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M E M ORI A 0O E S CRI P T 1T UA

Esta invento se refiera a unos perfeccionamientos
en el procedimiento de obtencidon de una composicion catali-
zadora a base da un procedimiento para reducir la cantidad
de platino dei grupo de metal perdido por volatizacion, re-
daccidn u oxidacién en una reduccién catalitica o-reaccion
de oxidacién en la cual la catalisis incluye un grupo da
metal da platino seleccionado del grupo consistente en Ru,
Rh, Pd, Ir y Pt.

En muchas reaccionas de oxidacién gaseosa en las
gue un metal precioso actla como catalizador heterogéneo,
se pierden frecuentemente cantidades del catalizador por
factores tales como oxidacidon y volatilizacidon. Existe una
reaccion en la que tal pérdida es particularmente importan-
te en la oxidacidén catalitica de amoniaco durante la fabri-
cacion da &cido nitrico.

Con pocas excepciones, la oxidacién da amoniaco
gaseoso durante la fabricacién de acido nitrico se lleva a
cabo en un catalizador comprendiendo una cantidad multipla
6 diversa de talas metédlicas da alambre fino fabricadas da
una aleacidén a base de platino. En una instalacidon de alta
precision se emplearian tipicamente de 20-40 telas metéali-
cas tejidas a 80 mallas por pulgada lineal, de 0,003 pul-
gada de diametro de alambre ¢ tira de 10% rodio-platino.

Se precalienta aire mezclado con gas amoniaco en
una proporcion aproximada de 9 : 1 (por volumen), hasta
aproximadamente 2500C y luego se pasa, a una velocidad re-

lativamente alta, a través de las telas metadlicas. La reac-
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cion exotérmica catalizada que se produce tiene por resul-
tado una temperatura operante en la malla de 850S — 950SC,
y la oxidacion del gas amoniaco es catalizada eficazmente
a oxidos de nitrégeno y agua. Los Oxidos de nitrogeno se
enfrian y absorben en mas agua para formar acido nitrico.

Durante este proceso de oxidacion se pierde algo
del metal precioso del alambre ¢ tira del que esta hecho
el conjunto de tela metdlica, por una combinacion de oxida-
cion y volatilizacion”siendo arrastrado en la corriente de
gss. En tiempos pasados fueron adoptados varios métodos
para reducir estas pérdidas, comprendiendo* telas metélicas,
recipientes, Tiltros etc. de recogida, disefiados para reco-
ger el metal precioso de la corriente de gas después de ha-
berla volatilizado. No se ha demostrado que estos métodos
fueran del todo satisfactorios, siendo por ello un objeto
del presante inventd el reducir las pérdidas de metal pla-
tipo,. en origen, por &tomos de metal de platino mas rigida-
mente enlazados a la superficie del catalizador.

Los catalizadores, de acuerdo con el presente in-
vento, no estan restringidos al uso en la oxidacion de amo-
nfaco, pudiéndose emplear, tanto en la oxidacion, como en
la reduccidon de retornos donde, por ejemplo, alta tempera-
tura, presidén, capacidad de aspiracion 6 algun otro factor
tiene por resultado una pérdida de metal del grupo de pla-
tino. Son ejemplos de otras reacciones en las que los cata-

lizadores del invento tienen aplicacion:(l) la oxidacion de
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la fase de vapor de gases, tales. como 802, CO HCN y molécu.
las organicas tales como los hidrocarbures; (II) las reac-
ciones reformadoras y formadoras des agua del petroleo, usan
do un catalizador de platino y una base de alimentacidn de

hidrocarburos; (III) la reduccidn de uno & mas éxidos de ni

“trdgeno con un combustible reductar gaseonso, tal como metano;

y (IV) la reaccidn de metanacidn.

Hemos encontrado ahora gus ciertos compuestos

intermetédlicos de Ry, Rh, Pd, Ir y Pt, con uno & mas metales

base, tienen alta estabilided termodindmica vy, gimulténaameg

te, mantienen una elevada astividad cuando se smplsan como

catalizadorss en reacclones de oxidacidn catalitica, por

ejemplo, tales como la conversién de amoniaco a Gxidos de
nitrdgeno. Los compuestos intermetdlicos pueden foymarse,
con uno 6 mas metales base, seleccionados del érUpo consis~
tente en Al, Sc, Y, los lanténidos, Ti, Zr, Hf, V, Nby Ta.
De estos metales base preferimos Sr, Hf, Nb y V.

