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Przedmiotem wynalazku objetego patentem nr
115479 jest spos6b otrzymywamnia cyjanowodoru z
mieszaniny metanu, amoniaku i powietrza ewen-
tualnie wzbogaconego w tlen w obecnoéci katali-
zatora platynowego lub ze stopu metali z grupy
platynowcéw w postaci pakietu siatek, z ktérych
co najmniej jedna siatka w pakiecie pokryta jest
powloka tlenkéw lub mineraléw ognioodpornych,
zawierajgcg metale z grupy platynowcow.

W ciggu dalszych prac nad udoskonaleniem spo-
sobu wediug patentu nr 115479 stwierdzono, ze
mozna osiggngé te samg lub wyzsza wydajnosé
procesu oraz podobng konwersje amoniaku do cy-
janowodoru, jezeli co najmniej jedna siatke w pa-
kiecie zastagpi sie warstwa materialu metalocera-
micznego uzyskanego przez pokrycie ognioodporne-
go materialu ceramicznego powloka tlenkéw lub
mineraléw ognioodpornych zawierajaca metale z
grupy platynowcow.

W polaczeniu z pakietem siatek stosowanych ja-
ko katalizator w sposobie wedlug opisu patento-
wego nr 1154m3 material metaloceramiczny oka-
zat sie aktywny w procesie syntezy cyjanowodoru.

Jako ognioodporny materiat ceramiczny wedtug
wynalazku stosuje sie korzystnie korund, kwarc,
weglik krzemu, dwutlenek cyrkonu itp.

Materiat ten pokrywa sie warstwg tlenkéw
ognioodpornych, takich jak na przyklad SiO,, ALOs,
ZrO; przez jego zanurzenie w wodnych roztworach
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zwigzkéw glinu, krzemu. lub cyrkonu, zwlaszcza

w wodnym koloidalnym roztworze wodorotlenku

glinu, w roztworze koloidalnej krzemionki, tlenku
lub wodorotlenku cyrkonu lub w mieszaninach
tych roztworéw, a nastepnie suszenie i kalcynacje
w temperaturze 450—1200°C, korzystnie 550—830°C.
Powloke tlenkowa na materiale ceramiczaym im-
pregnuje sie nastepnie solami metali grupy pla-
tynowcéw, wzglednie mieszaning soli tych metali,
po czym poddaje sie procesowi redukeji przez
ogrzewanie w strumieniu wodoru lub innego gazu
redukcyjnego w temperaturze 250—1200°C, korzyst-
nie 450—800°C. .

Powloke na ognioodpornym materiale ceramicz-
nym mozna réwniez przygotowaé przez zanurzenie
tego materialu w mieszaninie utworzonej z wod-
nego roztworu zwigzkéw glinu i/lub krzemu, i/lub
cyrkonu oraz wodnego roztworu soli metali grupy
platynowc6éw, nastepnie suszenie i redukcje w tem-
peraturze 250—1200°C.

Warstwg o wysokosci 0,5—50 cm, korzystnie 2,5
cm katalizatora metaloceramicznego zastepuje sie
jedng lub wiecej siatek platynowych w pakiecie,
stosowanych jako katalizator w procesie wedlug
opisu patentowego nr 115479, uzyskujac tym sa-
mym znaczne oszczedno$ci platyny.

‘W sposobie otrzymywania cyjanowodoru wedlug
wynalazku ulozenie zloza katalitycznego jest do-
wolne. Mozna poszczegblne siatki oddzielaé war-




stwami katalizatora metaloceramicznego, jak réw-
niez stosowaé oddzielnie pakiet siatek ponizej lub
powyzej warstwy katalizatora metaloceramicznego.
Katahzator “metaloceramiczny uaktywnia sie w
trakc1e ,pracy ha skutek wychwytywania platyny
z siatek oraz prawdopodobnie tworzenia sié cen-
trow aktywnych iypu PtxAly i AIN, dlatego tei
moze byé ponownie uzywany, po wynuame Zuzy-
tych siatek na nowe.

Przedmiot wynalazku obja$niono w przykladach
wykonania, ktére nie ograniczaja jego zakresu.
Przykiad I podano w celach por6wnawczych.

Przyklad I. Mieszanine gazéw skladajgca sie
z 11,6°/s obj. amoniaku, 134%e obj. gazu ziemnego
zawierajacego 98,5%/¢ metanu i 759/ powietrza pod-
grzang do temperatury 60°C wprowadza sie do
reaktora stalowego, w ktérego srodkowej czesci
izolowanej meplme przez ogrzewanie, znajdowal
sie pakiet Kkatalizatora ze stopu wagowo 90% Pt —
10P/q Rh, zlozony z szeéciu siatek, w tym trzy o
$rednicy drutu 0,16 mm, posiadajace 625 oczek/cm?
i trzy o §rednicy drutu 0,076 mm posiadajgce 1024
oczka/em? Dwie siatki — jedna z cienkiego i jedna
z grubego drutu byly uprzednio aktywowane. Pa-
kiet siatek znajdowal si¢ w koszu wykonanym z
rury kwarcowej o Srednicy wewnetrznej 50 mm.
Predkosé przeplywu mieszanki gazu w reaktorze
wynosita 1,5 m/s, a ci$nienie 0,2 MPa. Gazy po-
reakcyjne schladzano szybko do 220°C i podda-
wano analizie. Maksymalng konwersjag amoniaku
do cyjanowodoru wynoszgcy 58,9% obj. uzyskano
po 180 godzinach pracy od momentu zainicjowania
-reakcji na katalizatorze. Zawartos¢ HCN w gazie
poreakcyjnym wynosila 7,8% obj.

