POSTUPAK ZA PROIZVODNJU SIRCETNE KISELINE

OBLAST TEHNIKE

Prikazani pronalazak se odnosi na postupak za proizvodnju siréetne kiseline
karbonilacijom metanola, a narocito na postupak za proizvodnju siréetne kiseline
karbonilacijom metanola u prisustvu iridijumovog katalizatora za karbonilaciju i

promotera rutenijuma.

TEHNICKI PROBLEM

Tehnicki problem koji se reSava predmetnim pronalaskom je pronalazenje
poboljsanog karbonilacionog postupka u kome su smanjeni gubici promotera i/ili
katalizatora usled nastanka c¢vrste supstance u toku regeneracije proizvoda

sir¢etne kiseline.

STANJE TEHNIKE

Proizvodnja siréetne kiseline karbonilacijom metanola u prisustvu katalizatora
iridijuma 1 promotera rutenijuma je opisana na primer u US 5672743, EP-A-
0752406, EP-A-0849248, EP-A-0849249, EP-A-0849250, EP-A-0999198 i EP-A-
1002785. U takvim postupcima karbonilacije u te¢noj fazi, siréetna kiselina kao
proizvod moze biti regenerisana uklanjanjem te¢ne karbonilacione kompozicije iz
karbonilacionog reaktora i podvrgavanjem kompozicije jednom ili viSe stupnjeva
odvajanja da bi se regenerisala sircetna kiselina i vracanje ostalih komponenti

kompozicije u karbonilacioni reaktor.

Stabilnost iridijumovog katalizatora za karbonilaciju u toku stupnja regeneracije

proizvoda je predmet nekoliko prijava kao $to su WO 96/14286 i EP-A-0616997.



US 5,237,097 odnosi se na postupak karbonilovanja u kojem tec¢an karbonilacioni
rastvor proizvoda je prenet u zonu odvajanja koja je odrzavana na nizem ukupnom
pritisku u odnosu na pritisak u reakcionoj zoni i simultano, je uvoden gas koji
sadrzi ugljen monoksid koji doprinosi parcijalnom pritisku do 30 psia prema
ukupnom pritisku u zoni odvajanja. Receno je da je metal iz VIII grupe u
katalizatoru pozeljno rodijum, rutenijum, paladijum, kobalt i nikl, od kojih su
rodijum, kobalt 1 nikl narocito povoljni, a samo je rodijum prikazan u primeru i
predmet je patentnih zahteva.

EP-A-0728729 odnosi se na postupak precis¢avanja frakcije karboksilne kiseline
dobijene karbonilacijom u te¢noj fazi u kojoj isparljivi iridijum 1/ili isparljivi ko-
promoter (kao $to su rutenijum, osmijum i renijum) kao kontaminiraju¢a materija
su pretvoreni u neisparljive oblike dovodenjem u kontakt sa jodidom u odsustvu
ugljen dioksida ili pri parcijalnom pritisku ugljen monoksida nizem nego u
karbonilacionoj reakciji. Ovde je izneto da parcijalni pritisak ugljen monoksida
moze biti od 0 do 5 bar, pozeljno manje od 0.25 bar. Nije razmatran aspekt

talozenja u petlji regeneracije katalizatora.

Nadeno je da pod izvesnim radnim uslovima u postupku karbonilacije koji je
katalizovan iridijumom za proizvodnju siréetne kiseline, sistem katalizatora (gde
je katalizator iridijum i1 promoter rutenijum) se moZze staloziti i dati Cvrstu
supstancu. Tipi¢no Cvrsta supstanca je smeSa katalizatora i promotera i uglavnom
je crvene ili crvenkaste boje. Narocito, nastajanje cvrste supstance desava se kada
je te¢na kompozicija reakcije propustena kroz drugu reakcionu zonu u kojoj bar
1% rastvorenog i/ili suspendovanog ugljen monoksida reaguje da bi se proizvela

dodatna sir¢ena kiselina, kao §to je opisano u EP-A-0846674.

Prema tome ostaje potreba za poboljSanim karbonilacionim postupkom u kome su
smanjeni gubici promotera i/ili katalizatora usled nastanka ¢vrste supstance u toku

regeneracije proizvoda sircetne kiseline.

Sada je nadeno da odrzavanje definisane koli¢ine ugljen-monoksida u toku
stupnja regeneracije siréetne kiseline i opciono drugoj reakcionoj zoni/zonama,

mogu poboljsati stabilnost sistema katalizatora i smanjiti gubitke.



SUSTINA PRONALASKA

Prema prikazanom pronalasku obezbeden je postupak za proizvodnju siréetne
kiseline, a postupak se sastoji od stupnjeva

(1) karbonilovanja metanola i/ili njegovih reaktivnih derivata u prvoj
karbonilacionoj reaktivnoj zoni u te¢noj reakcionoj kompoziciji koja se sastoji od
katalizatora za karbonilaciju iridujuma, promotera rutenijuma, metil jodida ko-
katalizatora, metil acetata, sirCetne kiseline i vode;

(2) uklanjanje tecne reakcione kompozicije zajedno sa rastvorenim i/ili
suspendovanim ugljen monoksidom 1 drugim gasovima iz pomenute
karbonilacione reakcine zone;

(3) opciono propustanje pomenute uklonjene tecne reakcione kompozicije kroz
jednu ili vise drugih reakcionih zona da bi se potroSio bar deo rastvorenog i/ili
suspendovanog ugljen monoksida;

(4) propustanje pomenute kompozicije iz stupnja (2) i opciono stupnja (3) kroz
jedan ili viSe stupnjeva odvajanja isparavanjem da bi se dobila (i) frakcija pare
koja sadrzi komponente koje mogu kondenzovati i izlazni gas niskog pritiska,
komponenete koje mogu da kondenzuju sadrze proizvod sirc¢etnu kiselinu i izlazni
gas niskog pritiska koji sadrzi ugljen monoksid 1 druge gasove rastvorene i/ili
susupendovane u uklonjenoj te¢noj kompoziciji karbonilacione reakcije i (ii)
teCna frakcija koja se sastoji od katalizatora za karbonilaciju iridijuma, promotera
rutenijuma i rastvaraca sir¢etne kiseline;

(5) odvajanje komponenti koje mogu kondenzovati od izlaznog gasa niskog
pritiska; i

(6) recikovanje teCne frakcije iz stupnja odvajanja isparavanjem u prvu
karbonilacionu reakcionu zonu,

gde je koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu odrzavana prema formuli:
Y>mX+C

gde Y je molarna koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu niskog
pritiska,

X je koncentracija u ppm prema tezini rutenijuma u te¢noj reakcionoj kompoziciji

mje 0.0121C je -8.7.



