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MAIIORTIA DASCRIPTIVA

La presente invencidn se refiere & un método pera la
fabricacion de scido cianhidrico. Mas perticularmente, la
invencion se refiere 2 un vrocedimiento pars producir oci-
do cianhidrico por medio de la reaccidn, en fase gaseosa y
a altas temperaturas, de una mezcla de amon{aco, metano,ni
trégeno v oxigeno en presencia de un catslizador tal como
platino metalico o sus @leaciones. Igs perticulermente aﬁn,
le presente invencion se refiere a unas me joras relativas
al proceso para reelizer esta reaccion catalitica, combinan
do los componentes de le mezcla gaseosa en relaciones perti

culzres y por medio del precalentamiento apropiedo de dicha

MEZCLO: o = = o w = = @ @ = = = o = w = = m w = D = = =

s bien conocida la sintesis industriel de HCN a per-
tir de amonieco, metano y aire, en la cusl el calor necesas-

rio pera la reaccion endotérmice:

NH3 <+ CH

L HCN < 3H2

es proporcionado por la combustion simultanes de oxigeno
con mebvano. «n general, el proceso se realiza en presencisa
de catalizadores, a temperaturas del intervalo de 900 a
12009C, con grandes cantidades de aire, introduciendo en el
reactor la mezcla gaseosa precalentada a la temperature de

aproximadamente 1002C. Los goses que dejan la zona de cato-
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lisis contienen no solamente HCN, sino tambien monoxido de

M, 2T 5 2

carbono, hidrdgeno, vapor de agua, nitrogeno y didxido de
carbono, asi comod metano y el emoniaco no reaccionados,de
tal modo que se obtiens un HCN muy dilufdo, lo que supone

considerables Gificultades téchicas durante su separacion.-

Las conversiones y los rendimientos de HCN obtenidos
con lo realizacion de estos procesos no alcanzan valores de
masiado altos, 1lo cuel, junto con la desventaja de la dilu-
cion del HCN obtenido, heace que su empleo no sea demasiado

ventajosoe = = = = = = = = = - . - ar mer m m m m m e m e o

Pambien son bien conocidos procedimientos para le pro-
duccidén de HCN en los cuales unas mezcles gaseosas, tales
como amon{aco-aire—hidrocarburos, de composiciones particu-
lares, se precalientan a altes temperaturas y luego se ha=-
cen reaccionar en presencia o no de catalizadores. También
operando segﬁn algunos de estos procedimientos se obtienen
bajos rendimientos y conversiones de HCN y/o bajas concen-

traciones de HCN en los gases de salida: = = = = = = = = =

Segdn otros procedimientos, se requieren temperaturas
relativamente altas de precalentamiento, dando lugar a con-—
sidersbles compliczciones tecnoldgicas tanto debido a que,
o fin de eviter la descomposicidn del smonisco, este ultimo
debe precalentarse por separado a temperaturas inferiores
que les de los otros componentes de la mezcla gaseosa, como
debido a que se utilizen precalentadores fabricedos de mate
riales caros para evitar la corrosion y el empongofiamiento

consiguiente del catelizador por el materisel transportado
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por la corriente geseosa que entra en la reaccion. Adenas,
el empleo de una a2lta temperatura de precalentomiento re-
(3 (3 ’ (3
quiere un control y una regulacion muy precisos, por les
mismas razones indicadas y tembién a Ffin de evitar que la

temperatura del catalizador esté indirectamente afectada. —

Por ello, el principel objeto de la presente invencidn
€8 el proporcionar un procedimiento mejorado pera la produc
cion de HCN; otro obje{o de la presente invenciodn es el pro
porcionar un procedimiento pera lez vroduccidn de HCN a par-
tir de amon{eco, meteno, oxigeno y nitrodgeno, caracterizado

por conversiones y rendimientos 8ltoS. = = = =« = = - = - - -

“ntre las ventajas obtenidas segﬁn el procedimiento pa
ra producir HCN, objeto de la presente invenoién, resulta
ser particulermente notable le alta concentracion de HCN de
los gases producidos, lo que permite un considerable aumen-—
to de la cepacided de produccion de las instalacidn (permene
ciendo inveriado sl taﬁeﬁo de la misma), una reduccidn del
consumo de energias por kg. de dcido cianhidrico producido,
asi como el obtener, después de la absorcidén del HON y del
NH3 no convertido, une mezcla combustible sire/gss de supe=
rior potencia celorifica. Aun oira ventaja esta proporcio=-
nada por el hecho de que el HCN se produce industrialmente,
segﬁn el procedimiento de la presente invencién, en una insg

talacidn no demesiado compleja y de funcionamiento facil. -

Los objetos y ventajas anteriormente mencionados se ob
(] [ K3 ’
tienen por medio de un procedimiento para la produccion de

