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MIZIORTA DLSCRIPTIVA
que se presente pars unir a la solicitud
de
PATENTE DE INVENCION
formulada el 1 de Abril de 1.960, con el n? 257.036
en
ESPANA
por VEINTE afios
a nombre de STAMICARBON N.V., entldad holandesa, esteblecida en

2 van der llaesgsenstrast, Heerlen, Holenda, poxr:

"UN PROCEDIMIENTO PARA LA FABRICACION DL METLAMINAY

. La presente invencidn se refiers a un método perfeccionado
para preparar melamina por calentamiento de urea y/o cueslquiers
de los productos de pirolisis de urea, por ejemplo, biuret.

s blen sebido que pueden obtenerse buenos rendimientos
de melamina pertiendo de urea o de sus productos de pirolisis,
calentando estas suctancias a una temperature de 220~4002 C. en
presencia de un cetalizador sdlido adecuado de drea superficial
interne grende (por ejemplo gel de sflicse) y, préferiblemente, en

presencia de NH.. Iln el procedimiento bien conocido antes mencio=~

3

nado, la urea o el otro material de partlids de que se trete, se
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introduce preferibleuente por la parte inferior de un lecho flui-

dificado de catalizador, menteniendo el estedo fluldiflcado por
medio de une corriente de NH30

In relacidn con el mecanismo de rezceidn, la realizacién
antes nencionada del procedimiento no es ideal. In efecto, s ha

observado que la reaccidn principal de la sintesis de melamina:
() 600 (WH,), ~——} CNH, +3 coaT +6 NH3T estd consti-
tuida por dos reacciones consecutivas:

(b) 2 00 (MHp), == HNCN + 2 M
(e) 3 HpNON = 03N6H6

Se ha observado ahors que la primera reaccidén (b) es fuer-
temente endotérmica y transcurre de un modo mucho més rdpido que
la segunda reaccidén (c), débilmente endotérmica.

%s sabido que, en relacidn con el elevado coeficiente de
trensferencia térmica que se obtiene con un lecho catal{tico
fluidificado, dicho lecho catalftico fluidizado se considera par-—
ticularmente conveniente para una reaccién fuertemente endotérmi~
ca que transcurre a un nivel de temperatura alto.

- Por tanto, en principio, es correcto que la primera reac-
cidn (b) se remlice de modo que trenscurra en un lecho catalftico
fluidizado. Adende, este lecho fluidizado es favorable en relacidn
con el mezclado rdpido necesario con el lecho catalitico de la
urea que ha de afiadirse como sustancia s8lide o en estado fundido,
puesto que, ci el mezclado se realiza de un modo mucho més lento,
que tiene lugar cusndo se utiliza un lecho catalitico f£ijo, puede
suceder que la urea no se descomponga seglin la reaccidn (b) sino

segin la reaccidn:
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(1) 300 (IHy)p ———3C4HH3053 + 3 NH3'T

forméndome grumos de dcido cidnico sobre el catalizador, que blo-
quean el paso a través del lecho.

Se ha obgervado shorz que, en un lecho catalitico fluidi-
zado a une cargs relativamente elevada, la reaccidn (b) trenscu-
rre précticamente hasta hacerse completa, pero la reaccidn (c)
sélo se verificae en pequefia escala. Para que la reaccldén (c) pueda
hacerse total y, por tanto obtener un meyor rendimiento de melami-
na, hebria que disminuir la carga sobre el lecho fluidizado, e}
bien emplear un reactor de 1eého fluidizado mayor. Sin embargo,
pare la reaccidn (¢), no son de importancia las conocidas venta-
jas de un lecho fluidizado, puesto que Iz reaccidn (c) tiene poca
influencia calorifica; aquf es de poca importancia una temperatu—
ra adecusdamnente constante, as{ como también el mezclado satis—
factorio de los reaccionantes con el catalizador, puesto que, en
8l caso de la reacecidn (c¢), los reaccionantes son gaseosos. Te-
niendo en cuenta estas consideraciones, la reaccidn (e¢) debe ha~
cerse preferiblemente en un lecho catalftico fijo.

De amcuerdo con la invencidn, pues, se prepare melamine ca-
lentendo urea y/o uno o mds de los productos de pirolisis de la
nisma a 220-4002 C., en presencila de NH3 y de un cetalizador ade-
cuado, suministrdndose primero el materisl de partida a uno o
mds lechos catalfticos fluidizados, donde se mentiene el catali-
zador en estado fluidizzdo mediante NH3, y los vapores resultantes,
Junto con NHB’ se hacen pasar desde el lecho o lechos fluidizados
a través de un lecho o lechos de catslizedor fijos.

