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La presente invencidén se refiere a wn pro
cedimiento para la preparacidn de formaldehido a parbir
de metanol y aire, en presencia de un cabtalizador oxi@i
co en un lecho fluidizado.

El formaldehido se prepara indusbrialmen~
te a partir de metanol y de aire en presencia de catali
zadores de plata y recientemente también en presencia de
catalizadores oxidicos. EL procedimiento con cabaliza-
dor oxidico se llevs a cabo a gran escala industrial en
reactores de haces tubulares. A causa del caracter exo-
termico de la formacidn de formaldehido, el didmetro de
los tubos de reaccién estd limitado en interés de una
evacuacibén suficiente del calor; por consiguiente, para
instalaciones capaces de dar rendimiento tienen que ing
talarse un gran nimero de unidades de tubos de reaccidn.

Para evitar los inconvenientes antes men-
cionados del reactor de haces tubulares, se ha propués-
to ya llevar a cabo la oxidacibn del metanol para for-
mar formaldehido en una capa fluidizada (DAS 1 162 343).
Sin embargo, inconvenientes conocidos de la técnica de
capa fluidizada son la formacién de burbujas, que con@g
ce a la descarga de proporciones de metanol no transfor
madoy. asi comorel retromezelado de gas en la parte su~
perior del lecho fluidigzado, gque tiene como consecuen—

cia una prolongacibn del tiempo de permemencia del for-
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maldehido y su combustidn posterior indeseable para for

nmar mondxido de carbono. Para eliminar estos dos incon
venientes, en especial para evitar la formacibén de bur-
bujas, ha sido propuesto recientemente el empleo €n -=
la capa fluidizada de elementos de insercién amortigua-—
dores como lo hicieron por ejemplo T, Ishil y G.L.
Osberg para la isomerizacidn de ciclopropano en A.I. Ch.
E.J. 41 (1965) 279 - 285.

Como ventaja especial de una capa fluidi-
zada se considera en la bibliografia la distribucidn re
gular de temperaturas en el interior del lecho fluidiza
do. Sin embargo, se muestra que esta hipotética ventaja
de la capa de lecho fluidizado, en la presente reaccidn
de metanol con aire, favorece también la reaccidn, que

disminuye el rendimiento de formaldehido:

HCHO + 1/2 0p —————> (0 + HO

lo gque no ocurre, por ejemplo, en un lecho fijo, en el

' que se forma por lo general un gradiente de temperatu-~

rasSe

Se ha encontrado ahora que sorprendente—
mente se logran elevados grados de conversidén de meta-
nol y rendimientos de formaldehido muy buenos si en la
capa fluidizada, influyendo sobre el movimiento libre

de las particulas mediante elementos de insercidn, se
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regula un gradiente de bemperatura definido, negativo

respecto a la direccidn de circulacidn de los componen—
tes de la reaccidn a través del lecho fluidizado.

Seglin una forma de realizacidn preferente
del procedimiento seglin la invencibén, el gradiente de
temperaturas se selecciona entre 0,1 y 2,02C/cm, conve-
nientemente de aproximadamente 12C/cm de altura de capa
fluidizada.

Como elementos de insercidn, en el proce-
dimiento segin la invencidn se pueden colocar en el in-
terior de la cepa fluidizada y dispuestos perpendicular
mente a la direccidn de circulacién, redes o plabtos per
forados, espirales de alambre o capas de cuerpos de re-
botamiento, tales como anillos o sillag de montar de
Berl, secclones de tubos o cilindros y similares.

La regulacidén de wn gradiente de tempera-
turas definido, ademis de lograrse un grado de transfor
macidn del metanol casi completo, prodﬁce un rendinmien—
to de produccibén superior al de los procedimientos cono
cidos hasta ghora y una elevacién de la duracibn del ca
talizador.

Como consecuencia de la regulacibn segin
la invencidn del gradiente de temperaturas, la Treaccidn
de la cantidad principal del metanol tiene lugar siem-

Pre en una zona relativamente corta a temperatura ele-
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vada, mientras que las cantidades restantes reaccionan
a temperaturas mis bajas, a las cuales se reprimen am-
pliemente también las reacciones de descomposicién del
formaldehido, con la consecuencia de una mejora del ren
dimiento.

Una ventaja adicional del procedimiento
segin la invencidn consiste en que una variacién de la
velocidad de circulacidn, a igualdad de los demds para-
metros, hace posible influir sobre el gradiente de tem-
peraturas dentro de limites estrechos; una disminucién
de la velocidad de circulacidn provoca una elevacidn
del gradiente de temperaturas y un aumento de la velo-
cidad de circulacidén una reduccidn del gradiente de tem
peraturas.

. El procedimiento segfn la invencidn se ex
plica adicionalmente con ayudas de los siguientes ejem~
plos.

