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Resumen reivindicacion (es):

Se describen un dispositivo y un procedimiento para reducir el contenido de NOx y N2O en gases. El dispositivo comprende; A)
un recipiente (1) y, dispuestos en él, B) dos etapas de reaccion dispuestas una fras ofra para la separacidn de NOx (etapa de
DeNOyx) mediante reduccion de NOx con un agente reductor con contenido en nitrdgeno y, dispuesta a continuacion, para la
separacion de N2O mediante descomposicién catalitica de N2O en N2 y Oz (etapa de DeN20) que en cada caso se componen de
uno o varios lechos de catalizador (7, 8), y que son recorridas por el gas a purificar, en donde C) el al menos un lecho de
catalizador de la etapa de DeNOx (7) contiene un catalizador para la reduccion de NOx con agentes reductores con contenido en
nitrégeno, que contiene zeolitas dotadas con metales de transicion, incluidos los lantanidos, D)el al menos un lecho de
catalizador de la etapa de DeN2O (8) contiene un catalizador para la descomposicién de N2O en N2 y Oz que contiene uno o
varios compuestos cataliticamente activos de elementos elegidos de los grupos 5 a 11 del Sistema Periédico de los Elementos,
exceptuadas zeolitas dotadas con hierro, y E) delante de la etapa de DeNOx (7) esté previsto un dispositivo para incorporar un
agente reductor con contenido en nifrégeno en la corriente del gas con contenido en NO. y N2O. La combinacion de
catalizadores utilizada de acuerdo con la invencion permite una estructura muy sencilla y un funcionamiento muy rentable del
reactor.

a1 ] F:-— (3

14
. (5)
/— 7&/(13)
o . dL-® -
|- (8)
7 )
—— |- (7)
//(6)
| _-(18)
1
(14)
v [T u2 (10)
Figura 1




.~
' C PLANILLA DE RADICACION - DIGITALIZACION DIARIA
Industria y Comercio RELACION DE ANEXOS

SUPERINTENDENCIA

Dependencia: ocha {(({ b_/ iZ/ Recorrido:
, | AAAA MM DD
00

Tipo de Radicacidn: Entrada: o Salida: o Traslado: O Convenio: O
Radicador: Planilla:
D No. Radicacién Consecuti\;o Item ftem Unidad de Conservacion
1 /Q’ l 32 S?Cf O ' } 1 Bolsa
2 : 2 Caja
3 3 Libro
4 4 Sobre
5 5 Tomo
6 - 6 Otro
A ] . Item Soporte Documental

8 7 cD p(
9 8 Disquete
{104 - ) 9 DVD
11 10 Folleto
12 11 Foto
13 . ‘ . 12 Periddico
14 . 13 Plano
15 14 Publicacion Periddica
16 15 usB
17 | | c b s ot

Obea iopes: ’
e CQerefQ Conhene  Un

A axchwa en POE - los conl;
evel  Follo 4 L




SUPERINTENDENCIA DE INDUSTRIA'Y COMERCIO
NIT : 800.176.089-2

- TaSsenkesf™ 9543
RECIBO DE CAJA No. 14 - 0060615
Industria y Comercio
SUPERINTENDENCIA Bogota D.C., Junio 06 de 2014 - 15:45:07
RECIBIDO DE : GOMEZ PINZON ASEMARCAS S.A. NI 830.121.797
*** Soporte del Pago ***
TIPO PAGO BANCQ CUENTA Nao PAGQO FECHA PAGO VR PAGO
CONSIGNACION BANCO DE BOGOTA 062870282 610943863 06/06/2014 2.424.000.00
*** Conceptos Pagados *** |
CANT. RENTISTICO CONCFPTO Vr UNDITARIO V. CONCFPTO
8 50005-01-01 SOLICITUDES 1607 REIVINDIGACION PATENTE UNITARIA 31.000.00 248.000.00
_ $248.000.00
SON: **DOSCIENTOS CUARENTA Y OCHO MIL PESOS MONEDA CORRIENTE***
§*e§£3q?able: ﬂ
Recibo de CajaWiente No.
SUPERINTENDENdA DE INDUSTRIA Y COMERCIO
\\\\‘&\\\W\\\\\\\\\\l\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\[\‘N\ﬁ\l\}\l\‘\\l\\ﬁ\\ﬂ\_\%\\_\m\i\l\\j\l\l\\ﬁ@\c\l\l\ﬁ\\o\%\c\,\&\\‘&\\\\
Fecha: 3)(1):1:(‘)6—-18 161324 E%e%Y%OZF(LgE‘N'}A“é%QESF
E?tﬁ 111 %’?JEESNETST'XBON VFbliosf )
Sede Centro: Carrera 13 No. 27 - 00 Pisos 3,4,5 y 10 Bogot4, D.C.- Colombia
Web: www.sic.gov.co e-mai: info@sic.gov.co Conmutador: (571) 5870000 Fax: (571) 5870284 Linea: 018000-910165 Call Center: (571) 6513240

\




SUPERINTENDENCIA DE INDUSTRIA Y COMERCIO

NIT : 800.176.089-2
-/-

. FoUB

RECIBO DE CAJA

Industria y Comercio
SUPERINTENDENCIA

No. 14 - 0060007

Bogota D.C., Junio 05 de 2014 - 15:53:11

RECIBIDO DE : GOMEZ PINZON ASEMARCAS S.A.

NI 830.121.797

Kk ke

*** Soporte del Pago

TIPO PAGO BANCO CUENTA No. PAGO

EECHA PAGO VR PAGQO

CONSIGNACION BANCO DE BOGOTA 062754387 610943826

03/06/2014 4.598.000.00

*kk

*** Conceptos Pagados

CANT RENTISTICQO CONCEPTO Ve UNDITARIO  Vr.CONCEPTO
1 50005-01-01 SOLICITUDES 1 mén’dges DE SOL. DE PATENTE DE 515.000.00 515.000.00
$515.000.00

SON: *QUINIENTOSQUINCE MIL PESOS MONEDA CORRIENTE***

Responsablg:

///—\
Recibo de Cija f\plicado al Bxpediente No.

RIAY COMERCIO

UPERINT EN

. 6
Fecha; 204X e i
A1 PATE ENTACION

Sede Centro: Carrera 13 No. 27 - 00 Pisos 3,4,5 y 10 Bogota, D.C.- Colombi

arrera 0. 27 - 4, ogota, D.C.- a
Conmutador: (571) 5870000 Fax: (571) 5870284 Linea: 018000-910165 Call Center: (571) 6513240 z

Web: www.sic.gov.co e-mai: Info@slc.gov.co

, Junio § de 2014 - 15:53:13

\\\m\\\\\\\w\\\\\\\\\\m\\w\\\\\\\\\“\w‘\\\w\“\\\\\\\\\\\\\‘\\\‘\\‘W“W“\

B Fohos f’@




10

15

20

25

30

WO 2013/087181 PCT/EP2012/005082

DISPOSITIVO Y PROCEDIMIENTO PARA LA ELIMINACIONDE  NGY N ,0

La invencién se refiere a un dispositivo, asi como aun
procedimiento para la eliminacion catalitica de NO «x YN 0.

En muchos procesos tales como, p. €j., en procesos de
combustion o en la preparacion industrial de acido nitrico o
caprolactama resulta un gas de escape cargado con m onoxido de
nitrogeno NO = dioxido de nitrégeno NO 2 (denominados
conjuntamente NO ), asi como gas hilarante N 20. Mientras que
NO y NO, se conocen desde hace tiempo como compuestos con u na
relevancia ecotoxica (lluvia acida, formacion de es mog) y se
han establecido en todo el mundo valores limites pa ra sus
emisiones maximas permitidas, en la ultima década h a avanzado
en medida creciente también el gas hilarante en el foco de la
proteccion del medio ambiente, ya que este gas coop era en
medida nada despreciable en la degradacién del ozon o de la
estratosfera y en el efecto invernadero. Por lo tan to, por
motivos de la proteccion del medio ambiente, existe una
demanda urgente de soluciones técnicas para elimina r las
emisiones de gas hilarante junto con las emisiones de NO,.

Para la eliminacion de N 2O por una parte y de NO x por

otra son conocidas ya numerosas posibilidades.

En el caso de la reduccion de NO x Se ha de destacar la
reduccion catalitica selectiva (SCR — siglas en ing lés) de
NQ mediante amoniaco en presencia de catalizadores de TiO

con contenido en vanadio (véase, p. ej., G. Ertl, H

Knozinger J. Weitkamp: Handbook of Heterogeneous Ca talysis,
Vol. 4. péaginas 1633 — 1668, VCH Weinheim (1997)). Esta
reduccion puede discurrir, en funcién del catalizad or, a
temperaturas de aprox. 150 hasta aprox. 450°C y se trabaja a
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escala técnica, preferiblemente entre 200 y 400°C, en
particular entre 250 y 350°C. Es la variante mas ut ilizada de

la reduccion de NO x a partir de gases de escape de procesos
industriales, y posibilita, en el caso de una dimen sion
correspondiente de los lechos de catalizador, una d egradacion

de NO, de mas de 90%.

A base de catalizadores de zeolita se encuentran t ambién
procedimientos para la reduccion de NO x que discurren
utilizando los mas diversos agentes reductores. Jun to a
zeolitas intercambiadas con Cu (véase, p. €j., el d ocumento
EP-A-914,866) parecen de interés para aplicaciones practicas,

ante todo, zeolitas con contenido en hierro.
Asi, los documentos US-A-5,451,387 y EP-A-756,891
describen procedimientos para la reduccién cataliti ca
selectiva de NO x con NH ;3 a través de zeolitas intercambiadas
con hierro que trabajan preferiblemente a temperatu ras entre

200 y 550°C, en particular en torno a 400°C.

A diferencia de la reduccion de NO x en los gases de
escape, que esta establecida desde hace muchos afios en la
técnica, para la eliminacion de N 2O existen sélo
comparativamente pocos procesos técnicos, los cuale s estan
dirigidos, la mayoria de las veces, a una degradaci on térmica
o catalitca del N 2O0.  Una perspectiva sobre los
catalizadores, cuya idoneidad en principio se detec t6 para la
degradacion y para la reduccion de gas hilarante, | a
proporciona Kapteijn et al. (Kapteijn F. et al., Ap pl. Cat.

B: Environmental 9 (1996) 25 - 64). La descomposici on
catalitica de gas hilarante en N 2y O , ofrece en este caso,

con respecto a la reduccion catalitica con agentes reductores
seleccionados tales como NH 3 0 hidrocarburos, la ventaja de
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gue no resultan costes para el consumo de agentes r eductores.
No obstante, una disminucion eficaz de N 2O a base de una
descomposicion catalitica sOlo puede alcanzarse de manera
eficaz, a diferencia de la reduccion de N 20O o también de NO 4,
con los catalizadores de descomposicion habituales a
temperaturas mayores que 400°C, preferiblemente may ores que
450°C.

Particularmente  adecuados para la descomposicion

catalitica del N 20 en N , y O , aparecen de nuevo catalizadores
de zeolita cargados con metales de transicion (docu mento US-
A-5,171,553).

Como particularmente ventajosos se describen

catalizadores de zeolita cargados de hierro (p. €j. en los
documentos EP-A-955,080 o WO-A-99/34,901). La activ idad de
los catalizadores de Fe-zeolita para la descomposic ibnde N -0
se aumenta considerablemente en este caso mediante la
presencia  simultanea de NO x tal como se expone
cientificamente, por ejemplo, por Kogel et al. en C atalysis
Communications 2 (2001) 273 — 276 o por Pérez-Ramir ez et al.
en Journal of Catalysis 208 (2003) 211 — 223. Esta propiedad
parece ser aplicable exclusivamente a zeolitas dota das con
hierro. Zeolitas dotadas con otros metales de trans icion
tales como cobre o cobalto no muestran este comport amiento.

En muchos casos, la descomposicion de N 2O es incluso
inhibida por la presencia de NO x tal como se conoce, p. €].,
de Applied Catalysis B: Environmental 9 (1996) 25-6 4 [Cap.
5.1], Applied Catalysis B: Environmental 12 (1997) 277 — 286,
asi como de Catalysis Today 35 (1997) 113 — 120. Es to afecta,
por ejemplo, a catalizadores con contenido en Cu, C 0y Rh
gue, en ausencia de NO x, muestran una actividad muy elevada
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para la descomposicion de N 2O, pero que en presencia de NO

presentan una actividad claramente disminuida. Cata
de este tipo se designan en lo que sigue como “sens
NQ".

Junto a los catalizadores y procedimientos para la
reduccion de NO  y para la descomposicion de N
mencionados, se describen también en la bibliografi
patentes procedimientos combinados para la eliminac
y N 0. En este caso se trata, por ejemplo, de procedimi
a base de una reduccion catalitica del NO
etapa de DeNO ) y una descomposicion catalitica de N
O, a través de catalizadores de zeolita con contenido
hierro (en una etapa de DeN 20).

Asi, por ejemplo el documento WO-A-01/51,182 descr

procedimiento para la eliminacion de NO

lizadores

ibles a

,O antes
a de
ion de NO

entos

«x con NH 3 (en una

20enN ,y

en

ibe un

x Y N 20 a partir del

gas residual de la produccion de acido nitrico, con duciéndose
el gas de escape a purificar primeramente a través de una
etapa de DeNO  y, acto seguido, a través de una etapa de

DeNO con catalizadores de zeolita cargados con hierro. En la
etapa de DeNO  antepuesta, el contenido en NO x Se reduce en

tal medida que se ajusta una relacion NO
a 0,5, que conduce a una degradacion acelerada de N
etapa de DeN ,O dispuesta a continuacion. No se dan a conocer
particularidades con respecto a la ejecucion del si
aparatos de este procedimiento.

