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Las nuecas carscteristicas de e ste invento se des-

driben plensumeate en la siguiente descripeién y en las rei-

vindicaciones,
Bl objeto principal del invento eg producir uane

celided pure de monbéxido de cerbono,

U1

sotualmente, les investigecionce =n le industrie
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del petr6leo =« dirigen hacie el deserrollo de procedimientos
pare le produccibn de hidrocarburos pertiendo de CC ¢ hidré-
gano. A medide que les fuentes netursles de petr6lec cru-
do se vayen sgotendo, los procedimientos teles como el de
Fischer pare le reeccibn de monéxido de cerbono con hidr6-
geno pare fermar hidrocerbures, £lcoholer, etc., llegerén s
ger mAe importentes po> el hecho de que »epresenten un méto-

do de preparar hidrocerburos pertiendo précticemnte de los
constituyentes bésicos, cerbonc e hidrégenc.

Un antigno método de cbtener monéxidn de carbono
con un coste bestente rc-d;icido, consiste en hecsr paser ve-
por 4dc sgus sobre carbén o onque incendescente. EL produvcto ob
tenido contizne uns plurel 1ded de g ses jnertes e indeseedos
que son dificiles de eliminsr, de forma que le pureze del
producto egté por debajo de lad eserble pers su LSO en le
eintezis de Fischer y procesos simileres. Este queds ilue-
trado por ¢l siguiente ke.uélisis sproximedo de une celided
comercie]l de monéxidn d= cevbono:

CeC . v v v o v v+ . 88%

N2 . o 4=5%

Hy o v oo v v v . 850
cozyoa. e v e e e Cu2=2%

Como quiers que NQ’ H2 y CC tienen cerectericstices simils-
res de presién de vapor y ne recponden 3 los métodos Quimie

cos comuamente us&ﬁos;, & los préeticos, ¢ & embos, de seps-
recidn, el probleme de purificer el mon6xido de cerbono es
difieil y aostoso, |

El presente invento se vrefiz»e £ un m&t~ 6 de pro-

durir une c¢slidad pure de monéxido de carbere y en términos

w2 o



-~ |

1C

15

20

25

174511

amplios comprende hecer pesar bitxido de carbonc sobre csta-
lizedores que contlenen 6xidos de los meteles del Grupo VI
del Sistene Periédico, cuyoe 6xides se hetn reducido previa-
wente por tretemiento oon EH,.  Sin el d esec de gquecer lini-
tados & loe detelles mspecificos squi centenidos, sino sele-
mente con el fin de ilustrer el invento, Se expone e continue-

cién m ejemplo espreifico del mismo.

EJEMFLO

Bi¢xido cerbfnico substsncielmente puro se higo
pacar sobre un cetelizedor de Gxido de molibdeno scbre eld-
mina, que hsble sido previamente reducido por tratemiento con

uwr exceso de hidrégmo & 53800, bejo presién estmosférics.

Bl bi6éxido de carbono fué& elimentedc en proporcidn ds 10 vo-
1l tmenes por volunen de catelizeder por howa, _mauteﬁiéﬂdose
le temperatura & 53800, ‘mientree que la presibn fub ls etmos-
férice. Se enelizd una muestre del gee que salis de le zo-
ng de reaccidn, conprobandoée Que contenls 30% de mon6xido
de csbono, En otro enssyo hecho en lee mismas condicio-
nes, @l ges gue g2alis de le mase s réfceién contenie 24.4 vold-
menes por clantc de monéxlide de cerbeono,

Sin el deseo de queder ligedos s ninguns teoris,
se oree gue el meceniswo Inplicedc en ls pesccién que tiene
lugar en el #Jemplo esnterior pusde ger representado por le
sigulsnte scusecidn:

ng + M002 — 00 + 375003

El sn6lisis y le inspeccién del gete] izeador mues—
tra que no hebia esbsorelbn generel de gag, mdlce_neo'que en
el gas de selids esteba prefente un mol 34 go PoOr asde mol
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de CO_ que rescciond con el catel izsdor,

2

?ﬁ el dibujo £djunto se represents Alegrsmética~
mnte un eparato en el ousl pusde llevarse o cesbo wne modifi-
cacidn preferidae de sste invento,

El proceso representedn es ofelico eﬁ Su natura-
lezg, e;istiendo un periodo de reeccidén durente el cusl el
002 es weducido por el cetelizador; siguiendo & ests fese
hsy un periodo de rsduccién en el cuel gl cetelizador es
puesto en contsoto con hidrégeno con el fin ce llevarlo de
nuevo sl estedo cebelencis inferior requevidc pers su resne
cién con el bi6éxido cerbénico gl imentedn,