Los ensayos que constituyen la base de
los ejemplos se llevaron a cabo en un reactor de 200 mn

de didmetro, que habia sido cargado con un catalizador

~ de 6xidos de hierro-molibdeno-titanio.

Ejemplos 1 a 5

El catalizador se empled con un btamafio
de granos entre 0,5 y 2 mm y en una cantidad de 8 kg.

2
Ia cantidad de gas empleado fue de 14 N m”/kg de catali

...5..
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zador.hora, con una concentracidn de metanol de 13,7%
en volumen. La temperatura de entrada del gas fue de
1802C, y la temperatura mixima de la capa fluidizada
fue de 42000, (®w n’ = en condiciones normales).

En la tabla I se recopilan los valores de
grado de transformacidn, rendimiento, productividad del
cabalizador y formacidn de déxido de carbono en Ffuncidn
de la magnitud del gradiente negativo de temperaturas,
para los ensayos llevados a cabo con diferentes gradien
tes de temperaturas em el lecho fluidizado, producidos
por medio de diversos elementos de insercidn.,

Ejemplos 6 y 7

En cada caso se emplearoq 15 kg de catali
zador, con un bGamailo de granos de 0,3 a 1,5 mm. Ig ‘tempe
ratura de entrada del gas y la btemperatura de la capa
fluidizada se eligieron con valores de 1502C y 4000oC
respectivamente, algo mis bajas que los Ejemplos 1 a 5.
La cantidad de gas empleado fue de 7 N m?/kg de catalizg
dor.hora, con 18,8% en volumen de metanol. En el Ejemplo
6 se ubilizd el lecho fluidizado sin elementos de inser
cibn, con un gradiente de temperaturas nulo, en el Ejem
Plo 7 con 50 redes con una anchura de mallas de 5 mm a
una distancia entre ellas de 3 cm. En el presente caso

el gradiente de temperaturas fue de 0,60C/cn.
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Ejemplo 8
La cantidad de catalizador fue de 10 kg,

con un tamaifio de granos de 0,3 a 2 mm, gas empleado
10N m?/kg de cabtalizador.hora con 14,2% en volumen de
5 metanol, temperatura de entrada 1302C, temperatura de
la capa fluidizada 4052C con un gradiente negativo de
temperaturas de 1,02C/cm, que se produjo por empleo de
25 1 de anillos Pall en el espacio de reaccidn.
Los resultados de los ensayos correspon-
10 dientes a loé Ejemplos 6 a 8 estén contenidos en la tg

bla II,

4,1, 7
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Los resultados de las tablas I y IT mues-
tran, en la comparacidn entre los Ejemplos 1y 6 por
una parte y de los Ejemplos 2 a 7 vy 8 de otra, que la
generacidn segin la invencidn de un gradiente de tempe-
raturas en la cgpa fluidizada ejerce una influencia po-
sitiva sobre todos los parédmetros, que son decisivos pa
ra el éxito técnico y econdmico del procedimiento, y
por consiguiente conduce a una mejora conslderable.

La presente solicitud que corresponde g
la presentada en la Repiblica Federal Alemana, el 1 de
Febrero de 1973, bajo el Ne P 23 04 762.%, se acoge a
los beneficios del articulo 51 del vigente Bstatubo so-~

bre Propiedad Industrial.

RETVINDICACTONES

Los puntos de invencidn propia ¥y nueva
que se presentan para que sean objeto de esta solicitud
de Patente de Invencidn en Espafia, por VEINTE afios, son
los que se recogen en las reivindicaciones siguientes:

1a.~ Procedimiento para la preparacidn de
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formaldehido por reaccidén de metanol con oxigeno en una
capa fluidizada sobre un catalizador oxidico, caracteri
gado porque, por disposicidn de elementos de insercidn
en la capa fluidizada, se regula en ésta un gradiente
negativo de temperaturas en la direccidén de la circula-
cidén de gas.

22,- Procedimiento segin la reivindicacidn
12, caracterizado porque el gradiente de temperaturas es
de 0,1 a 2,0eC/cn de altura de la capa fluidizada.

3a,- Procedimiento segin las reivindica-
ciones 12 y 22, caracterizado porque en la capa fluidi-
zada se disponen como elementos de insercidn redes, pla
tos perforados, espirales de alambre o capas de cuerpos
de rebotamiento.

4a,- Procedimiento segfin las reivindica-
ciones 18 a 32, caracterizado porque la capa fluidiza-
da se forma a base de un catalizador de dxidos de hie-
rro-molibdeno~titanio.

Sa,- Procedimiento para la preparacidn de
formaldehido.

Tal 7 como se ha descrito en la lMemoria

que antecede y para los fines que se han especifica-

do.
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Esta Memoria consta de doce hojas escri-

tas a miguina por uma sola cara.

Afsortofid Luiz

FUrY

L,1,74,
¢.D, 8.
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