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La presente invencidén se refiere & un procedimie£
:to para separar melamina de una mezcla gaseosa de sintesisi
caliente que contiene vapor de melamina. Tal mezclsa gaseosa
ge obtiene en la preparacidén de melamina a partir de urea,
donde la urea es convertida por calentemiento, posiblemen—
#e a presidn, en una mezcla gaseosa que contiene m.elamina,§
amoniaco ¥y didéxido de carbono, segin la ecuacidén de reac-

pién:

6 CO(NH )2—————%0 H + 6 NH3 + 002

Dado que la reaccldn se ofectiia en la mayoria de!

los casos en presencia de un catalizador y de una corrienté
gaseosa que conltiene amoniaco, los gases producidos eoutenj
drdn en general méds de las cantidades estequiométricas de ;
emoniaco. El enfriamiento de 1os gases producidos calientes
permite separar la melamina en forma sélida, como subllma-g
do de los gases producidos.

Se ha propuesto con anterioridad efectuar el en~

friamiento de dichos gases de reaccién por contacto direc-'
to de los gases calientes con un refrigerante gaseoso, li—g
quido o sélido. Sin embargo, el método tiene la desventajé
de la recirculacidén de grandes cantidades de gases, y el .
calor a eliminar estd disponible en gran parte a baja temgg
ratura, de manere que es antiecondmico volver a usarlo. A
Se han usado con anterioridad agua y liguidos

inertes, tales como hidrocarburos de alto punto de ebulli-§
cibn, como refrigerantes liquidos. Sin embargo, el uso de
un liquido inerte de alto punto de ebullicidn requiere que
se libere a la melamina sublimada, tras la filtracidn, de
cualquier liquido inerte adherido, mediante disolventes es

peciales. El uso de agua o soluciones acuosas diluidas,por
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;ejemplo de carbonato aménico, como refrigerante, tiene co-
Emo resultado el que 1los gases liberados de la melamina con

ztienen una gren proporcidén de vapor de agua.Como resultado
f

§ci6n como tales al reactor de sintesis de melamina, y ade-

de este contenido de agua, no son adecuados para recircula—

gmés el agua es objetable cuando los gases que contlenen amo
;niaco ¥ didxido de carbono son usados en otros procedimien
;tos, por ejemplo para la preparacibn de urea.

? Se ha propuesto un lecho turbulento de particulas
de melamins oomo refrigerante sélido, pero tales métodos
éimplican altas inversiones de oaplital, y desmde el punto de
gvista tdenico es diflcil mantener en estado de limpieza la
superficie de descarga de calor sobre la que se deposita
gla melamina sublimada.

f Se ha propuesto con anterioridad la separacién
de la melamina de log gases de sintesis calientes por con
%taoto de los gases calientes con urea fundida, con descar-
gga gimultdnea de la melamina suspendida en la masa fundida
;de urez, y de 1los gases, que estdn virtualmente exentos de
melamina.
; £l calor liberado durante la separacidén de la me-
Elamina sublimada, y el calor sensible de la corriente ga-
‘'seosa que contiene el vapor de melamina, son transferidos
§a través de la masa fundida de urea el agua de enfriamien-
:to que fluye por unos elementos de enfriamiento presentes
-en la masa fundida de urea, generdndose asi vapor de agua.

; Este método para separar la melemina tiene la
jdesventaja de que los aistales de melamina son depositados
;sobre las superficies de intercambio de calor de los ele-

‘mentos de enfriamiento, de manera que, para conservar el
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efecto de enfriamiento, dichas superficies han de ser lim
' piades frecuentemente de ls oape de melemina formada sobfb
:ellas.
' La presente invencidn se refiere a un procedimien
5 ; to que evita las desventajas de los métodos de separacidn
| antes descritos, y en el que el calor liberado es elimina-<

;do gin aplicacidén de superficies de intercambio de calor.

' Ig invencidn proporciona un procedimiento pare
' separar melamina de una mezcla de gas de sintesis caliente
10 ?que contiene melamins, obitenida de una zona de sintesis de
melamina, que comprende poner en contacto, en una zona de
‘contacto, el gas de sintesis caliente con una masa fundi-
da de urea que contiene carbemato aménico, con lo que la |

nezcla gaseoss es enfriada por la descomposicidn endotér- |

15 mica de dicho ocarbamato amdénico a amoniaco y didxido de
'carbono, formando una suspensién de melamina en la masa 3
ffundida de urea, y recuperar melamina de dicha suspensidni

El calor liberado durante el procedimiento de |

separacién es eliminado por descomposicién de carbamato é

20 aménico seglin la reaccidn endotérmicas :
NHchONH4--+ 2 NH3 + 002 - Q keal

El amoniaco y el didxido de carbono formados

i
¢
¢

son descargados de la gzona de contacto junto con la mezelé
‘gaseosa exenta de melamina, que también contiene amoniaoo%
25 y diéxido de carbono.

