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(57 Sammendrag

Fast materialblanding valgt fra grup-
pen bestdende av:

(a) en komponent som omfatter: (1)

et lantanoksid og en komponent som
omfatter: (2) minst ett materiale
valgt fra gruppen bestdende av halogen-
ioner, forbindelser inneholdende halo-
genioner, tinn og forbindelser inne-
holdende tinn, og

(b) en komponent som omfatter: (1)
minst ett materiale valgt fra gruppen
bestdende av gruppe-lA-metaller og
forbindelser inneholdende de nevnte
metaller, en komponent som omfatter:
(2) minst ett metall valgt fra gruppen
bestdende av lantan og forbindelser
inneholdende lantan, og valgfritt,

en komponent som omfatter: (3) minst
ett materiale valgt fra gruppen be-

stdende av halogenioner, foébindelser
inneholdende halogenioner, tinn og
forbindelser inneholdende tinn,

og en fremgangsmdte for den oksidative
omsetting av organiske forbindelser
til andre organiske forbindelser,
serlig i n®zrvar av en gass innehol-
dende fritt oksygen. Nar fremgangs-
miten utferes i narvar av en gass
inneholdende fritt oksygen er et kon-
taktmateriale som omfatter ett gruppe-
IA-metall, tinn og, valgfritt, klorid-
ioner, ogsd funnet og vare virksomt.
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Oppfinnelsen angar ocksidativ omsetting av metanholdige
matningsprodukter, sarlig naturgass, til andre organiske
forbindelser omfattende heyere hydrokarboner i narvar av en
gass inneholdende fritt oksygen og ved bruk av et fast
kontaktmateriale.

En rekke fremgangsmater er i bruk og er blitt foresldtt for
omsettingen av organiske forbindelser og matningsmaterialer
til mer verdifulle organiske forbindelser og mer verdifulle
matningsmaterialer til bruk i den organokjemiske og petrokje-
miske industri, s&rlig organiske forbindelser og matningsmate-
rialer avledet fra petroleumskilder.

En lovende rute til slike omsettinger har vart den oksidative
omsetting av organiske forbindelser til andre organiske forbin-
delser. I mange tilfellexr er slike oksidative omsettingsproses-
ser imidlertid ikke industrielt gjennomferbare, hovedsakelig
fordi de er energiintensive, omsettingene av matningsmaterialet
er lave, selektiviteten for de onskede forbindelser er lav

og slike prosesser kan ikke anvendes pd kontinuerlig méte.

I de fleste slike prosesser blir matningsmaterialene bragt

i berering med et fast kontaktmateriale. Der er imidlertid
forskjellig oppfatning blant fagfolk angdende beskaffenheten av
slike prosesser og serlig funksjonen av kontaktmaterialet og
den mAten som en slik funksjon utferes pd. For eksempel har
fagfolk fra tid til annen foresldatt at kontaktmaterialets
funksjon omfatter et rent fysisk fenomen, en absorpsjon-
desorpsjon/prosess enten av atomert eller molekylart oksygen,
og enten pd overflaten eller innlemmet inne i det faste
materiale, oksidasjon-reduksjon ved anvendelse av flerverdige
metaller som kan gjennomgd oksidasjon-reduksjon, adsorpsjon og
desorpsjon av de organiske materialer pa& de faste materialer,
en friradikalmekanisme etc. Feolgelig blir de faste materialer
som anvendes betegnet pd forskjellig mate sasom "kontakt-
materialer"”, "promotorer", "aktivatorer" og "katalysatorer".
For & unngd funksjonell kategorisering skal derfor uttrykkene
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"fast kontaktmateriale" eller "faste kontaktmaterialer"
anvendes i den foreliggende soknad. _

Fordi mange tidligere kjente prosesser er basert pd den teori
at kontaktmaterialene fungerer via adsorpsjon-desorpsjon av

oksygen, oksidasjon-reduksjon etc., blir slike prosesser drevet

pd cyklisk mate ved passasje av en oksiderende gass over kontakt-

materialet og deretter bergring av matningsmaterialet med det
oksygenholdige kontaktmateriale og deretter reaktivering eller
regenerering av kontaktmaterialet ved ny passasje av gass inne-
holdende fritt oksygen over dette. Slike fremgangsmiter krever
sdledes uonskede hoye temperaturer, er energiintensive, da

de eksoterme ‘og endoterme reaksjoner finner sted hver for seg,
omkostningene i forbindelse med utstyret er heye pd grunn av
nodvendigheten av & drive prosessen med hurtige cykler og leve-

tiden av kontaktmaterialet er forholdsvis kort.