Algunos e jemplos de compuestos de eievada astabi-
lidéd, son: AlPtg, TiPt;, ZmPt,, HFPty, YPdyLnPd, LnPdg y
LngPd, (donde Ln = Sm,Gd, Dy, Ho y Er) HflIr,, Talry, NbIr, i
-"< , Hflr, TaPd, TiRu, ZrRu, NbIr, TéRh3, UIr3 y CeRu,. .
Generalmente hablando, la mayoria de los compuese
tos intermestélicos comprendidos dentro del alcance del pre-
sente invento presentan una extrsma dureza é fragilidad y

no es factible de estirar y tejerlos, por sjemplo sn una

malla para su uso en la oxidacidn de amoniaco.
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Otro objeto del presente invento es hacer posi-

- ble,que, compuestos intermetalicos presentando tales propie-

dades y cayendo dentro del campo del 'invento, essten dispues-

‘tog en una forma en la que pueden usarse en reacciones cata-

liticas duras, por esjemplo, la oxidacidn de amoniaco.

De acuerdo con ello, el presente invento incluye
un catalizador comprendiendo un substrato, que tenga depo-
sitada en €l una primera.capa sﬁperficial conteniendo un

v

6x§do de metal refractario y teniendo depositado sobre dicho

.0xi{do uno & mas compuestos intermetdlicos de la formula ge-

neéal A.B,, donde A es selsccionado del grupo consistente

y)
en Ru, Rh, Pd, Ir, y Pt, y B es seleccionado del grupo con-

sistente en Al, Sc, Y, los lantanidos, Ti, Zr, Hf, Vv, Nb,

y Ta, y donde x é y son integrales y pueden tener valores
de 1 § mas. '
£l substr;to puede hacerse sea ds materiales
metalicos 6 no metdlicos, por ejemplo cerdmicos.
. Muchos compuestos del tipo Axsy pueden mezclarse

entre si, encontrandose dentro del campo de este inventc las

estructuras en las gue las capas ds superficie depositadas

'sobre dicho dxido de metal refractario, contienen mas de

un compuesto del-tipo AxBy.

Puede emplearse un nimero de diferentes técnicas

para producir un recubrimiento en forma de una fina capa

continua & descontinua del compuesto intermetdlico sobrs

dicho substrato metalico 6 no metdlico recubierto de dxido

/v



10

18

20

25

de metal refractario. Si se desea, dicho recubrihientd

puede ser an forma de una Ffina dispersidn micro cristali

na.

A modo de ejemplo, pusde depositarse aluminio

' -so?re la superficie de un dxido impregnado de platino me-

" diante un proceso aluminizante de compresa. En este proce-
1

so se coloca el dxido impregnado de platino recubierto, so-
brz un substrato, en un recipiente resistente‘al calor, en
un? mezcla apropiada de productos guimicos,” tales, que el
ai?minio sea transferido por la fase de vapor a la superfi-
cis dg dxido. A ia temperatura aluminizante, tipicamente
800-10009C, -ocurre la interaccién entre el plétino y alu®
mibio, para dar sl réquerido compuesto intermetélico AlPt_.

3
Alternativamente, puede usarse la deposicidn de

vaéor quimico de ZrCl,, para formar una capa de Ptsir, é
puéde emplearse electrodeposicidn, sea de electrolisis acuo-
sa & de sal fundida, pa}a dar el campussto negesario.

C Sea cual fuere el método que se adopte, el propd=
sito es formar ura capa del compuesto intermstiélico que,
preferiblemente, pero no esencialmente, es firmemznte
adhesivo al substrato llesvzndo sl recubfimisnto de dxido

de metal refractario,

En otra técnica, los metalas formando sl compues=

.to intermetilico son preparados como una solucidn apropiada

en agua & en un disolvente orgdnico, El compussto se deposi

ta sobre sl substrato metdlico recublerto de dxido, median-

e/

B
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. te la adicidn de un agente reductor. El substrato se colo-

- ta en la solucidn mientras estd teniendo lugar la precipita

cién y se recubre de una capa microcristalina, uniforme,
dei compuesto intermetdlico.