Postupak prema prikazanom pronalasku reSava gore definisani tehnic¢ki problem
odrzavanjem koli¢ine ugljen monoksida u kontaktu sa gornjim promoterom na
definisanom nivou. Nadeno je da ovo smanjuje gubitak promotera i/ili katalizatora

usled nestabilnosti u toku stupnjeva regeneracije proizvoda siréente kiseline.

Bez Zelje za ogranicavanjem bilo kojom teorijom, veruje se da je talozenje, bar
delom, usled nastanka polimernih oblika promotera rutenijjuma u zoni za

odvajanje isparavanjem.

Nadeno je da delom nestabilnost moZe biti tolerisana jer bilo koja staloZena
supstanca moze biti ponovo rastvorena pri vra¢anju u karbonilacioni reaktor, a
ukoliko stabilnost prevazilazi izvesne nivoe, brzina rastvaranja je niZza nego brzina
talozenja i postoji pad u koli¢ini promotera rutenijuma i katalizatora irdijuma u
reaktoru. Ovo zahteva dodavanje viSe promotera i katalizatora u cilju odrzavanja

celokupne aktivnosti reaktora.

StaloZena ¢vrsta supstanca moze za sebe predstavljati probleme u radu kao §to su
gubitak materijala i blokiranje postupaka i/ili instrumentalnih vodova.

Prva reakciona zona moze sadrzati konvencionalnu karbonilacionu reakcionu
zonu za tecnu fazu. Pritisak karbonilacione reakcije u prvoj reakcionoj zoni je
pogodno u opsegu od 15 do 200 barg, pozeljno od 15 do 100 barg, najpozeljnije
od 15 do 50 barg i jos pozeljnije od 18 do 35 barg. Temperatura karbonilacione
reakcije u prvoj reakcionoj zoni je pogodno u opsegu od 100 do 300°C, pozeljno u

opsegu od 150 do 220°C.

Pozeljno, koris¢ene su dve reakcione zone, prva i druga reakciona zona koje su
odrZavane u odvojenim reakcionim sudovima sa sredstvima za uklanjanje iz prvog
rekacionog suda i puStanjem u drugi reakcioni sud te¢ne kompozicije reakcije iz
prvog reakcionog suda sa rastvorenim i/ili suspendovanim ugljen monoksidom.
Takav drugi reakcioni sud moze sadrzati deo cevi izmedu prvog reakcionog suda i
ventila za isparavanje tecne reakcione kompozicije. Pozeljno cev je puna tecnosti.
Tipi¢no duzina cevi prema precniku moze biti oko 12:1, mada moze biti koris¢en

visi ili niZi odnos duZine prema precniku.



Tipicno, bar deo tecne kompozicije reakcije zajedno sa rastvorenim i/ili
suspendovanim ugljen monoksidom je uklonjeno iz prve reakcione zone i bar deo
uklonjene te¢nosti i rastvorenog i/ili suspendovanog ugljen monoksida je
propusten u drugu reakcionu zonu. Pozeljno sustinski sve te¢ne reakcione
kompozicije zajedno sa rastvorenim i/ili suspendovanim ugljen monoksidom

povucene iz prve reakcione zone su propustene u drugu reakcionu zonu.

Druga reakciona zona moze raditi na reakcionoj temperaturi u opsegu od 100 do
300°C, pozeljno u opsegu od 150 do 230°C. Drga reakciona zona moZe raditi na
temperaturi vi$oj od prve reakcione zone, tipi¢no do 20°C viSoj. Druga reakciona
zona moze raditi na reakcionom pritisku u opsegu od 10 do 200 barg, pozeljno u
opsegu od 15 barg do 100 barg. Pozeljno, reakcioni pritisak u drugoj reakcionoj
zoni je jednak ili nizi od reakcionog pritiska u prvoj reakcionoj zoni. Vreme
boravka te¢ne reakcione kompozicije u drugoj reakcionoj zoni je pogodno u

opsegu od 5 do 300 sekundi, pozeljno od 10 do 100 sekundi.

U drugu reakcionu zonu moze biti unet ugljen monoksid pored onog uvedenog u
drugu reakcionu zonu kao rastvoreni i/ili suspendovani ugljen monoksid. Takav
dodatni ugljen monoksid moZze biti pridruzen prvoj te¢noj reakcionoj kompoziciji
pre uvodenja u drugu reakcionu zonu i/ili moZze biti napajan odvojeno sa jedne ili
viSe lokacija u okviru druge reakcione zone.

Takav dodatni ugljen monoksid moze sadrzati necistoce, kao §to su na primer Hy,
N2, CO, i CHy. Dodatni ugljen monoksid moze biti izlazni gas pod visokim
pritiskom iz prve reakcione zone koji ¢e pozeljno omoguciti prvoj reakcionoj zoni
da radi na viSim pritiscima CO sa rezultuju¢im ve¢im protokom napajanja ugljen
monoksida u drugu reakcionu zonu. Pored toga, moZze eliminisati zahteve za

tretiranjem izlaznog gasa pod visokim pritiskom.

Dodatni ugljen monoksid moze se takode sastojati od jos jedne struje gasa koja
sadrzi ugljen monoksid kao $to je na primer struja bogata ugljen monoksidom iz

druge fabrike.



Pozeljno vise od 10%, pozeljnije vise od 25%, najpozeljnije vise od 50% na
primer bar 95%, rastvorenog i/ili suspendovanog ugljen monoksida u povucenoj
reakcionoj kompoziciji iz prve reakcione zone je koris¢eno u drugoj reakcionoj

zoni.

U postupku prikazanog pronalaska, pogodni reaktivni derivati metanola ukljucuju
metil acetat, dimetil etar 1 metil jodid. SmeSa metanola i njegovih reaktvnih
derivata moZze biti koriS¢ena kao reaktanti u postupku prikazanog pronalaska.
Potrebna je voda kao ko-reaktant za etarske ili esterske reaktante. PoZeljno

metanol 1/ili metil acetat su koriS¢eni kao reaktanti.