Fra det som er angitt ovenfor er det helt klart at velegnetheten
av kontaktmaterialsr for den oksidative omsetting av organiske
forbindelser er uforutsigbar. Det er derfor meget onskelig

at nye og forbedrede kontaktmaterialer for slik bruk kan utvik-
les og at forbedrede fremgangsmdter som anvender slike kontakt-
materialer kan skaffes, s®rlig fremgangsmiter Sqm reduserer

de temperaturer som er nedvendige, reduserer energibehovene,

kan utferes kontinuerlig, forlenger den nyttige levetid av
kontaktmaterialet, forbedrer omsettingen av matningsmaterialet
og forbedrer selektiviteten for de onskede produkter.

Av de forskjellige matningsmaterialer for den organokjemiske
og petrokjemiske industri er alkener sdsom eten og propen av
spesiell interesse og disse er blitt viktige matningsmaterialer.
Av disse er eten langt det viktigste kjemiske matningsmateriale

da ettersporselen etter etenmatningsmaterialer er dobbelt s& stor

som for propenmatningsmaterialer. Felgelig er der et avgjort
behov for materialer og fremgangsmdter for omsettingen av for-
holdsvis billige matningsmaterialer til eten. For tiden frem-
stilles eten nesten helt og holdent ved dehydrogenering eller
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pyrolyse av etan og propan, nafta og i noen tilfeller gass-
oljer. Ca. 75% av etenet fremstilles for tiden ved dampcracking
av etan og propan som f&s fra naturgass, da naturgass inneholder
fra - ' 5 volumprosent til = . 60 volumprosent hydrokarboner
andre enn metan, idet mesteparten er etan. Forholdvis strenge
betingelser kreves imidlertid,6 szrlig temperaturer heyere enn
lOOOOC, og som angitt er slike fremgangsmidter meget energi-
intensive. For & redusere strengheten av betingelsene, sarlig
temperaturen, er en rekke forslag til & katalysere pyrolytiske
reaksjoner blitt fremsatt.Skjgnt noen av disse fremgangsmdter i
realiteten reduserer strengheten av betingelsene, er omsettingen
av matningsmaterialet og selektiviteten for eten fortsatt ganske
lav. Av sa&rlig interesse i denne fase av teknikken er den oksi-
dative omsetting av metan til hydrokarboner, sarlig eten og
etan. Mange av de fremgangsmdter som er blitt foresldtt for slik
oksidativ omsetting er imidlertid gjenstand for noen eller alle
de tidligere nevnte svakheter og forelepig er de ikke indu- .
strielt gjennomforbare.

Det er derfor en hensikt med oppfinnelsen og skaffe en forbedret
materialblanding og fremgangsméte til anvendelse av denne,
som overvinner de ovenfor angitte og andre ulemper ved den

tidligere kjente teknikk. En annen hensikt med oppfinnelsen

er & skaffe et forbedret kontaktmateriale for den oksidative
omsetting av organiske forbindelser, nzrmere bestemt metan-
holdige matningsprodukter, til andre organiske forbindelser.
Videre er det en hensikt med oppfinnelsen & skaffe et forbedret
kontaktmateriale for den oksidative omsetting av metanholdige
matningsprodukter til andre organiske forbindelser omfattende
heovere hydrokarboner i nzrvar av en gass inneholdende fritt
oksygen. Ytterligere en hensikt med oppfinnelsen er & skaffe en
fremgangsmdte til oksidativ omsetting av metanholdige mat-
ningsprodukter til andre organiske forbindelser som feorer til
forbedret omsetting av matningsmaterialet. En ytterligere
hensikt med oppfinnelsen er & skaffe en fremgangsmate til den
ocksidative omsetting av metanholdige matningsprodukter til
andre organiske forbindelser som fprer til forbedret selek-
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tivitet for onskede produkter. Videre er det en annen og
ytterligere hensikt med oppfinnelsen & skaffe en fremgangsmite
t£il den oksidative omsetting av metanholdige matningsprodukter
til andre organiske forbindelser som anvender temperaturer
lavere enn de scom anvendes i kjente prosesser, noe scom
reduserer energibehovene derav, og som kan utferes kontinuer-
lig. Nok en hensikt med oppfinnelsen er & skaffe en frem-
gangsmate til den oksidative omsetting av metanholdige
matningsprodukter til andre organiske forbindelser som
forlenger den nyttige levetid av det kontaktmateriale som
anvendes.