El invento incluye tambien un éxido de nitrdgenc
6 4cido nitrico, hecho por un catalizador, de acuerdo con
el invento.

En ciertas circunstancias, se prefigren substra-
tog metdlicos en forma de monolitos metilicos, como sopor-
tes, ya que, hablandoc generalmente, ellos presentan caidas
de presidn inferiores y poseen 1 1/2 - 3 vecss, la superfi-
ci; a la relacién de volumen que puede obtensrse con un
supstrato cerdmico en forma de.celda de panal. El substrato

cerdmico normal tiene unz superficie a la relacidn de voly

‘mep del drden de 600-700 pies cuadrados, por pie cubigo de

substrato. Son ejemplos los productos de propiedad Ex20

(Cérning), que tiene un &rea de superficie de 576 pies cua-

 drados/ pies cUbicos y Grace 400, gue es 780 pies cuadrados/

pies clbicos. Esto es lo mas alto obtenido hasta ahora, de-

bigndo compararse con 1100 pies cuadrados/pies clbicos, para

. plancha Kanthal D de 0.003" de aspesor y 2000 pies cuadrados/

pies ¢lbicos, para plancha Kanthal O de 0.002" de espesor,

Un substrato de metal se hace convenientements de

-lamina acanalada, de espesor entre 0,00715 y 0.0043 pulgadas

(y preferiblemente de espesor 0.002 pulgada), que se junta

para formar una estructura teniendo aproximadamente 400 cel-

il
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das por pulgada cuadrada, cuando se considera en corte

transversal. Una gama preferida de tamafios de celda es

.200-800 celdas por pulgada cuadrada., La supsrficie adecua=

da a las broporciones da volumen son 1200 pies cuadrados

por pis clbico, con 400 celdas por pulgada cuadrada y

'2000 pies cuadrados por pie clbico, con 800 celdas por-pul-

gada cuadrada.

Los metales que pueden usarse para la fabricacidn
del snportaimonolitico san aquellos que sean capaces de
resistir elevadas temperaturas y rigurosas condiciones oxi-
dantes. Ejemplos de tales aleaciones de metal base son aiea-

ciones de niguel y cromo que tengan un contenido de agregado

"Ni + Cr mayor qus 20% en peso y alsaciones de hierro inclue-

yendo, por lo menos, uno de los elementos cromo (3-40 % peso),
aluminio (1-10 % peso), cobalto (indicios - 5 % peso), niquel
(indicios - 72 % pesq) y carbono (indiciocs - 0.5 % peso). Ele-
mentos adicionales en indicios que pueden estar presentes

en tales aleaciaones para mejorar la consistencia y resistencia

a oxidacién - y a calor son:

! % en _ peso
Si ‘ 0.2 0.5
ily} ) 0.2 0.7
Zr . 0.01 .pg.20
Cu 0.01 0.15
Nb 0.01 0.3
Ta 0.8 1,2
Ti 0.8 1,2
Ce 0.01 1.0
Ca 0.01 0.5



10

15

20

25

-9~

Otros sjemplos para aleaciones de metal base ca-

. pacas de resistir las condiciones rigurosas resgueridas son

las aleaciones hierro-aluminioc-cromo que contienen tambien
itrio. Estas contienen 0.5 - 12, % paso, Al, 0.1 - 3.0 3
peso Y, 0 - 20 % peso, Cr y resto Fe. Estas se describen

en la Patente EE.UU. N2 3298826. Otra gama de aleaciones
Fe-Cu-Al-Y contienzn 0.5 - 4 7« peso, Al, 0,5 - 3.0 % peso
Y, 20.0 - 95.0 ¥ peso, Cr f rasto Fe. Estas aleaciones se
dascriben en la Patente EE.UUZ ng 30?7252.‘

. Un substrato metalico gque ha sido deformado mecé-
nicamente para producir un drez de superficie extandida po=-
sge, cuando es comparado con un substrato no deformado sime-
ple, un 4rea de superficie muy aumentado para sl mismo voly
mén. Tipicamente, el &rea de superficis aumentada pueds
lagrarse acapalando § doblando en un molde y devanando una
l4mina plana vy una l4mina acanalada juntas, en un tubo te-

niendo un corte transversal espiral.