Bar deo metanola i/ili njegovog reaktivnog derivata ¢e biti pretvoreni u, i prema
tome prisutan kao, metil acetat u tecnoj reakcionoj kompoziciji reakcijom
proizvoda karboksilne kiseline ili rastvaraca. Pozeljno, koncentracije metil acetata
u te¢nim reakcionim kompozicijama u prvoj i drugoj reakcionoj zoni su nezavisno
u opsegu od 1 do 70 tezinskih%, pozeljnije od 2 do 50 tezinskih%, najpozeljnije
od 3 do 35 tezinskih%.

Voda moZe nastati in situ u tecnoj reakcionoj kompoziciji, na primer,
esterifikacijom reakcije izmedu metanolnog reaktanta 1 proizvoda sircetne
kiseline. Voda moze biti nezavisno uvedena u prvu i drugu karbonilacionu
reakcionu zonu zajedno sa ili odvojeno od drugih komponenti te¢ne reakcione
kompozicije. Voda moze biti odvojena od drugih komponenti reakcione
kompozicije uklonjene iz reakcione zone i moze biti reciklovana u kontrolisanim
koli¢inama da bi se odrzala zeljena koncentracija vode u te¢noj reakcionoj
kompoziciji. Pozeljno, koncentracije vode u te¢noj reakcionoj kompoziciji u prvoj
ili drugoj reakcionoj zoni su nezavisno u opsegu od 0.1 do 20 tezinskih %,

najpozeljnije od 1 do 15 tezinskih %, jo§ pozeljnije od 1 do 10 tezinskih %.

Pozeljno, koncentracija ko-katalizatora metil jodida u tecnoj kopoziciji
karbonilacione reakcije u prvoj i drugoj reakcionoj zoni je nezavisno u opsegu od

1 do 20 tezinskih %, pozeljno od 2 do 16 tezinskih %.



Katalizator iridijum u tecnoj reakcionoj kompoziciji u prvoj i drugoj reakcionoj
zoni moze sadrzati i jedinjenje koje sadrzi iridijum koje je rastvoreno u tecnoj
reakcionoj kompoziciji. Katalizator iridijum moze biti dodat u tecnu reakcionu
kompoziciju u pogodnom obliku koji se rastvara u tec¢noj reakcionoj kompoziciji
ili se moze pretvoriti u rastvorni oblik. PoZeljno iridijum moze biti koris¢en kao
jedinjenje bez hlorida kao §to su acetati koji su rastvorni u jednoj ili vise tecnih
reakcionih komponeti kompozicije, na primer vodi 1/ili siréetnoj kiselini 1 tako
mogu biti dodati u reakciju kao njihovi rastvori. Primeri pogodnih jedinjenja koja
sadrze iridijum i koja mogu biti dodata u tecnu reakcionu kompoziciju ukljucuju
IrCls, Irls, IrBrs, [Ir(CO),Cl]s, [Ir(CO),Br]y, [Irf(CO)L]"H, [Ir(CO),Bry] H',
[Ir(CO)LLH", [Ir(CH3)I3(CO)J H', Irg(CO)15, IrCly'4H,0, IrBry4H,0,
Ir3(CO) 2, metalni iridijum, 11,03, IrO,, Ir(acac)(CO),, Ir(acac)s;, iridijum acetat,
[Ir;0(0Ac)(H20);3][OAc] i heksahloroiridijumska kiselina H,[IrClg], poZeljno

kompleksi iridijuma bez hlorida kao $to su acetati, oksalati i acetoacetati.

Pozeljno, koncentracija iridijum katalizatora u te¢noj reakcionoj kompoziciji prve
i druge reakcione zone je nezavisno u opsegu od 100 do 6000 ppm tezinskih

iridijuma.

Tecne reakcione kompozicije u prvoj i drugoj reakcionoj zoni dodatno se sastoje
od bar jednog promotera rutenijuma. Promoter moze da se sastoji od jedinjenja
koje sadrzi rutenijum koje je rastvorno u te€nim reakcionim kompozicijama.
Promoter rutenijum moze biti dodat u teCnu reakcionu kompoziciju u bilo kom
pogodnom obliku koji se rastvara u te¢noj reakcionoj kompoziciji ili se moze
pretvoriti u te¢ni oblik. PozZeljno, rutenijumovo jedinjenje kao promoter moze biti
koris¢eno kao jedinjenje bez hlorida kao §to su acetati koji su rastvorni u jednoj ili
visSe komponenti tecne reakcione kompozicije, na primer vodi i/ili siréetnoj
kiselini i tako mogu biti dodati u reakciju kao njihov rastvor.

Primeri pogodnih jedinjenja koja sadrZze rutenijum koja mogu biti koriS§¢ena
ukljuéuju rutenijum (III) hlorid, rutenijum (IIT) hlorid trihidrat, rutenijum (IV)
hlorid, rutenijum (IIT) bromid, rutenijum (III) jodid, rutenijum metal, rutenijum
oksid, rutenijum (IIT) formijat, [Ru(CO);I;]"H", tetra(aceto)hlororutenijum(II, III),

rutenijum (III) acetat, rutenijum (III) propionat, rutenijum (III) butirat, rutenijum



pentakarbonil, trirutenijumdodekakarbonil i mesani rutenijum halokarbonil i kao
Sto su dihlorotrikarbonilrutenijum (II) dimer, dibromotrikarbonilrutenijum (II)
dimer i drugi organorutenijumovi kompleksi kao S$to su tetrahlorobis(4-
cimen)dirutenijum(II), tetrahlorobis(benzen)dirutenijum(II), dihloro(ciklookta-1,5-

dien)rutenijum (II) polimer i tria(acetilacetonat)rutenijum (III).

PoZeljno, jedinjenja koja sadrze rutenijum su slobodna od svih necistoca koje
obezbeduje ili generiSe in-situ jonske jodide koji mogu inhibirati reakciju, na

primer alkalni ili zemnoalkalni metali ili ostalne metalne soli.

Pozeljno, promoter rutenijum je prisutan u efikasnoj koli¢ini do granice njegove
rastvorljivosti u te¢noj reakcionoj kompoziciji 1/ili bilo kojoj recikliranoj struji
tecnog postupka u karbonilacionu reakcionu zonu iz stupnja regeneracije siréetne
kiseline. Promoter rutenijum je pogodno prisutan u tecnoj reakcionoj kompoziciji
u molarnom odnosu promoter rutenijum:iridijum u opsegu [0.1 do 100]:1,
pozeljno [visSe nego 0.5]: 1, pozeljnije [viSe nego 1]:1 i pozeljno [do 20]: 1,

pozeljnije [do 15]: 1 i jo§ poZeljnije [do 10]: 1.