Con ~efersncie detelleds 21 dibujo, 002 (cbteni-
do, por sjempio, pertiendo de geses quemedos lavéndoleos con
un e s«:e_’iuéién scuoge ce, por o jaempl 6, KQC,‘E%3 pere disolver el
602 en wune torre d= sbsoreidn, de le cuel £¢ axtrae ls solu~
cién y me celients en une torresepersds prre expuleer y re-
cuperar el 002) se intrgduce an‘el Presente sisteme mediente
al tubs 12 y luego se mezcls con un meteriel pulve-izado del
ceracter descrito, tel come 6xido molibienosco, que pess das-
de el tubo 13 al tubo 12, donde se mezola con el 002 para
formar uns suspensién que luego es llevade sl resctor 15.
Esta es del tipo sedimentedor diferido, a5 dsclr, gue el
6xide de molibdeno en pelvo con un tsmefio de pertlicule dasde
40 miecwns 2 20C mallse forms da tr0 dal rwactor 15 uns sus-
pensibn denss y turbulente que se mentiene ccatrolando la
veloclcded del C02 & medide que asciende por el resctor 15
dent»o ds loe limites de C.15/3, ctn preferencie de 0.15 a
0.90 metros por cegundo. Se observerft que el resctor esté
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provisto de¢ m mieubr0 perforado G & trevés del cuel pese

‘ls sugpension, eiencde le funcidén de le plece perforeds 0 —e-

Jille G syuder & le distribucién de le suspenci6n., le =ue-
pensitn denss tendré un nivel swerior en L, que depende dsl
nlmero real Ao Hge, de 6xido melibdennso pulverizedo slimen-
tado al reector 15 y, desde luego, de lt salture del reestor.
Por encime de L, hey un esfpncio de liberacitn S en el cusl
la concentrecibn de £6)1idos en el gas disminuye bruscemen-
te de modo que cusndo el gas sale eventuslmente por el tu-
bo 20, esté nuy disminuido fu contenido de =6 1icos, iPears
eliminer mfs los sdlidos errastrados, le suspensién 'ce hea-
Cce para™ 8 través de N0 0 Mée = cparedorves centrifugo_a 21
con 8l fin de seperar ¢l meteriel s61ido pulverizado cuee s
devuelto por el tubo Ge inmersién 22 el cuerpo prineippl del
cetalizador en-el »:actor 15. fn el reecter, el bibxido de
carbono es weducido s menéxido de carbonc mientres que, por
supussto, el 6xido #olibdenoso es oxidedo hects former 6xide
moli.bdico, al menos en perte. Refiriéndonos de nueve sl
producto que 2 ple del reactor, el mismo es ret irsdo del Sew
perador O sepersdo-es centrifugos 21 por uns tuberle 25 v,
sl menos en perte, devuelto el ciclo por el tuto 26 qua tie-
he unae bopbe 28, Ecte devolucién el aiclo dd products sy
menthén parte el nivel de conversién, Es a mncejsble ra.

guler la proporoién pondersl de 002: ¢éxido mol ibdencce al4.
mentedo al Teactor, & un velor que 28t§ ligevsmente por dew

bajo de les proporciones pondersles estequiométricss Que son
de unos (.34 Egs, de bi6xido de cerbono por Kg. de 6xido mo-

1ibdenoso.  Se he demostrade Que le peenorcibn ges de dev o~
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lueién el ciclo: nueve slimentacitn dsbe ser de 515 velt-
menes  de gas en el tubo 26 por volumen de CC en ol tubo 12,
Se he couprobedo sdenmfs qua con el fin de erear 1p fluidifi~
ceoliln adecuede del 6xido molibdenoso en el wagotom 15, 1la
veloclded del ges (es decir, el CO, y otros gases qug pasen
po™ el r:isoto~} es nfie bien critlice ¥ dde mentenerse den—
tro de ice limites de C,09-%.5 metros)segmnde. ®n un reao-
tor que contiene uns cape fluidificedr de cetalizedor de 3
metros de elturs (2 metros de G e 1) €l pesm de CO, por uni-
Aad de prso e 6x1d0 molibdenosn por hora 6limentedo g1
r2ector debe ser de 0.4 gproximedamente. En ests velscién
estéh dincluldes las covriznter combinsdse ds nuave glimen-
taclbn y de devolueién el ciclo. (tubos 12 y 265,

