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La invencidn se refiere a una mejora en preo
cedimientos de oxidacidén de amoniaco que utilizan catali=
zadores de tela metilica fina de platino. Se refiere par
ticularmente a una disminucidén de la cantidad de cataldi=-
zador de metal platino en uno de tales procedimientos sin
reduccidn alguna de la eficiencia de la conversidn.

En la produccidn comercial de jcido nitrico,
se hace pasar amoniaco gaseoso mezclado con un gas oxidan
te, peej., aire, sobre un catalizador de tela metilica fi
na de platino a una temperatura elevada, psej., de 650 a
10002C, para obtener Oxidos de nitrdgeno. Se han utiliza
do presiones que varfian hasta 7,7 kg/cmz, Yy superiorese.
El gas efluente del convertidor de amoniaco que contiene
oxidos de nitrdgeno se trata luego ulteriormente para ob-
tener fcido nitrico.

El catalizador metalico de platino es usual
mente un taco de mlltiples capas de un diametro aproxiumado
de 40 a 150 cm, en forma de tanices de 177 micras de aber
tura con alambre de 76,2 micras. Tradicionalmente, el pe-~
so del taco es equivalente a (1,22 gramos por tonelada-_
dia de capacidad, y un taco puede estar constituido por
10 a 50 de estos costosos tamices. Se¢ ha encontrado gue
esta cantidad de platino-se requiere para conseguir una
alta conversidn durante periodos de tiempo razonables a
lo largo de la marcha de una instalacidn.

El examen de un catalizador usado revela que
tiene lugar un cambio visible en el aspecto superficial de
algunos de los tamices durante el transcurso de la reac-
cidén. Bl cambio de aspecto disminuye a medida que se apro
xima uno al fondo del taco de catalizador. Es interesante
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que los Gltimos tamices del taco no presentan indicio al-
guno de que haya tenido lugar ninguna reaccibdn; no obstan
te, si se retiran los Gltiumos tamices; ge pregenta un gran
nlmero de problemas. Por ejemplo, cuando la carga de cata
lizador se reduce por debajo de aproximadamente 61,22 gra
mos por tonelada-dia de icido nitrico, el procedimiento

se hace cada vez menos eficiente. A 30,61 gramos, el pro
cedimiento es marginal de rentabilidad minima e incomple-—
to, y por debajo de aproximadamente 15,30 gramos, el pro-
cedimiento es peligroso, ya que se produce una mezcla eX-
plosiva aguas abajo del catalizador., Por ello, ha sido
importante utilizar un nlmero suficiente de tamices a fin
de que la conversidn sea completa. Se apreciard, no obstan
te, que los tamices son muy costosos y gue seria una gran
ventaja reducir el n(mero de tamices reéuerido para efec~
tuar esta conversibn coumpleta.

Se ha encontrado ahora un método que utili-
za una menor cantidad de metal platino de la requerida an
teriormente para congeguir una eficiencia de conversidn
comparable. Esto, no sblo da por resultado un ahorro en
costes, sino que permite ademas un funcionamiento misecd-
nomico de una instalacidn dentro de los limites de seguri
dad. Esto se logra sustituyendo algunos de los tamices de
metal platino anteriormente requeridos para la conversidn
6ptima por una estructura de un netal no precioso,

Puede observarse que una de las razones da-
das con frecuencia para la utilizacidon de un gran nimero
de capas de los tamices de metal platino es que las capas
adicionales de tela metdlica fina se necesitan como capas

de refuerzo cuando las capas frontales se deterioran, a
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fin de reducir el nfinero de paradas para sustitucidn y re
paraciones. La experiencia ha demostrado, sin embargo,
que el catalizador falla debido al deterioro de las capas
de catalizador superiores y a la pérdida subsiguiente de
eficiencia catalitica antes de que se observe ningln cam-
bio sustancial en el aspecto de las capas del fondo., No
obstante, como se ha indicado arriba, si se utiliza un nii
nero demasiado pequefio de tamices, la eficiencia de con=-
versidn no alcanza el nivel Ontimo. En el presente proce
dimiento, a pesar del menor niimero de capas de tamices de
metal platino, el catalizador no requiere ser sustituido
con mayor frecuencia que los de la técnica anterior,

El catalizador global combinado posee otras
ventajas ademis del ahorro en coste de catalizador de me-
tal precioso, Entre tales ventajas se cuenta la sorpren-
dente reduccidn en la volatilizacidn de la tela metdlica
fina de platino. Como es bien conocido en la técenica, se
admite que se volatilizan aproximadamente 0,368 g de me-
tal del grupe del platino de las telas metilicas finas de
metal precioso por cada tonelada de aecido nitrico produci
da en una instalacién de alta presibén. Inesveradamente,
utilizando el paguete de catalizador combinado de la pre-
sente invencidn, esta volatilizZacibén se reduce considera~
blemente, del orden de 25-350%.

Otra ventaja es que se ha encontrado que el
taco poroso se coumporta comoe un adsorbente de algunos me-
tales preciosos volatilizados durante el procedimiento.

Una ventaja adicional digna de mencibn de

la presente invencidén es que puede utilizarse en el equi~
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INVENCION

Esta invencidn se aplica a procedimientos
para la oxidacidén de amonfaco a bxidos de nitrbgeno en los
que una mezcla de amoniaco y un gas que contiene oxigeno
se pone en contacto en un reactor a temperatura y presién
elevadas con un taco de catalizador compuesto de tela me~
talica fina de metal platino. Se refiere especificamente
a una reduccidn de la cantidad de tela metilica fina de
platino requerida en el procedimiento.

