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GASES CONTENIENDO OXIDOS NOCIVOS DE NITROGENO"/=/=/=/=/=/=/=/=
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MEMORIA DESCRIPTIVA

Esta invencidn se refiere a la purificacidn de gases
a * 4 ’ .
que contienen constituyentes nocivos, y mas especialmente,
- . 4 . .
a un proceso para la purificacion catalitica, de gases con-
teniendo 6xidos nocivos de nitrdgeno. Adicionalmente, lg in-
vencidn se refiere a un catalizador para uso en la realiza-

cién de la purificacidn catalitica de tales gases.
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La produccidén de dcido nitrico, mediante la oiida—
cidén de amoniaco, desemboca normslmente en un gas de cola
o de desperdicio, que contiene NO y NO, nocivos. Estos Oxi-
dos de nitrégeno estén presentes en los gases de cola debi-
do & la conversidn completa de los dxidos de nitrogeno en
dcido nitrico y como resultado, los d6xidos nocivos de nitré-
geno han sido descargados en la atmdsfera con los gases de
cola, hasta el presente. La descarga de estos 6xidos de ni-
trégeno en la atmosfera, es indeseasble, ya que ellos son -
corrosives y presentan riesgos de lesionar la vida vegetal
y animal,

El gas de cola procedente de las plantas de dcido
nitrico, en las que el amoniaco es oxidedo, contienen tipi-
camente, por volimen, de 0,1 a 0,5 por ciento de Op y el
regto de constituyentes inertes, es decir, nitrégeno y ar-
gén. Adicionalmente, puede estar presente también N,0 en -
cantidad de desde un rastro hasta 1 por ciento en volumen.
El gas puede contener, tembidn, vepor de agua en cantidad
de hasta 5 por ciento en volimen.

Para la supresidn de la polucidn del aire (conoci-
da como reduccién NOX) es de desear el eliminar todos o -
virtualmente todos los éxidos de nitrogeno, antes de libe-
rar el gas de cola en la atmosfera. En todo caso, comercial
mente, tanto la eliminacidn completa, como la incompleta de
los éxidos de nitrogeno, son de interés. Nosotros hemos deg
cubierto que le reduceidn catalitica de los éxidos de ni-
trogeno puede ser utilizada con éxito para la purificaecidn
del gas de cola., En un proceso tal, un combustible reduc-
tor, por ejemplo H2 CO un hidrocarbono normelmente gsseoso,
génofetamente metano, o gas natural, u otros gases hidrocar-

bonos o liquidos, es inyectado al gas de cola y reacciona-
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do con los 6xidos de nitrogeno en la corriente. Cuando el

combustible excede los xidos de nitrogeno y ‘el oxigeno -
estoiquiometricamente, los éxidos de‘nifrégeno son reduci-
dos a concentraciones extremadamente bajas. Debido a los -
grandes cursos de gas implicados en la manufacture de gci-
do nitrico, tipicamente alrededor de 1 millon de pies cubi-
cos, standard, de gas por hora, en una planta que tenga una
produccidn de acido nitrico de 240 toneladas por dia, se -
requiere que los catalizadores utilizados para efectiar la
purificacidén tengan un alto nivel de actividad y que los -
regctores sean capaces de tratar grandes flujos de gas.

Muches plantas de dcido nitrico utilizan procesos
de alta presidn en la fase de oxidacidén del amoniaco y re-
sulta altamente vemtajoso el recuperar del gas de cola de
le planta, una energia que puede ser utilizada pera suplir
las necesidades de fuerza del sistema. Mediante un siste-
ms adecuado, puede ser recuperada suficiente energia para
que el proceéo se automgntenga e incluso para proveer una
potencia adicional. En tales sistemas, es importante que
el catalizador sea altamente activo, que muestre una resis-
tencia minima gl fluir del gas y que catalice la reaccidn
a temperaturas inciales bajas de reaccidn, o a temperaturas
de ignicidn bajas.

De acuerdo con un aspecto de la presente invencion,
se ha previsto un proceso para la eliminacidn de un 6xido
de nitrdgeno de un gas conteniendo, al menos, un dxido de
nitrogeno y éxigeno, comprendiendo el proceso el paso del
gas junto eon un combustible reductor gaseoso, a una tem-
peratura por encima de la temperatura de ignicidn del gas
Yy del combustible, por un catelizador soportado qQue compren-

de un material inerte, impregnado o recubierto, con una -
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mezcla o aleacidn de platino y rodio, (metales), en la que

el rodio constituye del 20 al 50% en peso del contenido -
total de metal. Convenientemente, el gas que ha de ser tra=-
tado esta en forma de una corriente.