En una realizacidn del presente invento, el subs-

trato metdlico que se emplea como soporte monolitico para el

catalizador, primero se riza, acanala, dobla, endenta y/é

" perfora de tal forma, que se producs un area de superficie

muchisimo mas expuesta, Tal area de superficie s, normal=~
mente, mucho mayor que la obtenida con un panal ceramico

¢ con soportes de catalizador en forma de particulas para
el mismo volumen dado.’ Un ejemplo de un substrato metdlico

hecho de acuerdo con este inventso, comprende un rollo de
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plancha acanalada de una aleacidén resistents al calor, in-

terfoliada.con una ldmina no acanalada de esta aleacidn.
Altgrnativamente, pueden usarse dos planchas acaﬁalgdas
con las corrugaciones en cada plenéha‘paralelas é transver-
salgs relativas entre si; Luego se provee un substrato enrg

llado con un recubrimiento de dxido, firmemente adherante,

_que’'es poroso y absorbente y tiene un area de superficie

elevada y que actua como el portador para la sequnda capa
catéliticamente activa conteniendo uno & mas dé los compuss=-
tos integmatélicos cataiitioas, como se han aeécrito agui.
Las aleéciones resistentes al calor, ‘comprendien-

do 8l substrato de metal extendido, son alternativamente
ale§ciones gue tienan un contenido minimo de niquel mas cro-
mo, de 20% por peso, son aleacianes tipicas gue pueden usar-
sg por tantb, para el substrato de metal extendido, los ace-

rOS'inoXidablas de elevado niquel y cromo y broductns paten-

‘tadgs tales como "INCONEL" (Marca Registrada) 600 é "INCONEL"®

601.
La sstructura metdlica de panal, qus lleva encima

un primer recubrimiento .de un 6xido de metal réfractario,

se impregna & recubre, ademas, con uno 6 mas de los compues-
tos intermetélicos arriba especificados, son dxidos apropia-
dos de metal refractario, comprendiends dicho primer recubri
misnto, uno § mas de los dxidos de 8, 4l, Si, Be, Mg, Ca;
Sr, 3a, Sc, Y, Ti, Zr, HF, Th, los lantanidos y los actinidos.

LLas capas preferidas de dxido de metal refractario son ague-

eof oo
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llas’ qus comprendsn miembros de la familia gamma & de alumina

activada. Esto pusde prepararse, por ejemplo, precipitando
un Qel de alumina acuvsa y luego secando y calcinando para
expﬁlsar el agua hidratada y proporcionar gama-alumina acti

va..Un 6xido de metal refractario activo, especialmente pre-

300% a 8002 una mezcla precursora de fases de alumina acuosa
predominando en trihidrato cristalino, esto es, conteniendo

en exceso de 50 por cien por peso de la compgsicidn de hidra-

to ge alumina total, preferiblemente de .65 - 85 por cien por

peso de una G mas de las formas de trihidrato de gibbsite,.

baygrita y norstrandita, mediante difraccidén de rayos X.
Preferimos tsar hidrato de alumina de la British Aluminium
Co.bgrado MH170 y convertirlo en alumina activada secando

y métiendola al fuego como arriba se ha descrito. Preferimos

proveer el substrato metdlico con una primera capa de 6xido,

firmemente adherente, en un proceso esencialmente de dos eta-

'pas. En la primera etapa se oxida térmicamente el substrato

metélico para proveer una primera capa fina de .6xido que
actua como una llave., Preferimos efectuar oxidacidn térmica
manteniendo el substrato metdlico formédo entré 100d-120096

en el aire § vapor amoniaco desintegrado humedo, durante 1

resistentes a la oxidacidn, tales como la gama Kanthal y se
prefiere la atmdsfera de hidrdgeno mas humeda con aleaciones
que tengan un elevado contenido de Ni. .