De acuerdo con &sta invencidn, en un proce-
dimiento para la oxidacibn de amoniaco a 6xidos de nitrd-
geno en el gue una mezcla de amoniacg Yy un gas que contieg
ne oxigeno se pone en contacto en un reactor a temperatu-
ra y presibn elevadas con un taco de catalizador compues=
to aproximadamente por 10 a 50 capas de tela metilica fi=-
na de platino, se proporciona un método para reducir la
cantidad de catalizador de tela metilica fina de metal del
grupo del platino que comprende, determinar la cantidad
dptima de tela metilica requerida para obtener al menos
aproximadamente 957 de conversidn del amoniaco en dxidos
de nitrdseno, determinar la caida de presidn a través de
dicho taco de tela metilica Lina de catalizador en las
condiciones de reaccidn, reemplazar desde aproximadauente
1/3 a 2/3 de dicho taco de tela metilica fina de cataliza
dor con una estructura porosa de un metal no-precioso re-
sistente a la corrosidn, teniendo dicha estructura una po
rosidad tal que la cafda de presidn total a través de la
tela metflica fina restante mAs la estructura porosa sea
sustancialmente igual a la del taco de fela metdlica fina
del catalizador Optimo, y efectuar la oxidacidbn del amo-
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niaco.

Como un resultado lirecto de la utilizacidn
del proceso de esta invencidn, es posible operar una ins-
talacién de Acido nitrico utilizando una cantidad de tela
metilica fina de metal platino menor que la considerada
anteriormente como esencial para una conversidn eficiente
del NHS' Especificanente, el procedimiento puede operar
eficazmente utilizando menocs de los 61,22 g de tela metd-
lica fina de metal Pt por tonelada diaria de Acido nitri-
co, DPeej. aproximadamente 15,505 a menos de 61,22 g y uti
lizando preferiblemente anroximadamente 15,305 a 45,90 g
de metal platino por tonelada diaria de capacidad de aci-
do nitrico.

La estructura porosa que se emplea en susti
tucidn de la tela metdlica fina estd constituida por un
metal no-precioso en forma de una malla metdlica de aber
turas amplias orientada al azar. El metal tiene que ser
capaz de soportar las severas condiciones de operacibn y
el ambiente corrogivo, Por ejemplo, son metales adecua-
dos Inconel y Nichrome, y en general, aleaciones de alta
temperatura gue contienen niquel y cromo. Las estructu-
ras porosas con hilos orientados al azar pueden fabricare
se a partir de una malla metdlica entretejida de acuerdo
con técnicas bien conocidas, tales como las descritas en
la patente de BT.UU. 2.354.2063. Pueden hacerse también
de esponja metélica o de netal afieltrado., La cantidad
y espesor del metal utilizado dependen de la calda de pré
sibén deseada para el paquete completo en las condiciones
de reaccidén dadas., Las aberturas de la estructura no for

man ningin dibujo uniforme, y el taco tiene una resisten-
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“cia al flujo que produce una caida de presidn uniforme a

través de la estructura,

La tela metdlida fina del catalizador y la
estructura porosa son los componentes esenciales del paque
te de catalizador. Uno o mas adsorbentes de gases y/o de
tamices barrera de soldadura resistentes a la corrosiédn
convencionales pueden estar presentes en el paquete de ca
talizador entre la tela metdlica fina del catalizador y la
estructura porosa. Un adsorbente de gases adecuado es,
por ejemplo, una tela metilica tejida de malla fina de oro
o de una aleacidn de oro tal como la descrita en la paten-
te de BE.UU. No 3.434,626, Bl propdsito de los tamices es
servir para impedir las soldaduras entre cualesquiera de
los diversos componentes del paquete de catalizador en las
condiciones de operacidn., AaAdecuadamente, se pueden emplear
tamices de Nichrome., Es esencial que la tela metilica fi-
na del catalizador y la estructura porosa sean inmediata~
mente adyacentes una a otra excepto cuando estén separadas
por la insercidn de adsorbentes de gases y/o tamices barre
ra de soldadura. En las Giltimas condiciones, los compo-
nentes tienen que estar presentes contiguamente en el pa-
quete total de catalizador. Se ha encontrado que los ad-
sorbentes de gases y los tamices no aportan practicamente
ninguna contribucidén a la calda de presidn a través del
paquete de catalizador.

La caida de presidén a través del paquete de
catalizador es una caracteristica critica de esta inven-
cidn, La caida de presidn 6ptima en un catalizador con-
vencional puede deterninarse por técnicas bien conocidas

v la caida de presidn Optima se puede simular en la presen

385100

-t e



10

15

20

25

26~11=70

ta>estructura combinada utilizando los mismos métodos es-
tablecidos. No se sabe, sin enborgo, si los tacos poro-~
sos sirven simplemente para mejorar la resigtencia al flu
jo del gas, mejorando asi la distribucidn del gas a través
del taco de catalizador. Se ha encontrado, por ejemplo,
que no era satisfactoria la simple sustitucidén de la tela
metdlica fina de metal precioso por tamices de Nichrome
de 177 micras., Los tamices de Nichrome de malla fina no
congervan su integridad en las severas condiciones de ope
racidn del convertidor. En un breve periodo de tiempo se
produce una catastréfica oxidacidn del metal, lo cual di
por resultado el aplastamiento del tamiz y una resistencia
congiguientemente alta al {lujo normal del gas. Por el
contrario, se han encontrado efectivos los tacos que tienen
una malla metdlica de abertura srande orientada al azar,
esto es, que tienen los hilos metdlicos que entrelazan la
estructura a través del espesor asi como a través de la
cara anterior para formar una estructura que tiene una den
sidad uniforme y que tiene una porosidad que dé lugar a la
calda de presidn deseada. En la prictica, los tacos pueden
disefiarse con dimensiones tales que se pueden adaptar en
cualquier convertidor dado como reemplazamiento de una par
te de la tela metdlica fina del catalizador sin modifica~-
cidn del equipo y satisCaciendo todavia los criterios de
densidad uniforme, resistencia, y caida de presidn prede~-
terminada,