Koncentracija promotera rutenijuma u te¢noj reakcionoj kompoziciji i prve i
druge reakcione zone je, nezavisno, manje od 6000 ppm. Pogodni promoter

koncentracije je 400 do 5000 ppm, kao stoje 2000 do 4000 ppm.

Mada je pozeljno generalno da postupak funkcioniSe u bez dodatih jodidnih soli,
tj. soli koje imaju ili disosuju jodidni jon, moze biti moguce pod izvesnim
uslovima da se takva so toleriSe. Prema tome, jonski kontaminat kao Sto su, na
primer (a) korozivni metali, narocito nikl, gvozde i hrom i (b) fosfini ili jedinjenja
koja sadrze azot ili ligande koji mogu kvaternizovati in situ, treba da su odrzavani
na minimumu ili ih treba eliminisati iz te¢ne reakcione kompozicije s obzirom da
oni mogu generalno imati nezeljene efekte na reakciju usled stvaranja [ ~ u te¢noj
reakcionoj kompoziciji koja ima nezeljene efekte na brzinu reakcije. Neki
zagadivaci korozivnog metala kao Sto je na primer molibden je nadeno da je
manje podlozan stvaranju I ~. Korozivni metali koji imaju nezeljene efekte na

brzinu reakcije mogu biti minimalizovani koris¢enjem pogodnih konstrukcionih



materijala otpornih na koroziju. Sli¢no, materije koje kontaminiraju kao Sto su
jodidi alkalnih metala, na primer litijum jodid, treba odrzavati na minimumu.
Korozivni metali i druge jonske neistoée mogu biti smanjene upotrebom
pogodnih nosaca od jonoizmenjivackih smola da bi se tretirala reakciona
kompozicija ili poZeljno struja regeneracije katalizatora. Takav postupak je opisan
u US 4,007,130. Pozeljno, jonski zagadivaci su odrzavani ispod koncentracije na
kojoj ¢e oni generisati manje od 500 ppm I ~, pozeljno manje od 250 ppm I ~u

te¢noj rekcionoj kompoziciji, najpozeljnije manjoj od 50 ppm [ .

Reaktant ugljen monoksid za reakcije karbonilacije moze biti Cist ili moZe sadrzati
inertne necisto¢e kao $to je ugljen dioksid, metan, azot, plemenite gasove, vodu i
C, do C4 parafinske ugljovodonike. Prisutnost vodonika u ugljen monoksidu i
stvorenog in situ reakciom vodenog gasa se pozeljno odrzava nisko, na primer,
nize od 1 bar parcijalnog pritiska, a njegova prisutnost moze dovesti do nastanka
hidrogenacionih proizvoda. Parcijalni pritisak ugljen monoksida u prvoj i drugoj
reakcionoj zoni je pozeljno nezavisno u opsegu od 1 do 70 bar, pozeljno od 1 do

35 bar i pozeljnije od 1 do 15 bara.

Proizvod sir¢etne kiseline moZe biti regenerisan iz druge reakcione zone i opciono
zajedno sa ili odvojeno od prve reakcione zone odvajanjem isparavanjem.
Odvajanje isparavanjem tecne reakcione kompozicije je propustanje kroz zonu
isparavanja preko ventila za isparavanje. Zona odvajanja isparavanjem mora biti
adiabatski sud za isparavanje ili moze imati dodatna sredstva za zagrevanje. U
zoni odvajanja isparavanjem tecna frakcija koja sadrzi vec¢inu katalizatora
iridijuma 1 ve¢inu promotera rutenijuma je odvojena od gasovite frakcije koja
sadrzi siréetenu kiselinu, kabonilizabilni reaktant, vodu i metil jodid ko-
katalizator za karbonilaciju i ne-kondenzabilne gasove kao stoje azot, ugljen
monoksid, vodonik i ugljen dioksid; tecna frakcija je reciklovana u prvu reakcionu
zonu i gasovita frakcija je propustena u jednu ili viSe destilacionih zona. U prvoj
destilacionoj zoni proizvod siréetne kiseline je odvojen od lakih komponenti
(metil jodida i metil acetata). Lake komponente su uklonjene kao glavna frakcija i
reciklovane u prvu i/ili drugu reakcionu zonu. Takode kao glavna frakcija je

uklonjen izlazni gas pod niskim pritiskom koji sadrzi nekondezabilne gasove kao
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Sto su azot, ugljen monoksid, vodonik i ugljen dioksid. Takva struja izlaznog gasa
pod niskim pritiskom moze biti propustena kroz deo za tretiranje izlaznog gasa da
bi se uklonili kondenzabilni materijali kao Sto je metil jodid, pre nego Sto se

ispuste u atmosferu, na primer sagorevanjem.

U saglasnosti sa prikazanim pronalaskom, koncentracija ugljen monoksida u
izlaznom gasu niskog pritiska mora biti vec¢a nego koncentracija definisana preko

koncentracije rutenijuma prema formuli Y>mX+C.

Pogodno, koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu pod niskim pritiskom
je bar 30 mol%, kao Sto je od 30 do 60 mol%, na primer 30-40 mol% i

koncentracija rutenijuma u te¢noj reakcionoj kompoziciji je do 3000 ppm tezinski.

Pozeljno, koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu niskog pritiska je bar
50 mol% pozeljno u opsegu od 50 do 60 mol% i koncentracija rutenijuma u te¢noj

reakcionoj kompoziciji je do 6000 tezinskih ppm.

Pozeljnije, koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu je bar 55 mol%, kao
Sto je u opsegu od 55 do 65 mol.% i koncentracija rutenijuma u tecnoj reakcionoj

kompoziciji je do 5500 tezinskih ppm.

Dobijena sir¢etna kiselina postupkom prema prikazanom pronalasku moze dalje
biti preciS¢ena konvencionalnim postupcima, na primer daljom destilacijom da bi
se uklonile necistoce kao $to je voda, neizreagovani karbonilacioni reaktant i/ili

njihovi derivati estra i sporedni proizvodi sa viSom tackom kljucanja.

Postupak prema prikazanom pronalasku je pozeljno izveden kao kontinulani

postupak.

OPIS SLIKA NACRTA

Slika 1 je shematski prikaz dijagrama aparature koriS¢ene u primerima.
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Slika 2 je grafik uticaja ugljen monoksida i koncentracije rutenijuma na talozenje

¢vrste materije.