El procedinmiento de acuerdo con la invencidn tiene las
siguientes ventajas en comparacién con el procedimiento antiguo:

1. Bl lecho fluido puede ser mucho menor gque cuando no se

utiliza lecho fijo. In el procedimiento de acuerdo con lae inven—
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cidn, el lecho flufdo eolo necesita contener de 5 a 10% de la can-—
tidad total de catalizador que hay que emplear. Ecto cignifica que
el gparato de lecho fluidizado, que estd sujeto a fuerzas de co=
rrosién y erogidn, puede ser mucho menor y, por tsnto, menos cos-
toeo, |

2. Cuzndo se ubilizaz un lecho fluido menor, se disminuye
el desgaunte del cebalizador por Trotaniento y se forme menos pol-—
vo, de meners que hay que reemplazer periddicamente menos catali-~
zador. |

3. Se necesita menos NH. para lograr un estado fluidizado

conveniente del catalizador pari ung carga de urea determinsde.

Se han obtenido buenas cifres de conversidén de melaming pera una
relacién NH3/hrea ten baje como 1,5:1-5:1, estando expresada la
cantidad de NH3 en m3/h., y la cantidad de urea en kg/h., mientras
que se neceslita, en el procedimiento conocido, una relacidn NH3/’
urea, por ejemplo, de 9:1.

4, Teniendo en cuenta el menor coste de un lecho fluidi-
zado més pequefio, la invencidén puede ponerse en préctica venta=-
josamente utilizando varios lechos fluidizados pare un aparato
de lecho fijo, de manera que, si surgieren dificultades operato=-
rias en la parte mds sencible del sparato, es decir, en la parte
en que ge suministra inicialmente elumateriel de partida, no es
necesario parar la totalidad del aparato, sino solemente cortar
el lecho fluidizado que no funcionaj los lechos fluidizados acti-
vos, cuyo funcionamiento no es efectado, mantendrdn el proceso en
maxrchs,

5. Una porcién del catalizador, es decir, la contenida en
el lecho o lechos fijos, pueds tener un difmetro de part{cula con-
siderablemente mayor que lo que es normalmente conveniente en un

lecho fluidizado. Se ha encontrado que el uso de un catalizador
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en el lecho fijo con un didmetro de partfcula varias veces mayor
(incluso hasta 10 veces) que lo usual en un lecho fluido, no ejer—
ce una influencia desfavorable sobre el rendimiento y, como resul—
tado del mayor didmetro de particula, la resistencimal flujo ga-
se0s0 & través del lecho es menor. La invencidn comprende un zpa=-
rato para realizar este procedimiento.

#l dibujo adjunto representea de modo esquemético ung gec-—
cidn longitudinal v un aparato de ascuerdo con la invencidn.

Il sparato comprende un resctor de lecho fluido 1, conec-
tado con un reactor tubular 3 por medio de un conducto 2. Log re—
ectores son de un material resistente a la corrosidn. Tento el alu-f' 
minio como el acero austenftico al cromo niquel, tipo V 4 A, hen
dado resultados muy satisfactorios. El reactor de lecho fluido
comprende una rejills 4 con un lecho 5 de un adsorbente de drea
superficial interna grasnde, que descensa sobre la misma, un ci-
clén colector de polvo 6, un conducto de alimentacién 7 pare su-
minictrar el material de partida alllecho fluidizedo, y un conduc—
to de alimentacidn & para swministrar el gas de fluidizacidn que
ha de mentener el lecho en estado fluidizado. E1 reactor tubular
3 contiene un grupo de tubos 9, que estdn rellenos con particulas
del micmo adsorbente, S5i se desem, puede hacerse pasar un agente
ae calefaccidn o refrigerente a travée del espacio gue queda en-—
tre los tubos. IBn la parte superior y en el fondo, los tubos es-
tén fijados & placas de tubos 10 y 11. Sobre la place de tubos
11, eetd el conducto de salids 12 para los gases que fluyen a tra—
vés del reactor.