Disse hensikter oppnas ved fremgangsmaten ifelge oppfinnelsen,
hvor metanholdige matningsprodukter, spesielt naturgass, blir
omsatt oksidativt for fremstilling av organiske forbindelser
omfattende hoyere hydrokarboner ved at det nevnte metanholdige
produkt og en gass inneholdende fritt oksygen bringes i
bergring med et fast kontaktmateriale bestdende av:
(a) et kontaktmateriale scm omfatter lantanoksid, eller
(b) et kontaktmateriale som omfatter: (1) lantancksid og
(2) minst én promotor valgt fra gruppen bestaende av
gruppe- IA-metaller og tinn under betingelser for
oksidativ omsetting for & omsette de nevnte‘matningsfor—
bindelser til de nevnte organiske forbindeiSer omfattende
hoyere hydrokarboner. E

Kontaktmaterialet i form av den ovenfor angitte matrialblanding
er folgelig innrettet til & omsette organiske matningsfor-
bindelser, dvs. metan, til organiske produktforbindelser,
serlig i narvaer av en gass inneholdende fritt oksygen.

En annen side ved oppfinnelsen angdr en fremgangsmite for den
oksidative omsetting av organiske matningsforbindelser til
organiske produktfcrbindelser som innbefatter & bringe de
nevnte organiske matningsforbindelser og en gass inneholdende
fritt oksygen i beroring med et fast kontaktmateriale bestdende
av en komponent som omfatter lantanoksid og en komponent som
cmmfatter minst ett materiale valgt fra gruppen bestdende av
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halogenioner cog forbindelser inneholdende halogenioner, under
betingelser for oksidativ omsetting som er tilstrekkelige til &
omsette de nevnte organiske matningsforbindelser til de nevnte
organiske produktforbindelser.

‘'Nok en side ved oppfinnelsen angdar en fremgangsmate til den
oksidative omsetting av organiske matningsforbindelser til
organiske produktforbindelser som innbefatter & bringe de
nevnte organiske matningsforbindelser og en gass inneholdende
fritt oksygen i beroring med et fast kontaktmateriale bestdende
av en'komponent som omfatter: (1) lantanoksid, og (2) en
komponent som omfatter: minstvett materiale valgt fra gruppen
bestaende av gruppe-lA-metaller, s&rlig gruppen bestidende av
litium, natrium og kalium og forbindelser inneholdende de
nevnte metaller, og valgfritt, en komponent valgt fra gruppen
bestdende av halogenioner og forbindelser inneholdende
halogenioner, under betingelser for oksidativ omsetting som er
tilstrekkelige til & omsette de nevnte organiske matningsfor-
bindelser til de nevnte organiske produktforbindelser.

De ovenfor angitte materialblandinger er sarlig nyttige som
kontaktmaterialer for den oksidative omsetting av metanholdige
matningsprodukter til organiske produktforbindelser omfattende
hoyere hydrokarboner i nerver av en gass inneholdende fritt
~cksygen. Felgelig blir et fast kontaktmateriale skaffet som er
tilpasset til & omsette organiske matningsforbindelser til
organiske produktforbindelser.

N&r uttrykket "virksom mengde" anvendes med henvisning til
materialblandingen og kontaktmaterialene heri, er uttrykket
ment & innbefatte mer enn en ubetydelig mengde og siledes, en
liten mengde som er tilstrekkelig til & pavirke funksjonen

av materialblandingen for det formal det skal anvendes for.

