００６４】
　絶対圧は、有利には１～１００ｂａｒ、とりわけ５～５０ｂａｒの範囲にある。
【００６５】
　ＧＨＳＶ（Ｇａｓ Ｈｏｕｒｌｙ Ｓｐａｃｅ Ｖｅｌｏｃｉｔｙ）は、有利には１００
～１００００、特に有利には３００～５０００（触媒の体積割合及び時間当たりの供給流
の体積割合（ｌ／ｌ・ｈ））の範囲にある。
【００６６】
　本発明による方法を実施するための有利な反応器は以下のものである：
　流動床反応器、固定床反応器、懸濁反応器。
【００６７】
　流動床反応器及び懸濁反応器中では、触媒は、有利には粉末形で使用される。粉末は、
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カルボニル鉄粉の一次粒子であってよく、しかし、それらの凝集塊であってもよい。
【００６８】
　粉末は、前もって製造されたペレットのミリングによって得られることもできる。
【００６９】
　固定床反応器中では、触媒は成形体として、有利にはペレットの形で使用される。
【００７０】
　フィッシャー・トロプシュ合成のためのかかる反応器の使用は、例えばＣ．Ｄ．Ｆｒｏ
ｈｌｉｎｇ ｅｔ ａｌ．ｉｎ "Ｃｈｅｍｉｅｒｏｈｓｔｏｆｆｅ ａｕｓ Ｋｏｈｌｅ"，
１９７７，ｐａｇｅｓ ２１９ ｔｏ ２９９、又はＢ．Ｈ．Ｄａｖｉｓ，Ｔｏｐｉｃｓ ｉ
ｎ Ｃａｔａｌｙｓｉｓ，２００５，３２ （３－４），ｐａｇｅｓ １４３ ｔｏ １６８
において記載されている。
【００７１】
　有利には、装置Ｃにおいて、炭化水素としてＣ２～Ｃ８－オレフィン、殊にＣ２～Ｃ４
－オレフィン、その中でもとりわけエテン、プロペン及び１－ブテンが製造される。
【００７２】
　殊にオレフィンを製造するための方法は、オレフィンを含有する生成物混合物を、有利
には少なくとも３０％、例えば３０％～４５％の範囲でのＣ２～Ｃ４範囲における、オレ
フィン炭素選択率、殊にα－オレフィン炭素選択率で生ずる。選択率の計算に際して、形
成される二酸化炭素は考慮に入れられない（すなわち、ＣＯ2を除く）。
【００７３】
　特別な一実施形態において、オレフィンを含有する生成物混合物が、少なくとも３０％
のＣ２～Ｃ４範囲のオレフィン炭素選択率で得られ、その際、この少なくとも３０％のさ
らに少なくとも９０％がエテン、プロペン、１－ブテンに割り当てられる。選択率の計算
に際して、形成される二酸化炭素は考慮に入れられない（すなわち、ＣＯ2を除く）。
【００７４】
　特に有利な一実施形態において、オレフィンを含有する生成物混合物が、少なくとも４
０％の、例えば４０～４５％の範囲でのＣ２～Ｃ４範囲のオレフィン炭素選択率で得られ
、その際、この少なくとも４０％のさらに少なくとも９０％がエテン、プロペン、１－ブ
テンに割り当てられる。選択率の計算に際して、形成される二酸化炭素は考慮に入れられ
ない（すなわち、ＣＯ2を除く）。
【００７５】
　得られたオレフィンは、例えばポリオレフィン、エポキシ、オキソ生成物、アクリロニ
トリル、アクロレイン、スチレンを製造するための方法において使用される。Ｗｅｉｓｓ
ｅｒｍｅｌ ｅｔ ａｌ．，Ｉｎｄｕｓｔｒｉａｌ Ｏｒｇａｎｉｃ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，
Ｗｉｌｅｙ－ＶＣＨ，Ｗｅｉｎｈｅｉｍ，２００３，ｐａｇｅｓ １４５ ｔｏ １９２及
び２６７ ｔｏ ３１２も参照されたい。
【００７６】
　図１：
　本発明による一体化された方法の有利な実施態様の概略図［合成ガス装置（Ｂ）、フィ
ッシャー・トロプシュ装置（Ｃ）、ＣＥＰ装置（Ａ）を組み合わせたもの］。
【００７７】
　図２～４：
　装置Ｃにおける、炭化水素、殊にオレフィンを製造するための方法で有利には使用され
る球状一次粒子を有するカルボニル鉄粉（ＣＥＰ）。
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