La secuencia de las etapas del proceso descrita en
documento WO-A-01/51,182 es muy ventajosa desde un
vista de técnica del procedimiento o bien del proce
gue el procedimiento esta dispuesto en el gas resid

produccion de acido nitrico, entre la torre de abso

«/N 20 Optima de 0,001

-0 en la

stema de

el

punto de

so, dado
ual de la

rciony la

X

X
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turbina de gas residual en un perfii de temperatura

ascendente; es decir, el gas residual presenta prim
antes de su entrada en la etapa de DeNO
entrada baja que asciende a < 400°C, preferiblement
350°C, de modo que también pueden utilizarse catali
DeNQ clasicos a base de V
DeNQ y antes de la entrada en la etapa de DeN
entonces un calentamiento (Unico) del gas residual
a 500°C, de modo que es posible una descomposicion
eficaz de N
turbina de gas residual en la que tiene lugar, bajo
de presion y el enfriamiento del gas de escape,
recuperacion del contenido térmico del gas de escap
También es posible una interconexion inversa de la
etapas de procedimiento, es decir, en una secuencia

primero estad prevista la degradacion de N

lugar la degradacion de NO x, tal como se ensefia en

documentos WO-A-97/10,042, WO-A-01/51,181, WO-A-03/
WO-A-2006/119,870. En el documento WO-A-01/51,181 s
con mayor detalle, junto al procedimiento, también
dispositivo para su realizacion. Este dispositivo s
caracteriza por una secuencia de dos lechos de cata
conectados uno detras de otro, de los que al menos
recorrido radialmente por el gas, y encontrandose e
lechos de catalizador, en caso necesario, un dispos

la incorporacion de un agente reductor gaseoso en
corriente de gas que sale del primer lecho de catal

el caso de estos procedimientos, el gas de escape s
habitualmente a una temperatura unitaria de < 500°C

de dos zonas de reaccidon con contenido en catalizad

PCT/EP2012/005082

eramente,

x- una temperatura de

e a <

zadores de

205-TiO ,. Después de la etapa de

20O tiene lugar

hasta 350

catalitica

20. El gas de escape es aportado entonces a una

el alivio

s dos

en la que

2O y luego tiene

los
105,998 y
e describe
un
e
lizador
uno es
ntre los

itivo para

izador. En
e conduce
a través

ores de
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zeolita cargados con hierro, que pueden estar separ ados uno
de otro en el espacio o pueden estar unidos entre s i. En este
caso, la descomposicion de N 2O en la etapa de DeN 20O tiene
lugar primeramente con un contenido en NO x No disminuido, es
decir, aprovechando por completo el efecto co-catal itico de
NQ sobre la descomposicion de N 20O vy, acto seguido, después

de la adicion intermedia de amoniaco, la reduccion catalitica
de NO,. Dado que la reduccion de NO « debe discurrir
preferiblemente a la misma temperatura que la desco mposicion
de N,O, pasan e emplearse en la etapa de DeNO x asimismo

catalizadores de Fe-zeolita que, a diferencia de
catalizadores SCR clasicos tales como, p. €j., cata lizadores

basados en V ,O-TiO , también pueden ser hechos funcionar a

temperaturas mas elevadas de > 400°C. Con ello, no es

necesario un enfriamiento intermedio del gas del pr oceso.
Finalmente, a partir del documento JP-A-06/126,177 se

conoce la eliminaciéon combinada de NO « Y N 20 sobre la base de

una reducciéon catalitica del NO x con NH 3 (en una etapa de

DeNQ) y una descomposicion catalitica de N 20en N,y O , (en

una etapa de DeN ,0). De acuerdo con este documento, la

secuencia de las etapas puede ser arbitraria. Para la

descomposicion del N 2O se propone un catalizador soportado

gue contiene 0,001 a 2% en peso de platino metalico o rodio,

o rodio metalico y cobre. Junto a estos metales tam bién se

proponen iridio, rutenio, hierro, cobalto y niquel. Como

materiales de soporte se mencionan oxido de alumini 0, dioxido

de silicio y diéxido de zirconio, asi como zeolitas . En este

caso no se dan a conocer particularidades respecto a la

eleccion de los catalizadores para la reduccion del NOsx.
También se ha descrito ya la reduccién quimica de NQ vy
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N,O que discurre paralelamente. En este caso, es cono cido que

la reduccion de NO « discurre de una manera considerablemente

mas rapida que la reduccion de N 20. En el caso de estos
procedimientos de reduccion se emplea para la reduc cion de
NQ habitualmente un gas reductor con contenido en nit régeno,
por ejemplo amoniaco, mientras que para la reduccio n de N ,0
se emplea habitualmente el mismo gas reductor tal c omo
amoniaco, pero también hidrégeno, un hidrocarburo o monoxido
de carbono. Ejemplos de procedimientos de este tipo se
encuentran en los documentos WO-A-03/84,646 y en el documento
US-A-4,571,326. El procedimiento segun el documento US-A-
4,571,326 puede también llevarse a cabo en uno o en una
secuencia de varios lechos de catalizador. En virtu d de la
reduccion mas rapida del NO « se forman, en el caso del empleo

de un lecho de catalizador, dos zonas, en donde en la primera
zona se reduce principalmente NO x Y en la siguiente zona y

gue se une inmediatamente a la anterior, se reduce

principalmente N 2O. Esta variante se representa, p. €j., en

la Figura 4 del documento US-A-4,571,329. En la Fig ura 5 del
documento US-A-4,571,329 se representa una secuenci a de dos
lechos de catalizador; éstos limitan directamente u no junto a
otro y forman una zona en la que principalmente se reduce
NQ, seguida de una zona en la que principalmente se r educe
N,O. Como catalizadores para la reduccion de N 2O se emplean

zeolitas elegidas, dotadas con hierro o hidrégeno.

En el documento US-A-2002/0127163 se describe un

procedimiento para la reduccion catalitica selectiv ade N 20
con amoniaco. Como catalizadores se emplean zeolita S que
estan preferiblemente dotadas con metales. Este pro cedimiento
de reduccion puede combinarse con una reduccion de NQ. En la

10
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Figura 10 de este documento se expone que este tipo
procedimientos se pueden llevar a cabo en uno o0 en
secuencia de varios lechos de catalizador. Después
llevarse a cabo tanto una reduccion simultdnea de N

como una primera reduccion de N
del NO . Para la reduccion catalitica de N

cantidad minima de 0,5 mol de amoniaco por mol de N
la descripcion, la secuencia de las etapas de reduc
controlada por la eleccion de los catalizadores. Un
descomposicion catalitica de N
expresamente objeto de la invencion divulgada.

A partir de la bibliografia de patentes se conocen
reactores para diferentes reacciones en fase gaseos
contienen una secuencia de al menos dos lechos
catalizador.

El documento US-A-2,475,855 describe un reactor pa
reacciones endotérmicas o exotérmicas cataliticas,
interior se encuentran varios lechos de catalizador
Estos estan dispuestos separados uno de otro y pres
axialmente una tuberia en la que los reaccionantes
aportados al catalizador y recorren a éste radialme
También es posible una direccion del flujo inversa.
reactor se emplea, por ejemplo, en el caso del craq
catalitico de hidrocarburos.

El documento US-A-4,372,920 describe un reactor pa
reacciones en fase gaseosa cataliticas heterogéneas
interior se encuentran asimismo varios lechos de ca
radiales. Estos estan dispuestos separados uno de o
presentan asimismo axialmente una tuberia. Los reac

recorren axialmente partes de los lechos de cataliz

PCT/EP2012/005082

de
una
puede

Gy N 20

20, seguida de una reduccién

2O se requiere una

20. Segun

cion es

2O en nitrdgeno y oxigeno no es

a que

ra

en cuyo
radiales.

entan

son

nte.

El

ueo

ra
, €N cuyo
talizador
tro y
cionantes

ador

11



10

15

20

25

30

WO 2013/087181

individuales y radialmente otras partes de estos le
catalizador. El reactor puede emplearse, por ejempl
sintesis de amoniaco o de metanol.

El documento EP-A-1,022,056 describe un reactor pa
tratamiento de fluidos que comprende dos lechos que
directamente uno junto a otro de agentes de adsorci
catalizadores en un recipiente. Los lechos se compo
granulados de diferente tamafio de grano, presentand
mas bajo el tamafio mayor de grano. Entre ellos esta
una chapa perforada, cuyos agujeros presentan diame
son mayores que los didmetros de los granos del lec
superior y menores que los diametros del lecho infe
reactor puede emplearse para la filtracion, purific
separacion y reaccion catalitica de fluidos.

El documento US-A-3,733,181 describe un reactor pa
reduccion catalitica de 6xidos de nitrégeno para la
catalitica de hidrocarburos y de monoxido de carbon
de gases de escape. El reactor comprende una combin
dos lechos concéntricos de catalizadores para las d
reacciones, a través de los cuales el gas de escape
conducido sucesivamente. Entre los dos lechos se ap
al gas de escapa a tratar.

A partir del documento EP-A-967,006 se conoce
dispositivo para llevar a cabo reacciones catalitic
fluido en la fase gaseosa. Este contiene en un reac
disposicion de dos lechos de catalizador que limita
directamente uno junto a otro, configurados en cada
esencia de forma cilindrica y de los cuales uno es
de forma radial y el otro de forma axial. Este disp

puede emplearse, por ejemplo, en la desulfuracion d

PCT/EP2012/005082
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natural.

Hasta ahora se emplean en procedimientos comercial es
para la reduccion combinada de NO « Y la descomposicion de N 20
en gases en el intervalo de bajo a medio de tempera turas a
aproximadamente 200 a 600°C, principalmente zeolita s dotadas

con hierro. Tal como se ha descrito precedentemente :

catalizadores de este tipo se distinguen, en partic ular, por
una parte, por una actividad muy elevada para la re duccion de
NQ mediante amoniaco y, por otra parte, por una activ idad
elevada para la descomposicion de N 2O que todavia se puede
aumentar claramente en presencia de NO X

Otros catalizadores para la descomposicion de N 20, que
desactivan mediante la presencia simultanea de NO x, pueden
emplearse s6lo bajo condiciones particulares en la practica
industrial, es decir, en gases que contienen tanto NQ como
N,O. Seria deseable que pudiera ampliarse el espectro de
aplicacion de este tipo de catalizadores, de modo q ue estos
catalizadores pudieran emplearse asimismo en la sep aracion de

oxidos de nitrogeno a partir de gases de escape.

En virtud de las informaciones de las que se dispon e hasta
ahora sobre otros catalizadores distintos a zeolita s dotadas
con hierro, que pudieran ser empleados para la desc omposicion
catalitica de N 20, se preveria para éstos otros catalizadores

un procedimiento combinado para la separacion de 0x idos de
nitrdgeno a partir de gases, en el que, en una prim era etapa,

tuviera lugar una reduccion lo mas amplia posible d e NOy, p.
ej. con amoniaco, y en una etapa dispuesta a contin uacion se
descompusiera o bien redujera entonces el N 2O remanente. Una

separacion del NO x Mas o menos completa de este tipo en la

primera etapa podria tener lugar mediante la adicid n de

13
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cantidades correspondientemente grandes de amoniaco . Sin
embargo, en este caso existe el riesgo, en el caso del empleo
de catalizadores de SCR clasicos, p. e]. de aquello s a base

de V ,Gs-TiO ,, el que, en el caso de cantidades de catalizador

limitadas no reaccione toda la cantidad de amoniaco anadido
tampoco con NO  y, con ello, resulte una fuga indeseada de

amoniaco. En el caso de la reduccion combinada de N O ydela

descomposicion de N 2O esto es problematico debido a que el

amoniaco accede entonces a la etapa de DeN 2O dispuesta a
continuacion y alli, en el caso de utilizar zeolita S no
dotadas con metales de transicion, es oxidado, al m enos en
parte, en NO , es decir, en NO y NO ». Esto conduce, de nuevo,

a una inhibicién o bien desactivacion parcial del ¢ atalizador
de DeN ,0.

Ademas, es conocido que los catalizadores de SCR

clasicos pueden ser empleados, en general, soOlo a

temperaturas de hasta 400°C. Con el fin de evitar u n
calentamiento escalonado de la corriente de gas a t ratar y de
posibilitar una configuracion de aparatos sencilla, las dos
etapas de la degradacion de Oxido de nitrégeno, es decir, la
etapa de DeNO , y la etapa de DeN 2O deberian ser hechas

funcionar a aproximadamente las mismas temperaturas
Por consiguiente, misién de la presente invencion es

habilitar un dispositivo y un procedimiento para Ila

separacion lo mas amplia posible de N 20 y NO, a partir de
gases, en los que pase a emplearse para la descompo sicion
catalitica de N 2O una combinacion de catalizadores de DeNO X
seleccionados con catalizadores hasta ahora no util izables o
so6lo utilizables en una medida limitada. En este ca so, deben
utilizarse, en particular, catalizadores para la re duccién de

14
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NQ o bien para la descomposicion de N 2O que se distingan por

una eficacia catalitica muy elevada.