Sédledes anvendes lantanoksid i mengder fra en virksom mengde
til 100 vektprosent. Nar tinn settes til lantancksid kan meng-
den av tinn vere fra en virksom mengde til nar 100 vektprosent
av grunnstoffet tinn, regnet pa den samlede vekt av lantan-

cksid og hvilke som helst forbindelser inneholdende tinn kan an-



171015

vendes. I denne kombinasjon er imidlertid tinn generelt minor-
komponenten og lantanoksid majorkomponenten. Felgelig vil tinn
som regel representere fra. 0,5 vektprosent til 20
vektprosent, fortrinnsvis mellom 0,5 og 7 vektprosent av grunn-
stoffet tinn regnet p& den samlede vekt av de aktive komponen-
ter i kontaktmaterialet. Halogenioner, i kombinasjon med lan-
tan, kan ogsd variere fra en virksom mengde til nzr 100 % halo-
gen i grunnstoff-formen regnet pd den samlede vekt av de akti-
ve komponenter av kontaktmaterialet, som regel fra 0,1
vektprosent til 5 vektprosent. NAar tinn og halogenioner begge an-
vendes'sammeh med lantanoksid, kan tinn- og halogenionene fore-
ligge i de mengder som tidligere er angitt. En bekvem form

for bade tinn og halogenioner er f.eks. halogenid.

I en kombinasjon av gruppe-IA-metall med lantan og

tinn og/eller halogenioner, kan en hvilken som helst av kompo-
nentene foreligge i mengder fra en virksom mengde til nzr 100%
regnet som fritt metall eller fritt halogen, basert pa den
samlede vekt av aktive komponenter av kontaktmaterialet. I
denne kombinasjon vil imidlertid gruppe-IAmetallet vanligvis
vare minorkomponenten og representere fra Q,l vektprosent
til 50 vektprosent, fortrinnsvis 0,5 - 15 Vektprosent og
helst 1 - 5 vektprosent av fritt gruppe-IA-metall regnet pa
den samlede vekt av de aktive komponenter av kontaktmaterialet,
og lantan vil utgjore resten, som hovedkomponenten. Nar tinn
foreligger vil det normalt vare i en mengde fra 0,5 vektprosent
til . 20 vektprosent, fortrinnsvis mellom 1 vektprosent og
20 vektprosent av tinn som grunnstoff regnet pd den samlede
vekt av de aktive komponenter av kontaktmaterialet. Halogen-
ioner vil anvendes i mengder pd& mellom 0,1 og 5 vektprosent
regnet pd den samlede vekt av de aktive komponenter i kontakt-
materialet.

De ovenfor angitte komponenter kan blandes med eller avleires
pd et "inert bazrermateriale" innrettet til & herde eller beare
de aktive materialer. Uttrykket "inert bzrermateriale" slik

det anvendes i denne forbindelse, er ment & innbefatte et hvil-

ket som helst materiale som ikke reagerer med eller utveksler
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ioner med de aktive komponenter, ikke har noen betydelig funksjo-
nell virkning p& produksjonen av onskede eller uenskede produk-
ter i fremgangsmdten som det faste kontaktmateriale anvendes

for, og bare fungerer som et herdemiddel eller stette for de
aktive komponenter. Nar slike faste bazrermaterialer anvendes,

er vekten av slike faste barermaterialer ikke inkludert i bestem-

melsen av de relative vekter av de aktive komponenter.

Gruppe-IA-metall, tinn, halogen og lantan kan f£as fra en hvil-
ken som helst egnet kilde til slike materialer, sdsom metalkar-
bonater, hydroksider, oksider, nitrater, oktoater, halogenider
etc. Kontaktmaterialene kan fremstilles ved en hvilken som

