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Przedmiotem wynalazku jest sposéb katalitycz-
nego wytwarzania melaminy z mocznika lub z pro-
duktéw jego termicznego rozkladu.

Znane s3 liczne sposoby wytwarzania- melaminy
z mocznika lub produktéw jego termicznego roz-
kladu, jak kwas cyjanowy, kwas cyjanurowy, biu-
ret, triuret, amelina lub amelid, w obecno$ci amo-
niaku. Jezeli synteze te prowadzi sie w skali prze-
myslowe]j, pod ci$nieniem atmosferycznym lub nie-
wiele wyzszym od atmosferycznego, to w celu
uzyskania korzystnej wydajno$ci, konieczne jest
stosowanie katalizatora.

W literaturze opisano dotychczas dwa zasadniczo
rozne typy katalizatoréw, stosowanych do tego
celu, a mianowicie katalizatory bezpostaciowe
o bardzo duzej powierzchni wewnetrznej i kry-
staliczne, nie wykazujgce praktycznie wewnetrznej
powierzchni.

W brytyjskim opisie patentowym nr 767344 om6-
wiono katalizatory bezpostaciowe o wewnetrznej

powierzchni 180—650 m2/g, takie jak zel krzemion-’

kowy, zel tlenku glinowego, zel tlenku tytanu, zel
tlenku cyrkonu, krzemionke, pumeks itp. W zalez-
no$ci od warunkéw prowadzenia reakeji i iloSci ka-
talizator6w, uzyskuje sie wydajnoSci wynoszgce
10—92% wydajno$ci teoretycznej, wynikajgcej
z réwnania:

6(NH2)2CO—C3N3(NH2)s + 6NH3z + 3CO2
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W innych cpisach patentowych oméwiono ‘kata-
lizatory nie majace szczegblnie duzej powierzchni
wewnetrznej. Na przyklad wedlug austriackiego
opisu patentowego nr 243804 przy uzyciu fosforanu
boru i fosforanu glinowego uzyskuje sie wydajnosé
do 90%. Wedlug Dbelgijskiego opisu patentowego
nr 607305 stosuje sie do wspomnianego celu kata-
lizatory mieszane, skladajace sie¢ z tlenkéw glinu,
tytanu, krzemu, cyrkonu, wanadu, chromu i Zelaza
lub z wegla i tlenowego zwigzku fosforu, boru,
siarki albo arsenu.

Substancje te nie wykazujg wcale wewnetrznej
powierzchni i przy ich uzyciu uzyskuje sie¢ mela-
mine z wydajno$cig do 90% wydajnoS$ci teoretycz-
nej. W austriackim opisie patentowym nr 242152
omoéwiono katalizatory, skladajace sie z tlenku gli-
nowego-jako no$nika i naniesionych naf zwigzk6w
fosforu, boru, siarki lub arsenu. Katalizatory te
umozliwiajg wytwarzanie melaminy z wydajnoScia
wynoszaca do 90,8% wydajnoS$ci teoretycznej.

Przyklady podane we wspomnianych wyzej opi-
sach patentowych ilustruja procesy, w ktérych ezas
trwania reakeji wynosi od kilku godzin do jednej
doby. Wedlug danych zamieszczonych w tych opi-
sach jest wiec calkowicie niemozliwe ocenié przy-
datno$¢ techniczng katalizatora, ktory peing lub
niewiele tylko zmniejszong aktywno$§é powinien
zachowaé co najmniej w ciggu kilku miesiecy.
Wszystkie podane wyzej dane, dotyczace wydajno§-
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ci, nalezy przeto poréwnywaé bardzo ostroznie,
gdyz dopiero wyniki préby prowadzonej przez diu-
gi okres czasu pozwélaja na prawidlowg ocene
warto§ci katalizatora.