DETALJAN OPIS PRONALASKA

Prikazani pronalazak je prikazan kroz niz primera koji slede i pozivanjem na slike

11i2.

Eksperiment A i Primeri/Ekspeimenti 1-18

Koris¢ena apratura je prikazana na Slici 1. Aparatura prikazana na Slici 1 se
sastoji od primarnog reaktora (1) za karbonilaciju koji se meSa, sekundarnog

reaktora (2) za karbonilaciju, tanka za ispravanje (3) i destilacione kolone.

Metanol komercijalne Ccisto¢e, koji je korisS¢en da se ispere izlani gas, je
karbonilovan u primarnom reaktoru (1) od 6 litara u prisustvu katalizatora za
karbonilaciju iridijuma i promotera rutenijuma pri prtisku od 27.6 barg (2.27 x 10°
N/mz) i temperaturi od 190°C. Primarni reaktor (1) je snabdeven sa
meSalicom/propelerom (4) i pregradom da bi se osiguralo blisko mesanje tecnih i
gasnih reaktanata. Ugljen monoksid je uvoden iz boca pod pritiskom u primarni
reaktor (1) preko cevi (5) pod pritiskom, smesSetene ispod mesalice (4). Da bi se
smanjio ulaz gvozda u primarni reaktor (1) ugljen monoksid je propustan kroz
filter od ugljenika. KoSuljica, kroz koju cirkuliSe vrelo ulje omogucava da
reakciona teCnost u primarnom reaktoru (1) bude odrzana na konstantnoj
reakcionoj temperaturi. Kao mera brzine nastanka ¢vrste materije, koriS¢ena je
brzina prljanja bliske infra crvene Celije smeStene na petlju za uzorak u reaktoru.
Ona radi na 90°C i smeStena je na izlaz reaktora (linja isparavanja) neposredno u
gornjem delu ventila za isparavanje. Prljanje je mereno absorpcijom

jedinica/danu.

Da bi procistili inertne gasove, izlazni gas pod niskim pritiskom je uklonjen iz
primarnog reaktora (1) kroz vod (6). Propusten je kroz kondenzator pre nego Sto

je pritisak pao preko ventila (7) i pre napajanja u sistem prec¢iS¢avanja. Tecna
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reakciona kompozicija je povucena iz primarnog reaktora (1) dole kroz celi¢ni
otvor (8) preko voda (9) u tank za isparavanje (3) uz kontrolu nivoa u reaktoru. U
tanku za isparavanje (3) teCna reakciona kompozicija je isparena snizavanjem
pritiska ispod 1.48 barg (1.48 x 10° N/m?). Rezultujuéa smesa pare i te¢nosti je
odvojena; tecnost bogata katalizatorom je vracena u primarni reaktor (1) vodom
(10) 1 pumpom (nije prikazana) a para je propustena kroz uredaj za ¢iS¢enje struje
gasa od ponetih Cestica tecnosti (12) a zatim direktno u destilacionu kolonu (nije

pokazano) kao para.

Zapremina sekundarnog reaktora (2) je prikljuena na vod ispravanja (9) i
snabdevena je izolacionim ventilima takvim da tok koji izlazi iz primarnog
reaktora (1) ili prolazi direktno u ventil za isparavanje ili direktno kroz sekundarni
reaktor (2) u ventil za isparavanje. Sekundarni reaktor (2) sastoji se od cevi
pre¢nika 2.5 cm, duzine 30 cm i zajedno u vezi sa cevovodom ima zapreminu koja
je priblizno 4% do 8% od primarnog reaktora (1). Cev je postavljena paralenlno sa
vodom isparavanja (9) i obezbedeno je snabdevanje dodatnim ugljen monoksidom
preko voda (14). Sekundarni reaktor (2) je radio na istom pritisku kao primarni

reaktor (1).

Para iz uredaja za CiS¢enje struje gasa od ponetih Cestica tecnosti (12) je ulazila u
destilacionu kolonu gde je regenerisana vodena sir¢ena kiselina iz pare sa bo¢nim
ogrankom destilacione kolone i dalje je preCiS¢ena i osuSena u sistemu za
precis€avanje i izlazni gas pod sniZenim pritiskom koji sadrzi ugljen monoksid je

propstan kroz ispiralicu pre nego stoje zapaljen.

Eksperiment A

Kori$¢enjem aparature i postupka opisanog pozivanjem na Sliku 1 i gde tok koji
izlazi iz primarnog reaktora (1) je propustan direktno u ventil za isparavanje (nije
koriSen sekundarni reaktor), metanol je karbonilovan u primarnom rekatoru (1) na
190°C i ukupnom pritisku od 27.6 barg (2.76 x 10° N/mz). Tecna kompozicija
reakcije je uklonjena iz primarnog reaktora (1) kroz vod (9). Tecna reakciona

kompozicija u primarnom rekatoru (1) sadrzala je priblizno 7 tezinskih % metil
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jodida, priblizno 10 tezinskih % metil acetata, priblizno 4 tezinskih % vode,
priblizno 79 tezinskih % sircetne kiseline, 1450 ppm iridijuma i 4450 ppm
rutenijuma. Tecna reakciona kompozicija iz primarnog reaktora (1) je propustena
u sud za odvajanje ispravanjem (3) koji radi na pritisku od 1.48 barg (1.48 x 10’
N/m?). Brzina prljanja je merenja koris¢enjem bliske infra crvene analize kao $to

je gore opisano i rezultati su prikazani u Tabeli 2.

Primer 1

Koris¢enjem aparata i postupka opisanog pozivanjem na sliku 3, metanol je
karbonilovan u primarnom reaktoru (1) na 190°C i ukupnom pritisku od 27.6 barg
(2.76 x 10° N/m?). Tetna reakciona kompozicija je uklonjena iz primarnog
reaktora (1) preko voda (9). Tecna reakciona kompozicija u primarnom reaktoru
(1) sadrzi priblizno 7 tezinskih % metil jodida, 11 tezinskih % metil acetata, 4
tezinskih % vode, priblizno 78 tezinskih % sir¢etne kiseline, 1520 ppm iridijuma i
4410 ppm rutenijuma. Zatim, te¢na reakciona kompozicija uklonjena iz primarnog
reaktora (1) je preusmerena u drugi reaktor (2). Te¢na reakciona kompozicija je
dalje karbonilovana u drugom reakcionom reaktoru (2) na srednjoj temperaturi od
190°C i ukupnom pritisku od 27.6 barg (2.76 x 10 N/m ) sa vremenom zadrzavnja
od 40-50 sekundi.