Ademas, es mision de la presente invencion habilit ar un
dispositivo y un procedimiento que puedan ser hecho S
funcionar de una manera sencilla e industrialmente favorable.

Sorprendentemente, se encontré ahora que la combin acion
de zeolitas seleccionadas en la etapa de DeNO x con
catalizadores seleccionados en la etapa de DeN 2O permite una
separacion de oxidos de nitrogeno a partir de gases muy

sencilla desde el punto de vista de los aparatos vy
extremadamente rentable.

Los catalizadores de zeolitas seleccionadas para | a
etapa de DeNO , se pueden emplear sin problemas, en virtud de
su elevada actividad, en el intervalo de temperatur as de
aproximadamente 350 a 600°C, y se combinan con cata lizadores
de DeN,O que son activos en el mismo intervalo de
temperaturas.

El empleo de acuerdo con la invencion de zeolitas
dotadas con metales de transicion en calidad de cat alizadores
de DeNOy tiene varias ventajas con respecto a catalizadores
de SCR convencionales tales como, p. ej., a base de V-
WGQTIO , 0 Pt/AI 0.

Por una parte, estas zeoltas son muy activas y

selectivas en el intervalo de temperaturas medias d e hasta
600°C, mientras  que  catalizadores de V 20s-WQ/TIO
convencionales soOlo pueden ser empleados a temperat uras de
hasta aprox. 400°C. Por consiguiente, estas zeolita S permiten

la combinacién de catalizadores de DeN 2O que son altamente

activos en el intervalo de temperaturas medias.

Otra ventaja decisiva de las zeolitas dotadas con

15
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metales de transicion en calidad de catalizadores d e DeNOy en
comparacion con los catalizadores de SCR convencion ales es su
comportamiento en el caso de una sobredosificacion de agentes
reductores.

Como vya se ha mencionado precedentemente, una

sobredosificacion de este tipo de agentes reductore S, es
decir, una adicion supra-estequiométrica en relacio n con la
estequiometria de reduccion — p. ej. de la reaccion de NO

con NH 3 que, de manera conocida, discurre en una relacion
molar de 1:1 — es muy ventajosa para alcanzar una r educcion

de NOy lo mas amplia posible. Mientras que en el caso de

emplear catalizadores de SCR convencionales, el amo niaco
dosificado en exceso se fuga ampliamente a través d el lecho
del catalizador y accede al catalizador de DeN 20 dispuesto a
continuacion, en donde éste se oxida luego, al meno S en

parte, en NO , una fuga de NH 3 de este tipo no se manifiesta

en el caso del uso de acuerdo con la invencion de u n
catalizador de zeolita dotado con metales de transi cion. El
NH dosificado en exceso, que no reacciona con NO x, €S
oxidado selectivamente en N 2 Y H 20 en estos catalizadores mas

bien por O ,y/lo N ,0 presente asimismo en el gas de escape. De
este modo, en el caso de un volumen de -catalizador
relativamente pequeiio de la etapa de DeNO x Se puede alcanzar
una reduccidon completa del NO x, de modo que en la
subsiguiente etapa de DeN 2O pueden emplearse catalizadores
sensibles al NO « para la descomposicion de N 20.

Una reduccion completa de NO x 0 una fuga de NH 3 podria
alcanzarse, en todo caso, con catalizadores de SCR
convencionales soOlo con una dimension del lecho del

catalizador correspondientemente enorme. Sin embarg 0, esta
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disposicion no es rentable en comparacion con el
procedimiento de acuerdo con la invencion.

Finalmente, otra ventaja en el caso de utilizar
catalizadores de zeolita dotados con metales de tra nsicion en
la etapa de DeNO  es que éstos catalizan simultdneamente,
junto a la reduccion del NO x, la descomposicion del N 20, de
modo que ya en la etapa de DeNO x Se degrada una determinada

proporcion de N 20O. De manera sorprendente y positiva, este

efecto, en particular en el caso de utilizar catali zadores de
zeolita dotados con hierro en combinacion con catal izadores
sensibles a NO , en la etapa de DeN 20 repercute de manera que

la degradacion de N 2O a través de las dos etapas de reaccion

presenta ya s6lo una ligera dependencia del conteni do de NO
en la salida o bien en la entrada de la etapa de De N,O (véase

también la Figura 11).

Por catalizadores de DeN 20 sensibles a NO  , se entienden,
en el marco de esta solicitud, aquellos catalizador es de
DeNO en los que la descomposicion catalitica de N 20O se ve
significativamente perjudicada, es decir, es reduci da de
forma significativa bajo condiciones por lo demas i guales,
por la presencia simultanea de NO x €n la corriente de gas a
tratar. En este caso, en el sentido de esta solicit ud, se
trata entonces de catalizadores de DeN 2O sensibles a NO si
la temperatura a la que bajo las condiciones del En sayo 5
descrito mas adelante (contenido en NO x = 1000 ppm) se
alcance una degradacion de N 20O del 50%, sea al menos 10K
mayor que la temperatura para una degradacion de N 20 al 50%
bajo las condiciones del Ensayo 4 descrito mas adel ante

(contenido en NO =0 ppm).

En conjunto, los problemas precedentemente mencion ados
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se resuelven mediante el dispositivo descrito a con tinuacion
y el procedimiento descrito mas adelante.

La invencion se refiere a un dispositivo para redu cir el
contenido de NO 4 y N ,O en gases, en particular en gases de
proceso y gases de escape, que comprende:
A) unrecipiente (1) y, dispuestos en él
B) dos etapas de reaccion dispuestas una tras otra para la

separacion de NO , (etapa de DeNO ) mediante reduccion de

NQ con un agente reductor con contenido en nitrégeno Y,
dispuesta a continuacion, para la separacion de N 20
mediante descomposicion catalitica de N 20en N,y O,

(etapa de DeN ,0) que en cada caso presentan uno o varios
lechos de catalizador (7, 8), y que son recorridas por
el gas a purificar, en donde

C) al menos un lecho de catalizador de la etapa de DeNQ
(7) contiene un catalizador para la reduccion de NO x con
agentes reductores con contenido en nitrégeno, que
contiene zeolitas dotadas con metales de transicion :
incluidos los lantanidos,

D) al menos un lecho de catalizador de la etapa de DeNO
(8) contiene un catalizador para la descomposicion de
N.O en N, y O , que contiene uno 0 varios compuestos
cataliticamente activos de elementos elegidos de lo S
grupos 5 a 11 del Sistema Periédico de los Elemento S,
exceptuadas zeolitas dotadas con hierro, y

E) delante de la etapa de DeNO x (7) esta previsto un
dispositivo para incorporar un agente reductor con
contenido en nitrégeno en la corriente del gas con
contenidoenNO 4y N ,0.

El dispositivo de acuerdo con la invencién compren de un
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recipiente A) en el que estan incorporadas las dos
reaccion con los lechos de catalizador. En este cas
puede tratar de un recipiente de presién convencion
puede estar hecho, por ejemplo, de acero. El recipi
provisto de orificios de entrada y salida para el g
purificar, para el gas purificado y para coadyuvant
introducir eventualmente en el recipiente tales com
agente reductor para NO
estar equipado con dispositivos auxiliares habitual
como con orificios de acceso, pestafias, bocas o tap
retirables.

El dispositivo de acuerdo con la invencidbn se
caracteriza por que éste presenta al menos dos etap
reaccion que contienen catalizadores seleccionados.
lechos de catalizador de estas etapas de reaccion p
limitar directamente uno junto a otro o pueden esta
dispuestos a distancia uno de otro, por ejemplo med
tramo vacio que puede presentar eventualmente eleme

conductores de la corriente o0 sustentadores de la
construccion. Esto significa que el gas que recorre

lechos accede de un lecho al otro lecho de cataliza

estén conecta

gue entre estos lechos de catalizador

cualesquiera dispositivos para la modificacion de |
composicion del gas tales como dispositivos mezclad
calefactores. Eventualmente, entre los lechos de ca
pueden estar previstos elementos conductores de cor
portadores del lecho de catalizador o estabilizador
como chapas perforadas o fondos de alambre.

DeNO x esta

Delante de la etapa de

dispositivo E) para la introduccion de un agente re

x. Ademas de ello, el recipiente puede
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para NO  en la corriente del gas con contenido en NO
Este dispositivo puede desembocar, antes de la intr
de la corriente de gas a purificar en el reactor, e
tuberia de alimentacion de la corriente de gas, o't

el reactor, antes de introducir la corriente de gas
primer lecho de catalizador. En el caso del disposi
para la incorporacion de un agente reductor para NO
corriente del gas con contenido en NO

de una tuberia de alimentacion sencilla que en el e
lado del reactor presenta preferiblemente una o var
toberas. La tuberia de alimentacion puede
directamente en la tuberia para el gas con contenid
N;O.

En una forma de realizacion preferida, el disposit

acuerdo con la invencién contiene al menos un lugar

medicion F) para el flujo o la cantidad del gas y/o

un lugar de medicibn G) para la determinacion de

concentracion de NO x (0 de wuno de sus
individuales) en el gas. El lugar de medicion F) es
dispuesto habitualmente delante de la etapa de DeNO
lugar de medicion G) para la concentracion en NO

en el gas se encuentra delante de la etapa de DeNO

de la etapa de DeNO x Y delante de la etapa de DeN
de la etapa de DeN 20.

En una forma de realizacion particularmente prefer
del dispositivo de acuerdo con la invencion, el lug
medicion G) esta incorporado detras de la etapa de
de manera particularmente preferida, delante de la

DeNQ en la tuberia de alimentacion para el gas con cont

en Oxidos de nitrégeno y a purificar.

desemboca
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A partir del valor del lugar de medicion F) y del valor
del lugar de medicibn G) puede determinarse y medir se la
cantidad requerida de agente reductor para la etapa de DeNO .

En una forma de realizacion preferida del disposit ivo de
acuerdo con la invencion, los lugares de medicion F )y G)
para la determinacion de la cantidad del agente red uctor
alimentado estan acopladas a través de una unidad d e control
o de regulacion H) con un dispositivo de ajuste ), por
ejemplo con una valvula controlable o regulable, co n la cual
se puede ajustar el flujo o bien la cantidad del ag ente
reductor que recorre el dispositivo E). La unidad d e control
o de regulacion H) proporciona para ello una magnit ud de
ajuste con la cual se excita el dispositivo de ajus te I) de
manera adecuada. Alternativamente, al gas con conte nido en
oxidos de nitrégeno se le puede aportar también una mezcla a
base de gas inerte, por ejemplo nitrogeno, y agente reductor
gaseoso; en este caso, el ajuste de la cantidad apo rtada de
agente reductor puede tener lugar mediante variacio n de la
porcion de gas inerte. El experto en la materia con oce
dosificaciones de este tipo.

La disposicion, ejecucion y el recorrido de los le chos
de catalizador pueden tener lugar de manera diferen te.

Lechos de catalizador tienen a menudo una forma geo meétrica
gue es menor en una dimension que en las otras dos
dimensiones. En este caso, las dos dimensiones mayo res
definen una superficie con la cual se puede describ ir la
disposicion del lecho de catalizador en el reactor. En el
dispositivo de acuerdo con la invencion, los lechos de
catalizador pueden estar entonces orientados, miran do a estas
superficies, de forma paralela o perpendicular al e je
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geométrico principal del recipiente; también son po sibles
combinaciones de lechos de catalizador orientados d e forma
paralela y perpendicular o de forma perpendicular y paralela.
El gas recorre los lechos de catalizador, por lo ge neral, a

lo largo de la dimension mas pequefia, es decir,
transversalmente a la superficie que es definida po r las dos
dimensiones mayores. Una corriente de este tipo se denomina

en lo que sigue “corriente lateral”.

En la configuracion mas sencilla del dispositivo d e
acuerdo con la invencion, los lechos de catalizador de las
dos etapas de reaccion presentan la forma de dos o mas lechos
dispuestos uno sobre otro, horizontales, eventualme nte
separados por una cavidad. El gas puede ser incorpo rado, por

ejemplo, desde arriba en la primera disposicion de

catalizador para la reduccion del NO x, recorre a ésta hacia

abajo y luego a continuacion, eventualmente primero a un
espacio intermedio vacio y a continuacion de ello a la 0 a
las otras disposiciones de catalizador para la desc omposicion
del N 0. El gas purificado abandona la dltima disposicion de
catalizador junto a la cara inferior en la zona de salida del
reactor y, acto seguido, abandona el reactor. En la s Figuras

3 y 4 se representa una ejecucion de este tipo del

dispositivo de acuerdo con la invencion.

En una forma de realizacion preferida del disposit ivo de
acuerdo con la invencion, al menos un lecho de cata lizador de
una etapa de reaccion, preferiblemente al menos un lecho de
catalizador de las dos etapas de reaccion esta conf igurado o
bien dispuesto de manera que es recorrido lateralme nte, en
particular radialmente por el gas a purificar. Lech 0s

recorridos lateral o bien radialmente provocan, en
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comparacion con lechos recorridos axialmente, una p érdida de
presién claramente disminuida, dado que, en virtud de una
mayor superficie de flujo para el gas, con una velo cidad
espacial igual, permiten el ajuste de velocidades | ineales
mas bajas. En el caso del empleo de lechos de catal izador
recorridos radialmente, se ha de tener en cuenta, p or lo
general, que mediante elementos conductores de corr ientes

dispuestos de manera adecuada, por ejemplo chapas

incorporadas en las caras frontales de los lechos r adiales,
el recorrido del gas viene predeterminado de manera que
primeramente el volumen de gas ocupado por el catal izador es
recorrido también radialmente y no puede escapar a través de

las caras frontales.