helst egnet fremgangsmate til fremstilling av slike materialer

i fast form. Szrlig virksomme teknikker er de som anvendes

til fremstillingen av faste katalysatorer. Vanlige metoder

for slik katalysatorfremstilling innbefatter samutfelling fra

en vandig, organisk eller en kombinert opplesning/dispersjon,
impregnering, terrblanding, vatblanding o.l., alene eller i
forskjellige kombinasjoner. Generelt kan en hvilken som helst
fremgangsmate anvendes som skaffer materialblandinger som inne-
holder de foreskrevne komponenter i virksomme mengder. F.eks.
kan et litium/lantan-materiale fremstilles ved blanding av
litiumkarbonat og lantanoksid i et blandeapparat med tilstrek-
kelig mengde vann til & danne en tykk oppslemming. Oppslemmingen
kan deretter terkes, vanligvis ved en temperatur som er tilstrek-
kelig til & fordampe vannet eller et annet barermedium, f. eks.
104°C ~ 232°. Alternativt kan lantanoksid-pellets impregneres
med en vandig opplesning av litiumnitrat og terkes. Nar tinn
foreligger kan blandingen fremstilles ved impregnering av lantan-
oksid-pellets med en heksanopplesning av tinnoktoat og terkes. I
alle tilfeller uansett hvordan komponentene kombineres og uan-
sett kilden til metall eller halogen, blir den torkede blanding
kalsinert i narvar av en gass inneholdene fritt oksygen, vanlig-
vis ved temperaturer mellom 371°C og 1 649°% i 1 - 24
timer. Skjont den neyaktige form av metallene i den resulterende
blanding ikke er kjent, antas det at gruppe-IA-metaller og
lantan foreligger hovedsakelig i sin oksidform, og ndr halogen
foreligger, er det i form av et halogenid.
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Som tidligere angitt er disse materialblandinger og kontakt-
materialer szrlig nyttige for den oksidative omsetting av organ-
iske matningsforbindelser til organiske produktforbindelser og
s@rlig omsettingen av organiske matningsforbindelser til organ-
iske produktforbindelser i narvar av en gass inneholdene fritt
oksygen. Fremgangsmater av denne type omfatter den oksidative
dehydrogenering av hydrokarboner, sa&rlig alkaner med 2-7 karbon-
atomer, til andre hydrokarboner, szrlig eten, den oksidative
metylering av toluen i narver av metan, til etylbenzen og
styren, den oksidative omsetting av toluen til stilben, den
oksidative metylering av acetonitril, i1 nzrver av metan, til
akrylnitril og C2+hydrokarboner og den oksidative metylering av
andre hydrokarboner. Materialblandinger og kontaktmaterialer i
folge oppfinnelsen er sarlig nyttige for den oksidative omset-
ting av metan til heyere hydrokarboner, szrlig den oksidative
omsetting av metan til eten 1 n®rver av en gass inneholdene
fritt oksygen. Felgelig skal nytten av de nye materialblandinger
og kontaktmaterialer og de nye fremgangsmater ifelge oppfinnel-
sen vises og eksemplifiseres ved henvisning til en reaksjon

for omsetting av metan til heyere hydrokarboner i narvar av en
gass inneholdene fritt oksygen. Det skal forstés at drifts-
betingelsene for andre oksidative omsettingsprosesser vil avvike
noe. Slike betingelser er imidlertid enten kjenégfor fagfolk
eller kan lett bringes pd et optimum av en fagmann, ved enkle,
vanlige forsok.

Foruten metan kan hydrokarbonmatningsmaterialet som andvendes

i fremgangsmdten ifplge oppfinnelsen, inneholde andre hydro-
karbon- eller ikkehydrokarbon-komponenter. Narveret av etan,
propan o.l. er ikke skadelig. Det er funnet at karbondioksid

og vann ikke er skadelig, da de som regel er produkter av proses-
sen. Det er ogsd funnet at inerte gasser, sdsom nitrogen, helium
0.1., ikke er skadelige. Fplgelig kan fremgangsmidten i folge
oppfinnelsen effektivt anvende en hvilken som helst vanlig
naturgass. I den grad betydlige mengder hydrcgensulfid fore-
ligger i naturgassen, er det onskelig & forst fjerne hydrogensul-
fidet, da det antas at for store mengder av dette materiale kan

vere skadelige for fremgangsmdten. Feolgelig kan en forholdsvis
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billig kilde til metan, nemlig naturgass, anvendes uten kostbar

S

separering eller behandling av komponentene i denne, med untag-
else av den forholdsvis billige fjerning av for store mengder
hydrogensulfid. Andre kilder til metan eller metanholdige gasser

kan ogsd@ anvendes.

Gassen inneholdende fritt oksygen kan vare en hvilken som helst
egnet gass innholdende fritt oksygen, sasom oksygen, oksygen-
anriket luft eller luft. Fremgangsmdten ifolge oppfinnelsen har
effektivt vert utfert ved anvendelse av luft som en kilde til

oksygen.