La invencidn se comprenderd mis completamen
te con referencia a los dibujos ¥y ejemplos gue se acoupa=

o

flan, los cuales ilustran una realizacibn de &sta inven-

1385100
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LOS DIBUJCS

La Figura 1 es una representacidn esquemadti
ca de un aparato de oxidacidén de amoniaco. La realiza-
cibn se muestra con un paquete de catalizador, es decir,
incluyendo la tela metilica fina y el taco poroso de acuer
do con esta invencidn.

la Figura 2 es una vista en planta de un ta
co de catalizador de tela metilica fina de metal platino
de capas miltiples, con porciones del mismo parcialmente
cortadas,

La Figura 3 es una vista en planta de un ta
CO poroso.

La Figura 4 muestra dos curvas en las que
la cajida de presién en un reactor de oxidacidén de amonia-
co se repregenta en funcidn de la eficiencia de la conver
sibn del amoniaco utilizando los resultados obtenidos con
diversos catalizadores.

La Figura 5 muestra la representacidn grifi
ca de & curvas que representan diferentes catalizadores y
la eficiencia de la conversidn del amoniaco de tales cata
lizadores llevada a un grafico en funcibn de las horas.
Las curvas comparan la eficiencia de catalizadores de me-
tal platino de capas miltiples que tienen 1C y 20 capas
de tela metalica fina con catalizadores que tienen una es
tructura porosa en sustitucién de 10 & 20 capas, de acuer-
do con esta invencidn,

Con referencia al aparato de oxidacidn de
amoniaco mostrado esquematicamente en la Figura 1, este
aparato se utilizd para ensayar diversos catalizadores.

En el aparato, el reactor (10) estaba constituido por un
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casco de reactor (11) gue era un tubo de acero inoxidable'ﬁ
de 5 cm de difdmetro exterior x 3,G5 mm de pared x 31,35 cm
de longitud, al que se habia soldado un tubo (12) de ace-
ro inoxidable de 5 cm de difmetro exterior x 9,52 mm de pa
red x 60 cm de longitud. La zona (13) en la que estaban
soldados ambos tubos se utilizd para retener un anillo de
cuarzo (14) de 21,35 mm DeXe x 38,10 mm D.E. sobre.el cual
se colocd el paquete de catalizador (15)s. Un segundo ani-
llo de cuarzo (16) del mismo tamafio que el anillo (14) se
colocd encima del paquete de catalizador (15). En el die-
bujo, el paquete de catalizador consiste en un taco de ca
pas miltiples (17) de tela metdlica de malla fina de pla=-
tino que tiene, p.ej., 10 a 2C capas, y una estructura po
rosa (18)s El paquete de catllizador (15) se mantenia en
su lugar mediante una camisa de cuarzo (19) que estaba si
tuada bajo un muelle de compremidn (20). La presidn de
resorte del muelle (20) se utiliznd para mantener el paque
te de catalizador (15) en su lugar y evitar la formacidn
de canales a travds del catalizador. Lla canisa de cuarzo
(19) servia para evitar la reaccidn del amoniaco con las
paredes calientes del casco del reactor metilico. Lana
de cuarzo (no representada) formando una masa compactada
se introdujo entre la camisa (19) y el casco del reactor
(11) para evitar que el gas salvase en derivacidnm la su-
perficie activa del catalizmador, que tenia un didmetro de
21,35 nm.

Se utilizmaron termopares (21} y (22), respec
tivamente, para registrar la temperatura a 6,35 mm por de-
bajo del paquete de catalizador (15) y en la salida del

fondo del reactor (25), respectivamente. Los tubos de los

i
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termoparés (24) y (25) se utilizaron también para towar

muestras de gas de una corriente de flujo gaseosa cuando
la unidad estaba en operacidn, &1 termopar (26) y el tu-
bo (27) colocados encima del paquete de catalizador (15)
se utilizaron para medir la temperatura y towmar muestras
de gas aguas arriba del cataligador. Bl conducto de en-
trada de aire (28) se unid al reactor (10) mediante bri-
das de 10,5 kg/cm2 (29) ¥y (30), respectivamente.

En operacidn, se inicid un experimento po-
niendo bajo presidn el aparato con nitrdgeno y precalen-
tando el nitrbgeno a 28CG9C. Cuando se consiguid una tem-
peratura del gas de 28(¢2C, se Sustituyé el nitrbégeno por
aire y se ajustd el flujo al valor adecuado. El aire pro
cedente de un compresor (no representado) se Tiltrd y se
secd, haciéndose pasar por un rotimetro (no representado)
a 10,2 metros clibicos en condiciones normales por hora
(m3(en condiciones normalesyh) hasta un precalentador (no
representado) que elevd la temperatura del aire a 280ecC.
Se vaporizd amoniaco procedente de una botella calentada
(no representada) de amoniaco comprimido a través de un
Tiltro (no representado) para eliuinar las particulas s6-
lidas. El amoniaco se alimenté gradualmente a través de
un rotimetro (no representado) hasta encontrarse con el
aire precalentado, a un caudal de 1,13 m3 (en condiciones
normales)/h. fsta wmezcla saseosa precalentada fori:ada
por 9¢!5 de aire y 10Y de amoniaco se alimentd al reactor
(1v). BY mezclado del amoniaco con el aire para dar la
mezcla 10%=-905 se hizo por medio de un tubo difusor (31)
desde el cual se aifladid el amoniaco al aire precalentado.
La alimentacidén total de gas al reactor fué de 11,33 m3

(en condiciones normales)/h y la velocidad lineal fué

w1 385100
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dé 8,23 ietros por segundo. La presibn en el reactor fud
de 4,92 kg/cmz. El amoniaco se introdujo de manera muy
gradual y la ignicidn reactiva se observd por un brusco
auntento de las temperaturas.

