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Prezenta inventie se referd la un procedeu de obtinere a acrilonitrilulut si
metacrilonitrilului prin amoxidarea propanului si izobutanului. Conform procedeului
inventiei propanul si izobutanul nereactionat, odaté cu propilena si izobutena produse
in timpul reactiei sant recirculati in reactor in vederea conversiei lor la acrilonitril si
metacrilonitril.

Se stie c& nitrilii, cum sunt acrilonitrilul si metacrilonitrilul se produc pe cale
industriald ca intermediari importanti la fabricarea fibrelor, résinilor sintetice, cauciu-
cului sintetic si altor produse asemé@n&toare. Metoda dominanta din punct de vedere
industrial pentru producerea lor reclama amoxidarea propilenei sau izobutilenei in pre-
zentd de amoniac si oxigen la temperaturi ridicate in faza gazoasa in prezenta unui
catalizator de amoxidare. Avand in vedere diferenta de pret dintre propan si propilena
sau diferenta de pret dintre izobutan si izobutilen& o atentie deosebita a fost indrep-
tat3 citre dezvoltarea unei metode si a unui catalizator pentru producerea acrilo-
nitrilului sau metacrilonitrilului, ca urmare a reactiei de amoxidare in care un alcan
inferior, cum este propan sau izobutan este utilizat drept material de pornire si acesti
alcani inferiori sunt pusi sa reactioneze cu un gaz continand amoniac si oxigen n
prezenta unui catalizator.

Tncercérile anterioare de dezvoltare a unui procedeu eficient pentru amoxi-
darea propanului la acrilonitril au condus, fie la randamente scazute, fie la necesitatea
addugarii in materiile prime de alimentare a unor halogeni, in calitate de promatori.
Aceste procedee necesitd nu numai reactoare confectionate din materiale speciale
rezistente la coroziune, dar si o recuperare cantitativd a promotorului, astfel, incat
aceste costuri suplimentare elimina avantajele diferentei de pret dintre propilena si
propan.

in brevetele EP 767164 si US 5008427 sunt descrise sisteme de catali-
zatori de amoxidare care rezolva problemele procedeelor anterioare de amoxidare a
propanului. in mod deosebit, brevetul US 5008427 se refera la un catalizator pro-
motat de vanadiu - antimoniu folosit la amoxidarea propanului in care, catalizatorul
este calcinat, la temperaturi, de 780° C sau mai ridicate.

Procedeul de obtinere a acrilonitrilului sau a metacrilonitrilului, conform inven-
tiei, elimind dezavantajele procedeelor cunoscute, prin aceea ca, executa reactia in
faza de vapori a unei hidrocarburi parafinice aleasa dintre propan si izobutan cu oxigen
molecular si amoniac intr-un raport molar hidrocarbura parafinica fata de amoniac,
cuprins, intre 2,5...16 si un raport molar hidrocarburé parafinica oxigen cuprins,intre
1,0 si 10, in prezenta unui catalizator a cdrei compozitie corespunde urmatoarei
formule empirice;

V Sb,, A, Mo, 0,0,
in care: “A” reprezintd unul sau mai multe elemente alese dintre; Ti, Sn, Fe, Cr si Ga;
“D” reprezintd unul sau mai multe elemente alese dintre; Li, Mg, Ca, Sr, Ba, Co, N,
Zn, Ge, Nb, Zr, W, Cu, Te, Ta, Se, Bi, Ce, In, As, B si Mn; “m” este egal cu 0,8 pana
la 4,0; “a” este egal, cu 0,01 pand la 2,0; O ( b ) 0,005; “d" este O pana la 2,0; “x”
este determinat de starea de oxidare a cationilor prezenti.

Pracedeul, conform inventiei, prezinta o serie de avantaje si anume: asigura
praducerea mononitrililor nesaturati din hidrocarburi parafinice inferioare fara a
necesita utilizarea de promotori halogenati.
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Prin folosirea unui catalizator calcinat si activat, la temperaturi,de 780°C sau
mai ridicate se reduce la minimum sau chiar se elimin& aglomerarea particulelor de
catalizatori in particule de dimensiuni mai mari.