La composicidén de la masa fundida de urea=-carba,
moto aménico, con la que se pone en contacto la mezela de
gas de sintesis que contiene melamina, puede variar entre
amplios limites, segin les condiciones de presidn y tempe¥

3P ratura. Asi, a una presién de 8 atm abs. y 1002C, o0 a 20 -
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' atm abs. y 105¢C, la masa tundida puede contener 35% en

peso de oarbamato aménico disuelto.

Sin embargo, no todo el carbamato amdnico de la
masa fundida de urea necesita estar disuelto en ella, sino
5 que puede estar en forma de suspensidén de carbamato améni-~
co en una solucién de urea fundida y carbamato aménico.
Sin embergo, tal suspensidén debe fluir fdeilmente en la

zong de contecto, y pare ello el contenido de carbamato

| eménico sélido en tal suspensidn debe ser preferiblemente

10 ‘menor de 30% en peso.

Aunque la puesta en contacto del vapor de sinte-

zsis de melamina con le masa fundida de urea que contiene
carbamato amdénico puede efectuarse bajo condiciones atmos
féricas, es preferible trabajar e una presién de, por ejem

15 fplo, 5 a 10 atm abs., reduciéndose asi el tamaiio de la ing
talacibn, asi como la cantidad requerida de masa fundida
fde urea, debido al hecho de que a presién elevada la masa
ifundida es capaz de contener sustancialmente mds carbamato
?amdnico que a presidn atmosférica.

20 ; Segin le invencidn se usan preferiblemente masas
fundldas de urea con un contenido total de carbamato améni-
‘00 de 15 a 40% en peso, estando el carbamato aménico com-
'pleta 0 parcialmente disuelto en la urea.

: ' Para reducir log costes de funcionamiento es pre-

25. ferible que la suspensidén de cristales de melamina en una
mase fundide de urea y carbamato aménico empobrecide en
-carbamato aménico, cuando es descargade de la zona de pues
Tta en contacto, contengs la menor cantidad posible de car-—
‘bamato amdénico, de modo que el carbamazto amdénico que queda

30 pueda ser recuperado a presidén atmosférica en forme de amo
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- niaco gaseoso y didxido de carbono. Asi, aunqgue seria pag

iticularmente ventajoso que la suspensidén descargada de la

H

_ide melamine a enfriar, y la cantidad de carbamato sménico

§zona de contacto no contuviese carbamato eménico, en la
préctica esto es dificil de conseguir; sin embargo, tenien
%do en cuenta el hecho de que se requieren 2,5 kg de carba
zmaro aménico por kg de melamina a enfriar, eligiendo una

;relacidn apropiada entre la cantidad por unidad de tiempo

éa suminigtrar en la masa fundida de urea, el contenido de
“cerbamato aménico en la suspensién de melamina finalmente
descargada de la zona de contacto puede ser menor del 10%
en peso, preferiblemente menor del 5% en peso de carbamato
"ambénico, basado en la masa fundida libre y exenta de melai
‘mina sélida.

Parg mitigar el efecto de las reacciones secun-—

darias, se prefiere que la temperatura en la zona de con-

tacto no se eleve en gran medida, y por tanto la proporcién
entre carbamato amdénico a descomponer y urea en la zona !
de contacto se elige preferiblemente de manera que la tem?
peratura de la suspensidén de melamine descargada sea Qe
120 a 1802C, preferiblemente de 140 a 1602C.

Para que la suspensién de melamina pueda ser de

cargada por una bomba debe tener buenas propiedades de

flujo. Por tanto, la viscosidad de la suspensidén no debe f
hacerse demasiado alta a causa de un contenido demasiado |
grande de particulas sdlidas, y para ello la sugpensidén ;
debe contener como méximo 50% en peso de melamina. Sin em;
barbo, la cantidad de melamina suspendida no debe estar aé
un nivel demasiado bajo, de manera que el coste de separa%
cidén se haga excesivo, ¥y la concentracién de melamina es :

preferiblemente al menos 5%.
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Las particulas de melamina pueden ser separadas
de la masa fundida de manera conocida, por ejemplo por fil-
tracidn o centrifugacién. Si es necesario, la separacidén
puede estar precedida por concentracidén de la suspensién,
%or ejemplo mediante un ciclén o temiz de barras curvadus.