De acuerdo con otra caracteristica de esta inven-
cidn por lo tanto, un catalizador para uso en la reduccidn
"NOX" comprende un material inerte, impregnedo 0 recubier-
to con una mezcla 0 aleacidn de platino y rodio (metales),
en el cual el rodio constituye del 20 al 50% en peso del
total de metal contenido.

Preferiblemente, el material inerte tiene un pri-
mer recubrimiento o depdsito de un éxido metdlico refracta-
rio, que es a su vez impregnado 0 recubierto con una mezcla
0 aleacidén de platino y rodio, como se especifica més arri-
ba.

Preferiblemente, el combustible gaseoso, reductor
contiene metano como componentes mayor y preferiblemente
el rodio constituye del 30 al 40% en peso y aln mds pre-
feriblemente, alrededor del 35% en peso del total de metal
contenido en la mezcla o aleacidn.

Aunque el 6xido de nitrégeno es eliminado con éxi~
to & las velocidades espaciales que estan necesariamente
en la manufacture del dcido nitrico, las considerables con-
trapresiones debidas al empaquetade conjunto del cataliza-
dor de particulas dentro del reactor, son un problema. En
un esfuerzo por eliminar estas contrapresiones concurren-
tes en tales catalizaciénes de particulas, han sido ense-
yados reactores de gran volimen, pero los reactores de -
gran vollmen son relativamente muy caros. Ademés, las per-
tiqulas catalizadoras se mueven y rozah unas contra otras
éegido a la alta velocidad del flujo del gas con el resul-

tado de que hay pérdida de cantidades apreciables del ex~
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pansivo metal del grupo platino, por rozamiento y ademas -
tiende a un aumento indeseable de la contrapresién, debido
al empolvamiento., -

Numerosos intentos se han realizado para resolver
estos problemas, En el uso de un metal catalitico, soporta=-
do para la supresién de la contaminacidn, el combustible, -
mas dificil de usar es el metano, ya que requiere altas tem-
peraturas de catalizacidn para que la reaccién tenga lugar.
El metano es, sin embargo, uno de los combustibles mds ba-
ratos de gque se dispone y si se pudiera hacer un catalizador
que fuese activo para metano a tewperaturas de reaccidn -
substancialmente mis bajas, ello constituirfa un importante
avance sobre los procesos existentes. El catalizador mismo,
debe sin embargo tener aun una estabilidad razonablemente
alta a la temperatura (750-800¢C),

Entre las importantes ventajas de una baja tempe~
ratura de ignicién, se incluyens:

a) mejor eficiencia de conversidén del combustible
y menores co0stos de funcionamiento;

b) mas alto porcentaje de eliminacidn de gases no-
civos liberados en la atmdésfera;

¢) pueden ser usados intercambiasdores de calor mas
pequefios y un sistema de reactor mds barato y

d) hace posible el us¢ de un lecho catalizador,-
simple, en lugar de un sistema doble con gases de cola con-
teniendo menos de 3,5 % 02, En lus més modernas plantas pa-
ra la produccidén de dcido nitrico, éste es generalmente el
caso,

Actualmente, los sistemas comerciales "NOX" gque =
usan gas natural como combustibles, no son muy satisfacto-

rios si se comparan con aquellos sistemes que usan combus~
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tibles mis caros, como H2 ¢ naftas. Debido a la alta tem-
peratura de entrada al catalizador, es siempre necesario
un sistema de catalizador de dos lechos y en muchos casos,
se informa de una pobre conversidén de combustible poca -
eficiencia, pobre reduccién de contaminacibn y muy corta
vida del catalizador.

Es un objeto de esta invencidn el proveer un cata-
lizador que permita le ignicidén a una baja temperatura con-
siguiendo asi alcanzar una baja temperatura de la corriente
de gas, @ la entrada.