La pelicula contenizndo oxigeno adherente (i oxido,

oo

- ferjdo, se obtiene secando y calcinando a temperaturas de L

hora, La temperatura mas elevada se requiere con alesaciones muy
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para aplicacidn, tanto a substratos metdlicos como no metd-
licos, puede producirse por .cualquiera de los varios méto=-

dos conocidos, incluyendo técnicas gquimicas, La pelicula

 .debs ser de suficiente espesor para proporcionar una adacua-

t

da gapacidad absorbente para retener la aleacidn catalitica~
'men;elactiva; comprendiendo uno & mas de los metales del gry
po'ée platino, La pelicula es, preferiblements, de 0,0004 a
U.0¢1 pulgadas de sspesar. |

: Donde estd presente el aluminio en la aleacidn,

formando el substrate de metal extendido, puede producirse

-la pelicula de dxido tratando la superficis cofteniendo alu-

minjo con una solucidn de un carbonato alcalino, usualmente

una solucién de carbonato-cromato de sodia. Laipelicula pueds

- producirse por oxidacidn anddica de la superficie de metal,

"en la que el metal hace de 4nodo en una solucién electroliti-

ca.'En superficies conteniendo zluminio anodizadte, se emplea
comunmente como eslectrolito una solucidn de 4cido sulfdrico
al 55%, pero pueden usarse otros electrolitos acidos, tales
comg icido crémico, 4cido oxdlico, &cido fosférico y algunas
veces Acido péricd, La pelicula de éxido a la éue se refiere
este inventb se coloca deliberadamente y no incluye las peli
culas relativamente finas de 6xido natural,que/e producen ale-
gunas veces en superficiss de metal que han sido expuesstas
a'la’atmésfara,

Un método para formar una capa de alumina en estas
aleaciones, que no contiene suficiente aluminio para formar

su propia capa de alumina en la oxidacidn, es el uso de Calg .

90/90
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rising (Marca Registrada). Esto implica el depésito de vapor
de pn recubrimiento de aluminio seguido de anodizacidon 6 ca-
lentamiento en un gas conteniendo oxigeno. Recubrimientos al-
ternativos talas como cromato, fosfato, silice 6 silicato 6
zirponio, pueden ser depositados todos mediante métodos cono
cidos.

Los soportes ceramicos pueden ser, sea del tipo de
particula, por ejemplo pildora 6 pueden ser monolitico. So-
portes ceramicos monoliticos son, preferiblemente, del tipo
"panal” teniendo una formacién regular da canales de flujo
de gas. Pueden usarse-materiales adecuados para constituir
el soporte ceramico, tales como circon-mullita, mullita, alfa
alupina, silimanita, silicatos da magnesio, arcilla de caolin,
zirconio, petalita, espodimeno, cordierita y la mayoria de
los-silicatos de aluminio.

Productos patentados que pueden usarse son los que
se describen en la Patente Estado-Unidense Talsma nS 3.397.154
la Patente Estadounidense Stilas nB 3.498.927 y la Patente
Britanica Corning nB 882.484. Ejemplos son "Torvex"™ (Marca
Registrada) que es un panal ds mullita teniendo ocho corru-
gaciones por pulgada y llevando un recubrimiento fino de alu-
mina; "‘Thermacomb™ (Marca Registrada) un panal da cordierita
suministrado por la American Lava Corporation y Ex 20, un
panal de cordierita suministrado por la Corning Elass.

Son soportss apropiados de silice poroso, del tipo
pildora, por ejemplo, el vendido bajo la marca "Silccel”

carbon da"lefia granular, granulos 6 pildoras de alfa 6 gama
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alumina, que se encuentran naturales § silicatos de aluminio
sinéeticos, magnesia, tierra de diatomeas, bauxita, titania,
zireconia, pieéra caliza, silicatq de magnesio, carburo de si=-
licong, carbonos activados é inactivados. Los materiales an-
tedichos pueden estar en forma de particulas formadas regu-

lar § irregularmente, tales como tubos capilares, estirados,

" varillas, bolas, piszas rotas § tejas, etc,

El soporte de particula cerédmica & estructura de

panal lleva daposiﬁado, preferiblemente, un primer recubri-

-miento de un 8xido da metal refractario que se impregna &

recybre, ademas, con uno & mas de los compuestos intermetdli

cos mencionados arriba. Los dxidos de metal refractarios,
.apropiados, comprend;ando dicho primer recubrimiento, son,