Las particulas de melamina obtenidas tras la se-

paracidén, que estdn aun contaminadas por mesa fundida de
urea que se adhiere a ellasg, pueden ser liberadas fdcilmen-
%e de urea por lavado con agua. La cantidad de solucidn di-
iuida de urea agsi producida puede ser usada de nuevo, por
;jemplo por concentracidén hasta masa fundida, o por concen-—
%racién y erigtalizacidén, recirculdndola a la zona de sin-
%esis de melamina o incorpordndola en urea fundids, para
;er usada segin la invencidn.

{ El calor liberado durante el enfriamiento del gas
?e gintesis de melamina en la zona de contacto puede ser
Psado parcialmente para elevar la temperatura de la alimen-~
ﬁacién de masa fundida de urea, y también para la descompo-
?icién del carbamato aménico suministrado por la masa fun-
aida. El calor usado para la descomposicién esbd presente
?n forme latente en la mezcla gaseosa que contiene NH3 ¥y
902, descargada de la zona de contacto, y el calor queda
disponible por nueva formacién de carbamato aménico a par-
%ir de NH3

urea fundida. Este calor puede ser transferido luego a tra-

¥y Cozm por ejemplo por absorcidén de los gases en

ﬁés de superficies de intercambio de calor, por ejemplo a
une solucién e concentrar o a calentar,

E Con ayuda de un compresor, los gases residuales
bueden ger comprimidos a alta presidén, por ejemplo 125

i
atm o mds, y ser usados para la formacién de carbamato amé-

o
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- invencién.

i
4

;nioo por condensacién a alta presidn, a la que el calor

desprendido a alto nivel de temperatura, por ejemplo 1602

%o més, puede ser usado para generacién de vapor. Parte de |
;1a mags fundide de carbamato aménico formada puede ger deJ—
écargada a una sintesis de urea, y el resto puede ser mez-
%clado con ures, para obtener lg masa fundide requerida que

-contiene urea y carbamato aménico, para ser usads segin la

Una realizacidén de la invencidn es deserito en

lo que sigue e ilustrada en el dibujo adjunto, que es una

representacibn esquemdtica del aparato usado en dicha rea-

lizacidn. i

_ Hacliendo referencia al dibujo, un reactor A de
gintesis de melamina en lecho fluidizado contiene particui
4

las de catalizador que son mantenidas a la temperatura re-

!
querida mediante un serpentin 1 de calentamiento, y se le:

suminigtra urea fundida por la tuberia 2, y por la tuberié

3 gas de fluidizacidn que ocontiene amonieco y didxido de
carbono.
' Tos gases de sintesis son descargados del resc-

tor a una temperaturs de 3802C, por la tuberia 4, y son

liberados de polvo de catalizador en el dispositivo D de
filtracibn, y subsiguientemente son introducidos en el re;
cipiente B por la tuberia 5, y son puestos en contacto eni
‘61 con una masa fundida que contiene urea fundida y carba%
mato aménico, y que es suministrada continuamente al recii
piente B de puesta en contacto por la tuberia 14. »

En el recipiente B de puesta en contacto, la ma:
sa fundida es distribuida sobre placas 6 dispuestas vertii

calmente, a lo largo de las cuales desciende en forma de

1386315
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Epelioula, en flugo paralelo con los gases que contienen
;melamina. Durante este método, los gases son enfriados por
; la descomposicidn endotérmica de carbamato aménico a amoniz
Eco ¥y diéxido de carbono, y en el fondo del r:cipiente B
5 se acumula una suspensién de cristales de melamina en una
maga fundida de ures empobrecida en carbamato amdénico,
Dicha suspensidn de melamina en la masa fundida
de urea pasa por el depbsito F regulador vdlvula 18 de se-
guridad, recipiente G separador, y tuberia T, & la centri-

10 fuga C, que también recibe agua de lavado por la tuberia

8. Del sistema salen cristales de melamina limpios por la
Etuberia 9, ¥y una solucidn de urea obtenida en dicho lava-

1do pasa por la tuberia 10 al evaporador H, donde la solu-

fcidn de urea es concentrada a masa fundida.

15 g El ague evaporada puede ser usada de nuevo como
§agua de lavado en la centrifuga C. La pequefia cantidad de
igas geparado en el recipiente G separador es descargada por
ila tuberia 23.