De acuerdo con otro aspecto de esta invencidn, un
proceso para la separacién de un éxido de nitrdgeno, de un
gas que contenga un éxido de nitrdgeno, oxigeno y un com-
ponente inerte, gaseoso, comprende el pasar el gas junto
con ol combugtible reductor gaseoso a une temperatura por
encima de la temperatura de ignicidn del gas y del combus-
tible, & través de un catalizador soportado que desprende
une estructura refractaria alveolar, porosa, rigida e iner-
te, impregnada 6 revestida con una mezela o aleacién de pla-
tino y rodio, en la que el rodio comprende del 20 al 50%
en peso, del conteﬁiao total de metal,

Preferiblemente, la estructura alveolar refracte-
ria, tiene también, depositado sobre ella, un primer reves-
timiento de un d6xido metdlico refractario y dicho revesti~
miento es, despues, a su vez, impregnado 0 recubierto con
dicha mezcla o aleacidén de platino y rodio.

Preferiblementé tembién, el combustible gaseoso
reductor contiene metano como componentes mayor y preferi-
blemente, el rodio comprende del 30 al 40% peso y mis pre-
f§;iblemen$e ain, alrededor del 35% peso del total de me-

tal de la mezcla o aleacidn.
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Le estructura inerte rigide, porosa, alveolar, -
refractaria, puede ser de un materisl cqrémicé. Materiecles
cerdmicos adecuados son circon-mullite, mullita, alfa, elu-
mine, silimanite, silicatos megnésicos circon, petalits, -
espodumeno, cordierita y aluminosilicatos. Un producto par-
ticularmente adecuado es "Torvex" (lMarca comercial registra-
de) vendido por E.I. Du Pont de Nemours & Co. Pueden utili-
zarse tanto el llamado "Torvex" directo, como el de curso
transversal.

Las siguientes caracteristicas hen sido determi-~
nedas como convenientes en la elaboracién de la invenciédn,
pero no son, desde luego, obligatorias para la buena reali-
zacidn del proceso.

La estructura inerte, utilizada en presencie de -
le presente invencidn y sobre la cual es depositado el Oxi-
do metélico, es una estructura o blogue alveolar, unitario,
rigido e inerte, que tiene una pluralidad de aberturas o
canales interiores, en la direccién de flujo del gas. La
estructura ocupard, habitualmente, casi la totalidad del -
drea cruciel de la zona de reaccibén disponible, con una -
empaquetadura entre la estructura y las paredes del reactor,
para impedir que sobrepase la estructura. cuslquier parte
del chorro de gas. Para grandes areas de seccién crucial,
digamos seis pulgadas 0 més, es conveniente temer una for-
macidn regularmente dispuesta de blogues estrechemente ajus-
tados del material alveolar. También puede ser deseable, -
para més completa purificacidn, el proveer una colocacidn
secuencial o serial de bloques, y en este ultimo caso, la
baja contrapresidén puede ser sun reducida entre capas de
blogues, si se desea, mediante acanaladuras huecas parale-

las a un extremo de un blogue, para empliar las conexlones
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entre los canales. Ventajosamente, la estructura uﬁ;;;;;a
es formada para ajustar y preferiblemente, ajustar estre-
chamente, a la zona de reaccidn o reactor dentro del cual
ha de ser dispuesta. Los bloques de material alveolar apro-
piadamente formados, para soportar el catalizador, son colo-
cados en el reactor de forma que la direccidn genersl de -
los canalas celulares de flujo del gas, quede en linea con
el flujo del gas, a través del reactor. Alternativamente, -
los blogues podrian ser dispuestos de forma que el curso del
gas sea radiasl 0 transverso al curso general o total del gas,
El soporte estructural estd construido de un mate-
rial substancialmente inerte, rigido, sdlido, poroso, re-
fractario capaz de mantener su forma y fuerza a altas tem-
peraturas, por ejemplo hasta de 11002C & mds. El material
refractario deberd tener, preferiblemente, una densidad de
mase de entre 0,45 a 1,05 gramos por centimetro cdbico -
(de 0,5 a 0,9 gramos por centimetro cibico es més convenien-
te) y no estaer barnizado. EL volimen de poro accesible, no
incluyendo el volumen de los canales de flujo del gas, es,
preferentemente, mayor de 0,10 centimetros cibicos por gramo
de estructura, més preferiblemente entre 0,20 y 0,30 cc/g.
Las paredes de los canales de la estructura unita-
rie, soporte de esta invencidn, contienen macroporos en
comunicacidn con los canales, para proveer una superficie
incrementada catalizadora accesible, y ung ausencias de -
grandes nimeros de pequefios poros, pers una alta estabili~
dad a la temperatura y fuerze. Mientras que el drea de su-
perficie superficial de tales estructuras, puede ser de -
0,001 @ 01 m°/g incluyendo los canales, el 4rea total de
suqenficie es tipicamente cientos de veces mayor, de formg
dué, gran parte de la reaccidn catelitica, tendrd lugar en

los grandes poros. la estructura tiene, preferiblemente,
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del volimen de poros, es en poros que tienen un tamefio, o

bien, un didmetro mayor de 2000 unidades Angstrom y sobre
un 5% del voldmen de poros, preferiblemente, es en poros ~
que tienen un tamafio de 20,000 2. En una realizecién pre-~
ferida, sobre un 50% del voldmen de poros, es en poros de
tamafios de unos 26.000 R.