"uno & mas de los oxidos de B. Al, Si, Be, Mg, Ca, Sr, Ba,

Se, Y, Ti, Zr, HPF, Th, los lantanidos y los actinidos. Capas

preferidas de.éxido'ge metal refractario comprenden miembros

-de la familia de gama alumina § alumina activada. Esto pusde

prepararss, por ejemplo, precipitando un gel de alumina acuo-
sa y despues secar y calcinar, para expulsar el agua hidrata=-
qé ¥ proporcionar ‘gama alumina activa. Un éxido de metal
ref#actario.activo especialmante preferido, se obtiene secan=-
do y calcinando a tempsraturas de 4002 a 8002C una mazcla
preéursora de fases de alumina acuosa predominando en trihi-

drato cristalino, que contenga sn exceso de 50?por cien por

peso de la composicidn tetal de hidrato de alumina, preferi-

ble@ente de 65 a 95 por cien por peso, de una § mas de las

formas de trihidrato de gibbsita, bayerita y norstrandita,

i
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mediante difraccién de rayos X. Preferimos usar hidrato de
aluﬁina, grado MH 170, de-la Aritish Aluminium Co, y conver-
tlrLD en alumina activada secanda y sometiendolo al fuego
como se describe arrlba..

Hay muchas técnicas para la preparacidn de un re=-
cubpimiento fino de dxido de metal refractarioc, catalitica-
mente activo, en una elevada 4rea de suparf;cxe, contenien-
do uno 6 mas de los dxidos de mgtal rafractario que transfor-
man>en propiedades bensficiosas, respecto a envejecimiento &

inercia, a los compuestos intermetdlicos depositados a tempe-~

ratura elevada bajo condiciones oxidantes.y reductoras.

Un recubrimiento de dxido adherenté preferido, de-
positado en el substrato metdlico 6 el no metéiico extendido,
es alumina en la que el area de superficis de la alumina cae
dentro de los 50-500 metros cuadrados por graﬁo de alumina,

Un método para la ceposicidn de alumina acuosa
se ﬁrupone en la Patente Estado-Unidense n? 2,406,420, Cual-
quier compuesto de aluminio conveniente, tal como aluminatos
de ﬁetal alcalino y sales de aluminio, pueden Qsarse como

material de partida. Se usan sea precipitantes dcidos & ba-

‘sicos, segﬁn el caracter del material de partida. Precipitan

tes dcidos apropiados son cloruroc aménico, sulfato amdnico,

nitrato aménico, 4cido clorhidrico, dcido nitrico, etc. Pre-

cipitantes bésicos apropiados son hidrdxido aménico, hidrdxi=~.

do sddico, hexa-metilen tetraamina, etc,

Otro método es precipitar la aluminaacuosa ds una

solucidn de un aluminato de metal alcalino, conteniendo hidrd

ool
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Xido de aluminio y metal alcalino en sxceso, dirsctamsnte
‘ a l;S substratos de metal § cerdmicos, formando parte ‘del
presente invento, Si se mantiene la solucidn ds aluminato
a una temperatura de 602 - 859C, se deposita una pelicula
5 6 récubrimiento de trihidrato de alfa alumina (gibbsita).
El galentamiento subsiguiente a 230- 180%C, convisrts el
triéhidrato en 8l monohidrato y el calentamiento ulterior
a Sﬁﬂﬂ convierte el monohidrato en gama alumina, sin pérdida
Vdel#recubrimiento de la muy 2levada 4rea de superficie que
10 se produce por este método. La elevada 4rsa ;e superficie
resylta de la formacidn de agregados da cristal hexagaonal
de famaﬁo aproximado de 8x8x20 micras. Microporos del tama-
ﬁﬁ de 40 B de diamétro, estan presentes en los:agregados de
cristal haxagonal, pero parece qus no juegan ningun papel
45 en la actiﬁidad catal{tica de la estructura.
| Preferimos* una' carga de recubrimiento fino que es-
ta gsntfo de los 5 = 50% por peso del substrato de monolito
metélico. Una carga apropiada de Aléﬂa sobre Kanthal D (Mar-
ca hegistrada) teniendo 400 celdas por pulgada- cuadrada, es
20 de 105 por peso. El 4drea de superficie de la alumina es de
50 - 500 metros cuadrados por gramo de alumina, El método
aluminato dé depdsito de alumina, arribz descrito, da un
drea ds superficie de 120 - 160 metros cuadrades por gramo
aa aluﬁina;
25 ' - Aun otro método para sl depdsito de un recubrimien