El caudal de amoniaco se ajustd al valor
adecuado y se tomaron muestras analiticas a intervalos re
gulares.

El anilisis de la alimentacidn gaseosa se
llevd a cabo purgando una hotella de toma de muestras con
una porcidn de la alimentacibn gaseosa a la temperatura
ambiente y cerrando luego la botella. Se afiadid un exce-
so de solucibdn ¢,1 N de N,50, a la botella y el adcido se
valord por retroceso con NaOH 0,1 N para determinar el por
centaje en voluiien de NI-I3 por diferencia. Simultaneamen-
te, una botella en la que se habia hecho el vacio se lle-
nd a la presibn atmosférica con una muestra del gas pro-
ducto a 1002C. La mezcla gaseosa NO + NO2 resultante se
oxidd con un exceso de H,0, para producir una golucidn de
Acido nitrico. EL 4cido nitrico se valord con NaOH 0,1 N
para determinar los Oxidos de nitrdgeno totales en % en
volumen, 3Se calcularon las eficiencias de conversidn,

después de hacer las correcciones de los vollmenes gaseo=-

sos, como sigue:

¢ vol NOx__

¢ vol NH3

Eficiencia de conversidén (¢) =

Las caidas de presién se midieron con un mandmetro dife-
rencial de mercurio.

la Figura 2 es una vista en planta de un ta
co de tela metilica fina de capas mGltiples, en el cual

una tela de malla fina de 177 micras de abertura estd fa~

- 1385100
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bricada a base de alambre de 76,2 micras de una ale%ci6n
platino-10% de rodio, esto es, una aleacidn gue contiene
90% de platino y 10% de rodio., Usualmente se utilizan de
10 a 50 de tales capas de tela metilica fina como paquete

5 de catalizador para la oxidacidn del amoniaco. En la fi-
gura, se han retirado parcialmente por cortado porciones
de las capas superiores. 7

La Figura 3 es una vista en planta de un ta

co poroso fabricado comprimiendo un manguito hecho de una

10 cinta de malla metilica entretejida. El metal es alambre
de Inconel de 279,4 micras. El material utilizado se pue
de adquirir en el comercio como manguito entretejido de
malla floja de Nichrome o Inconel. El taco poroso se for-
ma arrollando al manguito hasta llenar un molde de acero

15 inoxidable y comprimiendo hasta una densidad requerida pa
ra dar la caida de presidn deseada.

La FPigura 4 muestra el efecto de la caida
de presidn sobre la eficieuncia en la conversibn del amo~
niaco. Las caidas de presidn eran el valor medio de los

20 Gltimos intervalos de 50 horas durante los cuales la efi-
ciencia de la conversidn del amoniaco alcanéé un valoxr md
ximo o constante en el experimento, La eficiencia en la
conversidn del amoniaco fue el valor medio para dicho in
tervalo de 50 horas. Las caidas de presidn se determina-~

25 ron con un mandmetro diferencial cuyas ramas de toma de
muestra estaban situadas por encima y por debajo de la te
la metdlica fina y la estructura porosa del catalizador.
Las eficiencias de conversidn se determinaron por el métg
do previamente descrito. La linea de trazos de la Figura

30 4 representa los resultados ue se obtienen utilizando ca

385100
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talizadores convencionales de tela metilica Lina de‘déias
miltiples, y la linea continua representa los resultados
obtenidos con diversos paquetes de catalizador que contie
nen tacos porosos.

La Ficgura 5 muestra los resultados de efi-
ciencia de conversién de ensavos de oxidacidn de amonia-
cé con diferentes catalizadores. Los ensayos se describi
rén mis completamente en conexidn con los ejeniplos que
siguen.

EJBMPLO__T

Se prepararon uuestras de catalizadores cone
vencionales de oxidacidén de aumoniaco de capas miltiples
que tenian &, 5, 10, 20 y 30 capas de tela metilica fina
de alambre de 76,2 micras de aleacidn Pt-10% Rh de 177 wi
cras de abertura, tal como la ilustrada en la Figura 2.
Se prepararon tacos porosos a vartir de una cinta de alam
bres de Inconel entretejidos de 279,5 micras que se com-
primieron en un molde cilindrico de 3,75 em didmetro has
ta alcanzar un espesor de 4,32 nm, 5,68 mm & 5,71 mm. Los
tacos de 4,32 mm de espesor se hicieron de un manguito te
jido de Inconel de 7,5 cm de anchura por 17,5 em de longi
tud, utilizéndose una presibn de 2,54 toneladas para com-
primir el manguito enrollado. Los tacos de 5,71 mm de eg
pesor se hicieron de un manguito tejido de Inconel de 15
cm de anchura por 22,5 cm de longitud, utilizfndose una
presldn de 53,5 toneladas para comprimir el manguito en-
rollado, Los tacos de 5,08 mma de espesor se hicieron de
un manguito tejido de Inconel de 7,5 cm de anchura por
22,5 em de lonsitud, utilizdndose una presibn de 2,54 to-
neladas para conprimir el manguito enrollado. E1l peso de

365100

-1 -

EETE TRty



10

15

20

30

26-11-70C

los tacos de 4,32 mm de espesor era aproximadamente de
9,85 gramos, el de los tacos de 5,08 mn de espesor era de
13,10 gramos, y el de los tacos de 5,71 mm era de 32,91
gramos.