Przy prowadzeniu procesu na skale techniczng, -

zaden ze znanych katalizatoréw nie zachowuje sie
w spos6b zadowalajacy. Bezpostaciowe substancje
o duzej powierzchni wewnetrznej, na skutek ich
duzej sily absorpcji zatrzymujag znaczng ilo§é me-
laminy tak, ze przebywa ona diuzszy czas na go-
racej powierzchni katalizatora zanim zostanie wy-
blimowana ze strumienia gazowego amoniaku jako
no$nikiem. Poniewaz za§ melamina w temperatu-
rze 350—470°C stosowanej w tych procesach nie
jest trwata, przeto mata cze§é jej rozpada sie two-
rzac wyzej skondensowane produkty, nie sublimu-
jace, a katalizator traci po pewnym czasie swe
wlasciwo$ci. Poza tym katalizatory o duzej po-
wierzchni wewnetrznej sa bardzo wrazliwe i traca
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talizator ten jest znacznie trwalszy, a tym samym
znacznie odporniejszy od katalizatoréw znanych.
W celu poréwnania katalizatora stosowanego
w sposobie wedlug wynalazku, ze znanymi katali-
zatorami, przeprowadzono szereg préb. Do badan
zastosowano aparature prébna, bedaca w duze}
mierze kopia aparatury, jaka stosuje sie na skale
przemystows. Aparatura ta sklada sie¢ z urzadzenia
do doprowadzania mocznika, umozliwiajacego bar-
dzo dokladnie regulowanie doprowadzanych iloci
z suszarki i dozowarki amoniaku, urzadzenia do
rozkladu mocznika, wykonanego w postaci ruro-
wego tygla z aluminium i wyposazonego w ze-
wnetrzne ogrzewanie elektryczne i termoelement
oraz z polaczonego z tym tyglem pieca kontakto-
wego, wykonanego z bloku aluminioewego i wypo-
sazonego w uzwojenie grzejne i termoelement.
Z piecem kontaktowym jest polaczony bezposrednio
oddzielacz melaminy. W celu uzyskania wtasciwych

swe wlasciwoéci katalityczne juz przy nieznacz- 39 wynikéw przecietnych, wszystkie wspomniane cze§-
nych wahaniach warunkéw syntezy, ktérych nie ci aparatury sa podwéjne, przy czym oba piece
daje sie unika¢ przy pracy w skali przemyslowej. kontaktowe s3 wykonane obok siebie w tym sa-
Wiadomo réwniez, ze bezpostaciowy kwas krzemo- mym bloku aluminiowym i tak, jak oba urzadzenia
wy w wyzszej temperaturze latwo przekrystalizo- od rozkladu mocznika s3 utrzymywane w tej sa-
wuje, przy czym proces ten jest przy§pieszony na- 25 mej temperaturze. Otwory w komorach obu pie-
wet przez §ladowe ilo§ci amoniaku. Na skutek prze- cOw kontaktowych majg taki sam przekr6j we-
krystalizowania czasteczki krzemionki tracg swa wnetrzny 12,5 m2 i wypelnione sg jednakowsg ilo§-
zwarto$é i rozpedaja sie tworzac pylt. W przypadku ciag masy kontaktowej, a mianowicie po 200 ml.
syntezy malaminy powoduje to zanieczyszczenie Préby prowadzono w spos6b ciggly w dzien i w
produktu pylem katalizatora, a po uplywie pewne- 39 nocy, a wydajno§é melaminy okre§lano codziennie.
go czasu pyl ten powoduje zatkanie katalizatora. We wszystkich prébach stosowano obciazenie ga-
Nieoczekiwanie stwierdzono, ze substancjg maja- zem w ilosci 5 litré6w/cm?, godz., w przeliczeniu na
c3 zalety wspomnianych wyzej katalizator6w, a nie normalne warunki ci§nienia i temperatury, zawar-
majacag ich wad, jest krystaliczny tlenek glinowy, to§¢ kwasu cyjanowego w gazie koficowym do syn-
ktéry w przeciwiefistwie do zelé6w tlenku glinowe- 3; tezy wynosila 15% w stosunku objetoSciowym, a
go o duzej powierzchni wewnetrznej ma wewnetrz- temperatura bloku aluminiowego 380—385°C. W ta-
ng powierzchni¢ wynoszaca tylko 50—150 m?/g. beli 1 wymieniono badane katalizatory, a w tabeli
Dzigki krystalicznej budowie tlenku glinowego, ka- 2 podano wyniki préb.
Tabela 1
Nr Katalizator Budowa We};vnetrzna Nazwa
powierzchnia handlowa
1. Zel krzemionkowy bezpostaciowy 650 me/g Utikon
Silikagel M
2. Krzemian glinowy » 570 Kalichemie
Weissperlen
W 700
3. Zel tlenku glinowego » 500 , Giulini SL
. 11-H
4. Zel tlenku glinowego ” 380 ,, Alcoa H 151
5. Fosfor boru krystaliczny 5 Patent
austriacki
nr 243804
6. Kwas krzemowy i
kwas fosforowy bezpostaciowy 1, Patent
austriacki
nr 242153
7. Tlenek glinowy krystaliczny 100 Ugine S 17
8. Tlenek glinowy 50 ,, Giulini AGL
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Tabela 2