‘to fino de alumina adhersnte, sobre .un substrato metilico &

cerdmico, es'preparar une pasta de gibhsita preactivada (tr;
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‘hidrato ds alumina) y un monohidrato de alumina, teniendo

una_ proporcidn sélido-liquido de antre 25 y 50 y un pH
menor que 7 y usando ssto para impregnar sl substrato for-

mado por inmersidn completa, La fuerza exacta de la pasta

" usada (que puede ser determinada por prusba y error) de-

~ berd ser suficiente para producir unm recubrimiento fino de’

alumina del espesor requerido. Luego se deja secar sl subs-
ﬁrapo en aire caliente y, finalmente, se quamanqranta 2 ho=-
ras a 45095 para formar chi y géma alumina 8n recubrimiento
adherente hasta 0.002 pulgadas de espesor en el substrato
metalico. Se producen agregados de cristal-de diametro de

3 - 7 micras, teniendo microporos ds, aproximadamente, el

. mismo tamafio, es decir, 40 § en diamétro.

Otro método aun de dspositar un recubrimiento fino
de alumina adhersnte en el substrato, es usar una pasta de
monohidrato de alfa alumina. Despues dé inflamar a 4509C
sa forma gama alumina teniendo un area de superficie entre
100 y 300 metros cuadrados por gramo. Se afiade gama alumina

a monohidrato de alfa alumina en el estado pastoso, antss

de qiiemar, con el fin de formar una mezcla tixotropica, Cris-

~ talita é agregados de cristal de 20 - 100 R se forman, Los

diamétros de microporo siguen los mismos a 40 2.

Apropiades trihidratos de alumina patentados

(gibbsite) son, "FRF '80" suministrados por la British Alumi

‘nium Chemicals Ltd,, y "C 333vsuministrado por Conoco. flono-~

hidratos de alumina apropiados (boehmita) son "Sol-Gel Alumi

na" suministrados -por la United Kingdom Atomic Energy Authg

vof v
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rity. "Dispal M" suministrado por Conoco y '"Condsa F" sumi-
nistrado por el Grupo Condea. Se afiade gibbsita a "Sol-Gel
Alumina"™ (que es boehmita microcristalina) en estado pastoso,
con-el fin de formar una mezcla tixotropica.

Opcionalmente pueden estar presentes uno 6 mas
.de los Oxidos titania, zirconia, hafnia y toria, en la“alu-
mina, con el fin de proporcionar una estabilizacion adicional
de la capa de oxido intermedio (recubrimiento fino). También
pueden usarse otros Oxidos de tierras raras, Oxidos de tierras
alcalinas y oOxidos de metal alcalino.

Muchos de los substratos metalicos conteniendo
aluminio, de acuerdo con el presente invento, tienen la pro-
piedad de oxidar "hacia dentro™. Es decir, que creemos que un
factor cooperante al buen fin del presente invento es el hecho
gue el substrato mismo de metal extendido, que forma parte
de 14 estructura catalitica del presente invento, tiene una
tendencia de oxidar bajo condiciones muy fuertemente oxidan-
tes, de tal forma que la primera capa de la pelicula de o6xido
adherente no tiende a crecer sobre 6 cubrir la capa mas ex-

terior* del compuesto intermetélico.

de
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REIVINOICACIONES

En esta Patente de Invencidn se reivindica:

1.- Perfeccionamientos en Bl procedimiento da
obtencién de una composicion catalizadora, referente a un
procedimiento para reducir la cantidad de platino del gru-
po de metal perdido por volatizacion, reduccion p oxidacion
en una reduccion catalitica o reaccidén da oxidacion, en la
cual la catalisis incluye un grupo de metal da platino
seleccionado del grupo consistente en Ru, Th, Pd, Ir y Pt,
caracterizado porque el procedimiento incluye las operaciones
de contactar los reactivos de la oxidacién o reaccién de la
reduccién a alta temperatura y presion con un catalizador,
comprendiendo un substrato en el que se ha depositado un
primer recubrimiento conteniendo un oOxido de metal refrac-
tario, depositando ademds sobre dicho Oxido uno o mas com-
puestos intermetalicos de la formula general AxByen la que
A se ha seleccionado del grupo consistente en Ru, Th, Pd,

Ir y Pt y B se ha seleccionado del grupo consistente en Al,
Se, Y los lantanidos Ti, Zr, HF, V, Nb, y Ta y donde X e Y
son integrales y pueden tener valoras de 1 o mas.