In continuare se face o descriere detaliata a procedeului, conform inventiei.
Pentru a realiza obiectivele si avantajele mentionate mai sus. procedeul din prezenta
inventie cuprinde producerea unui mononitril 2, 8- nesaturat, acrilonitril sau metacrilo-
nitril, ca urmare a reactiei catalitice in faza de vapori a hidrocarburii parafinice alese
dintre propan si izobutan cu oxigen molecular si amoniac prin contactarea catalitica
a reactantilor in zona de reactie cu un catalizator, compozitia aliment&rii avand un
raport molar hidrocarburd parafinica fatd de amoniac, cuprins, intre 1,0 si 10,0, in
care, catalizatorul cuprinde elementele in proportiile indicate, cu formula empirica:

V Sb,, A, Mo, D, O,

in care: “A” este ales dintre elementele Ti, Sn, Fe, Cr, si Ga; “D" este ales dintre Li,
Mg. Ca, Sr, Ba, Co, Ni, Zn, Ge, Nb, Zr, W, Cu, Te, Ta, Se, Bi, Ce, In, As, B, Mn: “m”
este egal, cu 0,8...4, “a” este egal cu 0,01...2,0; 0 ( b ) 0,005; “d" este O...2,0: “x”
este determinat de starea de oxidare a cationilor prezenti. Catalizatorul a fost tratat
la o temperatura, de cel putin 780°C. Catalizatorul de oxid de vanadiu - antimoniu
promotat, utilizat in prezenta inventie este in mod substantial liber de aglomerari.
Acest lucru se realizeaza prin incélzirea catalizatorului oxid de vanadiu - antimoniu,
care contine cel putin unul sau mai multe dintre elementele “A” si molibden la o
temperaturd de calcinare, de cel putin 780°C.

Unul dintre aspectele inventiei este un procedeu pentru producerea mono-
nitrilulut @, 8- nesaturat, acrilonitril sau metacrilonitril in urma reactiei catalitice in faza
de vapori @ unei hidrocarburi parafinice aleas# dintre propan si izobutan cu oxigen
molecular si amoniac prin contactarea cataliticd a reactantilor in zona de reactie cu
un catalizator. Materia prima de alimentare are un raport molar hidrocarbura para-
finica fatd de amoniac, cuprins, intre aproximativ 1,0 si 10,0. Catalizatorul contine
elementele in proportiile indicate de formula empirica:

V Sb, A, Mo, D, O,
in care: “A” reprezintd unul sau mai multe elemente alese dintre Ti, Sn, Fe, Cr si Ga;
“D” reprezintd unul sau mai multe elemente alese dintre Li, Mg, Ca, Sr, Ba, Co, Ni,
Zn, Ge, Nb, Zr, W, Cu, Te, Ta, Se, Bi, Ce, In, As, B si Mn; “m"” este cuprins, intre
0.8...4,0; “a" este egal, cu 0,01 pana la 2,0; “b” este cuprins, intre O pana la 0,05;
“d” este O pana la 2,0; "X” are o valoare determinata de starea de oxidare a cationilor
prezenti. Catalizatorul a fost tratat, la o temperatura, de cel putin 780°C. Tempera-
tura de calcinare poate ajunge pana la 1200°C. Totusi, temperaturile de calcinare
sunt cuprinse, intre 790°C si 1050°C. Temperatura de calcinare poate varia de la
compozitie la compozitie, dar 0 anumitd temperaturs de calcinare utilizata pentru o
compozitie data poate fi determinata cu usurinta prin experimetari de ruting. in mod
similar cu catalizatorul descris in brevetul US 5008427 este preferabil ca indicele
‘m” din formula empiricd mentionatd mai sus s3 aiba o valoare, de cel putin 1,2 si cel
mult 2,0, pentru a se obtine cele mai bune rezultate. Este, de asemenea, preferabil
ca indicele “a” s4 fie, cel putin egal cu 0,05 si este preferabil ca el s& nu depaseasca
valoarea, de 0,5 sau chiar 0,4. Intr-un mod de realizare preferat “A” este ales dintre
staniu, titan si fier. Molibdenul trebuie s fie prezent in catalizator in anumite concen-
tratii pentru a se obtine rezultatele mentionate in tabelul 1. De preferintd, molibdenul
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trebuie sa fie prezent in catalizator intr-0 concentratie, cuprinsa, intre O si 0,0045,
de preferinta, intre O si 0,0035 sau intre O si 0,0030. Temperatura reactiei de
amoxidare variaza, intre 350 si 700°C, dar este in mod obisnuit cuprinsa, intre 430
si 520°C. Timpul mediu de contactare este, in general, de 0,01 pana la 10 s de, dar
n mod obisnuit este cuprins, intre 0,02 si 10 s, de preferinta, 0,1 si 5 s. Presiunea
in zona de reactie variaza, in general, intre 0,14 si 5,25 at, de preferinta, 3,5 at.
intr-un mod preferat de realizare a inventiei reactia este efectuata intr-un reactor in
strat fluidizat echipat cu mijloace pentru recircularea propanului nereactionat. Pentru
a se reduce sau chiar elimina aglomerarea particulelor din compozitia catalizatorului
acesta trebuie sa contina pe langd molibden si unul din elementele “A” si trebuie sa
fie calcinat la o temperaturd, de 780°C sau chiar mai ridicata. in mod optional poate
fi inclus unul din elementele notate cu “D” in concentratile mentionate in formula
empirica:
V Sb,, A, Mo, B, 0,