El c atelizedo- oxidede re »etiredo del reactor por
el tubo 3 y Juegd ge pese & une zone »eductore 32 dende es

tretedo con gas rico en hidrfgmno que entre er el sistame

‘par el tubo 35, pese por el tubo % v luegd al tubo 30 don-

de se mezcla con el 6xido de molibdenc pere former vns
suﬂpehsién que 2e llevede & la porte inferior del ~reductor
32, provisto tambifn d¢ un mienmbro perforsde G;- Pere con-
trolar el f2ujo de 6xido molibdico oxidsdo procedents “el
reector 15, disponemos uns vélvuls de ®rmpuerte 31; vy ede-
mbs, es preferible dieponer ex le tuberis 2C me plurel i-
84 de Ceriveciones 33 en les cueles pueden Inyectswse len—
tae corrientes de gre con el fin de fluidificer el mete-
risl de la line & de extresccitn 3C. A4 le cuspencién en ol
racuctor 32 ee le de le forms de unae mese fense bullante con-
trolando ls velocided de sscensc del ges ael

- b -
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tro de los mirmos limites que se han sepecificede perg con-
sagulr &) mismo resultezde en el vresctor 15, Bn el reductor
32, eg reducilo el 6xido molibdice y despuce 86 paser por el
ousrpo de le suspeneibn de fese cence dispueste entre Gl v
Lys el ges pssa a un 2 speclo de “dberscion 5, donde 6l ce-
teligedor se separa y el gap er eventualmente retirado por
el tubo 40, &in ermberge, cono quiers que 2n el ceso del
reactor 15, &zl ges contendrf todesvie cstelizedor arrastre-
do, ez forzado a través de moe » mées zeperadores centrifu-
g0 42 con ol fin de reperer el meterigl 867 1do finamént'e
dividtdo que zs gevuelto por el tubo de inmereibn 45 el
cuerp© principal en el reductor 32. El ges es retiredo dell
saperedeo» o geperedoree por ¢l tube 50, lusgd es descergedo
en un sep eredo~ hidrgulico B2, Desde luezo, se mtendert
‘g ¢l gas hildrbgenc wzaccions con el 6x3ido molibdico psre
formar sgus v €l sgug formede & ceparsde del ges an al ce-
poredor 52 y vetirede por el tubo 53, ¢l pssc que ¢l gas que
contiene hidrdgenc 2¢ zxpuleadr Jdel sistems m=2iente 21 tubo
55 0, con prefereacisy er expulsedc g~10 en pertm por el tu~
bo 55, siende el reooto devaelte al cicle por gl tube 60, 1e
bomba 62, y el tubo 36, de nueve &l veductor., Mientres ton-
to0, el 6xido de mo) ibdeno reducido es retiredo por el tubc 63
qQue tiene une v&ivule 64 da control del peso y toms de ges
65, mientres ce inyectan pOr 1se mismes lentes corrientes de

ges ocon el fin de fluidificer el 6xicc de moliitdeno d escen-

Refiriéndonos de nuave p les ceprredorss c-atrifu-

gos 21, ce vecorders que uns perte del meteriael ret irsdo por

,'—7~'f
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el tubo 25 er devuelto a! ciclo sl reector 15. Sin emhsrgo,

re etirs mne ecorriente pere la recuparecién del producto
y ecte meteriel er recuper2do por el tube 7C y por tentc
descergado en un levedor 72 donde se le hzoe fluir heeis
arriba ¢n opericién & une solueién des'céndenté de csrbong-
te petécico Introducide por el tubo 72. L& fin=2lidegd de
le molucifn de aarboncte potboico er eypulse» por e lave-
do el CQ, nc convertido. El monéxide ds cerbono es? puwi-

Ticedo es retirsdc por erriba del levader 72 por el tube 75

'y llevado el luger de slmsceneje (no representedo). Le

sclucidn de carbonate potésien que amtisnc 002 disuelte
¢g retirada por el tubo 8C y derpues de cslentearls (eh

gperet0s no rapresentados) pere eliminer o1 €O,, la misme

s
e devue}.t\a £l levador por el tubo 73, :

Debe nefiglerse que 1@ cmtided de hidrbgno sumi-
nistrede al reductor 32 desde le cor-iente ce nueve slimen-
tecibn y le corriente da devolucibn cl ciclo ozté ‘ ige*&-
mente en zxcese scbre 1k centided tebrica requeride pars
veducir el 6xide de molibdenc 2 6xido mol ibdenoso. Le cen-
tided €fg hidrfigine suministrade el ;-s:}ucto» 22 BT = juste-
da de mode guc €l hidrbgenc totzl procedmates 1e le tuberis |
35 de pucve elimentseidn y de le tuberfis 60 de fevolueitn
2l cielo, gea 4o unos C.02 kgs. de hit?:"‘ége.n{} o~ kg. de
6xido molibdico y hors.