Tecna reakciona kompozicija iz drugog reaktora (2) je propustena u sud (3) za
odvajanje isparavanjem pri pritisku od 1.48 barg (1.48 x 10° N/m?®). Brzina
prljanja je merena koriste¢i blisku infra-crvenu analizu kao $to je opisano gore i

rezultati su prikazani u Tabeli 2.
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Primeri2i4

Postupak iz primera 1 je ponovljen pri radnim uslovima koji su prikazani u Tabeli
1. Koncentracije rutenijuma i ugljen monoksida u izlaznom gasu niskog pritiska
su varirale kao §to je prikazano u Tabeli 2.

Primeri 5 do 18

Postupak prema primeru 1 je ponavljan sa radnim uslovima koji su prikazani u
Tabeli 1, osim §to je ili koncentracija rutenijuma bila ve¢a od 6000 ppm ili je
koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu bila manja od 50%.
Koncentracija reutenijuma i ugljen monoksida u izlaznom gasu niskog pritiska je

prikazana na Tabeli 2.

Tabela 1
[H20] | [Mel] | [MeOAc] | [Ir] [Ru] 2. reaktor |zapremina
tez% | tez% tez% |(ppm |ppm CO 2.
napajanje | reaktora
g/h %
Eksperiment A| 4.4 6.5 9.6 1450 14450 - -
Primer 1 43 6.9 11.2 1460 (4330 200 8
Primer 2 4.1 6.1 7.7 1460 14300 200 8
Primer 3 42 7.0 10.1 1440 |3370 200 8
Primer 4 4.1 7.0 10.6 1530 {4920 100 4
Primer 5 4.1 7.3 10.6 1520 |4410 - 8
Primer 6 3.8 6.2 8.8 1390 14220 130 8
Primer 7 4.5 7.6 10.6 1400 14270 120 8
Primer 8 4.2 6.7 11.0 1460 (3230 140 8
Primer 9 4.2 6.7 10.4 1460 (3220 90 8
Primer 10 4.4 6.8 10.6 1450 |3210 50 8
Primer 11 44 6.8 10.8 1420 (2980 10 8
Primer 12 44 6.5 10.1 1490 (6210 200 8
Primer 13 3.8 6.5 9.7 1480 |6110 150 8
Primer 14 3.9 6.7 10.5 1420 |5750 100 8
Primer 15 3.8 6.5 10.2 1510 |4830 10 4
Primer 16 5.1 6.9 12.6 1830 |2430 0 8
Primer 17 4.6 7.5 13.5 1970 2490 0 8
Primer 18 4.6 6.9 9.7 1550 |2880 0 8
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Tabela 2
izlazni
[Ru] karl:f)l;lzilllilzaacije ppCO gNaIf Br.z in? tezl;lgiilzzzf'a
PRI mobh | P2 | [cop | PTIAMR | 4 igtazu °C
mol%
Flsperiment | 4450 22 83 | 48 | o0 ;
Primer 1 4430 24.2 7.8 56 0.01 192.7
rimer 2 4300 23.6 9.5 63 0.01 194
Primer 3 3370 26.2 11.5 57 0.01 195.9
Primer 4 4920 27.2 11.8 57 0 188.5
Primer 5 4410 25.2 8.2 32 0.11
Primer 6 4220 23.9 8.2 45 0.11 193.5
Primer 7 | 4270 28.9 9.7 45 0.2 195.4
Primer 8 3230 26.8 11.2 42 0.06 196.3
Primer 9 3220 24.9 10.7 31 0.08 195.7
Primer 10 | 3210 24.4 10.2 23 0.06 194.6
Primer 11 | 2980 23.5 9.9 13 0.15 193
Primer 12 | 6210 28.9 9.8 55 0.02 196

Iz rezultata primera 1-4 1 Eksperimenata 5-18 moze se videti da kada
koncentracija promotera rutenijuma je manja od 6000 ppm i koncentracija ugljen
monoksida u izlaznom gasu niskog pritiska je bar 50 mol %, prakti¢no ne postoji
talozenje (prljanje). Pored toga moze se videti da stupanj taloZenja je u vezi sa
desavanjem talozenja u nedostatku sekundarnog rekatora. Kada je koncentracija

promotera rutenijuma i ugljen monoksida u izlaznom gasu niskog pritiska pala

van ovih opsega, brzina taloZenja (prljanja) ¢vrstih materija je znacajna.
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Primeri 19 do 22, Eksperiment 23

Postupak prema primeru 1 je ponovljen u radnim uslovima kao §to je pokazano na

tabeli 3. Koncentracije rutenijuma i ugljen monoksida u izlaznom gasu niskog

pritiska su varirale kao $to je prikazano na Tabeli 4.

Tabela 3
2. reaktor | zapremina
[H,O0] [Mel] [MeOACc] [Ir] [Ru] co 2.
tez% tez% tez% ppm ppm napajanje reaktora
g/h %
Primer 19 53 7.0 12.9 1370 4160 - -
Primer 20 4.9 6.2 12.5 1750 3980 0
Primer 21 5.0 6.9 12.8 1270 3790 0 4
Primer 22 4.8 6.7 13.0 1180 3490 - -
Primer 23 5.0 6.8 12.6 1750 3850 0 4
Tabela 4
Brzina co izlazni gas Brzina
[Ru] ppm | karbonilacije pl}’ara NP [CO] | prljanja
mol/l/h mol% AU/dnevno
Primer 19 4160 20.2 9.3 60 0
Primer 20 3980 22.3 9.4 37 -0.001
Primer 21 3790 19.9 9.9 44 0.003
Primer 22 3490 18.8 9.4 59 -0.001
Primer 23 3850 22.1 9 30 -0.001

Primeri 24 do 27 i Eksperimenti 28 do 34

Postupak primera 1 je ponovljen pri radnim uslovima koji su prikazani u tabeli 5.