La cafda de presidén a través de diversas
telas metAlicas finas y de diversos tacos se determind por
separado a 302C, a un caudal de aire de 7,07 m3 (en condi
ciones normales)/h y a 4,9 kg/cm2 manométricos. Aungue
las condiciones elegidas son rienos severas que las condi-
ciones de operacidn de la oxidacidn del amoniaco, se uti-
lizaron estos ensayos para elegir tacos de Inconel a en-
sayar con la tela met&lica fina de Pt-105% Rh en los expe-
rimentos. La calda de presidn de un taco poroso medida
a 302C es generalmente de aproximadamente un 10% menox
que la medida para el mismo taco en condiciones de oxida-~
cidén del amonfiaco. Sin embargo, es posible aproximar el
campo de tacos que podrian dar la caida de presidn desea-
da en las condiciones de operacidn. Las cafdas de presidn
en las condiciones menos severas se registran en la Tabla I.

TABLA I

iledidas de Caida de Presiéy a 3C2C., 7,07 Nu’/h de
Caudal de aire y 4,9 kg/cm” manon. de Presidn.

Tela letilica fina de Catalizador Caida de Presidn (mm Hg)
10 capas de pPt-~10% ith 15,4
20 capas de Pt-l0% ith 50,4
30 capas de Pt-10% Rh 45,6

Estructura Porosa

Taco de Inconel de 4,32 mm 20,3

Taco de Inconel de 5,03 mm 30,4

s. 1385100
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Se ensavaron diversos catalizadores utili-
zando ¢l aparato y el procediniento descritos en conexién
con la Figura l. Los catalizadores ensayados iuncluyeron
catalizadores de un tipo convencional de tela metilica £i
na de capas miltiples que tenia 10 capas (BExperimentos
RP-1 y RP-9), 20 capas (RP-2), y %0 capas (RP-6) de tela
metilica fina de Pt-10% Rh., Los paquetes de catalizador,
utilizados en los experimentos RP-3, RP-4, RP-5, RP-7, y
RP-8, se componian de 4, 5 y 1C capas de tela metdlica Ti
na de Pt-10% Rh y un taco poroso de Inconel (TPI) de 4,632
mm, 5,68 nm, & 5,71 mm, como se muestra en la Tabla II.
Los ensayos se llevaron a cabo durante 15C a 6CO horas, y
se deteruinaron la eficiencia de conversién del amoniaco
¥ la caida de presidn., La eficiencia de conversidn del
aoniaco se determind en las Qitimas 50 horas de opera-
cibne. Los resultados se registran en la Tabla II y se

representan grificamente en las Figuras 4 y 5.

TABLA I

Experi Eficiencia Caida'de
,XP: 1= Paquete de Horas de de Conver- Presibn
fiento Catalizador Operacidén sidn de NH (mm Hg)
Nom ., 3
RP-1 10 capas 151 89,4 (20,3)e
Pt-10% Rh
RP-2 20 capas 330 95,9 59,4
PE-10% Rh
RP=3 L capas 159 72,3 91,k
PE-10% Rh +
TPI de 5,71 mm
Rp-=lk 10 capas a9l 94,5 55,6
Pt-10% Rh +
TPL de &£,32 mm
RP=5 10 capas 297 95,8 41,9

Pt-10% Rh «+
TPI de 5,08 mm

-
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T4A&BLA II (Cont.)

mento | Pauete de  loras de  piitiencla  calda do
. ] - on
Nt Catalizador Operacion sidn de NH3 (mm He)
RP-6 30 capas - 317 95,5 62,2
Pt-10% Rh
RP-7 5 capas 294 87, 31,7
Pt-10% Rh +
TPI de 5,08 mm
RP-8 10 capas 628 94,8 63,5
Pt-10% Rh «+
TPI de 5,08 um
RP-~-9 10 capas 375 92,1 15,3

& calculada a partir de los valores para
QP-2 y 1pP-6,
TPI = Taco poroso de Inconel.

Examinando la Tabla II y la Figura & se ve
gue a una caida de presidn comprendida entre aproximada-
mente 17,8 mm y 7,6 cm de Hg, la eficiencia de conversibn
es superior a un 90% aproximadamente, y que existe un cam
po dptimo de cafida de presidén, a saber, de aproximadamen-
te 3,75 cm a 6,25 cm de llg, en el cual la eficiencia de
conversidn del amoniaco alcanza un miximo de aproximada-
mente 95% a 965i. Las caidas de presidn superiores e infe
riores a la dptima dieron por resultado eficiencias de
conversidén inferiores. Los cusayos RP-2 (20 capas de te-
la wetilica fina) y RI6 (30 capas de tela metllica fina)
demostraron que ambos catalizadores efectuaban la conver
sibén con mis de un 95% de eficiencia. En los eunsayos en
que se utilizaron catalizadores que tenian menos de 20
capas de tela metdlica fina, se aiiadid un taco poroso pa=-
ra llevar la caida de presidn del catalizador al interva-

lo bptimo, tal como se deteruina en RP-2 y RP-6. En los

- 1385100
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experinentos, los catalizmnaderes de -k v RE=5
gran anroximacidn la caida de presidn del catalizador de
2¢ capas, ¥y el catalizador de utP-8 simula con gran apro~
ximacidn la caida de presidn del catalizador de 50 capas.
Los resultados de los ensayos iP-%, RP-5, y RP-3, nues-
tran que los paquetes de catalizador cowbinados de acuer-
do con esta invencidn efectuaron la conversidn coincidien
do sustancialmente con la alta eficiencia de conversidn,
esto es, aproximadamente 95%, de los tacos bptimos de te-
la metilica fina de los catalisadores convencionales.
Como se ha indicado arriba, 2P-1 y RP-9 se
llevaron a cabo utilizando sulacente 10 capas de tela me-
tdlica fina de Pt-1C! Rh como catalizador. Cuando se uti
1izb6 un taco de Inconel poroso con 1C capas de_tela meti-
lica fina de Pt=1C){ Rh cowmo cn RP=&, 20-5 y RP-3, el resul
tado de la mayor caida de presidn.fué una dristica mejora
en la eficiencia de conversidn del amonfiaco. RP-3 repre-
sentd un caso en el que el nlmero de capas de tela metdli
ca fina se redujo a & y se utilizd un taco de Inconel po-
roso mAs grueso. La calda de nresidn fué demasiado alta
v los resultados fueron inferiores a la conversidén Spti-
ma .
Bn estos exnerinentos de Laboratorio, las

capas de tela metdlica fina corresnondian a la carga de
catalizador de tetal nlatino anroxiuadamente como sigued
4 capas a 12,25 cramos; 5 cavas a 15,51 rrawos; 10 ca-

