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PATENTE D2Z INVENCION

a favor de
FORET, S.‘A. - de nacionalidad espafiola - domiciliada
en Calle Marina, n? 6 - B ARCELOINA,
por:
Mlejoras en los'prodedimientos para llevar a cabo hidrogena-

clones y otras reacciones gas/liquido".

\ ‘- -

Memoria Descriptiliva
Esta invencidn se refiere a los procesos para

efectuar hidrogemeclones y otras reacclones gasfliquido ta-

les como oxidaciones, halogenaciones,
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En su aspecto mds amplio la presente invencidn
proporciona un proceso para llevar una reaceidn gas/liquido

tal como la hidrogenacidn, oxidacidén o halogenacidn de un

.oefpuesto licuido, espacialmente compuesto orgdnico lfquido,

6, si el compuesto es sélido, una solucidn del compuesto en
un disolvente apropiado, cuyo proceso comprende el alimen-
tar ¢l compuesto liquido o solucidn a un reactor a través,
pér lo imenos, de un conducto de aiimentacién dentro del
cual se introduce por 1o menos, una porcidn del reactante
gaseoso. ®Bs preferible que la mezola gas/liquido se intro-
duzca en eanreactor convenlentemente por debajo del nivel
del lfguido o 1la solucién, age haya reaccionado 0 no haya
reaccionado, ya presente en el reactor, de forma que el
reactante gaseoso de la mezcla emergiendo dentro del reac-
tor pueda dispersarse en un gran volumen del lfquido o sdu-
cidn allf contenida. Preferiblemente la mezela se introdu-
ce ininterrunpidamente y se retira del reactor a través
de una s;lida emplazade a un nivel superior al de ;a entre-
da. ILa mezcla se introduce ventajosamente en el reactor
a través de un donducto gue se prolonga dentro de la zona
inferio? del reactor.. .

En la aplicacidn de este proceso a la hidroge-
nacidén de compuestos orgdnicos, por ejermplo antréquinona 0
antracuinonas sustituidas se prefiere emplear'un sensible ~
exceso de hidrdgeno por encima de la cantidad que se nece-
sita para la efectiva hidrogenacidn., .
[ Tn todos los casos é; preferible empléar un
catal;zédor adecuado en el reactor, por ejemplo se prefiere
un catalizador de paladio cuando se lleva a oabo‘el proceso

de hidrogenacidn citado anteriormente.
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La invencidn se refiere mds concretamente a un
proceso para llevar a cabo la fase de hidrogenacidn del
proceso cfeclico para producir perdxido de hidrdgeno a par-
tir“de una o m4s antraqiinonas u otros compuestos orgénicos
aéeouados. #n uno de tales procesos ciclicos uns alquil en-
traquinona en un disolventgbrgdénico se hidrogena en un hidro-
genador mediante hidrdgeno en presencia de un catalizador,
pafa formar le correspondiente antrahidroquinona la cual,
despues de separarle (por ejemplo por filtracidn) del catali~
zador, se Qxida'para producir perdxido de hidrdgeno con re-~
generacidn Ee la alquil antraguinona. La solucldn alquil
antraquinona resultante se le reoicla de nuevo al hidrogena-
dor después de separar el perdxido de hidrdgeno mediante ex-
traceidn acuosa. Se observard que en lugar de una alquil
antraquinona pueden emplearse otras antraquinonas sustituidas

adecuadas/o incluso la misma antraguinona, y el término an-

traquinona tal como se emplea aqui incluye tales antraqui-

nonas sustituidas. Sin eubargo, oualquiéra que sea la an-
traquinona({s) que se escoja, no se requiere alteracidn algu-
na de las etapas del tipo de proceso cfclico descrito, el

cual, en lo sucesivo, se denominard un proceso ciclico del

tipo a que se hace referencila.