El drea de superficie superficisl del soporte in-
cluyendo las paredes de los canales de flujo del gas, debe=-
ria ser tan grande como sea consistente con una contrapre-
sidn aceptable en el sistema de flujo del gas. EL drea de
superficie superficial sera frecuentemente, de 0,5 a 6, ~
preferiblemente de 1 a 2,5 wetros cusdrados por litro de
soporte. Asi, los canales que atraviesan la estructura uni-
taria pueden ser de cuslquier forma y tamaflo, consistentes
con la superficie superficisgl deseada y deben ser suficien-
temente grandes para permitir el libre paso del gas conte-
niendo Sxido de nitrogeno a ser purificedo y para impedir
el atoramiento por cualquier materias sélide arrastrada por
el gas. En una realizacidén, 10s cenales son generalmente
paralelos y se extienden a través del soporte de un lado al
opuesto, y tales agujeros estan separados unos de otros por
paredes, preferiblemente delgadas, gue definen las abertu-
rags. En otra reslizacidn, una red de canales permeabiliza
el cuerpo. Los canales son inobstruidos o substancialmente
inobstruidos al chorro de gas. Para mis eficiente funcio-
namiento, los agujeros de entrade de los canales estén dis-
tribuidos a través, de esencialmente, le totalidad de la
cara 0 seccidén crucial del soporte sometida al contacto ini-
cial con el gas que va a ser tratado. Los soportes estruc~

turales preferidos de esta invencidén son de mullita, carac—
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terizada por tener buena resistencia al choque térmico, de-
bide a su bajo coeficiente de expansidn-térmica, si bien
pueden utilizarse también otros materizles cerémicos simi-
lares, quimicamente insexrtes, refracterios, cristalinos.
Ejemplos de otros materisles refractarios, adecuados como
soporte o porteador son, por ejemplo, alfa-alumina, gilima~
nita, silicatos de mmsgnesia, circon, petalita, espodumeno,
cordierita, alumino-gilicatos, etc.

Contrariamente a un catalizador de particulas que
ha de ser vertical con flujo del gas hacia abajo, no hay
restriceidn ni en la posicidn del catalizador alveolar cera-
mico, ni en la direccidn del flujo del gas a través de un
reactor que lo contenga. Los alveolares ceramicos tienen-
una amplia razbn superficie-a-volumen y por ello, cuando
soportan metales cataliticos, producen catalizadores gque son
mds activos que 10s de perdigdén. Debido a su estructura -
abierta, la caida de presidn a través de un catalizador al-
veolar de ceramica, es solamente de 1/20 de la de un lecho
de perdigones, de dimensiones similares. Los soportes alveo-
lares tienen tauwbién una alta resistencia al choque térmico
y bﬁena fuerza estructural, y tienen la gran ventaja de -
ger resistentes al desgaste.

El déxido metdlico refractario es depositado sobre
el soporte (ya sea continuamente ¢ discontinuamente) y pre-
feriblemente el depdsito -es en forma de una pelicula de -
0,0004 a 0,001 pulgada de espesor.

Un 6xido tal es un dxido metdlico refractario cal-
cinado, el cual se caracteriza asi mismo por una estructura
porosa y el cual posee un gran volumen interno de poros y
éﬁpa'de superficie total y es, por ello, designado como un

6xido metalico refractario "activo" (es decir cataliticemen-
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te activo).