-

pas a 30,01l gramos; 20 capas a 61,28 gramos; y 30 capas
a 91,85 gramos de Pt metdlico por tonelada diaria de &ci
do nitrico. Comercialmente se acostumbra utilizar una

carga de catalizador de al menos aproximadamente 61,22

.. 1985
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gramos para obtener una conversidn de aproximadamente 95%
y una carga de catalizador menor de aproximadamente 15,30
gramos se considera peligrosa. Los datos muestran que la
operacidn con 10 telas metAlicas finas, correspondiente a
30,61 gramos, era marginal (muy poco rentable). Los expe
rimentos RP-4, RP-5 v RP-8 mogtraron que cuando se utili-
za un paquete de catalizador de acuerdo con esta invencidn,
es posible conseguir una conversidn Optima a esta baja car
ga de catalizador de platino wmetilico. El experimento
RP~7 representd los resultados para 5 capas de tela metéa-
lica fina de Pt-10¢% Rh sobre un taco poroso de Inconel e
indicd que la conversidn, si bien no es 6ptima, es satis=-
factoria y una ingtalacidn podria operar con seguridad den
tro de este intervalo. Asi pues, el campo seguro de ope-
racibén se aumentd por el uso de la presente invencidn.

Los resultados de la Tabla II y la Figura 4
muestran que la caida de presidn creada por los tacos po-
rosos de Inconel afecta directamente a la oxidacidn del
amoniaco en alto grado como su resistencia al flujo simu-~
la que para el nimero de capas de catalizador reemplaza-
das.

Los presentes ensayos se llevaron a cabo a
una velocidad lineal de 8,24 metros/segundo. Para insta=-
laciones que operen a presiones medias y elevadas, la ve-
locidad lineal puede variar desde aproximadamente 4,57 a
24,4 m/seg. Se ha encontrado que una cafda de presién
adecuada estd comprendida entre aproxinadamente 17,8 mm y
745 cm de Hg y preferiblemente entre 3,75 y 6,25 cm de Hg
para instalaciones que operen a una velocidad lineal de

8,24 m/seg. Para instalaciones que operen a otras veloci

- 385100



dades lineales, la cailda de presidn bdptima variard de

acuerdo con la velocidad lineal y esto se puede calcular
a partir de la ecuacidn:

(v)1’6

T = intervalo de cafda de presgibén (cm de Hg 2,54)
donde v = velocidad lineal real del gaé que sale del paque
te de catalizador (m/seg x 0,305)
vy A = 60 a 350,
Es hien sabido que la tela metilica fina de
10 catalizador de platino metilico nueva requiere un cierto
periodo de operacidn antes de aue la tela metilica Tina
llegue a estar suficientemente "madura" para dar resulta-
dos dptimos en lo gue se reliere a eficiencia de oxida-
cibn del amoniaco. La Figura 5 wmuestra la eficiencia de
15 oxidacidn representada en funcidn de las horas de opera-
cibn para los experimentos identificados en la Tabla II
como RP-1l, RP-2, RP-&, y RP~5. La couparacibn de los pe-~
riodos de "adaptacidn" para los catalizadores convenciona
les y los paquetes de catalizador combinados de ésta in-
20 ' vencidn muestra que el periodo de adaptacidn para el cata
. lizador convencional de 20 capas (Bxperimento Him. RP-2)
¢s aproximadamente igual al de los catalizadores de esta
invencién, que tenian {inicamente 10 capas de tela metili~
ca fina de platino metilico. (Experinentos RP-4 y R¥B-5).
25 Con respecto a los payuetes de catalizador combinados de
esta invencidén, una vez gue el taco de Inconel se ha oxi-
dado lo suficiente para que no tenga lugaxr ulterior oxida
cidn y se produzca un aumento ulterior del dildmeiro del
alanbre, no puede apreciarse cambio alguno en la caida de

50 presibn o en la eficiencia de conversidn del amoniaco.

H :
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El taco poroso de Inconel retiene su resistencia mecinica
a pesar del ruerte recubrimiento de Oxido. Se observari
también a partir de la Figura 5 que los péquetes de cata-
lizador de esta invencidn (Experimentos Nms. RP~4% y RP-5)
retuvieron sus altas eficiencias durante las 300 horas de
ensayo. Realmente, los resultados indican que los catali-
zadores de los ensayos RP-4 y RP-5 se comportaban compara-
blemente al catalizador convencional de 20 capas utiliza~-
do en el Experimento Nim. RP-2, a pesar de la reducida
cantidad de tela metdlica fina de platino en el reactor.
Los resultados de la Tabla II muestran que el paquete de
catalizador del Hxperimento NOm. iiP-8 retuve su alta efi-
ciencia durante 628 horas con la misma cantidad de tela
metdlica fina de catalizador utilizada en los ensayos
RP~4 y RP-5,
EJEMPLO__3