HCN, objeto de la presente invencion, que consiste en hacer
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pesar una mezcls de amonfaco, metano, nitrdgeno y oxigeno,

sobre un catalizador constituido por metales del grupo del
platino y aleaciones de los mismos, preferentemente en forma
de redes, & una temperatura del intervalo desde 1100° C a
1200°C, sometiendo dicha mezcla gaseoss & un calentemiento
preliminer, del intervalo desde 200 a 40000, caracterizado
por partir de una composicidén correspondiente a las relacio-
nes molares comprendidas en el interwvalo definido por los

valores siguientesS: = = = = = = - = - - - - o - - - - - —-

02/'02 + N, desde > 0.21 2 0.35
05 + NQ/NH3 desde 6 a 2
0, + Né/CH4 desde 6 a 1.6

CH4/NH3 desde 1.3 a 1.0

En efecto, se ha hallado sorprendentemente que cuando
une mezcla gaseose de amoniaco, metano, nitrdgeno y oxige=-
no, con una composicidén comprendida dentro del intervalo de-
finido anteriormente se precalienta dentro del intervalo de
temperaturas anteriormente mencionado, se obtienen conver-
siones y rendimientos muy altos en HCN y ademds concentra-
ciones muy altas de HCN en los gases producidos, sin desven-

tajas particulares de naturaleza tecnoldgicfe = - - = = — =

El intervalo de temperatura preferidoc.. al que se calien
ta la mezcla gaseosa a fin de obtener los mejores rendimien-.
tos y concentraciones de HCN estd comprendido entre 300 y
380°C. = = = = m m e e e e e e e e e e e e -

Las composiciones de mezclas gaseosas particularmente

dtiles, sefin la presente invencidn, resultan estar compren-
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02/'02 * N2 desde 0.25 a 0.30
0, + NQ/NH3 desde 4.5 a 3
02§N2/CH4 desde 4.5 a 2.6

cH4/NH3' desde 1.25 a 1.05

Con respecto sl catalizador, se han obtenido resultados par-
ticularmente buenos operando en presencia de redes de platino y

sus aleaciones, por ejemplo redes de aleaciones de platino=-rodio.

Segiin lo reivindicado en otra solicitud de patente del mismo
solicitante, se obtienen excelentes conversiones y rendimientos
de HCN, asi{ como concentraciones muy altas de HCN en los gases
producidos, haciendo reaccionar una mezcla de amoniaco, netano,
nitrégeno y oxigeno de una composicidn determinada a altas tempe-
raturas sobre redes fabricadas, bdsicamente, de metales del gru-~
po del platine y sus aleaciones, particularmente de platino y sus
aleaciones. Se ha descubierto ahora que pueden obtenerse resulta-
dos igualmente buenos ¢ incluso mejores, haciendo variar la com-
posicidén de la mezcla y precalentdndola en el intervalo conside-~

rado: 200 - 400°C ¥ preferentemente 300 - 380%C, = = = = = = = -

El precalentamiento de los gases de reaccidén, segiin el pro-
cedimiento objeto de la presente invencién; estd comprendido en
el intervalo de temperaturas no demasiado altas, lo que permite
realizarlo en una sola fase para toéa‘la mezcla gaseosa, sin com-—
Plicaciones desventajosas de los precalentamientos separados. En
efecto, operande segin la pregente invencidén, la descomposicidn
del amonfaco en la fase de precalentamiento tiene luger en canti-
dades perfectamente negligibles. Ademds, las temperaturas no tan
altas alcanzadas permiten utilizar precalentadores de material no

demasiado caro, por ejemplo de acero inoxidable, por cuanto no
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estan demssisdo expuestos a la corrosidn. — = — = = = = — =

Por otrz varte, la tenmperatura de precalentamiento de
la mezcla gaseosa, segun le presente invencidn, no necesite
un control demasiado estricto dado que, como es relativamen |
te bajs, sus cambios eventuales no afectan le temperatura

de log rodes catoliticosS. = = = = = = = = = = = = = = - = =

¥l precalentamiento de la mezcla gaseosa segﬁn la pre-
sente invencion puede realizarse por medio de cualquier sis

toma apropiado.e = = = = = = = = = = = = = - - = = - - =~ = -

41 calor necesario para precalentar la mezcla gaseosa
4 . .
segun le presente invencion puede obtenerse como calor re-
cuperado del ges combustible, subproducto de la reaccion.
Asi, segin 1o presente invencion, es posible obtener altos
rendimientos y conversiones de HCN y altas concentreciones

del mismo con un equipo simple y no demasiado C8r0e = = = -

Las relaciones molares 02/02 + Ny requeridas para rea-
lizar el vrocedimiento segﬁn la presente invencion se obtie
nen utilizando aire y une cantidad muy pequefia de oxigeno
que puede gfiadirse, con un minimo de inconvenientes de natu
raleza tecnoldgica, en la tuberis de alimentacion del aire