in care: “A” reprezintd unul sau mai multe elemente alese dintre Ti, Sn, Fe, Cr, Ga;
“D” reprezintd unul sau mai multe elemenete alese dintre Li, Mg, Ca, Sr, Ba, Co, N,
Zn, Ge, Nb, Zr, W, Cu, Te, Ta, Se, Bi, Ce, In, As, B si Mn; “m” este egal, cu
0.8...4,0; “a” este egal cu 0,01...2, O (b)) 0,005; “d" este 0...2,0; X" are o valoare
egald cu starea de oxidare a cationilor prezenti in catalizator. Catalizatorul a fost tratat
termic la o temperatura egald cu 780°C. intr-un mod preferat “m” are o valoare
cuprinsd, intre 1,1 si 1,8; “a” are o valoare cuprinsa, intre 0,05 si 3,0, si “d" are o
valoare cuprinsd, intre O si 0,1.

Se dau, in continuare, mai multe exemple de realizare ale inventiei.

Conditiile de lucru in toate exemplele sunt: presiunea 1,05 at., temperatura,
de 480°C, cu exceptia exemplului 15, in care temperatura este de 475° C. Catali-
zatorii au fost testati pentru amoxidarea propanului folosind un microreactor din titan
in forma de “U”.

Exemplul 1(comparativ). Catalizatorul din acest exemplu este notat cu litera
“A”. Pentru obtinerea sa, se procedeaza astfel. 27, 286 g pulbere de oxid de vanadiu
(V, OJ) se adauga intr-o solutie de apa oxigenata (H,0.) de concentratie 30 % in SO0
ml ap3 intr-un pahar de 2 |. Dupé ce reactia pulberii de oxid de vanadiu cu apa oxi-
genata este completd, se adauga 69, 965 g oxid de stibiu (Sb,0;) si 0,959 g oxid de
titan (TiO, ). Paharul se acoperd cu o sticla de ceas si amestecul se agita si se incal-
zeste, timp de aproximativ 3 h. Apoi, se adauga 4,336 g solutie de oxid de staniu
(Sn0,) de concentratie 20,9 % preparata prin dispersarea acidului metastanic (Sn0,
x H,0 ) intr-o solutie apoasa de hidroxid de tetrametil amoniu. Se adauga apoi,
14,372 g pulbere de oxid feric (Fe,0;) urmatd de adéugarea a 88,10 g solutie de
bioxid de siliciu (Si0,) de concentratie 32,2 % in greutate. Amestecul se agita intr-un
pahar neacoperit si se incalzeste pentru evaporarea apei. Cand apa s-a evaporat,
amestecul se usucd ntr-o soba, la 120°C si se calcineaza, timp de 3 h, la tem-
peratura, de 325°C, 3 h, la 820°C siinca 3 h, la 650° C. Catalizatorul calcinat cu
dimensiuni ale particulelor cuprinse, intre 7,8 si 13,7 ochuiri / cm? se contacteaza
cu izobutanal intr-o palnie de sticld sinterizatd macro - granulara, care permite izo-
butanului s3 treacd prin ochiurile ei fara aspiratie. Dupa spalare cu izobutanal
catalizatorul se usuca intr-0 sobd, la temperatura, de 120°C, pentru indepartarea
izobutanolului rezidual.
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Catalizatorul B (Inventie). La catalizatorul “A” se adauga molibden folosind
metoda umiditatii incipiente prin preluarea a 3 g de catalizator “A” si umectarea uni-
forma cu 1,1 ml dintr-o solutie de 10 ml continand 0,0162 (NH,)s Mo,0,,. 4H,0.
Catalizatorul tratat se usuca, la temperatura,de 120° C si apoi, se trateaza temic, la
temperatura, de 325°C, timp de 3 h.