Hasta ahora la etapa de la hidrogenacidn se ha
llevado a cabo en un hidrogenador provisto en su zona infe-
rior de un elemento poroso a traves del cual se hace pasar

el hidrdgeno que de esta forma se dispersa ‘sobre una extensa,

o .
co Ny hd +

drea del hidrogenador. -Se ha encontrado, no obstante, que
los elementos porosos son propensos a la obturacidn, por

ejemplo, por el naterial catalizador que cirecula dentro del

(3

hidrogenador. Asi pues, los elementos tienen que ser renova-
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larmente o limplados conduciende a una 1ntevruﬁclon

de la continuidad del proceso ciciico.
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Ds acuerdo oon una forma de ejecusidn, la pre-

ncidn provee \tdmblen, un proceso ciclico de la

referida en el gue la etspa de hidrogenacidn comprende

la alimentecidn ds la solucidn de antracuinona dentro del

hidrogenador (convenientemente por debajo del nivel de la
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caccionada/o no reaccionada ya que se halla allf)

a través por lo menos de-un conducto de alimentacidén dentro

del cual %9 introduce el hidrdgeno necesasrio para la hidro-

genaoidn, ¥.en el que despues de las etapas de oxidacidn

v extraccidn del perdxido la solucidn resultante se recicla

de

nuevoe

al

nencionedo conducto o conductos de alimentacidn.

41 entrar en el hidrogenador, el hidrégeno de la mezcla

de alimentacidn puede dlﬂpersarse en todo el gran volumen

d

[

la sdlucidn allf contenida.

1

Freferentemente en Htal proceso c{clico la solu~

cidn hidrogenada que pasa a la etapa de oxidacidn se filtra

primero pars separar el catalizador y ventajosamente una

parte de la solucidn se hace pasar en accidn de arrastre

alrededor de los filires y seguideamente es devuelta, sin

filtrar, al mencionado conducto o conductos de alimentacidn

para

estd situado encima de los filtros y el hidrdgeno se introdu-

vosberior mezcla con hidrdgeno.

En un proceso cfclice preferido, el hidrogenador

ce de@tro del conducto de alimentacién al nivel corriente

de 10s filtros y a una presmén superior a la de la solucidn

gue encuentra, por lo que la solucidn cae por gravedad deS*

de el hlurogenador a log filtros y la cltada por01on sin

filtrar vuelve al'oonducto de alimentac;§n donde se mezcla
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con la solucidn reciclada prooedente de la etapa de la ex-
tracecidn del perdxido de hidrdgeno; esta mezola se encuen-
tgg entonces ‘con el ﬁidyégeno entrante v es ayudada a subir
ipor el efechoelevadorﬂae gases del hidrdgeno hasta el hidro-
' 5 genador. '
| Zl tratamiento sé realiza ventajosamente en un
aparato que comprende un réaotor, un conduofo de alimenta-
¢idn al reactor, terminando el condﬁcto de alimentacidén
'en una bajante que pasa a la zona inferior del hidrogenador;
10 con una s&lida de la solucidn reaccionazda que procede del
reachor eﬁflazada encima.de la salida de la bajante y una
‘entrada. de gas ¢ue comunica exteriormente con el oocnducto
de alimentacidn del reactor.
Tl tratamiento se emplea ventajosamente para
15 ' hidrogegar una antraguinona o antraguinona sustituida di~
suelta ;n un disolvente gdecuado Yy en este caso el reactor
es un hidrogenador que estd convenientemenfe situado encima
de un elemento filtrante, mientras la salida de la solu-
oidn comunica con el elemento filtrante; dicho elemento
20 filtrante tiene una salida de filtrado yvuna salida secun- |
daria en los filtros sobre el lado del hidrogenador, comu-
nicando.dicha salida secundaria con el conducto de alimen-
tacidn del hidrogenador por arriba de la entrada de hidré-
geno, y dicha entrada estd emplazada de tal forma que, al
25 funcionar, el hidr@geno gue por ella pas% comunica un efec-
t0 e;évador de gas que ayuda avdirigir la solucién hacia
arri%a’hasta el hidfogenador.
Preferentemente el conducto de alimentacidn,
nds arriba de la entrada de hidrdgeno, incorpors un eductor

30 o dispositivo similar y la indicada sali-da secundaria comu-
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nio& goa el counducto de alimentacidn en el cuello del educ-
tor o dispositivo similaz. |

Couo Tia de cjemplo se describe a continuacidn
Y "proceso de acuerdd von la invencidn, haciendo referencia
al dibujo esquenmdtico que se acompafia.