0 de le mezcle gue ve 2l reactor. = = = = = = = = = = - - =

3l procedimiento para producir HCN, objeto de la pre-
gente invencién, pueds aplicarse industrielmente debido a
gue permite operar dentro de los intervalos anteriormente
descritos de relaciones molares y de temperaturas de preca-
ientamiento, bajo condiciones de la mayor seguridad, por lo

gue se refiere a la inflemebilidad de la mezcla gaseosa. = =
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3n la fig. 1 se ilustra la parte superior de un grafi
co ternario experimental, cuyos vertices representan, res-
pectivamente, las mezclas de oxigeno + nitrégeno, el metano
y el amoniaco, representando, los puntos situados en los la
dos del triéngulo, las mezcles binerias, y representando,
1os situados dentro del sres del trisngulo, las mezclas ter
narias. @In tal gréfico.se congideran mezclas gaseosas con

diferentes valores de la relacidn molar 02/02 + Voo = = = -

Si se consideran megzclas de amOniaco, metano, nitroge-
no y ox{geno, en las cuales la relacion molar 02/02 + No es
igual a 21% (aire), 1la 1inea correspondiente a log puntos
de inflamabilidad a temperatura ambiente es la linea "a®,
que pasa por los puntos A y B; el area definida por debajo

de esta linea representa 1s zons de no inflamabilidad. = -

Deda, por ejemplo, una mezcla de la compbsicién repre-
sentada por el punto G (comprendido en los intervalos cono-
cidos pera la utilizacion industrial del proceso para la
produccion de HCN a partir de NH3, CH4 y aire), correspon-
diente a los porcentajes siguientes en volumen: NH3 10 7%;3

CH, 14%; aire 75.3%, la distancia de este punto a la 1inea

4
"a" es tal que les variaciones criticas de las velocidades
de los regimenes de flujo simple necesarias para llevar las
mezclas correspondientes g condiciones de inflamabilidad
correspohden a aproximadamente + 37% pars el aire, -3 Pa-

ra el metano y =100 para ol 2monico. = = = = = = = = = =

La linea de los puntos de inflemabilidad correspondien
I'4 . N
te a las mezclas de amoniaco, metano, nitrdgeno y oxigeno

en las que la relacion 0,/0, + N, es igual a 24.5% en volu~-
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men, estd representada en el grafico por le 1lfnea "b%, que

pasa por los puntos C y D, a tempsratura ambiente y respec-
tivamente, por la linea "c¢" que pasa por los puntos B y F,

a la temperatura de 3002 . = = = = = = - = = & = = = = = -

Una mezcla de composicion representada por el punto H,
comprendido en los intervalos de les relaciones molares rei
vindicadas segﬁn el procedimiento objeto de la yresente in-
vencién, Yy a 1la que se refiere el ejemplo 4 indicado poste-
riormente, esté practicemente en condiciones de seguridad,
por lo concerniente a la inflamabilidad, similares a las del
punto G considerado snteriormente; en particulsr, empleando
la mezcla gaseosa anteriormente mencionada, les variaciones
criticas de los regimenes de flujo simples necesarias paras
alcanzar las condiciones de inflamabilidad corresponden,cuan
do se utiliza metano, smoniaco, aire y oxigeno puro, a apro-
ximedamente los siguientes valores: + 41% para el aire enri-
quecido, —-42% para metano, ~95% para amonfaco y + 170% para

I'4
OX1ECNOe = = = = = = = = = = = = = - e > ew w o ew me o ew em o e

Resulta asi que las ventajas obtenidas por el procedi-
miento paras producir HCN, objeto de la presente invencién,
en particular los altos rendimientos y conversiones y las al
tas concentraciones de HCN, se realigen en condiciones de se
guridad no inferiores a las de los procesos conocidos, que
no proporcionan las mismas ventajas, haciendo zs{ altamente
valioso el procedimiento enteriormente descrito desde el pun

to de vista de su aplicacion industrial. = — = = = = = = -
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Ademés, la seguridad del procedimiento pars la produc-—
cidén de HCN, objeto de lo presente invencion, estd garanti-
zada por el hecho de que el procedimiento se realiza prefe~
rentemente con velocidades lineales de los gases sobre les
redes cataliticas iguales o superiores a 2.5 m/seg, muy su-
periores, por ello, que el régimen de propagacidn de la 1lla