Los éxidos metalicos activos refractarios, prefe-
ridog, contienen miembros de la gama © familia activada -
alumina, que pueden ser preparados, por ejemplo, precipi-
tando una gelatina aluming hidrosa y seguldamente, secando
y calcinando para expeler el agua hidratada y proveer la
gama~aluming activa. Un oxido metalico refractario sctivo
particularmente preferido, se obtiene mediante secado y cal-
cinado a temperaturas de 3002C g 8002C una mezcla previa de
fases hidrosa-glumina predominantes en trihidrato cristali-
no, esto es, confeniendo un exceso de 50% en peso del to-
tal hidrato alumina en la composicidn, preferiblemente del
65% al 95%, de uno o mas de las formas de hidratos, gibsita,
bayerita y norstrandita por defraccién rayos -X,

Otros déxidos metdlicos refractarios, activos, con-
venientes, incluyen, por ejemplo, berilia activa o calcina-
da, circonia, magnesia o0 silica, y combinaciones de metald-
xidos tales como boria-gluminag, o silica-alumina.
Preferiblemente, el 6xido refractario activo, estéd compues-
to predominentemente de oxidos de uno o mds metales de los
grupos II,III y IV, de la tabla Periodica, que tienen nu-
meros atdmicos no excediendo el 40. El depbsito de éxido
metélico, refractario activo, puede constituir, desde 1 a
50 de peso por ciento del soporte unitario, preferiblemen-
te del 5 al 30 de peso por ciento.

El éxido metalico refractario activo de la presen~-
te invencidn, puede ser depositado sobre el soporte en di-
versas formas. Uno de los metodos implica la inmersidn del
soporte en una solucidén de la sal del metal refractario y
su calcinacidn para descomponer la sal en la forma de Oxi-

do. Otro y preferido método comprende la inmersidén del so-
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porte en une suspensidn acuosa, dispersién o lechada del
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éxido refractarioc mismo, secado y calcinado., En este méto-
do pueden ser utilizades suspensiones o dispersiones tenien~
do un contenido de solidos desde 10% al T0% por peso, para
depositar la cantidad conveniente del dxido metdlico refrac-
tario sobre el soporte, en una sols aplicacidn. Con el fin
de preparar un catalizador que tenga 10% por peso de alumi-
ne activada, sobre una estructura de circon-mullita se usa
en la suspensidén del 20 al 40% por peso de sbélidos. El por-
centaje de los solidos presentes eg determinado sobre una
base ignea de peso (ignea a 11002C). Un método particular-
mente preferido implica le formacidn de una dispersidén acuo-
sa 0 lechada como acabamos de describir y sometimiento de la
mezcls a un triturado o molienda humeda, con lo que el Oxi-
do metalico refractario es reducido a una forma finamente
dividide y se obtiene un limo trixotrdpico, que tiene la
consistencia deseada, es decir, un contenido de sdlidos del
10% al 70% por peso. El soporte es, entonces, sumergido en
el limo, secado y calcinado. En general se emplean tempera~
turas de calcinecidn entre 1502C y 800¢C,

Ia celcinacidn es favorasblemente efectuada en aire,
por ejemplo soplando aire $Seco, 0 puede ser efectuada en con-
tacto con otros gases, tales como oxigeno, nitrégeno 0 gas
inyectado, o en condiciones de vacfo. El dxido refractario
es depositado sobre la superficlie de la estructurs, inclu-
yendo las superficies de lo0s canales y 10s macroporos su-
perficiales, en comunicécién con las superficies de los ca-
nales, como depdsitos delgados en una proporcidén al peso de
1% al 50% y, preferiblemente al 5% el 30%, respecto del -
peso -del blogue. '

El soporte estructural puede ser mojado antes de
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la aplicacién del éxido metdlico refractorio. En una reali- :
zacién, una estructurs de circon-mullite.es sumergida en -
une, suspensidn acuosa, conteniendo la deséada concentracion
por peso de éxido hidreto refractario. Debido a su porosi-
dad, la estructure absorve la suspensidn rapidemente. La
estructura catalizadora, es después secada y calcinada a una
temperature entre 4002C y 800eC y, preferiblemente entre -
4502C y 5502C, Un blogue de circon~-mullita de 1/8 de pie -
cibico, absorve fdcilmente entre 0,25 y 1 litro de la sus-
pensidn,

El catalizador soportado, realizado de acuerdo con
el método de la presente invencion, tiene un éxido refrac-
tario depositado sobre le estructura inerte de cerdmica y un
netal cataliticamente activo, impregnado sobre el éxido re-
fractario.

La impregnacién con la mezcla o aleacién de plati-
no y rodio, puede ser efectuada por métodos conocidos de -
depdsito de metales cataliticamente activos, sobre soportes.