En una forma de realizacion preferida, los lechos

radiales de una o, en particular, preferiblemente d e las dos
etapas de reaccion tienen la forma de un cilindro h ueco. En
este ultimo caso, los cilindros huecos estan dispue stos, de
preferencia, concéntricamente uno dentro de otro, ¢ ontactando

entre si los cilindros huecos junto a la superficie
envolvente exterior o bien interior, o encontrandos e entre

ellos un espacio vacio. En el caso de esta forma de

realizacion, el cilindro hueco interior presenta en el centro
una cavidad a través de la cual el gas puede ser in corporado
en el catalizador o bien evacuado del catalizador. En una
variante, el gas puede ser incorporado axialmente y fluye
radialmente hacia afuera; primero, a través del cil indro
hueco interior con el catalizador para la reduccion delNO vy
luego, directamente a continuacion a través del cil indro
hueco exterior con el catalizador para la descompos icion del

N.O a continuacion de ello, a través de una cavidad y :
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después, a continuacion, a través del cilindro huec 0 externo
con el catalizador para la descomposicion del N 20. El gas de
escape purificado fluye entonces por encima de la e nvolvente
exterior del cilindro hueco externo a la zona de sa lida del
reactor y acto seguido fuera del reactor. Una ejecu cion de
este tipo del dispositivo de acuerdo con la invenci on esta
representada en la Figura 1.

En otro modo de funcionamiento, un dispositivo de este

tipo puede ser recorrido

también de un modo opuesto :

formandose el cilindro hueco externo a partir del ¢

para la reduccion del NO

catalizador para la descomposicion del N

atalizador

« Y el cilindro interno a partir del

20. Una ejecucion de

este tipo del dispositivo de acuerdo con la invenci on esta
representada en la Figura 2.

Otras ejecuciones del reactor de acuerdo con la
invencion estan representadas en las Figuras 5y 6.

Antes de la entrada del gas al primer lecho de
catalizador se afiade al gas con contenido en NO x ¥ N 20 al
menos un agente reductor con contenido en nitrégeno para la
reduccion del NO x. El tipo de incorporacion del o de los
agentes reductores en la corriente gaseosa a tratar puede
ejecutarse libremente en el sentido de la invencion . El
agente reductor puede incorporarse en forma de un g as o
también de un liquido o bien disolucion acuosa la ¢ ual se
evapora en la corriente gaseosa a tratar. La alimen tacion a
la corriente gaseosa a tratar tiene lugar mediante un
dispositivo de introduccion adecuado tal como, p. e Iy
mediante una correspondiente valvula de presibn o m ediante
toberas correspondientemente configuradas. En el ca so de
utilizar diferentes agentes reductores, la aportaci on e
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introduccién en el gas a purificar puede tener luga r por
separado o conjuntamente.

Con el fin de fomentar la mezcladura a fondo de la

corriente gaseosa a purificar con el agente reducto r aportado

y de alcanzar antes de la entrada en la etapa de De NQ una
distribucion lo mas intima posible del agente reduc tor en la
corriente gaseosa, delante de la entrada en la entr ada a la

etapa de DeNO  puede estar previsto un mezclador el cual esta
dispuesto preferiblemente en la tuberia para la cor riente
gaseosa a tratar.

El mezclador puede ser ejecutado libremente en el

sentido de la invencién, por ejemplo en forma de un mezclador
estatico con correspondientes estructuras interiore S 0 en
forma de un mezclador dinamico. También la forma ma s sencilla

de un tubo recorrido preferiblemente de forma turbu lenta se

ha de considerar como mezclador en el sentido de la

invencion.

En la etapa de DeNO x pasan a emplearse catalizadores de
DeNQ elegidos que presentan en el intervalo de temperat uras
de 350 a 600°C, en particular entre 400 y 600°C, la S

siguientes propiedades:
a) una elevada actividad catalitica y
selectividad para la reaccion quimica de NO x con
agentes reductores con contenido en nitrogeno para
darN ,yH 2,0
b) una actividad catalitica significativa para la
oxidacion selectiva de agente reductor dosificado
de manera supra-estequiométrica con O 2 ylo N ,0 para
darN ,yH 2,0

c) vy en lo posible, una actividad significativa
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para la descomposicion de N

En el caso de los catalizadores de DeNO
catalizadores que contienen zeolitas dotadas con me
transicion, incluidos los lantanidos, preferiblemen
zeolitas dotadas con cobalto, en particular con cob
manera muy particularmente preferida, con hierro. O
metales de transicion posibles que se manifiestan e
zeolitas junto con cobalto, cobre y/o hierro son ma
vanadio, cromo o niquel.

En el caso de las zeolitas se trata preferiblement
zeolitas “con alto contenido en silice” que present
estabilidad hidrotérmica elevada.

Preferiblemente, las zeolitas se eligen del grupo
tipos MFI, BEA, FER, MOR y MEL, o mezclas de las mi
preferiblemente del tipo BEA o MFI, de manera parti
preferida se trata de una zeolita ZSM-5.

Datos detallados para la constitucion o estructura
los tipos de zeolita empleados de acuerdo con la in
indican en Atlas of Zeolite Structure Types, Elsevi
edicion revisada, 1996, al que se hace aqui referen
expresa.

Ademas de ello, se emplean preferiblemente
denominadas zeolitas “tratadas al vapor”, es decir,
en las que después de un tratamiento hidrotérmico,
de los atomos de la red de aluminio se ha desplazad
lugares de la red intermedios. El experto en la mat
conoce este tipo de zeolitas y sus modos de prepara

El contenido en metales de transicion en las zeoli
puede oscilar, referido a la masa de zeolita, dentr

amplios intervalos, por ejemplo puede ascender hast

PCT/EP2012/005082
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pero preferiblemente puede ascender hasta 0,1 a 10% y, en
particular, hasta 2 a 7%.

La dotacibn de las zeolitas con los metales de

transicion puede tener lugar, por ejemplo, partiend o de la
forma H o, preferiblemente, NH 4+ de las zeolitas mediante
intercambio de iones (en fase acuosa o mediante rea ccion de
cuerpos solidos) con correspondientes sales de los metales de
transicion. Los polvos de catalizador obtenidos se calcinan
habitualmente en un horno de camara al aire a tempe raturas en
el intervalo de 400 a 650°C. Después de la calcinac ion, las
zeolitas con contenido en metales de transicion se lavan
intensamente en agua destilada y, después de separa r por
filtracion las zeolitas, se secan. Estos y otros mé todos
pertinentes para la carga o bien dotacion de zeolit as con
metales de transicion son conocidos por el experto en la
materia. Finalmente, las zeolitas con contenido en metales de
transicion, asi obtenidas, se mezclan con coadyuvan tes
adecuados para la plastificacion y agentes aglutina ntes tales
como, por ejemplo, aluminosilicatos o boehmita, y s e mezclan

y, por ejemplo, se extruden para formar cuerpos de

catalizador cilindricos.

El catalizador de DeNO x puede presentarse como cuerpo
moldeado de tamafio y geometria arbitrarios, preferi blemente
en geometrias que presentan una gran relacion de su perficie a
volumen, y que durante su flujo crea una pérdida de presion
lo mas pequefia posible. Tipicas son todas las geome trias
conocidas en la catélisis tales como, p. ej., cilin dros,
cilindros huecos, cilindros de varios agujeros, ani llos,
fraccion de granulos, tri-l6bulos y estructuras alv eolares.
El tamafio de las particulas o bien cuerpos moldeado s de
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catalizador empleados puede oscilar dentro de ampli 0s
intervalos. Tipicamente, éstos presentan un diametr o de
equivalencia en el intervalo de 1 a 10 mm. Se prefi eren
diametros de equivalencia de 2 a 5 mm. El diametro de
equivalencia es en este caso el diametro de una esf era de

igual volumen.

Después de la reduccion del NO x, €l gas a tratar se
introduce directamente en la etapa de DeN 2O que contiene uno
o varios lechos de catalizador con catalizador para la

descomposicion de N 2O en nitrégeno y oxigeno.

De acuerdo con la invencion, en la o las etapas de DeN,O
se emplean catalizadores que, en el intervalo de te mperaturas
de 350 a 600°C, presentan una elevada actividad cat alitica
para la descomposicion de N 20 enN ,y O ,. En particular, pasan
a emplearse aquellos catalizadores cuya actividad p ara la

descomposicion de N 2O esté claramente Ilimitada por la
presencia de NO  (los denominados catalizadores de DeN 20

sensiblesa NO ).

Estos catalizadores contienen uno varios compuesto S
cataliticamente activos de elementos elegidos de lo S grupos 5
a 11 del Sistema Periddico de los Elementos. Se pre fieren
particularmente compuestos de los elementos de los grupos 9 a
11 del Sistema Peridodico de los Elementos. De ellos se
prefieren de nuevo los compuestos de los elementos Co, Pt,
Pd, Ir, Rh, Ni y/o Cu, preferiblemente Co, Rh, Niy /o Cuy,
en este caso, en particular Co o Rh. Exceptuadas de los
catalizadores empleados en la etapa de DeN 2O se encuentran
zeolitas dotadas con hierro. En el caso de este gru po de
catalizadores no se trata de catalizadores de DeN 20

“sensibles a NO -
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En el caso de los compuestos cataliticamente activ 0s
propiamente dichos se puede tratar de compuestos me talicos
y/u oxidicos, pudiendo presentarse estos ultimos ta nto en
forma de Oxidos singulares como también en forma de oxidos
mixtos binarios, ternarios o polinarios de diferent e tipo
estructural tales como, p. ej., perovskita o espine las. Estos
se describen, p. €j., en Catalysis Letters 35 (1995 ) 372-382,
Applied Catalysis 73 (1991) 165-171, Catal. Rev.-Sc i. Eng.;
34(4), 409-425 (1992) o Actes du 2ieme Congres Inte rnational
sur la Catalyse 97 (1961) 1937-1953. También se pue den
emplear mezclas de diferentes compuestos catalitica mente
activos.

Ejemplos de compuestos cataliticamente  activos,

particularmente preferidos, son rodio metélico, Oxi dos de
rodio tales como RhO 2 0 Rh ,0;, CoO, Co ,0;, espinelas con
contenido en Co tales como Co 3Qy, Cu xCozx O, 0 perovskita con
contenido en Co tal como LaCoO 3 0 perovskita con contenido en

Co sustituida en los lugares Ay B.

Los compuestos cataliticamente activos pueden esta r
contenidos en los catalizadores en forma pura o pue den ser
aplicados sobre materiales de soporte adecuados o b ien pueden

ser mezclados con los mismos.

En el primer caso se trata de los denominados
catalizadores totales que, junto a compuestos activ 0S, pueden
contener, ademas, aditivos conocidos por el experto en la

materia tales como aglutinantes u otros  aditivos

condicionados por la preparacion tales como plastif icantes,
formadores de poros, refuerzos de fibras o coadyuva ntes de
prensado. Los métodos para la preparacion de catali zadores de
este tipo son conocidos por el experto en la materi a. En el
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caso de “catalizadores con soporte”, los compuestos

cataliticamente activos estan aplicados sobre el ma terial de
soporte. Con ello, el compuesto cataliticamente act ivo
experimenta una dispersion y estabilizacion tanto f rente a la
solicitacion mecanica como también térmica. Los mét odos para
la preparacion de catalizadores de este tipo son as imismo

conocidos por el experto en la materia.
En el caso de los materiales de soporte se trata
preferiblemente de oxidos refractarios tales como S i0,, TiIO -,

ZrO, o Al ,0O;, 0 bien mezclas de dos o varios de los mismos, o

de materiales que presentan por si mismos una deter minada
actividad catalitica para la descomposicion de N 2O tales
como, p. €j., MgO, zeolitas, hidrotalcitas o mezcla sde doso

mas de los mismos.

Preferiblemente, se emplean catalizadores de DeN 20O que
no contienen 0 no contienen en esencia zeolitas,
preferiblemente menos de 15% en peso de zeolitas, e n

particular menos de 5% en peso de zeolitas.

Materiales de soporte preferidos para compuestos c on
contenido en Rh son ZrO 2, TIO 2, Al 05, hidrotalcitas o
zeolita, p. €j. del tipo MFI. Estos se describen, p . €j., en
Chemical Engineering and Technology 24 (2001) 281 — 285 0 en

Catalysis Today 35 (1997) 113-120.

Soportes particularmente preferidos para compuesto s con
contenido en Rh son ZrO 2, TIO , e hidrotalcitas. El contenido
en Rh de estos catalizadores asciende preferiblemen te a 0,1
hasta 10% en peso, preferiblemente a 0,5 hasta 5% e n peso. De
manera particularmente preferida, catalizadores con contenido
en Rh contienen, junto a Rh, también CeO 2. La proporciéon de

CeQ asciende preferiblemente a 5 hasta 50% en peso, en
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particular a 10 hasta 30% en peso.