2. - Perfeccionamientos en el procedimiento da
acuerdo con la reivindicacion 1 an al que el substrato es
metalico.

3. - Perfeccionamientos en el procedimiento segun
la reivindicaciéon 2 en el que el substrato metadlico se hace

da una aleacion teniendo un contenido de niquel agregado y
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ce da una aleacion da hierro incluyendo, por lo menos,
uno da los siguientes elementos:

cromo . 3 - 40 % en peso

aluminio 1- 10 % peso;

cobalto indicios hasta 5 % peso;

-niquel indicios - 72 % paso y

carbono indicios - 0,5 % peso.

5.- Perfeccionamientos en el procedimiento de
acuerdo con la reivindicacion 4, en el que en el substrato
metalico se incluyen, ”or lo menos, uno de los siguientes

elementos presentes, desde indicios hasta el porcentaje

indicado.

silicona 0.2
manganeso 0.2
zieconio 0.01
cobre 0.01
niobio 0.01
tantalo 0.08
titanio 0.0B
cario 0.01
calcio 0.01*
6. - Perfeccionamientos en el procedimiento segun

la reivindicacién 2, en el que el substrato metalico se
compone de 0.5 a 12 % en paso de aluminio! 0.1 a 3.0 % en
peso de ytrio; 0 a 20 % en peso de cromo y el resto hierro.
7. - Perfeccionamientos Bn el procedimiento,

la reivindicaciéon 2, en el que el substrato metalico se

segun
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compone da B¢5 a 4 % en peso de aluminio? 0.5 a 3.0 %
en peso de ytrio? 20 a 95 % en peso de cromo y el resto
hierro.
8. - Perfeccionamientos en el procedimiento, de
acuerdo con la reivindicacién 1, en al que ai substrato
se hace de un material ceramico.
9. - Perfeccionamientos en el procedimiento”.segun
la reivindicaciéon B, en al que el substrato as monolitico
y se hace da un material seleccionado de los grupos consis-
tentes en zircon-mullita, mullita, alfa-alumina, siliamani-
ta, silicatos de magnesio, zircon petalita, aspodimeno, cor-
dierita y silicatos de aluminio.
10. - Perfeccionamientos en al procedimiento segln
la reivindicacién 8,, en el que el substrato se hace en for-
ma da pildoras y constituyéndose da un material seleccionado
del grupo consistente en carbén vegetal granular, granulos
0 pildoras da alfa 6 gama alumina, alumino silicatos de for-
macién natural o sintéticos, magnesia, tierra diatomacea,
bauxita, titania, zirconia, piedra caliza, silicato de mag-
nesio, carburo de silicona, carbonos activados ¢ inactiva-
dos.
11.- Perfeccionamientos en al procedimiento segun
la reivindicacion 1, en al que el primer recubrimiento se
efectla, por lo menos, con .uin 6xido de metal seleccionado
del grupo de metal consistente en B, Al, Si, Be, Mg, Ca,
Sr, Ba, Se, Y, Ti, Zr, HF, Ih, los iantanidos y los actini-

dgs.
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12. - Perfeccionamientos en el procedimiento
spgun la reivindicacion 1, en el que el compuesto inter-
mQtalico A;Sy es seleccionado del grupo consistente en
TiPtg, ZrPtg, HPPtg YPd®, LnPd, LnPdy y LngPd™ (donde
(n= sm, Gd, Dy, Ho y Er) HfIr*, Talr®, Nblr®, Hflr,

T?Pd, TiRu, ZrRu, Nblr, TaRhg, VIr™ y CeRu™.

13. - Perfeccionamientos en el procedimiento
acuerdo con cualquiera de las precedentes reivindicaciones,
en al que la reaccién de la oxidacién es la oxidacion
catalitica da gas amoniaco siendo llevado fuera a una tem-
peratura dentro del orden de (850 - 950) o.c.

N _-"PERFECCIONAMIENTOS EN EL PROCEDIMIENTO OE
. OBTENCION OE UNA COMPOSICION CATALIZAOORA™.

Oe conformidad en un todo en lo esencial y fines
industriales a lo descrito en la precedente memoria descrip-
tiva.

Esta memoria consta de VEINTIOOS hojas escritas

o mecanografiadas por una sola cara a doble espacio.

Madrid,

de
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