Tn un recipiente de hidrogenacién -1- sustan-

: 4

clalmente cilindrico y cerrgdo, ge hace. una apertﬁra en

lé parte sup:rior para dar paso a un bajante -2- que se
prolonga hasta el nivel de la zona m4s inferior del reci-
piente, Despues se hace otra apertura en la pared lateral
del hiﬂroé;nador a una altura adecuada por'encima del termi-
nal del bajante. Una rama -3- conduce desde esta abertura

w un elemento filtrante ~-4- emplazado sobre el nivel del
suelo por debajo del hidrogenador -l-. Ia disposicidn
relative del hidrogenador -l- y el elemento filtrante -7-

es tal qﬁe al usaflo habrd una caida de presidn de varias
Libras ppr pulgada cuadrada sobre el elemento -7-, trabajan-
do el hidrogenador sustancialmente a presidn atmdsferioa.A
Tl elemento filtrante estd provisto de uha salida para el
filtrado -5- y de una salida secundaria =6~ en el lado del
hidrogenador de los filtros -7- de la-unidadlfiltrante L
y, dicha salida secundaria -6- se conecta al conducto de
alinmentacidn -8« al hidrogenador; Bl conducto de alimenta-
cidn en este punfo estd dispuesto horizontahnente (o puéde'

elevarse a un 4ngulo de hasta 452) y estd provisto de un

~eductor -9-, la conexidn desde la salida secundaria -6- emer-

» - «

ge dentro de la garganta del eductor -9-.
Corriente abajo de esta unidn sSe provee al con-
ducto de alimehtacién -8- de un orificio de entrada para el

suninlstro de hidrdgeno procedente de un conducto =l0-, En

-m
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este punto el conducto de alimentacidn se dobla hacia arriba
en comunicacidn con el bajante -8-. La parte supsrior

del hidrogenador se abre posteriormente para pasar el exceso

¢ hidrdgeno y estd Hréyista de un conducto de retorno de

hidrdgeno =11~ {equipado con bonba) para reciclar cualguier

exceso mediante un dispositivo adecuado -12- de extraccién

de lfquido arrastrado.

| las fases que se verifican, son las siguientes:

Se alimenta uné solucidn adecuada de antraqui-

nona y,;o aﬁfraquinpna sustituida a través del conducto de
alimentacién -8~ y el hidrdgeno se introduce dentro del
conducto de alimentacidn a una presidn superior a la de la
solucidn con la que se reune. Dentro del hidrogenador
-1~ la solucidn es ayudadabpor el efecto elevador de gas
del hidrdgeno y la mezela fluye dentro del hidrogenador por
el termtﬁal inferior del bejante -2-, La velocidad de sali-
da desde el bajante -2~ estd controlada, por ejemplo, por
ol caudal de afluencia, didmetro y longitud del bajante de
forma que sea suficiente para asegurar una buena dispersidn
del hidrdzeno por toda la solucidn en el hidrogenador.
®1 hidrogenador -l- normalmente contiene un catalizador de
hidrogenacidén y la hidrogenacidn se lleva a cabo en la for-
ma conocida, E1 exceéo de hidrdgeno procedente del hidroge-
nador sale a través del conducto de recicladd del hidrdgenc
-11- y mediante borba se envia a través de un separador
de li%ﬁ%dbs al conductor de ali?entacién fle hidrdgeno -10-.
Ia sél@éidn hidrogenada pasa desde el hidrogenad&r ~l- 7 a
través de la mencionada rama ~-3- a la unidad filtrante ~4-
en donde se filtra una poreidn de la misma por %os Piltros

-7~. ®1 filtrado sale del elemento filtrante -4- & través

-
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del conducto de salida del filtrado -5-~. Sin embawvgo, a la

porcidn no filtrada se la hace pasar en accldn de arrastre
alrededor de los filtros =7- y luego se devuelvey a través
derla salide seoundarié,~6-, al conducto de allmentacidn