. i La masa fundida de urea exenta de melamina es

@9 Edesoargada al reactor A de sintesis de melamina por la
ituberia 11, bomba 15 y tuberia 2.

E Los gases exentos de melamina procedentes del
;recipiente B, que contienen amoniaco y didxido de carbono,

, Eson introducidos en el condensador J por la tuberia 16,

25 %donde los gases son puestos en contacto con una masa fun-
Edida de urea suministrada por el recipiente X de mezcla
émediante la tuberia 20. Parte de los gases condensa forman-
§do carbamato aménico, y el calor de condensacién asi gene-
.rado es eliminado por un sistema 21 de enfriamiento tubu~

30 “lar.
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dor J son recirculados, en su mayor parte, al reactor A
éde sintesis de melamina, por la tuberia 12 ycalentador E.
éLos gases procedentes de la sintesis pueden ser enfriados
fpreviamente, mezclando parte de estos gases relativamente
ifrios, procedentes del condengador J, con los gases calien-

. tes procedentes de la sintesis,

cantided de gas formado durante la produccién de melamina,
es descargada por la tuberia 13 y puede ser llevada, por

?ejemplo, a un reactor de sintesis de urea, que no se mues-

Jios gases que no han condensado en el condensa~

Una cilerta cantidad de gas, correspondisnte a lg

tra en el dibujo.

Se introduce urea fundida al recipiente X de ez~

cle, por la tuberfa 19, en cantidad por unidad de tiempo |

-correspondiente a la cantidad de urea suministrads al reaé-

tor A de sintesis por la tuberia 2. é
Una cierta cantidad de masa fundida de urea proi

cedente del evaporador H es introducida tanmbién en el reci-

‘piente K de mezcla, mediante la bomba 17. Para mantener el

-control de temperatura en el recipiente B de puesta en coﬂ-

tacto, segin la invencidn, se circulae urea fundide por el;
sistema, mediante la tuberia 22, recipiente X de mezcla, g
tuberia 20, condensador J, tuberia 14, recipiente B de ‘
contacto, depdsito F regulador, vdlvula 18, recipiente G
separador, tuberia 7, centrifuga C, tuberia 11, bomba 15

¥ tuberia 2.

El procedimiento segin la invencidn puede ser
efectuado a presidn atmosférica o a presidn superatmosfé-?
rica, dependiendo entre otrus cosas, la yresifn a que se
efectie la sintesis de melamina, %

1366315
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Ademds de carbamato amdnico, la urea en circula-
cibn puede contener una pequefia proporcibn de otros produc-
508 resultantes de la descomposicidn de urea, por ejemylo

biuret. Esto no es objetable, dado que la masa fundida ten~

5 drd un punto de cristalizacidn mds bajo a causa de tales
Fontaminantes, lo que tiende a inhibir la deposicién de s6-
lidos sobre los serpentines de enfriamiento en el condenga-
hor J. La disminucidn del punto de fusidn de la masa fundi-
da de urea es aproximedemente 12C por tanto por ciento de

10 bluret presente. En le prictica, un contenido de biuret de
; a 5% en peso puede estar presente ventajosamente.

: En el procedimiento ilustrado en el dibujo adjun—

¢

h t0, una cierta cantidad de mezcla gaseosa que contiene NH3

y 002 es recirculada al reactor por la tuberia 3. Sin em~
15 Pargo, tambidn se puede hacer trabajar al reactor A con NH3
nuevo, evitando la recirculacibén de dicha mezcla gaseosa,
&/o introducir en el reactor no solo el gas de recirculacidn,

?ino tambidn NH., nuevo.

3
; Se presente el sgiguiente ejemplo de la invencién.
20 EJEMPLO

E En un reactor A de sintesis de melamina, que tra-

?ajaba a 3902C y 8 atm, se introdujeron 1000 kg de masa

?undida de urea de 1602C por hora. Como gas de fluidizacién

B ée usaron 1830 m&, a presidén y temperatura normales, de una

25») mezola gaseosa consistente en 2 partes en volumen de NH3 ¥y

l parte en volumen de CO

' BEn presencia de un catalizador adecuado, por

;ejemplo gel de silice, y por suministro de la cantidad co-
irrecta de calor, la eficacia g melamina, basada en la urea

i
)
i
i
i
!