#n el lecho flufdo 5, hay tubos de calefaccién 13, por
los cusles puede pasar un agente de calefsccidn, por ejemplo, va=-
por de agua. In lugar de los tubos, pueden usarse varillae macizas
que se ponen a una temperatura elevads haciendo pesar una corrien-

te eléctrica a través de las mismess para contrerrestar el desgas—
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te como recultado de la corrosidn y la erosidn, las varillas se
fabricardn preferiblemente de material conductor duro, por ejem=—
plo, 8iC o Iv‘IoSi2°

Cuando el squipo estd funcionando, las partfculas de ca-
talizador ce mantienen en el estado fluildizado suministrando HH3.
A través del conducto 7. se introduce urea sélida o fundide. Los
productos de descomposici6n formados & partir de la urea passn por
el c¢ildn 6, junto con el NH, siendo retenido el polvo de catali-
zador por dicho cicldn y retornando a lecho flufdo; los gases des~
empolvados se introducen desde la parte superior del ciclén a los
tubos 9, donde tiene luger la conversidn posterior. For el conduc-
to 12, se descarga una mezcla de NH3 y vapor de melamina, después
de lo cual la melamins se separa del NH3 por el procedimiento co-

nocido.

fjemplo 1

Utilizendo el aparato descrito anteriormente y un adsor—
bente de @el de sflice cuyo didmetro de particula era de 0,25-0,50
mme en el lecho flufdo, y 4 mm. en los tubog, menteniendo la tem-
peratura del lecho flufdo a 3502 ¢ y la del lecko fijo a 3302 C.
ce intrbdujo ures por el conducto 7 a rezén de 55 kg. por hors y
NH3 por el conducto 8, a 250 m3 por hora. Por lo tanto, la rela=-
cidn MH/urean fué 4,5:1. Bl anflisis de la mezcla gascose descar—
gada por el conducto 8 indicd que la urea cargazda se hebia conver—
tido en melamine con un rendimiento que llegaba hasta 90 % con re-

lacién al que se puede consezuir teoricamente.

Bjemplo 2

Bajo condiciones andlogee a las descritas en el Ljemplo 1,
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pero con ures fundidse roclada sobre el lecg 5&?0&2 kmggn de

100 kge por hora, y alimentando M, a razén de 300 n horz,
ge obtuvo un rendimiento de 85% en le conversidn o melamine.

il procedimiento de mcuerdo con la invencidn no se limita
o la remlizecidn a presidn stmosférica que se ha utilizado en la
pueste en prdctica del procedimiento segin se ha descrito en los
ejemploe, sino que pueden empleamrse presiones superiores & la
atmosférica.

La presente solicitud, que corresponde a la presentade
en Holanda el dis 2 de Abril de 1.959, bajo el nimero 237.750,
se acoge a log beneficios del artfculo 51 del vigante~Estétuto

gobre Propiedad Industrial,

HNOTA

Los puntos de invencidn, propia y nueva, que se presen-
tan pars que sean objeto de la presente solicitud de Patente de
Invencién en Espafia, por VEINTE afios, son los siguientes:'

12, = Un procedimiento pars la fabricacidn de melamina
calentendo urea y/o uno o mds productos de pirdlisis de la mis—
me, a'220-4009 C en presencie de NH3 y de un catalizador adecua-
do, siendo primero el materiel de partida suministrado a uno o
més lechos de catalizador fluidificados, en los cuales el cata-
lizador es mantenido en estado fluidificado por NH3, y los va=
pores resgltantes, Junto convNHB, son pasados desde el lecho o
lechos fluidificados & través de un lecho o lechos de cataliza-
dor fijose.

28, = Un procedimiento segmin el punto 12, en el cual la

relacidn NH3:grea es de 1,5:1 a 5:1 (NH, en m3 y uree en kgs.

3
por unidad de tiempo).
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3%, - Un procedimiento segin los puntos 12 & 29, en el
cual la cantidad de adsorbente contenida en el lecho fijo ese
10~20 veces mayor que la cantidad contenida en el lecho fluido.

9, = Un procedimiento semin cuslquiera de log puntos
anteriores, en el cual el tamafio de particulae del catalizedor
contenido en el lecho fijo ew variss vecec mayor que el tamafio
de particula en el lecho fluido.

52, — Un procedimiento para la fabricacién de melamina.

Tal y como e ha descrito en la Memoria que antecede, re-—
presentado en el dibujo que se acompaiia y para los fines que se
han especificado,

Bsta Memoria consta de ocho hojas escritas a mdquina

por una sola de sus caras.
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