Catalizatorul C (Inventie). La catalizatorul “A” se adaugd molibden folosind
uniforma cu 1,0 ml dintr-o solutie de 10 ml, continand 0,0273 g (NH,)g Mo, 0.,
4H,0. Catalizatorul astfel tratat se usuca, la temperatura, de 120°C si apoi, se
calcineaza, la temperatura, de 325°C, timp de 3 h.

Catalizatroul D (Inventie) 27, 286 g pulbere de oxid de vanadiu (V,0g) se
adauga unei solutii constand din 100 ml ap& oxigenata (H,0,) de concentratie 39 %,
in 800 ml apa intr-un pahar de 2 |. Dupa ce reactia dintre pulberea de oxid de vanadiu
si apa oxigenata este complecta se adaugd 63,965 g oxid de stibiu (Sb,0,), operatie
urmata de addugarea a 0,959 g bioxid de titan (Ti0,). Paharul se acopers cu o sticla
de ceas si amestecul se agita si se incalzeste, timp de 3 h, apoi se adaugd 4,336 g
solutie de bioxid de staniu (SnG,).de concentratie 20,9 % preparat3 prin dispersia aci-
dului metastanic (Sn0, x H,0), intr-o solutie apoasa de hidroxid de tetrametil amoniu
si 14,372 g pulbere de oxid feric (Fe,0,), operatie urmata de ad3dugarea a 88,10 g
de solutie de bioxid de siliciu cu o concentratie de 32,2 % in greutate. Pentru evapo-
rarea apei amestecul se agita intr-un pahar neacoperit si se incalzeste, apoi se usuca
intr-0 sobd, la temperatura de 120°C. Apoi, el se calcineaza, timp de 3 h, la tempe-
ratura de 325°C, 3 h, la temperatura, de 820°C si apoi, la temperatura, de 650°C,
timp de 3 h. La 3 g de catalizator calcinat avand dimensiunea particulelor cuprinsa,
intre 7,8 si 13,7 ochiuri / cm? li se adauga molibden prin umectare cu 1,2 mi dintr-o
solutie de 10 ml contindnd 0,0162 g de (NH,)sMo, O,,. 4H,0. Catalizatorul astfel
tratat se usucd, la temperatura de 120°C, apoi, se trateaza termic, la o temperatura
de 325°C, timp de 3 h. Catalizatorul tratat se contacteaza cu izobutanol intr-o palnie
din sticld sinterizatd macro - granulard care permite izobutanolului s& treaca prin
palnie fara aspiratie. Dupa spalare cu izobutanal catalizatorul se incilzeste ntr-o soba,
la temperatura, de 120°C pentru indepértarea izobutanolului rezidual.