Por ejemplo, la estructura cerémics alveolar, con
alumine activada depositada sobre ella, puede ser sumergida
en una soluciodon de una sal inorgénioa, soluble al aguas ¢ -
sales de platino y rodio, tales como dcido cloroplatinico
y tricloruro de rodio, agitendo lg mezcla para asegurar la
distribucidn regular, y precipitaendo los metales mediante
reduccidén quimica o térmica o precipitandolos en un estado
quimicamente combinado, sobre la estructura catalizadora.

El metal es amctivado por técnicas convencionales.

Después de la impregnacidén con platino y rodio,el
catalizador puede ser ventajosamente puesto en contacto con
sulfuro hidrogeno, pars fijar la aleacidén o mezcla platino-

rodio, sobre le pelicula de dxido refractario activo, como
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wn sulfuro y obtener un catalizador mds sctivo y adecuado
con buena dispersidn de los metales platino-rodio, en una
forma que impide la migracidn del metal durente el secado

y la calcinacidn. Alternativamente, una solucidn acuosa de
platino y rodio, como componentes, puede ser reasctivads -
con sulfuro hidrdégeno, para formar un sol y este sol es -
aplicado a la pelicula de 6xido metdlico refractario mcti-
vo. Siguiendo estos tratamientos, el catalizedor completa~
do puede ser calcinado, dentro de la escala de 1502C a 8002C
¥y en las condiciones anteriorments explicadas.

Es de desear que el catalizador definitivo tenga
el 6xido metalico refractario en forma de pelicula, en el
estado activado o calcinado. Ia activacidn de la pelicula
de 6xido metdlico, refractario, puede ser llevada a cabo
antes de su deposicidn sobre el soporte o subsecuentemente
a ello e incluso después de la fase de impregnacidn del -
platine rodio, Habitualmente dicho material es calcinado
o parcialmente calcinado antes de la colocacidn sobre el
portador y tembién después de tal colocacidn y antes de la
deposicidn del componente metal del grupo platino. El ca-
talizador conteniendo la mezcla metdlica pletino-rodio, -
puede ser reducido como por contacto, con hidrdgeno mole-
cular a temperaturas elevadas antes, durante o después de
calcinacién,

Ia cantidad de platino y rodio necesaria variara
segin la proporcidén particular seleccionada. En todos los
casos, sin embargo, la cantidad del compuesto platino-rodio
efiadida serd le suficiente para proveer una cantidad peque-
fla, pero cataliticamente suficiente, de metal, en el cata-
ligador definitivo, para catalizer la eliminacidn de los

6xidos de nitrdgenc de los gases. En general la cantidad
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total del platino y rodic puede estar en la escala de 0,05 :
a 10 por ciento, por peso, preferiblemente 0,5 a 2,0 por
ciento (basado en el catalizador soPOftééo total).

Concentraciones convenientes, que hemos encontra-
do resultan setisfactorias, son 0,9% w/w y 1,8% w/w.

-EJEMPLO 1

Utilizando 1,5% de metano o gas natural, inyecta-
do como combustible, a un gas de cola de una fabricacidn
de écido nitrico conteniendo cantidades tipicas de NO, NO,,
3% 02 y el resto de constituyentes inertes, tales como -
N, v 4r a presién atmosferica y una velocidad espacial de
100, 000 nr~1 fueron alcanzadas lesg siguientes temperaturas

de ignicidn, para los catalizadores indicados:

Temperatura ignicidn

Alveoler cerémico/Pd. 275 -~ 300¢C
Torvex/ Pt ' . 425 - 4509C
35% rodio 65% platino sobre Torvex 300 - 325¢¢

La concentracidén total de metel del catalizador
354 rodio -~ 65% platino, era de 120 g por pié cdbico de
catalizador (o aproximadamente 0,9% w/w).

Los catelizadores rodio-platino, segun le presen~
te invencidn, usados en la reduccidn de contaminecidn del
aire, prometen tener una vida active de,por lo menos,dos
afios y medio. Aunque el catalizador Pd sobre alveolado ce-
rémico, muestra temperaturas de ignicidn aceptables, se ha
podido comprobar que es inestable a estas temperaturas de
operacién y ha ocurrido a vweces el fallo en un mes.