30 ‘introducida, fué 95%.

i

]

PPN
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. sigue: 417 kg de melamina, 36 kg de HNCO, 1270 ke de NH
- 1500 kg de CO

" adjunto, con 2619 kg de masa fundida de ures de 1009(,
. 8i6n de melamina obtenida, que tenia una temperaturs de

" formaron grandes cristales a expensas de los cristales pre-

La composicidn de los gases de reaccidn es comol

9!
3
2. 5
Estos gases de reaccidn fueron puestos en con- :

" tacto, en el recipiente B de puesta en contacto del dibujo

que contenia 35% en peso de carbamato aménico. Ia suspen-—

150¢C, fué descargeda al depbsito P regulador, donde se

gentes, muy pequelios.

Luego, la sugpensidn de melemina fué expandida,
hacia el recipiente G separador, hasta la presidn atmdsfé%
rica, durante la cual expansidnse expulsaron por la tuberia
23 11 kg de una mezcla gaseosa de NH3 y 002. La suspensié%
restante fué centrifugada, y se recuperaron 330 kg de me-

t

lamina. H

Al mismo tiempo, por lavado de los oristales deg
melamina se produjeron 680 kg de una solucidn de urea coné
concentracién del 46% en peso, que fueron concentrados haé—
ta formar una masa fundida en el evaporador H, y fueron :
recirculados por la bomba 17,

La corriente gaseosa que escapd del recipiente
3 ¥y 1980
kg de C0,. Se condensdé el 26% como carbameto aménico en :
el condensador J, y el 57% fud recireculado al reactor A

B de puesta en contacto contenfa: 1529 kg de NH

de sintesis de melamina, y el resto fué descargado, por

ejemplo a una instalacidén de urea.

~12- 5586315
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! Bata solicitud que corregponde a2 la presentada
ien Holanda el 11 de diciembre de 1969, N2 6918571, se
acoge 8 los beneficiosg del art? 51 del vigente Estatuto so-

bre Propiedad Industrial.

REIVINDICACIONES

2 Los puntos de invencidn propie y nueve que se
%resentan pare que sean objeto de esta solicitud de Paten-
?e de Invencidén en Espafia, por VEINTE afios son los si-
Euientes:
j 1.~ Un procedimiento para separar melamina desde
ina megcla gaseosa de sintesis, caliente, que contiene me-
iamina obtenida a partir de una zona de sintesis de melami-
%a, que comprende poner en contacto en una zons de contac~
%o el gas de sintesis caliente con una masa fundida de urea
Fonteniendo carbamato de amonio, con 1o que la mezcla gaseo-
sa es enfriade por la descomposicidn endotérmica de dicho
barbamato de amonio en amoniaco y didxido de carbono para
%ormar une sugpensidén de melamine en la masa fundida de urea,
& recuperar la melamina desde dicha suspensidn.
| 2.- Un procedimiento segin la reivindicacién 1,
én el que dicha masa de urea fundida contiene desde 15 a
40% en peso de carbemato de amonio.

3.- Un procedimiento segin la reivindicacién 1 o

lg 2, en el que dicha masa de urea fundida contiene desde

s
. /1/a 5% en peso de biuret.

1386315
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4.~ Un procedimiento segin una cualquiera de las

!
reivindicaciones 1 a 3, en el que dicha suspensidn de melar

mina en urea fundida contienen desde 5 a 50% en peso de i
Zcristales de melamina. i

5.=- Un procedimiento segin una cualquiera de 1aa§
reivindicaciones 1 a 4, en el que el amoniaco y el didxido
de carbono formedos durante dicho enfriamiento se condensay
a2l menos parciaslmente para formar de nuevo carbamato de ;
amonio. !

6.~ Un procedimiento segin la reivindicacidn 5

en el que el carbamato de amonio nuevemente formado se comT
bina con urea fundida y se recircula a dicha zona de cone~ %
tacto. - é
7.~ Un procedimiento segin una cualquiera de 1as§
reivindicaciones 1 a 6, en el que la urea separada de dich;
suspensién es recirculada, al menos parcialmente, s dicha §
zona de sintesis de melamina. é
8¢~ UN PROCEDIMIENTO PARA SEPARAR MELAWMINA DESDE{
UNA MEZCLA GASEOSA DE SINTESIS, CALIENTE. f
Tal y como se ha descrito en la Memoria que an-
teceds, representado en los dibujos que se acompafian y pa—?
ra los fines que se han especificado. :
Esta Memoria consita de catorce hojas escritas a ;

23 pE N

Madrid, ;

mdguina por una sola cara.

~14-
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