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Esta invencidn se refiere a un procedimiento pa~
;ra NE: separacién de melamina s partir de una mezcla calien
%te de gas de sintesis que contiene principalmente NH3 vy
gcoz, junto con vapor de melamina. '

g Una tal mezcla de gases se obtiene por ejemplo e
%la preparacién de melamina & partir de urea, en la cual la
éurea se convierte por calentamiento, por 9jemplo bajo pre-
%sién, en uns mezcla de gases que contiene melaming, amonfg

' .’ p
.00 y dioxido de carbono de acuerdo con la ecuacion de reac!

!
:cions

| 6 ('1O(I\IH2)2 —>» C3NgH: + 6 NH3 + 3 €O,

Como la reaccion se lleva a cabo usualmente en
fpresenoia de un catalizador y una c9rriente de gas que con
‘tiene smonfeco, el gas de sintesis contendra generalmente
‘més de las proporciones esbequiémétricas de amonfaco. I
: Enfriando los gases de ;eaccién calientes a una
;temperatura de aproximadamente 3802C es pbsible separar lal
fmelamina en forms sélida de los gases restentes.

: Sabido s que los gases de reaccion calientes se
fpueden enfriar por contacto directo con agua 0 con una go-
lucion circulante de carbonato aménico y/o de bicarbonato
3y cerbemato amonico, las cuales sustancias existen en es-
étado disuelto con carbonato aménico, con el cusl estan en
‘squilibrio, Una solucién dilufda se puede considerar como
wna solucidn de carbonato aménico, mientras que las solu~-
ciones de concentracion mayor se pueden considerar como sgl

N N ,
luciones de carbamato amonico.

Con el uso de ague o de tales soluciones acuosas

Ecomo medio de enfriamlento, los gases exentos de melamina

i
‘
1
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contendrén una proporcién sugtancial de vapor de agua, ge-.
neralmente del orden de 25% en peso, lo cual es perjudicial
cuando ge hace ugo de los gases que contienen emoniaco y
didxido de carbono, por ejemplo en la preparacion de urea.
Ia invencidn proporciona un procedimiento para

! .
sgparar melamine a pertir de una mezcla de gas de sintesis

-|caliente que contiene vapor de melamina por tal contacto

directo con uma solucion circulante gue contiene carbamato
aménico, por el cual los gases residuales exentos de mela-
ming contienen sustancialmente menos agua que en el proce-
dimiento que se ha descrito anteriormente en esta memoria,
de tal modo que el contenldo de vapor de agua de los gases.
residuales es menor que 20% en peso. Mientras que en el
procedimiento que se ha descrito anteriormente en este me-
moria el enfriamiento se efectia por evaporacién de agua,
en el procedimiento de gouerdo con la invencion este enfrig
miento se efectia en un grado sustencial por la reaccion de
deaOOmposicién endotermica del carbamato amonico presante‘
en la solucion utilizsda como medio de enfriamiento tal
como se describe mes adelante en esta memoria de acuerdo
con la ecuacion: ’

NHZCOONH4 — 2 NH3 + CO2

Egte efecto se congigus de acuerdo con la presente inven-
cidn utilizendo como 1{quido de enfriamiento una solucion
acuosa que contiene al menos una parte en peso, preferible
mente de 1,5 & 5 partes en peso de carbamato amonico, por .
cade parte en peso de melamina en los gases que se enfrian.
¥l procedimisnto de acuerdo con la invencion hace posible
en une reallzacion Preferida de la invencion conservar ca%

lor mediante, por ejemplo, una condensacion al menos par- -
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'cion efectiva, dicha condensaclon debe efectuarse a una pre
291on de @l menos 5 atmosferas. Esto se puede conseguir,
por ejemplo, llavando a cabo la sintesis de melamina y efe

tuando la separacion de melemina de log guses de sintesis
de al menos 5 atmésferas, 0 blen llevando a cabo dicha obe

- 4 . ’ .
racion a la presidn atmosferica o a una presion menor de

A5 atmosferas y comprimiendo subsiguientemente los gases que

‘sor de gas caliente.