Slik det anvendes i1 den foreliggende oppfinnelse skal uttryk-
ket "fortynningsgass" bety et hvilket som helst gassformet
materiale eller materialer som er i dampform under reaksjonen
og foreligger i den metanholdige gass, i gassen inneholdende
fritt oksygen eller i form av en tilsatt gass eller damp.

Volumforholdet mellom metan og fritt oksygen bgr overstige
l:1, fortrinnsvis ligger det mellom 1l:1 og 30:1, og helst
mellom 4:1 og 15:1. Det er funnet‘at et forhold mellom metan
og fritt oksygen pd minst 1l:1 er nedvendig for oppnéelse av
maksimal omsetting av metan og hey selektivitet for heyere

hydrokarboner, szrlig eten.

I den foreliggende oppfinnelse er det funnet at fremgangsmiten
kan utfores mellom to ytterpunkter, nemlig lav omsetting av
metan / hey selektivitet for heyere hydrokarboner, szrlig eten,
0g hoy omsetting av metan / lav selektivitet for de heyere
hydrokarboner, s®rlig eten. Prosessparametrene (romhastighet,
temperatur og partialtrykk av reaktantene) kan, i noen utstrek-
ning anvendes til & regulere reaksjonen pa det gnskede punkt
mellom disse to ytterpunkter. Felgelig kan reaksjonsbetingel-
sene variere innen vide grenser.

Temperaturen er fortrinnsvis minst 500°¢C og vil generelt ligge
i omrddet 500°C - 1500°C. For oppndelse av hoye omsettinger
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av metan og hoye selektiviteter for eten og etan ligger imid-
lertid temperaturen fortrinnsvis mellom 500°C og 900°¢C og helst
mellom 600°C og 800°C. )

Det er ogsd funnet at etter hvert som partialtrykket av oksygen
poker, blir selektiviteten for heyere hydrokarboner redusert,
og selektiviteten for karbondioksid gker og omvendt. De sam=-
lede trykk kan variere fra 101 kPa til 10,3 MPa, men er
fortrinnsvis lavere enn 2,07 MPa og ideelt sett under 0,69 MPa.

Metanstrgmningshastigheter kan ogséd variere over et vidt om-
réde, f.eks. fra 0,5 ml til 100 ml pr. min. pr. ml kontaktmate-
riale. Fortrinnsvis ligger imidlertid hastigheten i omradet

1 - 20 ml pr. min. pr. ml kontaktmateriale.

De samlede strommingshastigheter av alle gassformede materialer
innbefattet fortynningsmidler, gjennom en reaktor med fast
masse, kan vare en hvilken som helst hastighet som er virk-

som for den oksidative omsettingsreaksjon. F. eks. fra 50 til
10.000 GHSV, og fortrinnsvis fra 500 til 5000 GHSV.

Foruten den heye omsetting av metan og hoy selektivitet for
eten og etan som er oppndelig i henhold til den foreliggende
oppfinnelse, blir kontakmaterialene ikke sa lett'forgiftet og
vil tolerere n&rvzret av vann, karbondioksid, karbonmonoksid,
0.l. Dessuten virker det som om kontaktmaterialene har en lang
levetid uten noen observerbare deaktiveringsproblemer. Samti-
dig kan fremgangsmaten utferes kontinuerlig i reaktorer med

fast, bevegelig, fluidisert, boblende eller medfort masse.

De feolgende eksempler viser egenskapene og fordelene ved den

foreliggende oppfinnelse.

Kontaktmaterialene ifplge eksemplene ble fremstilt ved vandig
oppslemming, teérking og kalsinering.

I forsokene i eksemplene ble kontaktmaterialet matet inn 1
en kvartsreaktor som hadde en termoelementbronn sentrert i
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kontaktmaterialmassen. Reaktoren ble bragt p@ temperatur under
nitrogen eller luft og deretter ble strgmmen awv. metan og luft
(eller nitrogen eller oksygen) startet. Gassinnlegpssystemet
omfattet elektronisk stremmingsméling, en ovn med tre soner
for oppvarming av reaktantgasser og kontaktmateriale, og et
analysesystem pd nedstrogmssiden. Reaktorutlgpsstreommen ble
underkastet hurtigprevetagning (snap sampled) p& et hvilket
som helst egnsket tidspunkt, og analysert for alle alkaner og
alkener mellom Cl og C4, og N2, 02, CO og CO2 ved gasskromato-
grafi. Alle kontaktmaterialer er referert til ved vektprosent
av det angitte grunnstoff regnet pd den samlede vekt av de

aktive komponenter av kontaktmaterialet.