Soportes preferidos para compuestos con contenido en Co
son zeolitas o los soportes preferidos contienen Ox ido de
magnesio. En el caso de zeolitas se prefieren de ma nera
particular tipos estructurales ricos en Si tales co mo MFlI,
BEA, FER, MEL o MOR. La preparacion de este tipo de zeolitas
dotadas con Co es conocido por el experto en la mat eria. En
el caso de soportes de Oxido de magnesio puede trat arse de
MgO puro o de compuestos con contenido en MgO tales como, p.
ej., hidrotalcitas. Catalizadores de este tipo se d escriben,
p. €j., en Appl. Catal. B: Environmental 7 (1996) 3 97-406 o

Appl. Catal. B: Environmental 13 (1997) 69-79.
Particularmente preferidos son catalizadores que s e
componen esencialmente de al menos un compuesto de magnesio

oxidico y al menos un compuesto de cobalto oxidico,

encontrandose el contenido en compuestos de cobalto oxidicos
en el intervalo de 0,1 a 50% en peso, y el contenid 0 en
compuestos oxidicos de magnesio en el intervalo de 50 a 99,9%

en peso, referidos en cada caso a la masa total del

catalizador, y al menos el 30% en peso de los atomo s de Co
contenidos en el catalizador se presentan en un est ado
quimico trivalente. Catalizadores de este tipo y su

preparacion se describen en el documento EP 1 257 3 47 B1.

Ademas, particularmente preferidos en el caso de

utilizar compuestos de Co oxidicos como componente activo son

catalizadores con un soporte que se compone en al m enos un
50% en peso de MgO o de un 6xido mixto que se compo ne al
menos en un 50% en peso de MgO, y en donde sobre el soporte

estd aplicada una capa funcional de oOxido de cerio.

Catalizadores de este tipo y su preparacion se desc riben en
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el documento DE 10 2007 038 711 A1l.

El catalizador de DeN 2O puede presentarse en forma de
cuerpo moldeado de un tamafio y geometria arbitrario S,
preferiblemente en geometrias que presentan una gra n relacion
de superficie a volumen y que, al ser recorridas, s e genera
una pérdida de presion lo mas baja posible. Tipicas son todas
las geometrias conocidas en la catélisis tales como , p- €.,
cilindros, cilindros huecos, cilindros de varios ag ujeros,
anillos, fraccion de granulos, tri-lobulos y estruc turas
alveolares. El tamafo de las particulas o bien cuer pos
moldeados de catalizador empleados puede oscilar de ntro de
amplios limites. Tipicamente, éstos presentan un di ametro de
equivalencia en el intervalo de 1 a 10 mm. Se prefi eren
diametros de equivalencia de 1 a 4 mm. El diametro de
equivalencia es en este caso el diametro de una esf era de

igual volumen.

La invencion se refiere, asimismo, a un procedimie nto
para reducir el contenido de NO «x ¥ N O en gases, en
particular en gases de proceso y gases de escape, q ue

comprende las medidas:

a) adicion de agente reductor con contenido en

nitrdgeno a una corriente gaseosa con contenido en N.Oy
NQ para la reduccion del NO X
b) conduccion de la corriente gaseosa con contenido en

N.O, NO, y agente reductor a través de al menos un lecho

de catalizador de una etapa de DeNO « (7) que contiene un
catalizador para la reducciéon del NO x por parte del
agente reductor que contiene zeolitas dotadas con

metales de transicion, incluidos los lantanidos, y

c) conduccién de la corriente gaseosa que sale de | a
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etapa de DeNO , a travées de al menos un
catalizador de una etapa de DeN

catalizador para la descomposicion del N
cual se elige del grupo de

contienen uno O varios compuestos

activos de elementos elegidos de los grupos 5 a 11

Sistema Periddico de los Elementos, con excepcion d

zeolitas dotadas con hierro.

En la zona delante de la entrada del gas al reacto
hasta directamente delante del lecho de catalizador
(primera) etapa de DeNO «, €l gas con contenido en NO
mezcla con un agente reductor con contenido en nitr
NQ. En este caso, se puede tratar de cualquier agente
reductor con contenido en nitrdgeno que sea conocid
experto en la materia y que presente una elevada ac
para la reduccién de NO X

Ejemplos son azanos, derivados de hidroxilo de aza
asi como aminas, oximas, carbamatos, urea o derivad
urea. Ejemplos de azanos son hidracina, y muy parti
amoniaco. Un ejemplo de un derivado de hidroxilo de
hidroxilamina. Ejemplos de aminas son aminas alifat
primarias tales como metilamina. Un ejemplo de carb
carbamato de amonio. Ejemplos de derivados de urea
N,N’-sustituidas, tales como N,N’-dimetilurea. Urea
derivados de urea se emplean preferiblemente en for
disoluciones acuosas.

De manera particularmente

preferida, como

reductor para NO x S€ emplea amoniaco.
El agente reductor se afiade en las cantidades que

requieren para la reduccién de al menos una parte d

los catalizadores que

cataliticamente

agente
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la etapa de DeNO . El grado de degradacion en NO x No deberia
ascender en este caso, en el procedimiento de acuer do con la
invencion, referido a la concentracion de entrada d el NO ,,
habitualmente a mas de 70%, preferiblemente a mas d e 80%, de
manera particularmente preferida a mas de 90%, en p articular

a mas de 95%.

En el caso de la eleccion de la cantidad del agent e
reductor se ha de tener en cuenta que éste se hace reaccionar
por completo o casi por completo en la etapa de DeN Q,, de
modo que, en la medida de lo posible, no resulte fu ga alguna
del agente reductor de la etapa de DeNO x a la etapa de DeN 20
o resulte una fuga menor que 25 ppmv, preferiblemen te menor
gue 10 ppmv Yy, en particular, una fuga menor que 5 ppmv. Las
cantidades de agente reductor requeridas para ello dependen
del tipo de agente reductor, asi como de la cantida d vy tipo
de catalizador y demas parametros de trabajo tales como

presion y temperatura.

En el caso de amoniaco como agente reductor para N O se
afiade habitualmente tal cantidad de NH 3 de manera que,
referido a los componentes NH 3 Y NO 4 en la entrada de la
etapa de DeNO , resulte una relacion molar de NH 3/INOy de 0,8 a
3, preferiblemente de 1 a 2,5, de manera particular mente

preferida de 1,2 a 2y, en particular, de 1,3 a 1,8

La cantidad de agente reductor para NO x puede
determinarse y dimensionarse de modo diferente. Por ejemplo,
la medicion del contenido en NO x Se puede realizar a traves
del lugar de medicion G) a la salida de la etapa de DeN-,O vy,
a través de una sencilla regulacion, es decir, a tr avés de la
unidad de regulacion H), se puede controlar el disp ositivo de
ajuste I) para la dosificacion del agente reductor de modo
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gue en la salida de la etapa de DeN 2O se ajuste el contenido

en NO, deseado (valor nominal).

A esta estrategia de regulacion se le establecen | imites
en el procedimiento de acuerdo con la invencion, a saber
siempre que el contenido en NO x en la etapa de DeNO x deba
reducirse por completo, de modo que el lugar de med icion G)
en la salida de la etapa de DeN 20 no proporcione magnitud de
medicion significativa y, con ello, magnitud de reg ulacion.

En una realizacion preferida, el contenido en NO x Yy el
flujo del gas de escape, es decir, su cantidad, se mide por
lo tanto antes de la entrada en la etapa de DeNO x, Y a partir
de estas magnitudes se ajusta de manera correspondi ente, a
través de una unidad de control H) y bajo un calcul 0 previo
de una relacion adecuada de las cantidades de agent e reductor
y NOy, la cantidad requerida de agente reductor y se aju sta
de manera correspondiente el dispositivo de ajuste ).

La relacion adecuada de las cantidades de agente
reductor y NO  puede determinarse mediante la calibraciéon del

dispositivo de acuerdo con la invencién. Valores

correspondientes para la relacion molar en el caso de NH3
como agente reductor se encuentran por encima de lo S
indicados. En la etapa de DeNO x, la temperatura en el caso

del procedimiento de acuerdo con la invencidon se en cuentra
habitualmente entre 300 y 600°C, preferiblemente en tre 350 y
550°C y, de manera particularmente preferida, entre 400 y
550°C.

La etapa de DeNO , puede hacerse funcionar, de acuerdo
con la invencion, a presion normal o, preferiblemen te, a
sobre-presion. Tipicamente, la presion en esta etap a oscila

en el intervalo de 1 a 50 bares absolutos (bara),
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preferiblemente de 1 a 25 bara, de manera particula rmente
preferida de 4 a 15 bara. En este caso, una elevada presion
de trabajo en la etapa de DeNO x reduce la cantidad de
catalizador necesaria para la reducciéon de NO x. Una presion
elevada en parametros de trabajo, por lo demas igua les,
conduce en general a un grado de degradacion increm entado de
NQ a la salida de la etapa de DeNO X

La cantidad de catalizador en la etapa de DeNO « debe

dimensionarse de modo que en el caso de una adicion
correspondiente de agente reductor, tal como se ha expuesto
anteriormente, pueda alcanzarse el grado de degrada cion
deseado de NO , a saber en la medida de lo posible sin la

aparicion de una fuga de agente reductor.

La cantidad de catalizador depende en este caso de los
parametros de trabajo presentes de la etapa de DeNO « tal como
de la corriente en volumen del gas, de la presion d e trabajo
y de la temperatura de trabajo. Velocidades espacia les
tipicas en la etapa de DeNO x oscilan en el intervalo entre

5.000 y 200.000 h 1 preferiblemente entre 10.000 y 100.000 h
1y, de manera particularmente preferida, entre 20.0 00 y

60.000 h . En este caso, en el marco de esta descripcion se

entiende por la expresion “velocidad espacial” el ¢ ociente de
las partes en volumen de mezcla gaseosa (medido a 2 73,15 Ky
1,01325 bara) por hora, referido a una parte en vol umen de
catalizador. La velocidad espacial puede ajustarse, por
consiguiente, a través de la corriente en volumen d el gas y/o

a través de la cantidad de catalizador.
De acuerdo con la invencion, los parametros del
procedimiento en la etapa de DeNO x, €s decir, la velocidad

espacial, temperatura y presion, se eligen en el ma rco de los
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intervalos arriba indicados para estos parametros d el
procedimiento de manera que para un gas con un cont enido en
NQ dado y con una correspondiente adicion de agente r eductor
para NO x en la salida de la etapa de DeN 2O resulte un
contenido residual de NO x menor que 150 ppmv, preferiblemente
menor que 100 ppmyv, de manera particularmente prefe rida menor
que 50 ppmv, de manera muy particularmente preferid a menor
que 20 ppmv, de manera especialmente preferida meno r que 10
ppmv y de manera extraordinariamente preferida meno r que 1
ppmv.

En la etapa de DeN 20, la temperatura en el procedimiento
de acuerdo con la invencion oscila habitualmente as imismo
entre 300 y 600°C, preferiblemente entre 350 y 550° Cy, de
manera particularmente preferida, entre 400 y 550°C . La
temperatura en la etapa de DeN 20 se elige, por lo general, de
manera que no se diferencie en mas de alrededor de 50°C,
preferiblemente en no mas de alrededor de 20°C de | a
temperatura que predomina en la etapa de DeNO x. Como

temperatura de la etapa respectiva se considera la
temperatura de la corriente gaseosa directamente a la entrada

de la etapa correspondiente.

También la etapa de DeN 2O puede llevarse a cabo, de
acuerdo con la invencién, a presion normal o, prefe riblemente
a sobre-presion. Tipicamente, la presion en esta et apa oscila
en el intervalo de 1 a 50 bara, preferiblemente de 1a?25
bara, de manera particularmente preferida de 4 a 15 bara. En
este caso, una elevada presion de trabajo en la eta pa de
DeNO reduce la cantidad de catalizador requerida para la

descomposicion de N 20.

La cantidad de catalizador en la etapa de DeN 20O se mide
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de modo que pueda alcanzarse el grado de degradacio n deseado
en N ;0.

El lecho del reactor de la etapa de DeN 20 se llena
preferiblemente con catalizador de modo que — refer ido a la
corriente gaseosa que penetra — resulte una velocid ad
espacial entre 2.000 y 50.000 h 1, preferiblemente una
velocidad espacial entre 2.500 y 25.000 h 1.y de manera
particularmente preferida una velocidad espacial en tre 3.000

y 20.000 h . La velocidad espacial puede ajustarse, tal como

se describe en el caso de la reduccion del NO x, a través de
la corriente en volumen del gas y/o a través de la cantidad
de catalizador.

En el procedimiento de acuerdo con la invencion, e I

grado de reduccién de NO « en la etapa de DeNO x, asi como los
parametros de procedimiento en la etapa de DeN 20, es decir,
la velocidad espacial, temperatura y presion, se el igen en el

marco de los intervalos arriba indicados para estos

parametros del procedimiento de manera que para un gas con un

contenido dado en N 2O a la entrada de la o las etapas de

DeN,O resulte una disminucion del contenido en N 2O hasta
valores menores que 100 ppmv, preferiblemente menor es que 50

ppmv, de manera particularmente preferida menores g ue 30 ppmv
y de manera muy particularmente preferida menores q ue 15
ppmv. En conjunto, debe tener lugar una degradacion lo mas

amplia posible del N 20.

Las Figuras 1 a 6 describen formas de realizacion
preferidas del dispositivo de acuerdo con la invenc ion y del
procedimiento de acuerdo con la invencion.