Un experimento en gran escala demostrd la
eficiencia de la invencidn descrita. Se utilizbd una carga
de catalizador de 1521 g de tela metilica fina de aleacidn
platino~rodio sobre un taco de Inconel de 4,32 mm de espe~
sor y aproximadamente 1,59 kg de pesa., BEntre el taco de
Inconel y la tela metilica fina se insertaron 3 tamices
barrera de soldadura de Nichrome alternados con 2 tamices
adsorbentes de gases de una aleacidén Pd-Au, estando conti-
guo el paquete total de catalizador. Rl convertidor hexa~
gonal utilizado media 40 cm a lo largo de sus caras, y la
carga 6ptima de tela metilica fina requerida para una con-
versibdn del amoniaco de 95% habria sido de 3.732 g de tela
metdlica fina de aleacidn platino-rodio. A un régimen de
produccibn de Acido de 56,2 toneladas por dia expresadas

585100
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como Acido nitrico del LGO{, la eficiencia de conversidn
del amonifiaco alcanz8 un promedio de 95% durante un periodo
de operacidn de 2 gemanas.
BIBHPLO_ b

Se llevaron a cabo varios ensayos en un con
vertidor de Acido nitrico aue tenia una capacidad de apro
ximadamente 60,9 touneladas por dia. Se llevd a cabo una
overacidn tipica utilizando un catalizmador convencional de
tela metdlica fina de Pt-Rh a una carga de 3.732 g de me-
tal precioso (aproximadanente &8 tamices). En cada uno de
los ensayos en que se utilizaron catalizadores de acuerdo
con esta inveucidn, aproxiwadanmente el 60 de la carga

normal de tela metilica fina se reemplazd por un taco po-

roso. Los resultados tipicos se resumen en la Tabla IITI.

T ABLA TIIT

Resumen de los Resultados de Ensayo en
Convertidor de 60,9 toneladas/dia

Ensayo Nam. : Oneracidn

Convencional A B
Carga de Tela MetAli- 3752 1521 1547
ca Fina (g)
Jloras de Operacidn 5¢0=-1000 671 881
Eficiencia de Conver- 95,6 92,7 9k, 7

sibn de Aumoniaco (%

Concentracidn del 55 5543 55,5
Acido (9

Wivel de Produccidn,
toneladas/dfia de Aci-
do del 100% 54,8 57,4 55,4

Pérdida de Platino,
g/dia 20,2 14,9 15,3

En la Tabla III, operacibn normal se refiere

a una operacidn en que se utilizd exclusivamente un cata-
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carga de 3.732 g, o aproximadamente 67,3 gramos por tone-

lizador convencional de tela metilica fina de Pt-Hh a

lada diaria. El ensayo A se refiere a un ensayo en el que
aproximadamente el 60% de la tela metilica fina se sustitu
ybé por un taco poroso de Inconel de 5,08-7,62 mm de espe-
sor. En el ensayo B, aproximadamente el 60% de la tela
metilica fina se sustituyd por un taco poroso de Nichrome
de 5,00-7,62 mm de espesor. Sobre la base de experimentos
de laboratorio, los paquetes de catalizador combinados si
mulaban la caida de presidn de la operacidn tipica.

El ensayo A se lievd a cabo satisfactoria-
mente durante 20 dias sin pérdida de eficiencia en la con
versidn, Se aprecidé un aumento en la produccibn de Acido
con respecto a la operacidn normal. Se observd cuidadosa
mente el taco., Las fotomicrografias muestran que los alan
bres se encontraban en buenas condiciones. Un recubrimien
to de Oxido que se Tormbd aparecia como 4reas oscuras sobre
los alambres de color claro. El recubrimiento de 6xido
no penetraba profundamente en el metal, y el taco conser-~
vaba su resistencia sin pandearse, TUn ensayo de este ta-
co muestra que el contenido de platino estaba exactamente
en el limite inferior de deteccidn, mientras que se adsor-
bieron 9,537 gz de rodio. Enmto representaba una eficiencia
de recuperacidn del 35%, Estos resultados son paralelos
a ensayos experimentales en laboratorio.

El cnsayo B, llevado a cabo con un taco de
Nichrome, se prolongd durante 37 dias con eficiencia de
conversidn de amoniaco y produccidn de Acido nitrico com-
parables a las operaciones normales.

Los resultados del ensayo muestran gue uti-

- 1385100
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lizando el catalizador de acuerdo con esta invenciéﬁ, #e
puede emplear 6(¢}; menos de carga de tela metilica fina pa
ra lograr la misma eficiencia de conversidén de amoniaco
obtenida con un catalizador de tela metilica fina convencio
nal, y el paquete de catalizador combinado puede dar una
produccidn de 4cido equivalente o posiblemente mayor y
una concentracidén de Acido equivalente que el catalizador
de tela metdlica fina convencional. Ademis, las ﬁérdidas
de platino por volatilizacidén se redujeron al menos en un
25% por el ewmpleo del taco poroso, el cual sirve también
como adsorbente de los vapores de rodio.

La reduccidn sustancial en la volatiliza-
cibén del platino fué sorprendente y representa un ahorro
importante en el coste de operacidn. Se encontrd gque en
una unidad convencional la mayor parte de la volatiliza~
cidn tiene lugar en las 4-6 capas superiores de la tela
metllica fina, esto es, no se distribuye uniformemente
por toda la tela metilica. Asi pues, sobre esta base, la
cantidad de volatilizacidn del platino metilico deberia
ser la misma tanto si se utilizase un catalizador conven=-
cional como si se emplease un catalizador de esta inven-
cibn. Mo obstante, como se ha indicado, en todos los ex-
nerinentos las pdrdidas por volatilizacidn se redujeron
en un 25%-30% del platino normalumente volatilizado. Se
cree yue por el uso del catalizador de esta invencidn se
produce una disminueidn en la fluctuacidn de temperatura,
con el resultado de una reduccidn en el calentamiento lo-
calizado de la tela metfilica fina.