Los resultados indican, pues,;que el catalizador
~35% rodio 65% platino, segin le invencién, combing une -
temperatura de ignicidén provechosamente baja, con una bue-
na estabilidad bajo condiciones oxidantes & elevadas tempe-

raturas.
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EJEMPLO DOS

Utilizando las mismas condiciones expresadas en el
ejemplo 1, la temperatura de ignicién fué determinada para
una escalas de proporcion rodio-platino, desde O rodio 100
platino, hasta 100 rodio - O platino, Los resultados fue-

ron como sigue:

Razdén Rodio-Platino Temperaturs de ignicidn
0 : 100 425
5 3+ 95 410
20 ¢ 80 330
35 ¢+ 65 315
50 ¢+ 50 323
100 4] 400

Los resultados indican claramente que la escala de
temperaturas de ignicidn mds-bajas y por consiguiente de
mayor eficiencia en la reduccién de la contaminacidn, esté
en las proporciones rodio-platino entre 20-80 a 50-50 con
el Sptimo entre 30-70 g 40-60 y con un valor maximo en apro-
ximgdamente 35 peso por ciento, rodio~platino,

EJEMPLO TRES

Utilizando 1,78 % por volimen de metano o gas na-
tural, inyectado a un gas de cola de una planta de &cido
nitrico a 75 lbs. de presidén por pulgada cuadrada, que con-
tenia también 3% por volimen de oxigeno y 2000 ppm dxidos
de nitrdgeno, fueron obtenidos los siguientes resultados -

con 35% rodio, 65% Platino, sobre mullita (Torvex)..

Temperatura de entrada al cstalizador 4202C
Temperatura de ignicidn 32520
Eficiencia conversidn metano mayor del 90%

4 ' Rendimiento de 0xidos no convertidos

de nitrdgeno 80 ppm

'0-/.00
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Porcentaje de conversidn de 6xidos

de nitrogeno s 96%

Utilizando un catalizador P4/TORVIX, el rendimien-
to de 6xidos de nitrogeno, bajo condiciones identicas, fué
de 400 ppm, cinco veces como con un catalizador de ascuerdo
con la presente invenciédn.

NOTA REIVINDICATORIA

En esta Patente de Invencidn se reivindica:

1.~ Perfeccionamientos en les reacciones cataliti-
cas que afecten y hagen referencia a la purificacidn cate-
litica de gases conteniendo Oxidos nocivos de nitrogeno, con-
sistentes en un proceso para la eliminacidn de un dxido de
nitrogeno de un gas, conteniendo, al menos, un dxido de -
nitrogeno y oxigeno, comprendiendo el proceso el paso del
gas junto con un combustible reductor gaseoso a una tempe-
ratura por encima de la temperatura de ignicidn del gas ¥y
del combustible, a través de un catalizador soportado, com-
prendiendo un material inerte, impregnzdo o revestido con
una mezcla o aleacidn de platino y rodio, metales, en la
que el rodio comprende del 20 al 50 peso % del contenido -
total de metal.

2.~ Perfeccionamientos segin la reivindicacidn 1,
en los que el material inerte es una estructura alveolar,
refractaria, porosa, rigida.

3.~ Perfeccionamientos segin las reivindicaciones
1 6 2 en las cuales el material inerte, tiene, sobre su -
superficie, un dxido metalico refractario.

4.- Perfeccionamientos segin las reivindicaciones
1,2 8§ 3, en los que el combustible reductor gaseoso tiene
metano, como mayor componente.

5.- Perfeccionamientos segin la reivindicacidn 4
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en 10s que el combustible reductor gaseoso es gas natural,

6.~ Perfeccionamientos segin las reivindicaciones
4 y 5, en los que el gas comienza la reaccidn a un tempe-
ratura por debajo de 3502C,

7.~ Perfeccionamientos segin la reivindicscidn 6
en los que la reaccidn comienza entre 300-3252(C.

8.~ Perfeccionamientos segin las reivindicaciones
1 = 7 en los que el rodio estd presente en la cantidad de
30 - 40 peso 7 del total metal de la mezcla o aleaciédn.

9.~ Perfeccionamientos segin la reivindicacidn 8,
en los que, alrededor del 35% peso del metal, total en la
mezcle 0 aleacidn, es rodio.

10.- Perfeccionamientos segun cualquiera de las -
reivindicaciones precedentes, en los que el materisl inerte
es una ceramica.

11.~ Perfeccionamientos segun la reivindicacidn -
10, en los que la ceramica es un material seleccionado en~
tre el grupo que comprende circon-mullita, alfas, alumina,
silimanita, silicatos de magnesia, circon, petalita, espo~
dumeno, cordierite y alumino-silicatos.