La Figura 1 representa un dispositivo de acuerdo ¢ on la

invencion en seccion longitudinal, en el que los do s lechos
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de catalizador estan configurados en forma de dos c ilindros
huecos unidos. El reactor se compone del recipiente (2),
equipado con una entrada (11) y una salida (12) par a el gas.

El gas (2) a purificar con contenido en oxidos de n itrogeno
es aportado al reactor junto con un agente reductor para NO
(3), por ejemplo amoniaco, un mezclador (4) incorpo rado en la
entrada (11) a través de tuberias no representadas. La mezcla
gaseosa abandona éstas en forma de corriente de ent rada (5),

en donde el gas con contenido en 6xidos de nitrégen 0, asi

como el agente reductor gaseoso para NO X

homogéneamente entre si. La corriente de entrada (5
conducida desde el mezclador (4) al recinto de entr

del reactor y desde alli recorre un lecho de catali

DeNQ (7) y, acto seguido, un lecho de catalizador de De
(8). Estos lechos de catalizador estan dispuestos e
cesta radial en forma de dos lechos unidos y en cad
forman un cilindro hueco. La superficie envolvente

del cilindro hueco exterior limita en este caso dir

junto a la superficie envolvente externa del cilind

interior. El cilindro hueco interior forma en el in

cavidad que forma el recinto de salida (9) para el
purificado (10). Este sale del reactor a través de

(12) después de recorrer el recinto de salida (9).
conduccion de la corriente, los dos lechos de catal

8) estan provistos en su cara superior de una tapa
estanca a los gases. Las restantes paredes (15) de

radial son permeables a los gases y, p. €j., estan

como una tela metalica. La cara inferior (14) de la
radial porta los lechos de catalizador y esta confi

forma estanca a los gases, por ejemplo en forma de

son mezclados

) es
ada (6)
zador de
N,O
n una
a caso
interna
ectamente
ro hueco
terior una
gas
la salida
Para la
izador (7,
(13)
la cesta
realizadas
cesta
gurada de

una placa
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cerrada.

La Figura 2 representa un dispositivo de acuerdo ¢ on la
invencion en seccion longitudinal, en el que los do s lechos
de catalizador estan realizados en forma de dos cil indros
huecos unidos. La estructura de este dispositivo es similar a
la estructura del reactor de la Figura 1. Unicament e, en este
caso el gas a purificar fluye en direccion opuesta desde el
interior hacia el exterior a travées de los lechos d e

catalizador. También aqui, el reactor se compone de I

recipiente (1) que esta equipado con una entrada (1 1) y una
salida (12) para el gas. El gas (2) a purificar y ue
contiene 6xidos de nitrogeno es aportado al reactor junto con

un agente reductor para NO x (3), por ejemplo amoniaco, un
mezclador (4) incorporado en la entrada (11) a trav eés de
tuberias no representadas. La mezcla gaseosa abando na éstas
en forma de corriente de entrada (5), en donde el g as con
contenido en oxidos de nitrégeno, asi como el agent e reductor
para NO y son mezclados homogéneamente entre si. La corrient e
de entrada (5) es conducida desde el mezclador (4) al recinto

de entrada (6) del reactor. Este recinto termina, e n esta
forma de realizacion, en la cavidad interna del cil indro
hueco formado por el lecho de catalizador interno. Desde el
recinto de entrada (6), la corriente de gas (5) a p urificar
recorre un lecho de catalizador de DeNO « (7) y, acto seguido,

un lecho de catalizador de DeN 2O (8). Estos lechos de
catalizador estan dispuestos también en esta forma de
realizacion en una cesta radial en forma de dos lec hos
situados unidos y forman en cada caso un cilindro h ueco.
También aqui, la superficie interna de la envolvent e del
cilindro hueco limita directamente junto a la super ficie
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envolvente externa del cilindro hueco interno. En | a presente
forma de realizacion, el gas a purificar recorre lo s dos
lechos de catalizador radialmente desde el interior hacia el

exterior. El recinto de salida (9) para el gas (10)
purificado comienza aqui junto a la superficie envo
externa del lecho de catalizador de DeN
recorrer el recinto de salida (9), el gas (10) puri
sale del reactor a través de la salida (12). Para |
conduccion de la corriente, los dos lechos de catal
8) estan provistos en su cara superior en este caso
de una tapa (13) estanca a los gases; no obstante,
estar prevista en el centro de un orificio para el
corriente de entrada (5). Las restantes paredes (15
cesta radial son permeables a los gases y estan rea
p. ej., como tela metalica. La cara inferior de la
radial (14) debe estar realizada de forma estanca a
con el fin de garantizar la circulacion deseada de
de catalizador.

En la Figura 3 se describe un dispositivo de acuer
la invencién en seccion longitudinal, en el que dos
catalizador son recorridos por el gas a purificar,
primeramente de manera axial y acto seguido de mane
El reactor se compone del recipiente (1), equipado
entrada (11) y una salida (12) para el gas. El gas
purificar, con contenido en oxidos de nitrégeno, es
al reactor junto con un agente reductor para NO
ejemplo amoniaco, un mezclador (4) incorporado en |
(11) a través de tuberias no representadas. La mezc

abandona éstas en forma de corriente de entrada (5)

el gas con contenido en oOxidos de nitrégeno, asi co

,O (8).

Ivente

Después de
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agente reductor para NO x Son mezclados homogéneamente entre

si. La corriente de entrada (5) es conducida desde el
mezclador (4) al recinto de entrada (6) del reactor , y desde
alli recorre en direccion axial, un lecho de catali zador de
DeNQ (7), el cual esta incorporado en forma de lecho

horizontal entre dos fondos (15) permeables a los ¢ ases.
Después de recorrer el lecho de catalizador de NO x (7), el
gas purificado de NO « fluye a un recinto intermedio (16) el

cual desemboca en una cavidad (17) interna que esta rodeada
por un lecho de catalizador de DeN 20 (8). Para la conduccion

de la corriente, el lecho de catalizador (8) esta p rovisto en
su cara superior de una tapa (13) estanca a los gas es, la
cual se une a la pared del recipiente (1). El gas a purificar
fluye desde la cavidad (17) radialmente hacia fuera a traves
del lecho de catalizador de DeN 20O (8) y sale junto a la
superficie envolvente exterior del cilindro en el r ecinto de
salida (9) para el gas (10) purificado. Después de recorrer
el recinto de salida (9), el gas (10) purificado sa le del
reactor a través de la salida (12). La cara inferio r de la
cesta radial (14) estéa realizada de forma estanca a los gases
con el fin de garantizar la circulacion deseada del lecho de
catalizador (8).

La Figura 4 representa un dispositivo de acuerdo ¢ on la
invencion en seccion longitudinal, en el que los do s lechos
de catalizador estan realizados en forma de dos lec hos
dispuestos horizontalmente. La estructura de este d ispositivo
es similar a la estructura del reactor de la Figura 2.
Unicamente, en este caso el gas a purificar fluye d e un modo
axial a través de dos lechos de catalizador (7, 8) conectados
uno tras otro. El reactor se compone también aqui d el
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recipiente (1), equipado con entrada (11) y salida (12) para
el gas. El gas (2) a purificar y que contiene oxido s de
nitrogeno es aportado al reactor junto con un agent e reductor
para NO 4 (3) por ejemplo amoniaco, un mezclador (4) dispues to
en la entrada (11) a través de tuberias no represen tadas. La
mezcla gaseosa abandona éstas como corriente de ent rada (5)
en la que se mezclan entre si el gas con contenido en oxidos
de nitrogeno asi como el agente reductor para NO x. La
corriente de entrada (5) se conduce desde el mezcla dor (4) al
recinto de entrada (6) del reactor y desde alli, y en
direccién axial, recorre un lecho de catalizador de DeNOx (7)
asi como un lecho de catalizador de DeN 20 (8) que se une al
anterior, que en cada caso estan aplicados como un lecho
horizontal entre los fondos (15) permeables a los g ases. El
gas (10) purificado sale de la cara inferior del le cho de
catalizador de DeN 20 (8) al recinto de salida (9). Después de

recorrer el recinto de salida (9), el gas (10) puri ficado

abandona el reactor a través de la salida (12).
La Figura 5a representa un dispositivo de acuerdo con la
invencion en seccion longitudinal, en el que el lec ho de

catalizador de DeNO x (7) esta presente como un lecho

horizontal y estan presentes varios lechos de catal izador de
DeNO (8) en forma de lechos dispuestos verticalmente. El
reactor se compone del recipiente (1), equipado con entrada
(11) y salida (12) para el gas. El gas (2) a purifi car y con
contenidos en oOxidos de nitrégeno es aportado al re actor
junto con un agente reductor para NO x (3), por ejemplo
amoniaco, un mezclador (4) incorporado en la entrad a(1l) a
través de tuberias no representadas. La mezcla gase osa
abandona éstas como corriente de entrada (5) en la que se
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mezclan homogéneamente entre si el gas con contenid 0 en
oxidos de nitrdgeno asi como el agente reductor par a NOy. La
corriente de entrada (5) se conduce desde el mezcla dor (4) al
recinto de entrada (6) del reactor y desde alli rec orre en
direccion axial un lecho de catalizador de DeNO x (7) que es
mantenido o limitado por suelos (15) permeables a | 0S gases.
Después de recorrer el lecho de catalizador de DeNO x (7), el
gas purificado de NO « fluye a un recinto intermedio (16) y

desde alli a través de una disposicion (18) de vari os lechos
de catalizador de DeN 2O (8) verticales no representada con

detalle en la Figura 5a. La disposicion (18) presen ta una
seccion transversal rectangular y esta unida, en la cara
superior y la cara inferior, con soportes (19) con la
envolvente del recipiente (1). El gas purificado de NOy fluye
desde arriba hacia abajo a través de la disposicion (18),

descomponiéndose el N 2O contenido en el gas en nitrogeno y
oxigeno. El gas (10) purificado sale junto a la car a frontal
inferior de la disposicion (18) al recinto de parti da 9y

abandona el reactor a través de la salida (12).

En la parte superior de la Figura 5b esta represen tado
una seccion de la disposicion (18) a lo largo de la linea A.
La disposicion (18) se encuentra dentro del recipie nte (1) y
forma un cuadrado que esta rodeado por chapas (20). El
espacio interior del cuadrado esta formado por una secuencia
de tramos de recintos (8, 9, 17) dispuestos vertica Imente y
gue limitan directamente uno con otro. Estos tramos de
recintos son limitados en cada caso por paredes (15 )
permeables a los gases, por ejemplo de telas metali cas. En el
caso de los tramos de recinto (8) se trata de vario s lechos
de catalizador de DeN 2O que discurren verticalmente en el
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interior de la disposicion (18). En el caso de los tramos de
recinto (9) se trata de recintos de salida para el gas (10)
purificado. El caso de los tramos de recinto (17) s e trata de
recintos de entrada para el gas purificado de NO X

En la parte inferior de la Figura 5b esta represen tada
la disposiciéon (18) en seccion longitudinal junto c on un
perfil de flujo para el gas. El gas purificado de N O penetra
desde la cara superior de la disposicion (18) a tra ves de los
recintos de entrada (17) en los lechos de catalizad or de
DeN.O (8) que discurren verticalmente y es purificado a lli de
N,O. Después, el gas (10) purificado sale a los recin tos de
salida (9) y abandona acto seguido el reactor. Para la
conduccion de la corriente estan dispuestas en la c ara
frontal superior de la disposicion (18) chapas (22) estancas
a los gases que permiten al gas purificado de NO x Solamente
el acceso a los recintos de entrada (17), pero no a las caras
frontales de los lechos de catalizador de DeN 20 (8) ni a los
recintos de salida (9). Para la conduccion de la co rriente
estan incorporadas chapas (23) estancas a los gases en la
cara frontal inferior de la disposicion (18), que p ermiten al
gas (10) purificado sélo la salida después de los r ecintos de
salida (9), pero no a través de las caras frontales de los
lechos de catalizador de DeN 20 (8) y no a los recintos de
entrada (17).

La Figura 6a representa un dispositivo de acuerdo con la
invencion en seccion longitudinal, en el que los do s lechos
de catalizador estan configurados en forma de varia s lechos
dispuestos en cada caso verticalmente. La estructur a de este
dispositivo es similar a la estructura del reactor de la
Figura 5a. Unicamente, en este caso el gas a purifi car fluye
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de manera axial a través de en cada caso dos lechos de
catalizador conectados uno tras otro y en cada caso
dispuestos verticalmente (no representados con mayo r detalle
en la Figura 6a). El reactor se compone también aqu i del
recipiente (1), equipado con entrada (11) y salida (12) para
el gas. El gas (2) a purificar y con contenido en 6 xidos de
nitrogeno es aportado al reactor junto con un agent e reductor
para NO x (3), por ejemplo amoniaco, un mezclador (4)
incorporado en la entrada (11) a través de tuberias no
representadas. La mezcla gaseosa abandona éstas com o]
corriente de entrada (5) en la que el gas con conte nido en
oxidos de nitrégeno asi como el agente reductor par a NOy se
mezclan homogéneamente entre si. La corriente de en trada (5)
es conducida desde el mezclador (4) al recinto de e ntrada (6)
del reactor y recorre desde alli una disposicion (1 8) de
varias combinaciones de lechos de catalizador de De NQ vy
DeNO (7, 8) verticales no representadas con mayor deta lle en
la Figura 6a. La disposicion (18) presenta una secc ion
transversal rectangular y esta unida en la cara sup eriory en
la cara inferior con soportes (19) con la envolvent e del
recipiente (1). El gas a purificar fluye desde arri ba hacia
abajo a través de la disposicion (18), separandose los oxidos
de nitrégeno contenidos en el gas. El gas (10) puri ficado
sale junto a la cara frontal inferior de la disposi cion (18)
al recinto de salida (9) y abandona alli el reactor a traves
de la salida (12).