Nr katalizatora z tabeli 1

Wydajno$é
maksymalna %%

Wydajno§é¢ §rednia

(=Y

90,0
91,6
91,0
81,2
83,0
95,0

a1 D OUWN

8 _ 91,1

Z tabeli tej wynika, Zze wprawdzie zel krzemion-
kowy jako katalizator umozliwia uzyskanie wyso-
kiej wydajnoéci maksymalnej, ale $rednia wydaj-
no$é jest znacznie nizsza, poniewaz wystepuje sil-
ny spadek aktywnos$ci katalizatora. Z tabeli widocz-
na jest r6wniez niska aktywnos§é¢ katalizator6w
zawierajacych fosforany, a takze niska aktywnos§é
katalizatoréw z zelu tlenku glinowego.

Poréwnanie tych wynikéw uwidoczniono na wy-
kresie, na ktérym na osi poziomej oznaczono licz-
be dni pracy, a na osi pionowej aktywno§é katali-
zatoré6w w procentach.

Z krzywej 1 dla bezpostaciowego zelu krzemion-
kowego wynika, ze katalizator ten juz po 12 dniach
pracy wykazuje wyrazny, a po 20 dniach bardzo
silny spadek aktywnoS$ci. Po uplywie 90 dni robo-
czych przewazajaca cze$é tego zelu rozpada sie na
pyi.

Krzywa 2 dla krzemianu glinowego ma podobny
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25 proéb %%
89,8 (§rednia z 90
dni)

88,1
90,1
90,4
82,8
81,1
98,1 (Srednia z 90
dni)
90,3

przebieg, ale wydajnoSci sa nizsze, przewaznie
o okoto 9% niz w przypadku czystego Zelu krze-
mionkowego. .

Krzywa 3 dla krystalicznego tlenku glinowego
o wewnetrznej powierzchni 100 me2/g wyraznie wy-
kazuje wiekszg trwalo§¢ katalizatora wedlug wy-
nalazku w por6wnaniu ze znanymi.

Zastrzezenie patentowe

Spos6b katalitycznego wytwarzania melaminy
z mocznika lub z produktéw jego termicznego roz-
kladu, pod ci$nieniem atmosferycznym lub nieco
wyzszym od atmosferycznego w obecnoci gazowe-
go amoniaku i przy zastosowaniu tlenku glinowego
jako katalizatora zmamienny tym, ze jako kataliza-
tor stosuje sie krystaliczny tlenek glinowy o we-
wnetrznej powierzchni 50—150 me/g.
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Zaklady Kartograficzne — C/453, 240
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