Variablene og resultatene av denne forsoksserie er angitt i
tabell I. Omsettingen er molprosent av metan omsatt. Selekti-
viteten er basert pd molprosent metanmatningsmateriale omsatt
til et spesielt produkt. CH4-hastigheten kan uttrykkes som
ml/min/ml kontak:tmateriale. F.eks., ndr 70 ml/min CH4 ble
matet til en reaktor inneholdene 20 ml katalysator, er strom-
mingshastigheten 3,5 ml/min CH4/ml kontaktmateriale. Volumfor-

holdet mellom CH, og gass inneholdende fritt oksygen og andre
gasser er ogsa gitt ved ml/min CH4 pr. ml/min gass innehol-
dende fritt oksygen eller andre gasser (luft ellgr NZ) som
foreligger. Promotormetallene i kontaktmaterialene var i sin
oksidform, og som tidligere angitt er prosentandelen promotorme-
tall vektprosent promotormetall eller metaller som grunnstoff,
regnet pd den samlede vekt av promotormetallforbindelse eller

~forbindelser og grunnmetallforbindelsen.
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PATENTKRAV

1. Fremgangsmate til oksidativ omsetting av metanholdige
matningsprodukter, spesielt naturgass, for fremstilling av
organiske forbindelser omfattende heyere hydrokarboner,
karakterisert v ed at det nevnte metanholdige
produkt og en gass inneholdende fritt oksygen bringes i
berpring med et fast kontaktmateriale bestdende av:
(a) et kontaktmateriale som omfatter lantanoksid, eller
(b) et kontaktmateriale som omfatter: (1) lantanocksid og
(2) minst én promotor valgt fra gruppen bestdende av
gruppe- IA-metaller og tinn under betingelser for
oksidativ omsetting for & omsette de nevnte matningsfor-
bindelser til de nevnte organiske forbindelser omfattende
heoyere hydrokarboner. |

2. Fremgangsmdte som angitt i krav 1,
karakterisert ved at volumforholdet mellom
metan og fritt oksygen er minst 1:1, sarlig mellom 1:1 cg 30:1.

3. Fremgangsmdte som angitt i krav 1,
karakteriserxrt ved at temperaturen ved
beroring er minst 500°C, sarlig hvor temperaturen ved berering
er mellom 500°C og 15Q0°C.

4, Fremgangsmadte som angitt i krav 1,
karakterisert ved at kontaktmaterialet er et
kontaktmateriale som omfatter lantanoksid og en komponent som
omfatter minst ett materiale wvalgt fra gruppen bestdende av
tinn og forbindelser inneholdende tinn.

5. Fremgangsmate som angitt i krav 1,
karakterisert ved at kontaktmaterialet
omfatter: (1) lantanoksid, og (2) minst ett materiale valgt fra
gruppen bestdende av gruppe-IA-metaller, sarlig fra gruppen
bestdende av litium, natrium og kalium og forbindelser
inneholdende de nevnte metaller, og en komponent valgt fra
gruppen bestdende av tinn og forbindelser inneholdende tinn.
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6. Fremgangsma&te som angitt i krav 1,
-karakteriserxrt ved at gruppe-IA-metallet
foreligger hovedsakelig i oksidformen.

7. Fremgangsmate som angitt i krav 1,
karakterisert ved at kontaktmaterialet er et
kontaktmateriale som omfatter lantanoksid og en komponent som
omfatter minst ett materiale valgt fra gruppen bestdende av
halogenioner og forbindelser inneholdende halogenioner.

8. Fremgangsmate som angitt i krav 1,
karakterisert ved at kontaktmaterialet
omfatter: (1) lantanoksid, og (2) minst ett materizle valgt fra
gruppen bestdende av gruppe-IA-metaller, sarlig gruppen
bestéende av litium, natrium og Kalium og forbindelser
inneholdende de nevnte metaller, og, valgfritt, en komponent
valgt fra gruppen bestdende av halogenioner og forbindelser
inneholdende halogenioner.
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