EJEMPLO 5

V" et e et e e Ty o

En un convertidor que tenia una capacidad

w. 3851400
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de 167,7 toneladas de 4cido nitrico por dia se llevaron a
cabo ensayos utilizando una tela metllica fina de catali-
zador convencional a una carga de catalizador de 10.263
gramos (6 61,22 g/tonelada diaria) y paquetes de cataliza-
5 dor en los cuales el 55% de la tela metllica fina se reem
plazb por un taco poroso de acuerdo con esta invencidn.
Los tacos porosos utilizados en este ensayo eran tacos di
vididos en compartimientos construidos de Nichrome de
5,00-7,62 mm de esnesor. Sobre la base de los experimen-
1o tos de laboratorio, la caida total dJde presidn en la unidad
del paguete de catalizmador coubinado simuld la cafda de
presidn del catalizmador convencional. Los resultados de

los ensavos se resumen en la Tabla IV,

TA DL A Iv

15
Resumen de Resultados de Ensayo en Convertidor
de 167,7 toneladas/dia
(Prowedio de un gran nQmero de ensayos)
peracibn
Ensayo Convencional A-le A-2
Carga de Tela Metilica 16.26% h,650 4,290
20 Fina (g)
Horas de Operacibn 1000-1200 1.3%4 1.380
Eficiencia de Conversidn 95-97 95,9 96,3
de Amoniaco (%)) (96,6 - Pri
meras 948
horas)
Concentracibn del scido (“) 56 56 56
25 Nivel de Producecibn, tonelé
dasg/dia de Acido del LuUy 167,7 167,7 167,7
pPérdida de Platino, 53,5 40,1 38,2
g/dia
G2 Hojas adsorbedoras de gases de Pd-pu utilizadas
bajo la tela metédlica fina.
30 Los resultados nuestran que el catalizador
]
i
i
26-11-70 - 25 - { 38 5 ’E QO
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de acuerdo con csta invencidn tiene una eficiencia de con
versidn de amoninco durante su vida Gtil cono tal catali-
zadox cowparable a un catalizador convencional, con pérdi
das de platino metilico por volatilizacidn reducidas en
5 nis de un 25%.,

Se apreciard que los ejemplos especificos
gque anteceden ilustran simplemente la invencidn y que pue
den hacerse muchas modificanciones dentro del espiritu y
alcance de la descripcidn,

1o Esta solicitud, que corresponde a la presen
tada en Bstados Tnidos de Awmérica, el 12 de Bnero de 1970,
bajo el nn 2255, reivindicaciones l=%4 y 1l de Septieubre
de 197G, H”» 71.560 reivindicacidn 5¢ se acoge a los bene-
fiéios del articulo 51 del vigente Zstatuto sobre Propie-

15 dad Inuwustrial.

- WoeTa -

Los puntos de invencidn propia y nueva que
se presentan para que sean ohjete de ésta Patente de In-
vencidn en Ispafia, vor VEINTE afios, son los sisuicntes:

1.~ Un procedinicento para la oxidacidn de
anoniaco para producir 4xidos de nitrdgeno en el que una
mezcla de amoniaco y un gas de oxidacidn se ponen en con-

tacto a teuperatura y presidn elevadas con un taco de ca

26-11-70 - 26 " 58 5 1 ﬁn |
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talizador gue contiene desde aproximadamente 10 a 50 ea-
pas de tela metAlica fina de un metal del grupo del pla=-
tino, en el gue se proporciona un Hétodo para reducir la
cantidad de tela metilica fina de platino que couprende
determinar la cantidad Optima de tela metdlica fina reque
rida para obtener al menos aproximadamente el 95% de con
versidn del amonfiaco en &éxidos de nitrdgeno, determinar
la caida de presidn a través de dicho taco de tela meté-
lica fina de catalizador en las condiciones de reaccién,
reemplazar aproximadawente 1/3 a 2/3 de dicha tela meti-
lica fina con una estructura porosa de un metal no-precio
so resistente a la corrosibn, teniendo dicha estructura
una porosidad tal que la caida total de presidn a través
del paquete de catalizador, rnue contiene la tela metdli-
ca fina restante y la estructura porosa, es sustancialmen
te jgual a la del taco de catalizador Optimo, y llevar a
cabo la oxidacidn del amoniaco.
2.~ Un procedimiento de acuerdo con la rei
vindicacidén 1 en el que la estructura porosa tiene la foxr
ma de un taco de metal orientado al azar.
3.~ Un procedimiento de acuerdo con la rei
vindicacidén 1 en el gue la estructura porosa esti fabrica
da de alanbres de Inconel o Nichrome.
. h,~ Un procedimiento de acucrdo con la rei

vindicacibén2 en el que la estructura porosa esti fabrica-

A L.
?ﬂa de malla metdlica entretejida y comprimida para formar

un taco de wmetal orientado al azar.
5.= Un procediniento de acuerdo con la rei
vindicacién 1 en el que el producto de reaccidn se utili-

za como una etapa en la produccidn de icido nitrico y en

385100
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el que el catalizador de metal del grupo del platino1es—
t4 presente en dicho paquete de catalimador en una canti-
dad de 15,30 a 45,91 gramos, calculada sobre la base de
metal por tonelada diaria de produccidn de Acido nitrico.
5 6.~ "UN PROCEDIMIENTO PARA LA OXIDACION DE
AMONIACO PARA FRODUCIR OXIDOS DE NITROGENO",.
Tal y como se ha descrito en la Memoria que
antecede, representado en los dibujos que se acompaiian y

para los fines que se han especificado.

10 Esta Memoria consta de veintiocho hojas es-
critas a miquina por una sola cara. p .
¢l Ly
Hadrid,
P. A
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