de la solucidn -8~ entrando en aquel conducto a través de

(9

la garganta constrefiida del cductor -9~ de la misma. EL
eductor tiene el efecto de absorber la soluomén devueltis
al conducto de alimentaclén -8~ mezclédndola intimamente con
la nuevea alimentacidn entrante. Iuego, la alimentacidén pro-
10 ‘cedente del eductor -9- se conGuce y atraviesa la entrada
del hiirég;ﬁp -10~ en donde se rTeune con el hidrdgeno y
" desde allf sube hasta el hidrogenador =-l-.
Lalreferida accidn de arrastre ayuda a arrastrar
" el catalizador de los filtros -7~, el cataliiador as{ ex-
15 tra-ido se lleva naturalmente con la citada solucién no fil-
trada po# ¢l conducto -6- al conducto de alimentacidn -8-
vy desde glli de nueve 2l hidrogenador -l-. XKL arrastre
puede seé ayudado ademds mediante un flujo periodico de re-
~troceso,.a través dsl conducto -5-, 0 sea oue, mediante
a bounbado (por ejemplo por medio de una bomba en un conducto
.con vdlvula que comunigue con la conduccidn 5) se hace
retroceder parte del filtrado a través de los filtros =7-
durante un corto periddo de tiempo.‘
Se observard gua en un proceso ciclico de

-

acuerdo con la invencidn, la solucidn que pasa por el conduc-

L aY)
(&)

to de alimentacidén -8~ y que entra en el eductor -9- serd
-(,- R

la qug prov1ene de la etapa de extraccidn del peroxido de

hidrdgzeno o de oualqaler tratamiento de regeneracidn que
pueda seguir a aquella etepa. Ademds, el caudal de nueva

. L
30 alimentacidn que va al eductor serd igual a la cantidad de

aw
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filtrado sacada de los filtros de suerte que el volunen
de l{quido sea substancialmente constante en lo que es, en

efucno, un circulto cerrado.

3™

G

s oosiblcinodlf¢ca¢ los aparatos ¥y el proceso
deserito anterlormente, A8l, el conducto de alimentacidn
que va al hidrogenador podria ir a una entrada en la zone
inferior da? nidrogenador. Adends el bajante podrfa estar

ulpado con “O*Gtaa de glro u otros ihstrunentos de giro

para ayudar a la disperﬁlon del

gas en el liquido., Tambien
puede nodificarse ei elemento filtrante, 0 recmplazarse por
cualqguder glemento de recsnbilo. Podsdd cidlearse mds de un
conducto de :limentacidn v se podria alimentar cada conduc-
to con reactante 8aseos0. : A

Mo es esencial introducir todo el wveactante ga-

sible dl sponzr de una entrada auxiliar al recijiente de
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reaceidly o travéds de la cual se pueda introducir

de aqguel rsactante,

Para efectuar una buena dispersidn de hidrdgeno
(u otro gas) en la solucidn & medida que la gezcla ecuzrge
del bﬁjante en el hidrogenador (u otro reactor) tiene que
tenerse en cuenta diversos factores. intre estos factorés
cotdn 1os caudales de alimentacidn de 1la solueidn ds antra-
guinona (u otra solucidn) y del hidrdgeno (u otro gas),
alturd vertical del efecto elevador del gas, longitud y did-
metrO'g;uerno del baJaLte, ¥ caydales de rcclrcu1a016n.
S5in émbar@o, por la teoria hidrodindnica se conoce muy bien
le relacidn de varios de estos factores. Asi pues resulta
una relativa simple cuestidn el tomar los factoges tales

como 1a slbtura wertical adecuada de la elevacidn de gas, d4id-
[
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metro interno 7y longitud adecuadas del bajante para dar el

-

laseado.

v N¢O T 4

Se reivindica como objeto de esta Patente de
Tavencidns
1.~ Un procedimiento para llievar a cabo une reac-.

cidn gas/iiquido tal como la hidrogenacidn, oxidacidén o halo-
cenacién de un compuesto 1iquido, especialmente un compuesto
orgdnico liquido, 0, si el compuesto =25 sélido, una solucién
del comyueé%b en un disolvente apropliado, cuyo proceso com-
preade el alimentar el compuesto liguido o solucidn al inte-
rior de un reachor a través de por lo menos un conducto
de alimentacién dentro del cual'se introduce por lo menos
~una poreidn del reactante gaseoso.
’ 2.- Un proceso segin la reivindicacidén 1 en el
que la nezcla gas/liguido se élimenta.al interior del reac-
tor convenlentementse por debajo‘del nivel del Ifquido o solu-
¢idn reaccionado y,/o sin reacccionar, ya exisbtente en el
reactor.
3.~ Un proceso segin la reivindicacién 1 o rei-
vindicacidn 2, en el gque la mezcla es alimentada continua-
mente al reactor y la solucidn reaccionada se retira conti-
nuagente del reactor a través’de una salide situada por enci-~
ma del nivel de entrada. |
:'ij  4.- Un'iroceso segiy la reiviﬁdicacién 2 8 rei-
vindicacidn 3 en el gue la mezclsa sc alimenta al reactor
a través de un bajante gue se prolonga dentro de la 2ona
inferior del reactor.