El cotalizedor purde ditdirse a) cistome segtn es

decee, decde unr tolve ‘e almacenajec 8C & travic de wn tu-

bo 82 que tiene une vglvule d e CoOrredere 8% v =sté provisto

d@on les ucuales tomas pera €) gas 85 medismte las cusles pue-

-8 -
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de introduciree gas e el tupg A= evt=80016n 82 con el fin

de aumentar la fluidez 46) polvo en 1¢ misma,

Le cmtidad =2 bl61do de cerbono ne repccionagdo
Que pagp 2 t-avhe del oistems ¢e foncion de 1a megnitud de

devnlucien del p=0ducto & lao tone de ~racelén., Inoluso con

lz devolueién de procucte & 1s some de reacoién, 1s 0Ovricn-

ta gue entra en ol levedor 7o por el tubo 50 pusde contener

de 10-15% de €0, no convertigo, gin enberge, 6ste s 21i-

ninedo con eficeeis grecies g |- Cperecifn &e lavedo en con-

trecor~iente e el lgvedor 72, como antec ~¢ deseribis,

Todo el procesn punde 1leverse o cebo 8 le presién

stmosférice © en 1z croele do © & 7 kge. /om2p  Le tempe-

retura del reactor 15 es del ovden de los 4820, &1 peso

que 1o el ~eductor 32 puede ce- dol Ovden 40 los 649%.

Las temperaturas e¢levede® en gl weductoy favorecen Uns ma-

duceidn mép extencg Yy por coneiguient s Cen gl cetelizadow
mey o™ cepacidsd pere reduclr ol bi6x140 de carbono & ménéxi-
dn 32 narbonn.

Los resultades fineles de 1a Opereelén mterior sed

gtn se describe son preducir monéxiso 3¢ oe-bono oon une pu-

raze G2 99% r~ mée, .

En Juger de user mondéxido de moliboend 1 poOlvo como

cgtellzador, pucien empleerse ctros 6xidos ge metales del

Grupo VI, tekee cono 6xido de cromo u ¢>ido de tungsteno.

Tewblfn pere sbtener mejor contsoto €1tme 2] netaligedon
y ek COE’ es Gesrable dmpreoner ol cetalizzdor do 6xido go-
bre un fgente sepecizdor O pOrtedow tao0 oome €l tming, s114-

ce O pomez ~n cm tldedre telee que, por cjemplo, £ 6xido de

_9_
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molibdent u otros constituyentes éxicdos formen ol 10-307%
dsl peso de la conmor-iéi&n totel 43~ cetelizador. Tembién
otroa materiples telas comn ol hierro, el még}nesio v el zino
reducirtn el bi6éxido de cerbono cuende $& celienten ‘e la de-
bids temperetura. Les reducciones que hacen uso dr estos
metales ven vsuslmente seguides por un depbeitd de earbono
1ibre vy, p0~ consiguiente, como quiere cuc ¢l emplso de los
éxidos de meteles del Grupo VI no Ce po resuitedo el depé-
aito de contidedcs Srpovtentzs fe ez~beonn, prefirimos el uszo
dsl 6ltimo tipo de 6xidos, bien so0los, bien soportedog.

Le principal ventaje del presente procedimiento sn-
bre los métodos existentes de prep araf' monéxido de cerbo~
no, r=side en el hecho ¢e¢ que, pertienco de bibxido de caw-
bono substencielments purc (98%), se obtiene w pwduoto oon
bisxido do cerbonre come Smpureze pvincipsl que es féeilmenta
climineds por lzvede come entes ce ha 2 3p licedo.

Como quiere que ¢l biaxico r?_e carbono pwas pmrp e ‘
rereg con reletive faeillded y eon poen coste, po- wjemplo,
lavan do gaces qQuemados con une solucifn scudse Ar esrbongto
pvotasico y ceparende luego de le solucifn po~ cslmtemisnto
el bisxido carbénico dlsuelto, le necrcelcod de un meteriel
de partida puro ro porjudiee le utiligac @sl presente pPro-
cedimicnte, En otrce términos, es velstivemente sencillo y
berato preprrar bi6xico & cerbons A p une pureze de 984 o
mlsg, | ’ , B}

Numeresee medificeciones ¢el invento pusden hecer—
se por los profesionsles, £in epertaree del espiritudel mismo.