En la Figura 6b esta representada en seccion
longitudinal una interconexién de la disposicion (1 8) junto
con un perfil de flujo para el gas. El gas a puirifi car
penetra desde la cara superior de la disposicion (1 8) a
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través de los espacios de entrada (6) en los lechos
catalizador de DeNO « (7) y es alli purificado de NO
uno de los lechos de catalizador de DeNO
directamente a un lecho de catalizador de DeN
el N ,O que permanece en el gas es descompuesto en nitrog
oxigeno. Después, el gas (10) purificado sale de lo
de salida (9) y abandona acto seguido el reactor. L
de catalizador (7, 8) estan reunidos en cada caso p
gue limitan directamente uno con otro, que discurre
verticalmente en el interior de la disposicion (18)
caras longitudinales — a través de las cuales tambi
lugar el intercambio de gases — se encuentran en co
directo entre si. Para la conduccion de la corrient
incorporados en la cara frontal superior de la disp
(18), chapas (22) estancas a los gases que permiten
purificar inicamente el acceso a los recintos de en
pero no a las caras frontales de los lechos de cata
(7, 8) ni a los recintos de salida (9). Para la con
corriente estan dispuestos sobre la cara frontal in
la disposicion (18), chapas (23) estancas a los gas
permiten al gas (10) purificado s6lo la salida a tr
los recintos de salida (9), pero no a través de las
frontales de los lechos de catalizador (7, 8) y no
recintos de entrada (6). Los lechos de catalizador
estan delimitados lateralmente por paredes (15) per
los gases que estan realizadas, p. ej., como tela m

En la Figura 6¢c estad representada una interconexio
alternativa de la disposicion (18) en seccion longi

junto con un perfil de flujo para el gas. El gas a

penetra desde la cara superior de la disposicion (1
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través de los recintos de entrada (6) en los lechos
catalizador de DeNO « (7) y es purificado alli de NO
uno de los lechos de catalizador de DeNO

recinto intermedio (25) y luego es conducido a un |
catalizador de DeN 20O (8) en donde el N
gas es descompuesto en nitrégeno y oxigeno. Después
(10) purificado penetra en los recintos de salida (
abandona acto seguido el reactor. Los lechos de cat

(7, 8) estan reunidos en cada caso por pares que i
directamente uno con otro, que discurren verticalme
interior de la disposicion (18) y cuyas caras front

través de las cuales no tiene lugar intercambio gas
alguno — se encuentran en contacto directo entre si
conduccion de la corriente, estan incorporados sobr
superior frontal de la disposicion (18) chapas (22)

a los gases que permiten al gas a purificar Unicame
acceso a los recintos de entrada (6), pero no a las
frontales de los lechos de catalizador (7), no a lo
intermedios (25) y no a los recintos de salida (9).
conduccion de la corriente estan dispuestas en la c
frontal inferior de la disposicion (18) chapas (23)

a los gases que permiten al gas (10) purificado sél
salida a través de los recintos de salida (9), pero
través de las caras frontales de los lechos de cata

(8), no a los recintos intermedios (25) y no a los

de entrada (6). Ademas, para la conduccién de corri
incorporados, en el centro de la disposicion (18) e

caras frontales de los lechos de catalizador (7, 8)

entre los recintos de entrada (6) y los recintos de

(9) chapas (24) estancas a los gases que permiten a
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purificar solo el paso desde los lechos de cataliza
DeNQ (7) a los recintos intermedios (25) y desde alli a
lechos de catalizador de DeN
del gas desde los recintos de entrada (6) a los rec
salida (9). Los lechos de catalizador (7,
delimitados lateralmente por paredes (15) permeable
gases que estan realizadas, p. €j., como tela metal

Los siguientes ensayos Yy ejemplos de
explican el procedimiento de acuerdo con la invenci
dispositivo de acuerdo con la invencion o bien dist
elementos de los mismos, sin que con ello se preten
limitacion.
Ensayos 1 a 3: Reduccion de NO
catalizadores de hierro-zeolita a diferentes temper

Los Ensayos 1 a 3, cuyos resultados se reproducen
Figuras 7 a 9, demuestran, en el ejemplo de un cata
zeolita dotado con hierro, el efecto Unico de la et
DeNQ de acuerdo con la invencion o bien de los cataliza
utilizados en la misma para la reduccion de NO
intervalo de temperaturas de 360 a 500°C. En el cas
catalizadores empleados en los Ensayos 1 a 3 se tra
zeolitas cargadas con hierro del tipo ZSM-5 que hab
preparadas mediante intercambio de iones de cuerpos
partiendo de polvo de zeolita ZSM-5 en forma de amo
detallados para la preparacién pueden tomarse de M.
K. Kesore, R. Ménnig, W. Schwieger, A. Ti
“Preparation of highly active Fe-ZSM-5 catalyst thr
state ion exchange for the catalytic descomposition

en Appl. Catal. 184 (1999) 249-256. El polvo de cat

obtenido se calcind al aire durante 6 h a 823 K, se

« mediante NH
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secO durante una noche a 383 K. Después de la adici on de
aglutinantes correspondientes, siguid la extrusion para
formar cuerpos de catalizador cilindricos.

Los granulos de catalizador se incorporaron en un

reactor de tubos de una instalacion de ensayo que e staba
conectada a un gas de escape real de una instalacio n de acido
nitrico. La temperatura de trabajo en las zonas de reaccion
se ajustd mediante caldeo. El analisis de las corri entes de
gas que entran y salen del reactor tuvo lugar con a yuda de un
analizador de gases FTIR (razén social Ansyco) o bi en con una

medicion paramagnética para el contenido en oxigeno
Las condiciones de ensayo o bien de trabajo exacta S se

pueden deducir de la siguiente Tabla 1.

Tabla 1: Condiciones de trabajo para los Ensayos 1 a3
Ensayo 1 2 3
Parametros del
T °C 360 430 500
proceso
RG? |ht 30.000 | 40.000 50.000
P bara 6,5 6,5 6,5
Composicion del gas NG ppmv 500 525 520
de escape en la N, O ppmv 745 715 980
entrada al reactor
HO %Vol. 0,32 0,34 0,36
del ensayo
O, %Vol. 0,74 0,74 0,48
7 RG = Velocidad espacial
Los resultados de los Ensayos 1 a 3 estan reproduci dos en las
Figuras 7 a 9. La leyenda de la Figura 7 sirve de i gual
manera para las Figuras 8 y 9. La designacion “aus” en la

50



10

15

20

WO 2013/087181 PCT/EP2012/005082

leyenda designa en cada caso la concentracion en la salida
del reactor. Como se puede reconocer, el agente red uctor NH 3
puede ser dosificado, para la reduccién completa de I NO 4, sin
problemas también en cantidades mas alla de las sup ra-
estequiométricas, sin que se manifieste una fuga de NHs.
Ensayos 4 y b5 Efecto inhibidor de NO x Sobre la
descomposicion catalitica de N 20 en el caso de un catalizador

de DeN ,O sensible a NO -

La Figura 10 confirma en el ejemplo de un cataliza dor,
el cual se prepar6é analogamente al Ejemplo de reali zacion del
documento EP 1 257 347 B1 y que después de la regul acion en
temperatura presentaba una relacion en masa de los oxidos
resultantes Co 3Oy:MgO = 3:7, el efecto inhibidor de NO x Sobre
la descomposicion catalitica de N 20. Asi, bajo las
condiciones elegidas (véase la siguiente Tabla 2) | a
temperatura que se requeria para la descomposicion de N,O
era, en presencia de 1000 ppmv de NO x, aprox. 100 K mayor que
sin NO .

Tabla 2: Condiciones del ensayo para los Ensayos 4 y5
Ensayo 4 5
Cat Co 3O,/MgO | CosOy/MgO
RG h™ 10.000  [10.000

Composicion del

gas
N, O ppmv 2000 2000
0) %Vol. 2,5 2,5
HO %Vol. 0,5 0,5
NQ ppmv 0 1000
V7 Resto Resto

7 RG = Velocidad especial
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Ejemplos 1 (de acuerdo con la invencion) y 2 (compa rativo)
El efecto del procedimiento de acuerdo con la inve ncion
/ del dispositivo de acuerdo con la invencion se ex plica

mediante los siguientes Ejemplos.

En una instalaciéon de ensayo con dos reactores de tubos
conectados uno tras otro, que estaba conectada a un gas de
escape real de una instalacion de acido nitrico, se incorporo
en la primera etapa un catalizador de DeNO x Y en la segunda
etapa un catalizador de DeN 2O sensible a NO .

Antes de la primera etapa tuvo lugar la adicion de NH3
como agente reductor para NO «. El analisis de las corrientes
de gas que entran y salen del reactor tuvo lugar co n ayuda de
un analizador de gases FTIR (razon social Ansyco) o bien con
una medicién paramagnética para el contenido en oxi geno. La
temperatura de trabajo en las etapas de reaccion se ajusto
mediante precalentamiento de la corriente de gas qu e penetra
en los reactores de tubos y mediante caldeo de la z ona de
reaccion.

Como catalizador de DeN 20O sensible a NO , en la etapa de
DeNO se empled un catalizador basado en Co 3Q/MgO en forma de
tableta, el cual se prepar6 analogamente al Ejemplo de
realizacion del documento de patente EP 1 257 347 B ly
presentaba una relacion en masa de los 6xidos de re sultantes
Co3O;:MgO de 3:7. La cantidad de catalizador se eligié d e
manera que, referido al volumen aparente del catali zador de
DeNO, resultaba una velocidad espacial de 20.000 h 1. La
temperatura de la etapa de DeN 20 era de 500°C.

En la etapa de DeNO x pasé a emplearse, por una parte
(Ejemplo 1) una zeolita de tipo ZSM-5 extrudida y ¢ argada con
hierro, al igual que ya también se habia utilizado para los
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Ensayos 1 a 3. La cantidad de catalizador se eligio de manera

que, referido al volumen del lecho del catalizador, resultaba

-1

una velocidad espacial de 50.000 h . La temperatura de la

etapa de DeN ,0 ascendio asimismo a 500°C.

Por otra parte (Ejemplo 2, comparativo) en la etap a de
DeNQ se utilizé un catalizador de SCR clasico a base de VG-
WGQ@/TIO ; de la razén social Ceram en forma de granulado. Pa ra
ello, se habian desmenuzado correspondientes alveol 0s
completos del catalizador y se habian introducido e n el
reactor de tubos después del tamizado de la porcién fina. La
cantidad de catalizador se eligid en este caso de m anera que,
referido al volumen del lecho del catalizador de De NQ,
resultaba una velocidad espacial de 48.000 h 1. lLa
temperatura de la etapa de DeNO x Se regulé a 260°C, de modo
gue la corriente de gas que sale en este caso debia ser
calentada de nuevo antes de la entrada a la etapa d e DeN,O.

Las condiciones de ensayo o bien de trabajo precis as se
pueden deducir de la siguiente Tabla 3. La Figura 1 1 ilustra

los resultados del ensayo obtenido.

Tabla 3: Condiciones de ensayo para los Ejemplos 1 y 2
Ejemplo 1 2
Etapa DeNO x DeN-,O DeNG DeN-,O
Cat. Fe-ZSM-5 Co 3/MgO |V ,G-WQ/TIO , Co 30,/MgO
RG? h | 50.000 20.000 48.000 20.000
T °C 500 500 260 500

7 RG = Velocidad espacial
Tal como se puede deducir de la Figura 11, en el E jemplo
1 de acuerdo con la invencidn se consigue una conve rsion de

N,O claramente mayor que en el Ejemplo Comparativo 2.
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Sorprendentemente, en este caso en el Ejemplo 1 de acuerdo
con la invencion, comparado con el Ejemplo 2, en el que al
catalizador de Co 3/ MgO esta antepuesto un catalizador de

DeNQ clasico a base de V 205-WQ/TIO ,, la degradacion de N 20
alcanzada es, ademas, mas o menos independiente, de ntro de un
amplio intervalo, del contenido en NO « en la salida de la

etapa de DeN ,0. El procedimiento de acuerdo con la invencion

o bien el dispositivo de acuerdo con la invencion p osibilita
de esta manera la separacion simultanea de N 20y NO 4 a partir
de gases con elevadas tasas de degradacion. En el E jemplo
comparativo esto no es posible, ya que aqui en el ¢ aso de una
elevada dosificacion de NH 3, €S decir, a lo mas tardar en el
caso de una relacién de [NH 3] ein :[NO «] aus de > 1 se manifiesta
una fuga de NH 3 de la etapa de DeNO x que, en la etapa de
DeNO, conduce a una formacion, al menos parcial, de NO X
Esto tiene como consecuencia de nuevo no solo un au mento de
la concentracion de salida de NO x; SIn0 también una
inhibicion de la degradacién de N 2O en la etapa de DeN 20y,
con ello, un retroceso drastico de la degradacion d e N ;0.