Catalizator E (Inventie). 30,014 g pulbere de pentoxid de vanadiu (V, O5) se
adauga unei solutii constand din 100 ml apa oxigenata (H,0,) cu concentratia de 30
% greutate in 900 ml apa intr-un pahar cu capacitatea de 2 |. Dup3 ce reactia pulberii
de pentoxid de vanadiu cu apa oxigenata este completd, se adauga 76,959 g de oxid
de stibiu (Sb,0;), operatie urmata de ad3ugarea a 1,055 g bioxid de titan (Ti G.,).
Paharul in care a avut loc reactia se acoperd cu o sticld de ceas si amestecul din inte-
riorul acestuia se agita si se incalzeste, timp, de aproximativ 3 h. Apoi, se adauga
4,998 g solutie de oxid de staniu (SnQ,) cu concentratia de 19,9 preparata prin dis-
persarea acidului metastanic (Sn0,. x H,0) intr-o solutie apoasd de hidroxid de tetra-
metil amoniu. Se adaugd apoi 15,809 g pulbere de oxid feric (Fe,0,), 0,1436 ¢g
(NH,)s Mo, O,,. 4H,0 si 96,919 g solutie de bioxid de siliciu de concentratie 32,2 %.
Amestecul se agita si se incalzeste intr-un pahar neacoperit pentru evaporarea apei.
Dupé evaporarea apei materialul rezultat se usuca intr-o soba, la temperatura, de
120°C si se calcineaz, timp de 3 h, la temperatura, de 325°C, 3 h, la temperatura,
de 820°C si 3 h, la 650°C. Catalizatorul calcinat avand dimensiunea particulelor
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cuprinsd, intre 7,8 si 13,7 ochiuri / cm? se contacteaza cu izobutanol intr-o palnie
de sticld sinterizatd macro-granulara care nu permite tracerea butanolului fara aspi-
ratie. Dupa spélare cu izobutanal, catalizatorul se incélzeste intr-o sobd, la tempe-
ratura, de 120°C indepértandu-se astfel izobutanolul rezidual.

Catalizatorul F (Inventie). Intr-un pahar cu capacitatea de 2 | se introduc
30,014 g pulbere de pentoxid de vanadiu (V,0s) peste care se adauga 100 ml apa
oxigenatd (H,0,), cu concentratia de 30 % in greutate. Dupa ce reactia pulberii de
pentoxid de vanadiu cu apd oxigenata este completd se adaugd 76,858 g oxid de
stibiu (Sb,0,), operatie urmatd de adaugarea a 1,0055 g bioxid de titan (TiOy).
Paharul se acopera cu o sticld de ceas si amestecul se agita si se incalzeste, timp,
de aproximativ 3 h. Apoi, se adauga 4,898 g de solutie de bioxid de staniu (Sn0y), cu
concentratia de 19,9 %, preparatd prin dispersare acidului metastanic (Sn0, x H0),
intr-0 solutie apoasa de hidroxid de tetrametil amoniu. Apoi, se adaugd 15,809 g
pulbere de oxid feric (Fe,0,), 0,2872 g (NH,)sMo, O,,. 4H, 0 si 96,818 g solutie de
bioxid de siliciu (Si0,),de concentratie 32,2 % in greutate. Paharul care contine ames-
tecul de reactie se agitd, se incalzeste pentru evaporarea apei apoi se incalzeste la
temperatura de 120 © C. Dupa aceasta se calcineaza, timp de 3 h, la temperatura,
de 325°C, 3 h, la temperatura, de 820°C si 3 h, la temperatura, de 650°C.
Catalizatorul calcinat avand dimensiuni ale particulelor cuprinse, intre 7,8 si 13,7
ochiuri / cm?® se contacteaza cu izobutanol intr-o palnie de sticla sinterizata macro -
granulard care nu permite tracerea izobutanolului fard aspiratie. Dupa spalare cu
izobutanol catalizatorul se incalzeste intr-o soba la 120 O C pentru indepartarea
izobutanolului rezidual.