5.- Un proceso segin cualquiera de las anterio-

,
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res reivindicaciones en el que la reaceidn gas/liquido es
una hidrogenacidén.

6.~ Un proceso‘segﬁn la reivindicacidn 5, en el

qué el compuesto orgdnico es antraquinona o una antraguinona

éustituida en solucidn en un disolvente adecuado o mezcla
disolvente.

7.- Un proceso segdn la reivindicacidn 6, segin
el que en la hidrogenacidn, se utiliza un catalizador, por
ejemplo un material catalizador de paladio.
| 8.~ Un prooeso ciclico de la clase referida,
en el que Ea etapa de hidrogenacidn comprende el alimentar
el hidrogenador con la solucidn de antfaquinona intrbducién-
dola por debajo del'nivel de la solucidn reaccionada y/o
no reaccionada allf existente,‘é través de por lo menos un
o@nducto de alimentacidn dentro del cual se iﬁtfoduce el
nidrdgeno necesario para la hidrogenaeiéﬁ, ¥ en el que des-
pues de'las etapas de oxidaciéﬁ ¥y extraooién ae peréxido de
hidrdgeno, la solucidn resultente extraidase recicla al
citado conducto o conductos de'alimentacién,

9.~ Un proceso segin la reivindicacidn 8, en el
gue despues de la hidrogenaciéh la solucién se pasa a un
elemento filtrante, realizdndose asf la filtracién de forma
que la mayor parte de la soluoién ge Piltra y se pasa a ié

etapa de oxidacidn, pero el resto de la solucidn se la hace

‘pasar en accidn de arrastre alrededor de los filtros y

despues se devuelve, sin filtrar, al mencionado conducto o

I AR

hJ - .
conductos de alimentacidn pars mezclarla otra vez con hidrd-
geno,

10.~ Un proceso segin la relvindicacidn 9, en el

gue el hidrogenedor se emplaza sobre los filtros y el hidrd-

-
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geno se introduce en un ccnducto de alimentacidn a la altu-

ra del nivel general de los filtros y a una presidn mayor

que la de la solucidn con la que se une, siendo un prooeso

w:

PR A

. Y
- que la solucidn cae por gravedad desde el hidrogenador al

elemento filtrante, la dicha porcidn no filtrada vuelve
al conducto de alimentacidn para mezclarse con la solucidn
reciclada procedente de la etapa de extraccidén de perdxido

de hidrdgeno y luego se reune con el nuevo hidrdgeno entran-

-te, siendo ayudado a subir haste el hidrogenador por el efec~-

$0 elevadpr de gas del hidrdégeno.
" 1l.- Un proeedimiénto sezin la reivindicacidn 1,
caracterizado en gue la reaccidn gas/liguido se lleva a cabo
en un reactor gue presenta un conducto de alimentacidn dis=-
puesto como ba jante introducido hasta la zona inferior de.
dicho p@actor, una salida para la evacuacidn de la solu-
cidn reaccionada emplazada encima de la salida del bajante,
v una entrada de gas que copunica exteriormenfe con el coh-
ducto de alimentacidn del_reactor, con lo que el gas que
pasa a traﬁés de dicha boca proporciona un efecto élevador
de gas que ayuda al arrastre del liquido o solucidn del reac-
tor,

12.- Un procedimiento sezdin las reivindicaclones
1 y 10, en el que la reqocién se efectua en cooperacidn ﬁon
un filtro, conectado a la salide devla solucidn reaccionada
del hidrocenadqr vy situado a un nivel mds bajo que este,
praséhpando una salida para el, L{quido filtrado‘y una salida
secundaria que comﬁnioa con el conducto general de alimén—

tacidn del hidrogenador.
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13.- Hejoras en los procedimientos para llevar
& cabo hidrogenaciones y otras reacciones 'gas/liquido.

Esta memoria consta de trece pdginas escritas

por“una sola cara. = %
BARCTIONA,
g NOV. 1961
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