Se hace constar que con relacion a esta fecha, el m ejor
meétodo conocido por la solicitante para llevar a la practica
la citada invencién, es el que resulta claro de la presente

descripcion de la invencion.
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REIVINDICACIONES

1. Dispositivo para reducir el contenido de NO «x YN 20 en
gases, que comprende:
A) unrecipiente (1) y, dispuestos en él
B) dos etapas de reaccion dispuestas una tras otra para la

separacion de NO  (etapa de DeNO ) mediante reduccion de

NQ con un agente reductor con contenido en nitrégeno Y,
dispuesta a continuacion, para la separacion de N 20
mediante descomposicion catalitica de N 20en N,y O,

(etapa de DeN ,0) que en cada caso presentan uno o varios
lechos de catalizador (7, 8), y que son recorridas por
el gas a purificar, en donde

C) al menos un lecho de catalizador de la etapa de DeNQ
(7) contiene un catalizador para la reduccion de NO x con
agentes reductores con contenido en nitrégeno, que
contiene zeolitas dotadas con metales de transicion :
incluidos los lantanidos,

D) al menos un lecho de catalizador de la etapa de DeNO
(8) contiene un catalizador para la descomposicion de

N.O en N , y O , que no contiene zeolitas o que contiene

menos de 15% en peso de zeolitas, y que contiene un 00
varios compuestos cataliticamente activos de elemen tos
elegidos de los grupos 5 a 11 del Sistema Periédico de
los Elementos, exceptuadas zeolitas dotadas con hie rro,
y

E) delante de la etapa de DeNO « (7) estad provisto un

dispositivo para incorporar un agente reductor con
contenido en nitrégeno en la corriente del gas con

contenidoenNO 4y N ,0.
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2. Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracteri zado
por que esta provisto un mezclador a través del cua | son
conducidos el gas con contenido en NO x ¥ N 20, asi como el
agente reductor, y después de la mezcladura a fondo son
dirigidos a la etapa de DeNO x» en donde se trata
preferiblemente de un mezclador estatico que esta d ispuesto
delante del recipiente (1) o en la salida en el rec ipiente
(1) o inmediatamente delante de la etapa de DeNO X

3. Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracteri zado
por que estan provistos lugares de medicion F) para el flujo
o para la cantidad del gas y/o lugares de medicion G) para la
determinacion de la concentracion de NO x 0 de uno de sus
componentes individuales en el gas, estando dispues to un
lugar de medicion F) preferiblemente delante de la etapa de
DeNQ, y un lugar de medicion G) se encuentra delante de la
etapa de DeNO , detras de la etapa de DeNO « Y delante de la
etapa de DeN ,0 o detras de la etapa de DeN 20.

4. Dispositivo segun la reivindicacion 3, caracteri zado
por que un lugar de medicion G) esta dispuesto detr as de la

etapa de DeN ,0 o0, de manera particularmente preferida,

delante de la etapa de DeNO x en la tuberia de alimentacion
para el gas con contenido en oOxidos de nitrogeno Yy a
purificar.

5. Dispositivo segun la reivindicacion 3, caracteri zado
por que los lugares de medicion F) y G) para la det erminacion
de la cantidad del agente reductor alimentado estan acopladas
a través de una unidad de control o de regulacion H ) con un
dispositivo de ajuste 1), con el cual se puede prov ocar una
modificacion de la alimentacion de la cantidad del agente
reductor, preferiblemente con wuna valvula controlab le o
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regulable, con la cual se puede ajustar el flujo o la
cantidad del agente reductor que recorre el disposi tivo E).

6. Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracteri zado
por que al menos un lecho de catalizador de una eta pa de
reaccion, preferiblemente al menos un lecho de cata lizador de
las dos etapas de reaccion esta configurado o bien dispuesto
de manera que es recorrido lateralmente, en particu lar

radialmente por el gas a purificar, presentandose
preferiblemente en forma de un cilindro hueco el le cho de
catalizador recorrido radialmente de una o, en part icular,

preferiblemente de las dos etapas de reaccion.

7. Dispositivo segun la reivindicacion 6, caracteri zado
por que los lechos de catalizador de las dos etapas de
reaccion recorridos radialmente se presentan en for ma de
cilindros huecos, que estan dispuestos unidos
concéntricamente, conteniendo preferiblemente el ci lindro
hueco externo catalizador para la reducciéon de NO x, cuyas
particulas o cuerpos moldeados presentan un diametr o de
equivalencia de 2 a 5mm, y conteniendo el cilindro hueco
interno catalizador para la descomposicion de N 20O, cuyas
particulas o cuerpos moldeados presentan un diametr o de

equivalenciade 1 a 4 mm.

8. Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracteri zado
por que en la etapa de DeNO x estan contenidos catalizadores
gue contienen zeolitas dotadas con Co, Cu y/lo Fe, e n

particular zeolitas dotadas con Fe.

9. Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracteri zado
por que en la etapa de DeN 2O estan contenidos catalizadores
gue contienen uno o varios compuestos cataliticamen te activos
de elementos seleccionados de los grupos 9 a 11 del Sistema
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Periodico de los Elementos, preferiblemente compues tos de los

elementos Co, Pt, Pd, Ir, Rh, Ni y/o Cu, de manera

particularmente preferida Co, Rh, Niy/o Cuy, enp articular,
Co o Rh.

10. Dispositivo segun la reivindicacion 9, caracter izado
por que los compuestos cataliticamente activos en | 0s
catalizadores de DeN 2O estan contenidos en forma pura o estan
aplicados sobre materiales de soporte adecuados o e stan
mezclados con los mismos, empleandose como material es de
soporte, en particular, oxidos refractarios, prefer iblemente

SiO,, TiIO 5, ZrO ,, Al >,0;, 0 mezclas de dos o varios de los

mismos, 0 materiales que presentan por Si mMismos un a
determinada actividad catalitica para la descomposi cion de
N,O, en particular MgO, zeolitas, hidrotalcitas 0 mez clas de

dos 0 mas de los mismos.

11. Dispositivo segun la reivindicacion 9, caracter izado
por que en la etapa de DeN 2O estan contenidos catalizadores
gue contienen Rh, que estan soportados sobre ZrO 2, TIO 2 0
hidrotalcitas o estdn mezclados con estos materiale s de
soporte, 0 por que en la etapa de DeN 2O estan contenidos
catalizadores con contenido en Co que estan soporta dos sobre
hidrotalcitas o sobre 6xido de magnesio o0 estan mez clados con

estos materiales de soporte.

12. Procedimiento para reducir el contenido de NO «xYN 20
en gases, que comprende las medidas:

a) adicion de agente reductor con contenido en nitr ogeno a
una corriente gaseosa con contenido en N 20y NO 4 para la
reduccion del NO X1

b) conduccion de la corriente gaseosa con contenido en N ;0,

NQ y agente reductor a través de al menos un lecho de
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catalizador de una etapa de DeNO x (7) que contiene un
catalizador para la reducciéon del NO x por parte del
agente reductor que contiene zeolitas dotadas con

metales de transicion, incluidos los lantanidos,

haciéndose reaccionar NO « mediante reduccion de NO x con

el agente reductor con contenido en nitrégeno, y

c) conduccion de la corriente gaseosa que sale de | a etapa

de DeNOy a traveés de al menos un lecho de catalizador de
una etapa de DeN ,0 (8) que contiene un catalizador para
la descomposicion del N 20 en N,y O , el cual se elige

del grupo de los catalizadores que contienen uno o

varios compuestos cataliticamente activos de elemen tos
elegidos de los grupos 5 a 11 del Sistema Periédico de
los Elementos, con excepcion de las zeolitas dotada s con
hierro, haciéndose reaccionar N 20 mediante
descomposicion catalitica de N 20enN ,yO ».

13. Procedimiento segun la reivindicacion 12,

caracterizado por que la cantidad del agente reduct or se
elige de manera que éste se hace reaccionar por com pleto o
casi por completo en la etapa de DeNO x, de modo que no
resulte fuga alguna del agente reductor de la etapa de DeNO
a la etapa de DeN 20 o resulte una fuga menor que 25 ppmv.

14. Procedimiento segun la reivindicacion 12,

caracterizado por que el agente reductor para NO x €S
amoniaco, el cual se afiade preferiblemente en una c antidad
tal que, referido a los componentes NH 3 Y NO 4 en la entrada

de la etapa de DeNO «, resulte una relacion molar de NH 3/NOy de
0,8 a 3, preferiblemente de 1 a 25 de manera
particularmente preferida de 1,2 a 2 y, en particul ar,de 1,3
al,s.
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15. Procedimiento segun la reivindicacion 12,
caracterizado por que el agente reductor con conten ido en
nitrogeno se afade a la corriente gaseosa con conte nido en

N.O y NO 4 en una cantidad tal que el grado de degradacion en

NQ, referido a la concentracion de entrada de NO x, asciende
a mas de 70%, preferiblemente a mas de 80%, de mane ra
particularmente preferida a mas de 90%, en particul ar a mas
de 95% y/o por que en la etapa de DeN 2O la velocidad
espacial, la temperatura y la presion se eligen de manera que
el gas en la salida de la etapa de DeN 2O presenta un

contenido en N ,0O menor que 100 ppmv, preferiblemente menor

gue 50 ppmv, de manera particularmente preferida me nor que 30
ppmv y de manera muy paticularmente preferida menor que 15
ppmv.

16. Procedimiento segun la reivindicacion 12,

caracterizado por que la adicion de agente reductor para NO
se regula midiendo el contenido en NO x a través de un lugar

de medicién G) junto a la salida de la etapa de DeN 20y, a
través de una unidad de regulacion H), se controla un
dispositivo de ajuste |) para la dosificacion del a gente
reductor de manera que junto a la salida de la etap a de DeN ;0
se ajusta el contenido en NO x deseado y/o por que la adicion

de agente reductor para NO « Se regula midiendo el contenido

en NOy y el flujo o la cantidad del gas antes de la entra da

en la etapa de DeNO x; Y a partir de estas magnitudes se

ajusta de manera correspondiente, a través de una u nidad de
control H) y bajo un calculo previo de una relacion adecuada
de las cantidades de agente reductor y NO x, la cantidad

requerida de agente reductor y se ajusta de manera

correspondiente el dispositivo de ajuste I).
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17. Procedimiento segun la reivindicacion 12,
caracterizado por que la temperatura en la etapa de DeNOy y
en la etapa de DeN 2O se encuentra entre 300 y 600°C,
preferiblemente entre 350 y 550°C vy, de manera
particularmente preferida, entre 400 y 550°C, y por que la

temperatura en la etapa de DeN

50°C, preferiblemente en no mas de 20°C de la tempe

predomina en la etapa de DeNO «,» Ylo por que la presion en la

,O se diferencia en no mas de

ratura que

etapa de DeNO , y en la etapa de DeN 2O se encuentra en el

intervalo de 1 a 50 bara, preferiblemente de 1 a 25
manera particularmente preferida de 4 a 15 bara, y/
el procedimiento en la etapa de DeNO
velocidades espaciales de 5.000 a 200.000
preferiblemente de 10.000 a 100.000 h .
particularmente preferida, de 20.000 a 60.000 h

18. Procedimiento segun la  reivindicacion
caracterizado por que el procedimiento en la etapa

se lleva a cabo a velocidades espaciales de 2.000

ht, preferiblemente de 2.500 a 25.000 h .

particularmente preferida, de 3.000 a 20.000 h

Y,

-1

h

12,

de

bara, de
0 por que

« se lleva a cabo a

manera

de DeN,O
a 50.000

manera
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RESUMEN

DISPOSITIVO Y PROCEDIMIENTO PARA LA ELIMINACION DE  NGY N ,0

Se describen un dispositivo y un procedimiento par a
reducir el contenido de NO x Y N 20 en gases. El dispositivo
comprende: A) un recipiente (1) y, dispuestos en él , B) dos

etapas de reaccion dispuestas una tras otra para la
separacion de NO  (etapa de DeNO ) mediante reduccion de NO X

con un agente reductor con contenido en nitrogeno y :

dispuesta a continuacion, para la separacion de N 2O mediante
descomposicion catalitica de N 20en N,y O , (etapa de DeN ,0)
gue en cada caso se componen de uno o varios lechos de
catalizador (7, 8), y que son recorridas por el gas a
purificar, en donde C) el al menos un lecho de cata lizador de

la etapa de DeNO , (7) contiene un catalizador para la

reduccion de NO  con agentes reductores con contenido en

nitrogeno, que contiene zeolitas dotadas con metale s de
transicion, incluidos los lantanidos, D)el al menos un lecho
de catalizador de la etapa de DeN 2O (8) contiene un
catalizador para la descomposicion de N 20 en N, y O, que
contiene uno o varios compuestos cataliticamente ac tivos de
elementos elegidos de los grupos 5 a 11 del Sistema Periodico
de los Elementos, exceptuadas zeolitas dotadas con hierro, y

E) delante de la etapa de DeNO « (7) esta previsto un
dispositivo para incorporar un agente reductor con contenido
en nitrdgeno en la corriente del gas con contenido en NOy y
N;O. La combinacion de catalizadores utilizada de acu erdo con
la invencion permite una estructura muy sencilla y un

funcionamiento muy rentable del reactor.
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Figura 8: Resultados del Ensayo 2
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