Ecte solicitud, que corresponde & 1z presenteds en

< 10 -



*del vigenty Tstetute de Propiedsd Induetwisl,

Los puntos de¢ invencién propis vy nuevse que Se
pPresentan pars que een objetn de este Potente deo Invencién
en Egpabia pbﬁ VEINTE efioz, «nn los siguientes:

12 - 31 métedo de producir oo monéxido dz cerbono
substaaciaimseﬁte 1ibre ‘e impurezez qur ne zisn Ntvos Axidos
de carbone, que comprende pone~ =zn contzcto biﬂxivdo de cear-
bono substencielmente puro e temperstwr as slevedas con un
cetelizedor ccnsictente en wn 6x130 reducido e m metsal
del Grupn VI,

28 ~ El método de prepersr monéxido de cerbono
subst&nci.slmen_tépum, Gue comprence poper en onte oto bisxiadce
de cerbono subetsncislmente purc con un 63380 —=dueide *e un
metel prredo del Grupe VI &gl Sictems Feriddico, & tempere-
turss eleveades, dursnte un periode fe tiemo suficiente pare
efectus~ 12 conversiln deseeds, retiver 108 gages “¢ veso-
cién del contecto con el cetelizede~ y purificer 1of geses
de reaccién eliminando el bi6xido de carbonc Be reesccionedo

- 1) -
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del mon6xido éde carbono forumsdo,
38 - El mftode segtn te reivindics en 21 punto 2¢

8.,
€n 31 cuel lo= g eer que selon 1el acntecto cen sl cstali-
zador son puestos en contscto cen une so0lucién de carbong.
to potésico durantc vn periodo de tiermpn suficiente pers eli-
minaw gxxbs'tancialmente el bibxdde ¢e¢ cerbone de su mezclsa
con a3l monéxldo de carbonc, . v

: 4¢ - El1 método del punto 2., eu el cusl el proce-
S0 as llevedo s cebo e precifn cubstencislmente stmorféri-
ce, | «

5¢ - Th método continuo pere prapsrer monéxide de
cerbone substancielnente puro, qus cénpvenée cerger conti-
nusmente bi6xide de cerbono substencielmente puro sobre we
maze fluidificeds de w 6xido ée un metel pesedo del Grupo VI
contenido en une zone de renceibn, permitir ol contecto en-
tre el bibxide de osrbone y el 6xido del metel del Grwe VI s
tempereturer elevedes dursnte un pericdo Ge 'tiempo suficiente

Pars llevar £ cgbe le conversifn decands, retirer wm producto
gue contiene centidedees substancieles de mon6xido de cerbo-
no, devolver el ciclo & le zone e rreocidn une parte ds di-
cho producto retirade, hocer que el resto del producto »ati-
rede de la zone de reaccifn fluye hecis e-ribe en wne zrns
de sbsorcidn en contra de une solucién aguose d¢g un ne-bena-
tp de metal elcelino descendente, con lo cuel el yvbioxido de
carbono no convertido es seperedo de producto por disclu-
eibn, recwperar de le zone de sbeoreibn une corriente gaseosa
que comprence nonéxido de cerbonc substencielments puro, ve-

tirar el 6xido del metel del Grupo VI de-la zone de reepccibn,

>
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lleverlo 2 wme zone reductors donde e le ds lz forme de uns
suspensién densa de dicho 6xido de metsl el Gruwo VI en wmn
ges que contiene hidrégenoO, hecer que gl 6xido del metel del
Grupo VI permenegce en ectle zone dursnts ur period de tiem-
5 po suficiente per: efectusr le reduccibn de dicho 6xido de
metal del Grupo VI, extreer este €ltimo de 1s zone €ltime-
mente citads y devolverlc el ciclo & 1ls zon®e 42 resccibn.
62 - El método reivindicedo en el punto 5¢,, en al
cuel el 6xido del metesl del Grupo VI esun 6xido de molibdeno,
10 ' 78 - El método erypueste en el punto 5¢., en el cuel
ge mentienen en le zons da reduceidn tempszreturss d_é hests
649°¢,
8¢ ~ El método rei vindicedo esnel punto 5¢., en el
cuvel le cemticded de hidrégeno suministredo & la zona de re-

15 duccibn esté en ligero sxcesc estequiomébtrico del reguerido -

cla de¢ seis hesta une velencis de custro. ‘
98¢ - Th método de producir monbdzido de cerbonc sus-
tancielmente puro.

2(5 : Tel v como se he deserito en le Memorie gus snte~
cedde, reprecentedo en el divbujo que se ecompefia ¥ con los
finee que ¢ hen especificeado,

Este Memorie conste de trece hejes ascritas po- s

tole crre. - '
Vedrid, ~2 AGQ. 1948
P. 5.

Alberte ¢ fisviurns

Ch/ - 13 -
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