12.~ Perfeccionemientos segin la reivindicacidn
3, en los que el dxido de metal refracterio es cataliti-
camente activo,

13.- Perfeccionamientos segim la reivindicacidn
12, en los cuales, el 0xido de metal cataliticamente acti-
vo, refractario, es, al menos, uno de los gigulentes: alu-
mina calcinada o activa, berilia, circonis magnesia y sili-
ca.

14 .~ Perfeccionamientos segin la reivindicacidn
12, eh los que el éxido metdlico refractario, catalitica-

mente activo, comprende una cantidad mayor de un 6xido de

eee/oes
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al menos, uno de los metales de los grupos II,III y IV Qde

§Li
¥
". IR uu'.‘

la Tabla Periodice que tienen némeros atomicos no excedien—
do del 40. S

15.~ Perfeccionamientos en las reacciones catali-
ticas que afecten y hagan referencia a la purificacidn ca-
talitica de gases conteniendo éxidos nocivos de nitrdgeno,
que incluyen un catalizador para uso en le reduccidén NOX
(reduccién de la contaminacién) comprendiendo un material
inerte, impregnado o revestido con una mezcla ¢ aleacidn
de platino y rodio, en el que el rodio comprende del 20 al
50 peso % del total de contenido de metal.

16.~ Perfeccionamientos segun la reivindicacidn
15, gque comprenden un catalizador en el que el material
inerte es una egtructura alveolar refractaria porosa rigi-
da. ’

17.~ Perfeccionamientos que comprenden un catali-
zedor segin las reivindicaciones 15 & 16, en el que el ma~-
terial inerte tiene sobre su superficie un éxido metalico
refractario.

18.,~ Perfeccionamientos que comprenden un catali-
zador segun las reivindicaciones 15, 16 6 17, en el que el
rodio estd presente en una cantidad de 30 - 40 peso % del
total de metal en la mezcla o aleacidn.

19.- Perfeccionamientos que comprenden un catali-
zador segin la reivindicacion 18, en el que,alrededor del
35 peso % del total de metal en la mezcla o aleacidn,es
rodio,

20.~ Perfeccionamientos que comprenden un catali-
zador segin las reivindicaciones 15 ~ 19, en que el mate-
rial inerte es una ceramica.

21.- Perfeccionamientos que comprenden un catali-

coeleos
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zador segin la reivindicacidn 20, en el que la cerdmica
comprende un material seleccilonado de entre el grupo gue

comprende el circon-mullita, mullita, alfe glumina, sili-

"manita, silicatos de mmgnesia, circon, petalita, espodume-

no, cordierits y alumino-gilicatos.

22.~ Perfeccionamientos que comprenden un catali-
zador, segin la reivindicacidn 17, en el que el déxido mete-
lico refractario es cataliticamente activo.

23.~ Perfeccionamientos que comprenden un catali-
zador segin la reivindicacidn 22, en el que el oxido de -
metal refractario catalfticamente actiyo, es alumina acti-
Va.

24 .~ Perfeccionamientos que comprenden un proceso
segin las reivindicaciones 1 - 13, en el que el déxido de -
nitrdgeno es producido en una fase de la fabricacidn del
gcido nitrico.

25.~ Perfeccionamientos que comprenden un catali-
zador segun las reivindicagciones 15 - 23 cuando se usa en
un proceso segln la reivindicacidn 24.

26.,- Perfeccionamientos que comprenden un proce-
so 6 catalizador con referencia a los ejemplos.

27.~ Perfeccionamientos que comprenden un proce-—
s0 pare la eliminacidn de un éxido de nitrbgeno de un gas
que contengs al menos un 6éxido de nitrdégeno y oxigeno, -
substancialmente como se ha descrito anteriormente y con
referencia a los ejemplps.

28.- "PERFECCIORAMIENTOS EN LAS REACCIONES CATALI-
TICAS QUE AFECTEN Y HAGAN REFERENCIA A LA PURIFICACION ChA-
TALITICA DE GASES CONTENIENDO OXIDOS NOCIVOS DE NITROGENQO",
dgécOnformidad en un todo en lo esenciel .y fines industria~

les & lo descrito en la precedente memoria descriptiva.

VAT



-383628

Esta memoria consts de VEINTE hojas escritas o me-’
canografiadas por una sola care a do?} .gapacio,
HRASTRTR
Madrid,

Por sutorizacidn de la interesada.
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