Koncentracije rutenijuma i ugljen monoksida u izlaznom gasnu niskog pritiska su

varirale kao S§to je prikazanao na tabeli 6. Brzina prljanja je odredena

akumulacijom c¢vrste supstance na filteru smeStenom u reciklacionu liniju

katalizatora.
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Tabela 5
2. reaktor 2.
[H,0] [Mel] [MeO Ac] | [Ir] [Ru] co reaktor
tez% tez% tez% ppm | ppm|napajanje| zapremina
g/h %
Primer 24 4.9 6.8 12.1 1530 | 3440 90 8
Primer 25 4.7 5.9 12.2 1390 | 3220 80 8
Primer 26 5.2 6.7 11.7 1580 | 3370 40 8
Primer 27 4.8 7.2 11.2 1670 | 3650 60 8
Eksperiment 28 5.0 7.1 11.9 1570 | 3380 20 8
Eksperiment 29 52 6.6 11.9 1570 | 3380 0 8
Eksperiment 30 4.4 6.5 11.5 1650 | 4360 60 8
Eksperiment 31 4.9 6.1 11.8 1680 | 5130 60 8
Eksperiment 32 4.8 6.7 12.3 1480 | 4910 60 8
Eksperiment 33 5.0 6.9 11.8 1410 | 5780 60 8
Eksperiment 34 4.3 6.2 9.8 1590 | 6260 60 8
Tabela 6
[Ru] Brzina ppCO | izlazni gas Brzina
ppm | karbonilizacij bara NP [CO] prljanja
e mol/l/h g/h
Primer 24 3440 22.1 9.5 57 0.0038
Primer 25 3220 21.3 9.3 52 0.0034
Primer 26 3370 21 9.8 35 0.0037
Primer 27 3650 21.5 9.3 45 0.0088
Eksperiment 28 | 3380 20.9 9.6 27 0.0043
Eksperiment 29 | 3380 20.2 9.9 12 0.0063
Eksperiment 30 | 4360 21.5 9.2 43 0.0112
Eksperiment 31 | 5130 22.6 9.9 42 0.0123
Eksperiment 32 | 4910 22.6 8.2 43 0.0116
Eskperiment 33 | 5780 21.9 9 40 0.009
Eksperiment 34 | 6260 23.9 9.9 41 0.0143
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Iz uporedivanja rezultata primera 24 do 27 sa eksperimentima 28 do 34 u Tabeli 6
moze se jasno videti da gde je koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu
pod niskom pritisku odrzavana prema formuli: Y>mX+C

gde Y je molarna koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu sa niskim
pritiskom, X je koncentracija u ppm prema tezini rutenijuma u tecnoj reakcionoj

kompoziciji, m je 0.012 i C je -8.7, brzina prljanja je znaajno smanjena.

Slika 2 prikazuje na grafiku vezu izmedu koncentracije ugljen monoksida u
izlaznom gasu pod sniZenim pritiskom 1 koncentracije rutenijuma i nastanak
¢vrste supstance. Podaci na grafiku su rezultati iz primera i eksperimenata gore
navedenih u Tabelama 1 do 6. Sa grafika izvedena je korelacija (tackasta linija)
koja ukazuje da je nastanak ¢vrste supstance smanjen ukoliko koncentracija ugljen
monoksida Y u izlaznom gasu niskog pritiska je odrzavana prema formuli:
Y>mX+C

gde Y je molarna koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu pod niskim
pritiskom, X je koncentracija u ppm prema tezini rutenijuma u tecnoj reakciji
kompozicije, m je 0.012 i C je -8.7. Gde kada je brzina prljanja ve¢a od 0.01

AU/dnevno ili 0.004 g/h pretpostavlja se da dolazi do nastanka ¢vrste supstance.

Potpis podnosioca prijave
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PATENTNI ZAHTEVI

1. Postupak proizvodnje siréetne kiseline, naznacen time, $to se sastoji od stupnjeva:
(1) karbonilacije metanola i/ili njegovog reaktivnog derivata odabranog od metil
acetata, dimetil etra i metil jododa, u prvoj reakcionoj karbonilacionoj zoni u
teCnoj reakcionoj kompoziciji koja sadrzi kao katalizator za karbonilaciju
iridijum, promoter rutenijum, ko-katalizator metil jodid, metil acetat, siretnu
kiselinu 1 vodu;

(2) wuklanjanja te¢ne reakcione kompozicije zajedno sa rastvorenim i/ili
suspendovanim ugljen monoksidom i drugim gasovima iz pomenute reakcione
karbonilacione zone;

(3) propustanja bar dela pomenute uklonjene tecne reakcione kompozicije kroz
drugu reakcionu zonu da bi se iskoristio bar deo rastvorenog i/ili suspendovanog
ugljen monoksida;

(4) propustanja pomenute kompozicije iz stupnja (2) i stupnja (3) kroz jedan ili
viSe stupnjeva odvajanja isparavanjem da bi nastala (i) frakcija pare koja sadrzi
komponente koje mogu kondenzovati i izlazni gas niskog pritiska, komponente
koje mogu kondenzovati sadrze proizvod siréetnu kiselinu a izlazni gas niskog
pritiska sadrzi ugljen monoksid i druge gasove rastvorene i/ili suspendovane u
uklonjenoj te¢noj kompoziciji karbonilacione reakcije i (ii) teCna frakcija koja se
sastoji od katalizatora za karbonilaciju iridijuma, promotera rutenijuma i
rastvaraca siretne kiseline;

(5) odvajanja komponenti koje kondenzuju od izlaznog gasa sa niskim pritiskom,;
i

(6) reciklovanja tecne frakcije iz stupnja preCiS¢avanja isparavanjem u prvu
karbonilacionu reakcionu zonu,

gde je koncentracija ugljen monoksida u izlaznim gasu sa snizenim

pritiskom odrzavana prema formuli:

Y>mX+C

gde Y je molarna koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu pod niskim
pritiskom, X je koncentracija u ppm prema tezini rutenijuma u te¢noj reakiconoj

kompoziciji, m je 0.012 i C je -8.7.
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Postupak prema zahtevu 1, naznacen time, §to ugljen monoksid, pored onog koji
je uveden u drugu reakcionu zonu kao rastvoreni i/ili suspendovani ugljen
monoksid, je uveden u drugu reakcionu zonu.

Postupak prema zahtevu 2, naznaCen time, Sto dodatni ugljen monoksid je
prikljucen prvoj tecnoj reakcionoj kompoziciji pre uvodenja u drugu reakcionu
zonu i/ili je odvojeno napajan sa jedne ili viSe lokacija u drugu reakcionu zonu.
Postupak prema zahtevima 2 ili 3, naznaen time, Sto dodatni ugljen monoksid
sadrzi necistoce.

Postupak prema bilo kom od zahteva 2 do 4, naznaen time, Sto dodatni ugljen
monoksid sadrZi izlazni gas pod visokim pritiskom iz prve reakcione zone.
Postupak prema bilo kom od zahteva 2 do 4, naznacen time, §to dodatni ugljen
monoksid se sastoji od struje gasa koja sadrzi ugljen monoksid.

Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 6, naznacen time, $to se vise od 10%
rastvorenog 1/ili suspendovanog ugljen monoksida u te¢noj reakcionoj
kompoziciji uklonjenoj iz prve reakcione zone koristi u drugoj reakcionoj zoni.
Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 6, naznacen time, $to se vise od 25%
rastvorenog i/ili suspendovanog ugljen monoksida u tecnoj reakcionoj
kompoziciji uklonjenoj iz prve reakcione zone koristi u drugoj reakcionj zoni.
Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 6, naznacen time, Sto se vise od 50%
rastvorenog i/ili suspendovanog ugljen monoksida u tecnoj reakcionoj

kompoziciji uklonjenoj iz prve reakcione zone koristi u drugoj reakcionoj zoni.

10.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 9, naznacen time, §to metanol i/ili metil

acetat su karbonilovani sa ugljen monoksidom u prvoj reakcionoj zoni.

11.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 10, naznacen time, Sto je koncentracija

metil acetata u teCnim reakcionim kompozicijama u prvoj i drugoj reakcionoj zoni

nezavisno u opsegu 1 do 70 tezinskih %.

12.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 11, naznacen time, Sto je koncentracija

vode u te¢nim reakcionim kompozicijama u prvoj i drugoj reakcionoj zoni

nezavisno u opsegu od 0.1 do 20 tezinskih %.

13. Postupak prema bilo kom zahtevu 1 do 12, naznacen time, $to je koncentracija

ko-katalizatora metil jodida u te¢nim reakcionim kompozicijama u prvoj i drugoj

reakcionoj zoni nezavisno 1 do 20 tezinskih %.
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14.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 13, naznacen time, Sto je koncentracija
katalizatora za karbonilaciju iridijuma u te¢nim reakcionim kompozicijama u
prvoj i drugoj reakcionoj zoni nezavisno u opsegu 100 do 6000 ppm.

15.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 14, naznaen time, Sto je promoter
rutenijum prisutan u teénim reakcionim kompozicijama u prvoj i drugoj
reakcionoj zoni u molarnom odnosu rutenijum promoter: iridijum u opsegu [0.1
do 100]:1.

16.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 15, naznaen time, Sto je promoter
rutenijum prisutan u teénim reakcionim kompozicijama u prvoj i drugoj
reakcionoj zoni u molarnom odnosu rutenijum promoter : iridijum u opsegu [do
10]: 1.

17.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 16, naznacen time, stoje koncentracija
rutenijuma u te¢nim reakcionim kompozicijama u prvoj i drugoj reakcionoj zoni
nezavisno manja od 6000 ppm.

18.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 17, naznacen time, $to je koncentracija
rutenijuma u te¢nim reakcionim kompozicijama u prvoj i drugoj reakcionoj zoni
nezavisno 400 do 5000 ppm.

19.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 18, naznacen time, Sto je delimi¢ni
pritisak ugljen monoksida u prvoj i drugoj reakcionoj zoni nezavisno u opsegu od
1 do 70 bar.

20.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 19, naznacen time, §to je delimican
pritisak ugljen monoksida u prvoj i drugoj rekacionoj zoni nezavisno u opsegu 1
do 15 bara.

21.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 20, naznaen time, §to je koncentracija
ugljen monoksida u izlaznom gasu niskog pritiska bar 30 mol% i koncentracija
rutenijuma u te¢noj reakcionoj kompoziciji je do 3000 tezinskih ppm.

22.Postupak prema bilo kom od zahteva 21, naznacen time, §to je koncentracija
ugljen monoksida u izlaznom gasu niskog pritiska 30 do 40 mol% i koncentracija
rutenijuma u te¢noj reakcionoj kompoziciji je do 3000 tezinskih ppm.

23.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 20, naznacen time, $to je koncentracija
ugljen monoksida u izlaznom gasu pod niskim pritiskom bar 50% i koncentracija

rutenijuma u te¢noj reakcionoj kompoziciji je do 6000 tezinskih ppm.
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24 Postupak prema zahtevu 23, naznacen time, §to koncentracija ugljen monoksida u
izlaznom gasu niskog pritiska je 50 do 60 mol% i koncentracija rutenijuma u
tecnoj reakcionoj kompoziciji je do 6000 tezinskih ppm.

25.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 20, naznacen time, $to je koncentracija
ugljen monoksida u izlaznom gasu niskog pritiska bar 55 mol% 1 koncentracija
rutenijuma u tecnoj reakcionoj kompoziciji je do 5500 tezinskih ppm.

26.Postupak prema zahtevu 25, naznacen time, $to je koncentracija ugljen monoksida
u izlaznom gasu pod niskim pritiskom u opsegu 55 do 65 mol% 1 koncentracija
rutenijuma u tecnoj reakcionoj kompoziciji je do 5500 teZinskih ppm.

27.Postupak prema bilo kom od zahteva 1 do 26, naznafen time, Sto postupak radi

kao kontinulani postupak.

Potpis podnosioca prijave
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APSTRAKT

Postupak prozvodnje sircetne kiseline koji se sastoji od karbonilacije metanola
1/ili njegovih reaktivnih derivata u jednom ili viSe reaktora u tecnoj reakcionoj
kompoziciji koja se sastoji od katalizatora za karbonilaciju iridijuma, promotera
rutenijuma, ko-katalizatora metil jodida, metil acetata, sir¢etne kiseline i vode.
Tecna reakciona kompozicija iz jednog ili viSe reaktora je propustana kroz jedan
ili viSe stupnjeva za odvajanje da bi se dobila (i) frakcija pare koja se sastoji iz
komponenti koja mogu kondenzovati i izlaznog gasa niskog pritiska koji sadrzi
ugljen monoksid i (ii) te¢na frakcija koja se sastoji od katalizatora za karbonilaciju
iridijuma, promotera rutenijuma 1 siréetne kiseline rastvaraca. Komponente koje
mogu kondenzovati su odvojene od izlaznog gasa niskog pritiska. Koncentracija
ugljen monoksida u izlaznom gasu niskog pritiska je odrZzavana prema formuli:
Y>mX+C, gde Y je molarna koncentracija ugljen monoksida u izlaznom gasu
niskog pritiska, X je koncentracija u teZinskim ppm prema rutenijumu u tecnoj

reakcionoj kompoziciji, m je oko 0.012 i C je oko -8.7.

Potpis podnosioca prijave
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