‘ha descrito anteriormente en egsta memorie, puede efectuarse

'cial de J.o:a gases residuales exe§ gde melaZ a ‘en un con
Edensador para formar la solucidn de carbamato aménico re-
%querida, quedando disponible el calor de condensacién libe
%rado para el uso que se desee, pOr ejemplo en la recrista-
%lizacién de la melamina bruta producida. El gas residual
que contiane NH3, 002 y algo de vapor de agua, que queda,
dlsponlble despues de la condensacion parcial, se puede in
“roducir luego en un aparato de rectif;cacion, en el que
ioon suminigtro de NH, 1{quido y desprendimiento de oalor,’
iel gas se pepara en amoniaco como corriente ds cabezas, la
gcual gse puede reciclar a la zona de sintesis de melamina, -
Zy en une solucidn concentrada de carbamato emdnico que se
fpuede descargar por ejemplo a una zona de sintesis de ureal
ﬁl calor liberado durante dicha formacidén de la solucion -
;concentrada de carbamato amonico se puede emplear como Se

%desee, y con el fin de asegurar que el calor esta digponi~

ble a una temperatura suficientemente alta para su utiliza

|5

calientes que contienen vapor de melamina, a una presién

se han liberado de vapor de melamina, @ une presion de, po

ejemplo 5 a 15 atmdésferas, o mayor, con ayudae de un compre -

Le condensacion parciel y rectificacion que ge -
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fdy
1K ﬁjﬁl;ﬂ/{ 5 8 &7 % I 3

por separado o en un aparato unico que contlene una zona

de rectificacidn digpuesta sobre una zona de condensacion.

Mas adelante se describe en esta memoria una rea
lizacion de la invencion, y se ilustra en el dibujo que sé
adjunta, el cual es une representacién eSQuemética del aps
rato utilizedo en la realizacion.

Con referencia al dibujo, el reactor A, que esta
1leno con particulas de catalizador, por ejemplo gel de si
lice, 2 una presién de por ejemplo 10 atmosferas, se carge
a traves de la tuberfa 1 con urea fundida y a traves de la
tuberia 2 y del compresor-ventilador B con ung corriente
de gas constitu{da principelmente de NH3. Una corriente de
gas caliente que contiene vepor de melamina sale del reac{
tor A, siendo separadas las particulas de catalizador de ;a
corriente en el filtro C, y seguidamente se hace pasar por
los refrigerantes D, y Dy. En el refrigerante D, la ez :
cla de gases se hace pasar en flujo paralelo con solucio—}
nes acuosas de enfriamiento syministradas por las tuberia?
13y 14, y desclende en forma de una pelicula delgada a 15
largo de las placas verticales de enfriamiento 15. De acuég
do con la inveﬁeién, la corriente de gas se pone en con- j
tacto ulteriormente en el refrigerante Dy con solucion de
carbamato smonico suministrada por la tuberia 5. Esta so-.
lucion se obtiene condensando en ol condensador E provig=-
t0 de un serpent{n de enfriamiento 9, la mezcla de gases
que entra en dicho condensador E por la tuberia 4, mezcla
de gases que esta exente de melsmina y contiene amoniaco,i
didxido de carbono y menos de 15% en peso de vapor de agué.
Dichs condensacion se efectia por enfriamiento a una pre~:

.’ , .
sion de al menos 5 atmosferas. La solucion de carbamato




?aménico que sale del refrigerante Dz; bomba 6 y tuberia 14l

T . . '
:sirve de nuevo como medio de enfriamiento poniendola en con
i

itacto con los gases callentes en el refrigerante Dy, como

-

iresultado de lo cual el carbamato amdnico formado se des=

5 !compone nuevamente en amon{aco ¥y dioxido de carbono, y sub
%siguientemente retorne al condensador E a través de la tu-~
éber{a 3, refrigerante D, y tuberfa 4 junto con la corriente
éde gas que ha de enfriarse en Dy. En una operacién précti~v
?ca, por cada 1000 kg de melamine a separar, se reciclan co