Przyktlad II. Prowadzac proces jak w przy-
kiadzie I stosowano zloze katalityczne skiladajgce
sie z trzech siatek, w tym dwu uprzednio akty-
wowanych (dwie siatki z drutu o $rednicy 0,16
mm i jedna z drutu o $Srednicy 0,076 mm) oraz
warstwy o wysokodci 25 cm katalizatora metalo-
ceramicznego. Katalizator metaloceramiczny przy-
gotowano, zanurzajgc dwukrotnie korund w wod-
nym roztworze koloidalnego wodorotlenku glinu
zawierajgcego 7,5%s wag. substancji suchej, a po-
nadto 0,20/ wag. HyPiCls i HyRhCle. Po kazdym
zanurzeniu katalizator suszono oraz redukowano,
przepuszczajac przez okres 0,5 godz. gaz Swietlny
w temperaturze 450°C. Wsad katalityczny ulozono
w spos6b nastepujacy, liczac w kierunku przeply-
wu mieszanki: siatka gruba, siatka cienka, war-
stwa o wysokosci 12 cm katalizatora metaloce-
ramicznego, siatka cienka i warstwa o wysokosci
1,25 cm katalizatora metaloceramicznego. Po 100
godzinach pracy, uzyskano konwersje amoniaku do
cyjanowodoru 59,3%e obj., a zawarto$é cyjanowo-
doru w gazie poreakcyjnym wynosila 7,5/s obj.

Przyktlad III. Prowadzac proces w 6poséb

jak w przykladzie I i stosujgc zloZze katalityczne

skladajace sig z czterech siatek (dwie siatki z dru-
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tu o $rednicy 0,16 mm i dwie z drutu o §rednicy
0,078 mm), z ktérych dwie zostaly wstepnie zakty-
wowane oraz warstwe o wysokosci 25 cm katali-
zatora metaloceramicznego przygotowanego jak w
przykladzie II, uzyskano konwersje amoniaku do
cyjanowodoru wynoszgca 58,9%/s obj. po 70 godzi-
nach pracy. Po 200 godzinach pracy uzyskano kon-
wersje amoniaku do cyjanowodoru 64,8 obj.,
przy zawartodci cyjanowodoru w gazach poreakcyj-
nych 8,8% obj.

Przyklad IV. Prowadzac proces jak w przy-
klaodzie I i stosujgc ztoze katalityczne skiadajqce
sie z czterech siatek Pt 90%e wag., Rh 10" wag.,
pokrytych powloka o skladzie (e wag.) 1% PtRh/
/Al1;0;, oraz warstwy o wysokoéci 25 cm kataliza-
tora metaloceramicznego przygotowanego jak -w
przykladzie II, po 2 godzinach pracy uzyskano
konwersje amoniaku do cyjanowodoru 64%e obj.
przy zawartoéci cyjanowodoru w gazach poreakcyj-
nych 8,5%/e obj. Po 24 godzinach pracy uzyskano
konwersje amoniaku do cyjanowodoru 70,2/ obj.,
a zawartoéé cyjanowodoru w gazach poreakeyj-
nych wynosita 9,1% obj.

Przyktad V. Proces prowadz sie jak w przy-
ktadzie I, przy zastosowaniu zloza katalitycznego
skladajacego sie z cazterech siatek pokrytych po-
wloka o skladzie (*e wag.) 1"s PtRh/Al;O, oraz
warstwy o wysokoéci 2,5 cm katalizatora metalo-
ceramicznego przygotowanego przez dwukrotne za-
nurzenie weglika krzemu w wodnym zolu wodo-
rotlenku glinu zawierajgcym 7,5% wag. substancji
suchej oraz 0,24%e wag. koloidalnego siarczku pla-
tyny i 0,12%/e wag. koloidalnego siarczku rodu. Po-
kryty weglik krzemu kalcynowano w temperatu-
rze §50°C, a nastepnie redukowano jak w przy-
kladzie IL

Po uplywie 2 godzin otrzymano konwersje amo-
niaku do cyjanowodoru 66 obj., przy zawarto$ci
cyjanowodoru w gazach poreakcyjnych 8,7%s obj.
Po uplywie 24 godzin konwersja amoniaku do cy-
janowodoru wynosila 73%/e obj., 'a zawarto$¢ cyja-
nowodoru w gazach poreakcyjnych 94P/e obj.

Zastraezenie patentowe

Spos6éb ofrzymywania cyjanowodoru z mieszani-
ny metanu, amoniaku i powietrza ewentualnie
wzbogaconego w tlen w obecnoéci katalizatiora pla-
tynowego lub ze stopu metali z grupy platynow-
cow w postaci pakietu siatek, z ktérych co naj-
mniej jedna siatka w pakiecie pokryta jest powido-
ka flenkéw lub mineratéw ognicodpornych, za-
wierajacag metale z grupy platynowcéw wediug
patentu nr 115479, znamienny tym, ze stosuje sie
pakiet siatek, z kitbrych co najmniej jedny zaste-
puje sie warstwa ognioadpornego materiatlu cera-
micznego pokrytego powloka tlenk6w lub minera-
16w ognioodpornych, zawierajaca metale z grupy
platynowcow.
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