Exemplul G (comparativ). Intr-un reactor cu capacitatea de 189,25 | echipat
cu un agitator mecanic si cu manta de incalzire pentru controlul temperaturii se
adauga la 34,65 | apa, 38,41 kg solutie de bioxid de staniu cu o concentratie de 20
% preparata prin dispersarea acidului metastanic (Sn0, x H,0), intr-o solutie apoasa
de hidroxid de tetrametil amoniu, 3,62 kg solutie apoasa de hidroxid de tetrametil
amoniu de concentratie 25 %, 2,01 kg bioxid de titan (Ti0,), 23,19 kg pentoxid de
vanadiu (V,05), 52 kg oxid de stibiu (Sb, O5) si 2,03 kg oxid feric (Fe,0,). Reactorul
se etanseazd si se Incalzeste, la temperatura de 125°C, timp de 5 h sub agitare
continua. Se ia o portiune din acest amestec intr-un pahar neacoperit, se incalzeste
pentru evaporarea apei si in continuare se usuca la o temperatura de 120° C. Apoi,
se calcineazi, timp de 3 h, la temperatura, de 325°C, 3 h, la temperatura de 820°C,
apoi, la temperatura, de 650°C, timp de incd 3 h. Catalizatorul calcinat se contac-
teaza cu izobutanol intr-o palnie de sticld sinterizatd macro-granular prin care izo-
butanolul trece fara aspiratie. Dupd spélare cu izobutanol catalizatorul se usuca intr-o
soba, la temperatura, de 120°C, pentru indepartarea izobutanolului rezidual.

Catalizatorul H (Inventie). Intr-un reactor cu capacitatea de 189,29 |,
echipat cu agitator mecanic si cu manta de incalzire se introduc in 34,06 1 apa,
38,41 kg solutie de oxid de staniu (SnG,) cu o concentratie in greutate de 20,5 %
preparata prin dispersarea acidului metastanic (Sn0, x H,0), Intr-o solutie apoasa de
hidroxid de tetrametil amoniu, 3,62 kg solutie apoasa de hidroxid de tetrametil amoniu
de concentratie 25 %, 2,01 kg pentoxid de vanadiu (V,05), 52 kg oxid de stibiu
(Sb,0,) si 2,03 oxid feric (Fe,0,).
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Reactorul se etanseaza si se incalzeste, la temperatura, de 125°C, timp de 5
h, sub agitare continua. O portiune din acest amestec se preia intr-un pahar neaco-
perit prevazut cu sistem de incalzire pentru evaporarea apei. In continuare amestecul
se usuca intr-o sob3, la temperatura, de 120°C, dupa care se calcineaza, timp de 3
h, la temperatura de 325°C, apoi, la temperatura, de 650°C, timp de 3 h. Catalizato-
rului i se adaugd molibden prin umectare in mod uniform cu 1,5 mi dintr-o solutie, de
100 ml continand 0,3681 g de (NH,)sMo,0,,.4H,0. Catalizatorul astfel tratat se
usuca, la temperatura, de 120°C, apoi, se calcineaza, timp de 3 h, la temperatura,
de 820°C si, in continuare, inca 3 h, la temperatura, de 650°C. Catalizatorul calcinat
se contacteaza cu izobutanol intr-o palnie de sticla sinterizatd macrogranular prin
care izobutanolul trece fara aspiratie. Dupé spalarea cu izobutanol catalizatorul se
usuca, la temperatura, de 120°C, pentru indepartarea cantitatii reziduale de
. izobutanal.

Exemplul | (comparativ). Intr-un reactor cu capacitatea de 183,25 | echipat
cu agitator mecanic si cu manta de apa pentru controlul temperaturii se introduc
34,06 kg apa, 38,41 kg solutie de bioxid de staniu cu o concentratie de 20 % in
greutate obtinuta prin dispersarea acidului metastanic (Sn O, x H,0), intr-o solutie
apoasd de hidroxid de tetrametil amoniu, 2,01 kg de bioxid de titan, 23,19 kg
pentoxid de vanadiu, 52 kg oxid de stibiu si 2,03 oxid feric. Reactorul se etanseaza
si se incélzeste, la temperatura, de 125°C, timp de 5 h, sub agitare continud. Ames-
tecul rezultat se usuca prin pulverizare. Catalizatorul uscat prin pulverizare se calci-
neaza, timp de 3 h, la temperatura, de 325°C, timp de 3 h, la temperatura de 820°C
si, inca 3 h, la temperatura, de 650°C. Catalizatorul calcinat se contacteazs cu izo-
butanol intr-0 pélnie de sticld sinterizatd macrogranular, prin care izobutanolul trece
fara aspiratie. Dupa spélare cu izobutanol, catalizatorul se usuca, la 120°C pentru
indepértarea izobutanolului rezidual.