10 Emo liquido de enfriamiento por ejemplo 300C kg de golucidn
fde carbamato aménico al 66% en peso. La suspension de mela
:mina obtenida durante el enfriamiento se introduce mediante
1a bomba 7 en un deposito de retencién, H, en el cual las-
Eart{culas pequefias se pueden disolver en la.fase liquida

15 :y pueden recrigializarse sobre part{culas mayores no disuel
tas. La suspension que sale del deposito de retencion H se
fexpanaiona a la prasién atmosférica a través de la valvula
ide expansién 8, a continuacion de lo cual la mezcla resul-
%tante de particulas de melamina sélidas, golucidn Y 8as se

20 ioonduce al separador J en el gque se efectia la separacion
;de la fase gaseosa, La suspensién residual de melamina en
una solucidn saturada con melamina, se introduce en un con
centrador de ciclon L, y la suspenéién concentrada obteni~
da en el mismo se filtra en el filtro M y se lava con agua

25 de lavado suministrada por la tuberia 16. Lios cristales de

melamina lavados se descargan por la tuberia 17 a una seccion
de recristalizacidn no representada en el dibujo.

' Bl agua de lavado se hace pasar por la tuberfa 18.y
se combina con el rebose del espesador-concentrador 19, y deg

30 @ués de pasar por la bomba 20 y la tuber{e 13 se emplea subsi

1
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guientemenve como 1iquido de enfriamiento en el refrigeran

te D,. Aproximadamente un tercio de este liquido se purga

1
por la tuber{a 21 para ser reciclado a través de la valvu-
la de expansion 8 a fin de evitar una calda excesiva de tem
peratura durante la expansién. ‘
La fase gaseosa descargada del separador J se lle
ve a une columa de absorcidn K por la tuberia 22; en esta
colunna,, diche fase de gas se convierte, con ayuda de agua
guninistrada por la tuberia 23, en una golucidn amoniaca‘li
que contiene una pequefla proporcion de carbamato amonico.
Esta solucion se bombea preferiblemente como se muestra, a
la columna de rectificacidn F pasando por la bomba 24 y la
tuberfa 25. Los gases que no ge han condensado en el con-
densador I se llevan también a la columna de rectificacion
¥, y se forma una solucidn de carbamato eménico de alta :
oonoentracién, la cusl es apropiada para ger descargada af
traves de la tuberia 27 sin separacién de agua a una zona .
de sintesis de urea para su conversion en urea. ELl calor :
desprendido durante la condensacidn se descarga, a nivele§
de temperaturs diferentes, por los serpentines de enfria-é
miento 10, 11 y 12. El amoniaco 8250080 ge retira de la :
columna F por cabeza, a traves de la tuberia 28. Por la
tuberfa 29 se introduce en la columna F amoniaco liguido
como agente de condensacion para liberar de las ultimas
trazas de agua el amonfaco gaseoso a descargar. EL regto
del amoniaco £998080 ge envia al reactor A de sintesis de
melaming por la tuberia 2 y el compresor-ventilador B. _
Un Ejemplo de trabajo del procedimiento de la in
vencion se describe mas adelante en esta memoria, utilizen

do el aparato ilustrado en dicho dibujo adjunto. En dicho:
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§ Para la preparacion de 1 tonelada de melamina, el

2reactor A se carg6 con 3180 kg de urea por la tuberfa 1 ¥y

%con 5860 kg de NH3 por la tuberda 2. Ia reacciln se 1levd
éa cabo a une presidn de 10 atmdsferas, y el gas de sinte-

ésis resultante que contenia melamina estabe constituldo por:
6670 kg de NHy,

;1048 kg de CO,,

§320 kg de "urea", esto es, urea que no se ha convertido en
@elamina ¥ que esta presente como NH, 4 HONO, ¥y

1000 kg de melamina.