ma de las msgclas gaseosas consideradss. — = = = w = = = =

Los ejemplos siguientes se dan »ara ilustrar mejor la

3 3 ’
presente invencion: - = = = = e

Se convirtieron en HCN, en presencia de ocho redes cong
titufdas por 90% en peso de platino y 10% de rodio, que te-
nian une trems correspondiente a 80 mellas, y un grosor de
hilo de 0.003 pulgadas (aproximademente, 0.08 mm), seis mez
clas gaseosas que contenian NHy, CH,, asire y oxigeno. Ia
velocided lineal de los gases en el reactor ers de 2.7 m/seg

¥y la temperaturas del catalizador era de 1120-11509C. = = -

Las temperaturas de calentemiento y las composiciones
de las mezclas gaseosas se indicen en la tabla siguiente,
Junto con los valores de las conversiones, rendimientos y

concenitraciones de HCN obtenidos en los distintos ensayos.-~
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Como puede verse, los ensayos correspondientes a los
ejemplos 4, 5 y 6 realizados segin el procedimiento de la
presente invencidén, dan conversiones y rendimientos mayores,
asi como concentraciones mayores de HCN que los obtenidos en
los ensayos correspondientes al ejemplo 1, segin la técnica

OOnOCi.dao ———————————————————— - an @ am e e w»

Los resultados obtenidos por los ensayos correspondientes
2 los ejemplos 2 y 3 donde se utilizaron condiciones de pbe-
calentamiento cldsicas (110°C) pars composiciones de mezclas del
intervalo reivindicado por la presente invencidn y, respectiva-
mente, mezclas de composicidn conocida precalentadas a aproxima-
damente 300°C, dan mejores resultados que los obtenidos por el
ensayo correspondiente al ejemplo 1, pero inferiores a los de
los ensayos realizados completamente segin lo reivindicado en la
presente invencidn, tanto con respecto a las conversiones y los
rendimientos como con respecto a las concentraciones de HCN de

los gases producidoSe = = = = = = « & @ o c - d m - - - - - - - -

Se sobreentiende, desde luego, que en vez de metano pueden
utilizarse mezclas gaseosas que contengan por lo menos 90% de

CH4, Y, on particular, gas naturgl. = = = = = = = = = = = -« -

N O T A

- e e s -

Se declaran de novedad y prapiedad para Espafia, sus terri-

torios y plazas de soberania, las siguientes: = = = = = = = - =

R EVIV IAN DICACIONES
l.- Método-béfa la fabriéééigﬁ’devécido cianhidrico, ca=-
racterizado porque se realiza por medio de la reaccidn
de amoniaco, metano, nitrdgeno y oxigeno, en presencia de

un catalizador constituido por redes de platino o sus alea-

ciones, a una temperatura del intervalo de 1100 a 1200°C,
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partiendo de una mezcla zeseosa, de composicidn correspon-

diente a leas relaciones molares comprendidas en el interva-

lo definido por 1los valores siguientes: = = e = = = = = = =

02/02 + N, desde > 0.21 a 0.35
Op # Np/ NH3 desde 6 a 2

Oy ¢ Ny/CH, desde 6 a 1.6
CH4/NH3 desde 1.3 a 1.0,

y somstiendo dicha mezcla gaseosa, entes de que entre en el
reactor, a un precalentamiento comprendido en el intervalo

desde 200 g 4008C: = = = = = w = = = = = = - e = - - = -

2.- Método segin la reivindicacion 1, caracterizado
porque dichss relaciones molares estan comprendidas en el

intervalo definido por los valores siguientes: = = = = = =

0,/0, + N, desde 0.25 a 0.30
0o NQ/NH3 desde 4.5 a 3

Oy + NQ/CH4 desde 4.5 a 2.6

CH4/NH3 desde 1.25 a 1.05

’ I K3 > .
3.= Método gsegun les reivindicaciones anteriores, ca=-
- ’
racterizado porque le temperatura de precalentamiento esta

comprandida en el intervalc desde 300 a 3802C. = = = = = =~

4 = "MATODO PARA LA FABRICACION D3 ACIDO CIANHIDRICO".-

Todo ello conforme se describe y reivindica en la pre-
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sente invencibn, que consta de catorce hojas, foliadas y me-

canografiadas por una sola de sus caras, y de una lémina de
dibujos gque la ilustra.

BARCELONA, {3 ABR, 1966
P. A. M. CURELL SUNOL

"Por Poder
Fjrmado: J. Carbonel
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Por Podar
Firmado: J. Sarborel
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