Catalizatorul J (Inventie). Se adaugd molibden la catalizatorul “I", folosind
metoda umect&rii prin preluarea a 10 g de catalizator “I” si umectarea lui uniforms
cu 2 ml dintr-o solutie de 10 ml continand 0,1 g (NH,)sMo,0,,.4 H,0. Catalizatorul
astfel tratat se usuca la temperatura, de 120°C si apoi, se calcineaza, la temperatura
de 300°C, timp de o ora.

Catalizatorul K (Inventie). La catalizatorul “I" se adauga malibden folosind
metoda umectdrii prin preluarea a 10 g catalizator “I” si umectarea lui uniforma cu
2 ml dintr-o solutie, de 100 ml continand 0,3 g de (NH,)s Mo, O,,. 4H,0. Catali-
zatorul astfel uscat, la temperatura, de 120°C se calcineaza, la temperatura, de
300°C, timp, de o ora. Rezultatele obtinute sant prezentate in tabelul care urmeaza:

Tabelul 1

Exemplul Catalizator | T.C. Raporturi alimentare

(s)

CHg | NH, | 0, | N,
08 | 30 | 08 | 20 | 20
10 | 30 | 08 | 20 | 20
1,1 30 | 08 | 20 | 2.0
1.1 30 | 08 | 20 | 20

Exemplul 1 (Comparativ)

Exemplul 2 (Comparativ)

Exemplul 3 ( Inventie)
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Exemplul 4 (Inventie)
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Tabelul 1 (continuare)

Exemplul Catalizator | T.C. Raporturi alimentare
(s)
C,Hg NH, 0, N,
Exemplul 5 (Inventie) C 1.2 3,0 0.8 2,0 2,0
Exemplul 6 (Inventie) C 1.4 3.0 0,8 20 | 20
Exemplul 7 (Inventie) C 1.1 3,0 0.8 20 | 20
Exempiul 8 (Inventie) C 1.1 3,0 0,8 20 | 20
Exemplul 9 (Inventie) D 0.7 3.0 0.8 2,0 2,0
Exemplul 10 (Inventie) E 1.2 3,0 0.8 2,0 2.0
Exemplul 11 (Inventie) F 1.9 3.0 0,8 2.0 2.0
Exemplul 12 (Comparativ) G 1.0 3,0 0.8 2,1 2,0
Exemplul 13 (Inventie) H 1,1 3.0 0.8 20 | 20
Exemplul 14 (Comparativ) | 1,3 3,0 0.8 20 | 20
Exemplul 15 (Inventie) 1.6 3,0 0.8 2.0 2.0
Exemplul 16 (Inventie) K 1.8 3,0 0,8 2,0 2,0
Tabelul | (continuare)
Exemplul CiH% Selectivitati in produse, %
Acrilonitril | CgHg | Acrilonitril | CO +
+ C3Hg CO,
Exemplul 1 (Comparativ) 19,4 58,8 0.9 59.8 25,3
Exemplul 2 (Comparativ) 20,2 58,2 1,1 59,4 25,4
Exemplul 3 (Inventie) 20,2 60,3 1,3 61.7 23,5
Exemplul 4 (Inventie) 20,6 59,9 1.2 61,1 23.2
Exemplul 5 (Inventie) 20,7 59,7 1.1 60,8 23.3
Exemplul 6 (Inventie]} 18,2 58,3 2,5 60,8 21,9
Exemplul 7 (Inventie) 20,0 59,8 1,3 61,2 22,7
Exemplul 8 (Inventie) 19,2 60,2 2,0 62,2 22,0
Exemplul 9 (Inventie) 21,8 61,2 1,6 62,9 21,1
Exemplul 10 (Inventie) 19,5 53,5 1.4 61,0 22.4
Exemplul 11(Inventie) 19,7 57,6 2,9 60,1 22.6
Exemplul 12 (Comparativ) 19,6 56,6 2,4 538.0 25,0
Exemplul 13 (Inventie) 19,8 |58,2 2.4 60,5 23.4
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Tabelul I {continuare)