: Dichos gases, & una temperatura de 39020, se in-
Erodujeron en el refrigerante Dy, en el que se oStuvoruna

guspensién de melamins constituida por:

: 338 kg de NHj,

: 115 kg de carbamato amonico,

3270 kg de H,0,

i

500 kg de melamina en forma disuelta, ¥y
658 kg de melamina en forma cristalina.
Dicha suspensidn de melamina tenis una temperatu
ra de 1459C, y se envio desde el refrigerante D, al deposi
%o de retencién H, en el que la suspensién se diluyd con
una suspension de melemina muy diluida que ten{a una tempe
ratura de 852C, suministrada a traves de la tuberia 21 y
constituida por: '

44 kg de NH3,

23 kg de carbamato aménico,

1420 kg de H,0, |
4T kg de melaﬁina en forms disuelta, y
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15 kg de melamina en forma cristalina.
~ La solucidn que contenle melamina se expandit
luego a la presién atmosferica a través de la valvula 8 ¥y
se envid al'saparador Jd« En egte separedor se obtuvo una
suspension que tenia une temperatura de 85%C y una composi
cion des
157 kg de NH3,
80 kg de carbamato amonico,
4397 kg de H20,
145 kg de melamina en forma disuelta, y
1095 kg de melamina en forma crigtalins., :

Dicha suspensién se 1levo al concentrador de ci-
clén L, del gque pudo obtenerse una suspensién espesada cong
titulda por: |

60 kg de NHB’

30 kg de carbamato aménicp,

1674 kg de I,0,
55 kg de melamina en forma disuelta, y
1021 kg de melasmina en forme cristelina.

La suspension espesada se f£iltrd subgiguientemen
te y se recuperaron 1000 kg de melamina.

Se suministraron 624 kg de agua de lavado por lé
tuberfa 16, y 2298 kg de agua, en la que se encontraban
disueltos 60 kg de NH3’ 30 kg de carbamato amdnico y 76 kg
de melamina, se reclclaron por la tuberia 18, junto con el
rebose del concentrador de ciclém L, a traves de la bomba
20, De este modo se pasaron al refr§gerante D1 3611 kg de
agua que contenian 113 kg de NHj, 57 kg de carbamato améni
co y 158 kg de melamina, para uso como 1iquido de enfria-:

miento, con una temperatura de 852C.
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La fase gaseosa descargada del separador J esta-
ba constitulda por 250 kg de NH;, 33 kg de €O, y 283 kg de
H,0.

En la columna de absorcion K, esta fase de gas e

| transformo, con adicion de 37T kg de agua, en una solucidn
%de amonfaco de concentracidn aproximeda 25% en peso que

iconﬁen{a 6% en peso de carbonato amonico o carbamato amé-
znico, la cual a una temperatura de 359C se condujo, a tra-
‘vés de la bombe 24 y la tuberds 25, a la colwuma F.
; La fase gaseosa exenta de melamine que salid del

Erefrigerante D_ tenfe une temperatura de 1152C, y estaba

zconstitu{da poﬁ 7621 kg de NH,, 2153 kg de CO, ¥ 1235 kg
:de H,0.

g La fase gmseosa se introdujo en el condensador
gE, en el cual, a una temperatura de 932C, ee‘llevé a cabo
juna condensacion parcial para producir une solucion cone
écentrada de carbamato amonico, constitufda por 326 kg de
gNH3, 1597 kg de carbamato amonico y 990 kg de H,0, la cual
'se recicld como 1iquido de enfriamiento por la tuberia 5.
El residuo que no se habia condensado en el condensador E
‘estaba constitufdo por 6601 kg de NH,, 1250 kg de CO, ¥
1295 kg de H)0 y se envil a la columna F a través de la tus
‘berda 26, en la que prosiguio la condensacidn, empobrecien
dose en CO, los gases que ascendian a través de la colum-|
‘na, en un grado creciente. Por la tuberis 27 Puede descar
%garse una solucion concentrada de carbamato amonico, cong
titulda por 304 kg de NHy, 2270 kg de carbamato aménico y
3905 kg de Hao, cuya temperatura asciende a 902C, a una 5{2
%tesis de urea no representada en el dibujo, mientras que:

15860 kg de amonfaco gaseoso escapan por la cabeza de la ¢

- 10 -
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cion se introducen en la columna F 300 kg de amonfaco 1{-

quldo. El calor de condensacion se descarga de la columna
F g diferentes niveles de temperaturs, utilizando los li-
quidos que pasan por los serpentines de enfriamiento 10, 11
y 12. En le parte del fondo de la columna, la temperatura
ere aproximedamente de 902C, en la parte del centro aproxi
madamente 60%C, y en la cabeza, 479C. El calor descargado :
del condengador E y del fondo del condensador F esta dis-
ponible a um nivel de temperatura lo suficientemente alto
para que lag soluciones de melamina bruta se puedan hacer
pasar a traves de 10s gerpentines de enfriamientc y se ca~‘
lienten por tanto, después de lo cual las soluciones se pug
den llevar a un evaporador de vacio en el gue la melamina
ge separe cristalizada de dichas solucliones. ,
Lg presente golicitud, que corresponde a la pre-
gentada en Holanda el 3 de Abril de 1970, bajo el N2
70 047 65, se acoge a los beneficios del Articulo 51 del
vigente Egtatuto sobre Propiedad Indugtrial.

REIVINDICACIONES

Tos puntos de invencion propia y nueva, que se
presentan pare que sean objeto de esta solicitud de Paten-
te de Invencldn en Espafia, por VEINTE afios, son los gi=-
guientes:

1.= Un procedimiento pares separar melamina de

. 4 .
una mezcla caliente de gas de sintesis que contiene vapor -

(it
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§de melamlna,‘amoniaco y dioxido de carbono que comprende

§poner en contacto la menclonada mezcla de gases en una zo-

ke
]

‘na de enfriamiento con una disolucidn acuosa que contiene
%al menos una parte en peso de carbamato amonico por parie
5 éen peso de melamina en dicha mezcla de gas, por lo cual 1
%mencionada melamina forma una suspensién en la mencionada
isolucién acuosa y el mencionado carbamato amonico se des—
icompone en amoniaco Yy dioxido de carbono.
; 2.~ Un procedimiento segin la reivindicscion 1,
10 ?en donde la mencionada disolucidn scuose contiene de 195
éa 5 partes en peso de carbamato amonico por parie en peso
%de melamine en la mencionada mezcla de gases.
% 3¢~ Un procedimiento segﬁn las reivindicaciones
;1 6 2, en donde la mencionada disolucidn acuosa se Obtie=
15 %ne condensando al menos parcialmente la mezcla de gases exen
ita de melamina bajo una presién de por lo menos 5 atmésfe-
zras en un gas residual y una disolucidn concentrada que
_contiens carbamato amonico, cuya solucion se suministre cg
‘mo agente de enfriamiento a la zona Ge enfriemiento.

20 4.- Un procedimiento segun la reivindicacion 3,

en el cual el mencionado gas residual contiene menos de 10%
jen peso de agua.
5.~ Un procedimiento segﬁn las reivindicaciones
‘3 0 4, donde el calor liberado durante la mencionada con=
25  densacion se utiliza para el calentamiento de una o mas

-disoluciones.

, 6.~ Un procedimiento segin la reivindicacidn 5,
"donde el mencionado calor se utiliza para el calentamien-
to de una disolucion que contisne una suspension de mela-

30 fmina, ¥ la melamina pura se recristalize de la solucion ca

11.5.71 (’l{% -12 -
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liente.

Te= Un procedimiento para separar melamina de una
mezcla caliente de gas de sintesis. |

Tal y como se ha descrito en la lemoria que ante=—
cede, representado en el dibujo que se acompafia y con los
fines que se han especificado.

Egta Memoria consta de trece hojas escritas a m_a_'t_ '

quina por una sola cara.

Madrid, 14 MAV 191

P.A.

Alberio
For Epuery

- 13 -
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