Exemplul CsHg% Selectivitati in produse, %
Acrilonitril | CgHg | Acrilonitrit | CO +
+ C3Hg COo,
Exemplul 14 (Comparativ) 19,5 53,9 2,9 06,8 27,5
Exemplul 15 (Inventie) 19,7 55,6 2,2 57.8 26,9
Exemplul 16 (Inventie) 19,9 57,0 3,5 60,6 24.8

Nota: T.C. - Timp de contact

Revendicari

1. Procedeu pentru obtinerea acrilonitrilului sau metacrilonitrilului prin reactia
catalitica in fazd de vapori a unei hidrocarburi parafinice aleasa dintre propan si
izobutan cu oxigen molecular si amoniac intr-un raport molar hidrocarbura parafinica
fatd de amoniac, cuprins, intre 2,5...16 si un raport molar hidrocarbura parafinica
oxigen, cuprins, intre 1,0 si 10, caracterizat prin aceea ca, reactia de amoxidare
a parafinei respective are loc in prezenta unui catalizator a carui compozitie
corespunde urmatoarei formule empirice:

V Sb,, A,Mo, O, O,
in care: “A”, reprezintd unul sau mai multe elemente alese dintre Ti, Sn, Fe, Cr si Ga;
“D” reprezintd unul sau mai multe elemente alese dintre Li, Mg, Ca, Sr, Ba, Co, Ni,
Zn, Ge, Nb, Zr, W, Cu, Te, Ta, Se, Bi, Ce, In, As, B si Mn; “m” este egal cu 0,8 pana
la 4,0; “a” este egal cu 0,01 pana la 2,0; O (b ( 0,005; “d" este O pana la 2,0; “x”
este determinat de starea de oxidare a cationilor prezenti.

2. Procedeu, conform revendicarii 1, caracterizat prin aceea ca, “m” este,
cuprins, intre 1,2 pana la 2,0.

3. Procedeu, conform revendicarii 1, caracterizat prin aceea ca, “a” este,
cuprins, intre 0,05 pana la 0,5, de preferintd, intre 0,05 péna la 0,4.

4. Procedeu, conform revendicarii 1, caracterizat prin aceea ca, “b” variaza,
intre O si 0,0045.

9. Procedeu, conform revendicarii 1, caracterizat prin aceea ca, "b” variaza,
intre O si 0,0035, de preferinta, intre O si 0,0030.

6. Procedeu, conform revendicarii 1, caracterizat prin aceea ca, “A” include
unul sau mai multe elemente alese dintre staniu, titan si fier.

7. Procedeu, conform revendicdrii 1, caracterizat prin aceea ca, reactia se
efectuiaza intr-un reactor in pat fluidizat.

8. Procedeu, conform revendicarii 7, caracterizat prin aceea ca, propanul
sau izobutanul nereactionat este recirculat in reactorul cu strat fluidizat.

9. Procedeu, conform revendicarii 1, caracterizat prin aceea ca, catalizatorul
se obtine prin incorporarea unuia sau mai multor elemente reprazentate prin simbolul
“A” odata cu molibdenul necesar, inainte de calcinarea catalizatorului, calcinarea
catalizatorului realizandu-se, la o temperatura, de 780°C.

10. Procedeu, conform revendicarii 9, caracterizat prin aceea ca, maolibdenul

este addugat in catalizator, dupé ce catalizatorul a fost calcinat, la o temperatura, de
780°C.
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11. Procedeu, conform revendicarii 10, caracterizat prin aceea ca,
molibdenul este adaugat la catalizator prin umectarea uniformd a catalizatorului
calcinat cu o solutie apoasa contindnd molibden, dupa care acesta se usuca si se
trateaza termic.

12. Procedeu, conform revendicarii 10, caracterizat prin aceea ca,
molibdenul este addugat la catalizator prin impregnarea acestuia cu o solutie care
contine o pulbere de molibden.

13. Procedeu, conform revendicarii 12, caracterizat prin aceea ca, pulberea
este selectatd dintre oxid de malibden {Mo0O,) si molibdat de amoniu.

Presedintele comisiei de examinare: ing. Georgescu Mirela
Examinator: chim. Stefan Rodica

Editare si tehnoredactare computerizata - 0SIM
Tiparit la: Oficiul de Stat pentru Inventii $i Marci
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