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DESCRIPCION

Uso de polvo de larnita en el almacenamiento y fijacién de gases.
Campo de la invencion

La presente invencion se relaciona con el empleo de minerales, en concreto silicatos, en el almacenamiento y
fijacion de gases, especialmente, CO,.

Antecedentes de la invencion

En el almacenamiento y fijacién del diéxido de carbono (CO,), una de las tecnologias mas prometedoras es la
relacionada con la fijacién de dicho gas en forma de carbonatos inorganicos e insolubles. Esa fijacién se consigue
mediante una reaccién quimica, conocida como carbonatacién mineral.

En las reacciones de carbonatacion, el CO, reacciona con materiales (mayoritariamente silicatos) que tienen 6xidos
metdlicos (tipicamente de metales alcalino-térreos) en su composicion, formando asi el correspondiente carbonato y
silice (SiO,) como sub-producto. Sin embargo, estas reacciones son muy lentas cuando transcurren en ambientes
naturales, de tal manera que los estudios que implementan actualmente dichas reacciones requieren la adicién de
una energfa intensiva (de activacién), para conseguir que los minerales sean mds reactivos. En definitiva, la adicién
de energia de activacion persigue que esta tecnologia de almacenamiento evolucione desde una etapa de estudio o
desarrollo, a otra etapa que tenga como fin la fijacién del CO, a una escala masiva y viable econémicamente.

Dentro de esa evolucion, destacan ciertos trabajos publicados recientemente (Wu et al. Ind. Eng. Chem. Res. 2001,
40:3902 y Tai et al. AIChE J. 2005, 52:292). En ellos se puede destacar, para diferentes protocolos experimentales,
los valores obtenidos en la velocidad de conversién wollastonita (CaSiO;)/calcita (CaCOs), donde wollastonita y
calcita son fases minerales. Estos valores se deben interpretar como una medida de la eficacia en la fijacién del CO,
por parte de los minerales, a partir de la conversién del Ca del silicato en Ca del carbonato, después de ocurrida la
reaccion de carbonatacion. Asi, Wu et al. (citado supra), partiendo de una muestra de mineral wollastonita pulverizada
en un reactor a presiéon atmosférica y temperatura ambiente, han obtenido unos valores de conversion (reaccién de
carbonatacion) del 14% en 22 dias de duracién del experimento.

Posteriormente, se han realizado estudios comparativos analizando diferentes tipos de muestras y condiciones
experimentales (Zevenhoven et al. Catal. Today 2006, 115:206), obteniéndose unos resultados mds esperanzadores.
Entre ellos, destacan los obtenidos a partir del silicato de magnesio (O’ Connor et al. Proceeding of the 27th Int. Conf.
on Coal utilization and Fuel system 2002, 819) con muestra también pulverizada, y en reactores con unas condiciones
de alta presién y temperatura, llegando a valores del 80% en la reaccién de conversién durante 1 h de duracién del
experimento. Las variables experimentales que han posibilitado que dichos protocolos obtengan tan prometedores
resultados incluyen la pulverizacién de la muestra, las especies quimicas presentes en la solucién acuosa donde ocurre
la reaccién con el CO,, asi como las condiciones de alta presién y temperatura.

Por otra parte, el empleo de silicato dicalcico (Ca,Si0,), conocido como larnita o bellita (fase mineral) segin
distintos autores, en la fijacién de gases tipo CO,, estd referenciado por diferentes autores. Dichos estudios de fijacién
de gases (Young ef al. J. Am. Ceram. Soc. 1974, 57:394; Bukowski ef al. Cem. Conc. Res. 1979, 9:57; Goodbrake
et al. J. Am. Ceram. Soc. 1979, 62:168; Goto et al. J. Am. Ceram. Soc. 1995, 78:2867; Shtepenko et al. Chem. Eng.
J. 2006, 118:107) fueron realizados con ese mineral (larnita o bellita), bien como un componente mas del cemento o
bien como componente mineral individual. En el dltimo articulo citado, la sintesis se realiza a partir de la mezcla en
grado reactivo de silice y carbonato, posteriormente sinterizada a 1.400-1.500°C, esto es, densificada por tratamiento
térmico; dicha mezcla, en presencia de agua, es colocada en una cdmara de carbonatacién a una presion de 2 bares
(2x10° Pa), y durante 60 minutos es sometida a un flujo de CO,. El material resultante es secado y molido. Este
procedimiento es repetido 5 veces hasta conseguir que la totalidad de la muestra de toda la mezcla haya reaccionado.

Ademéds de esto, y de cara a un método de sintesis alternativo al método de fabricacién de los componentes del
cemento, existen varias referencias sobre sintesis de larnita a partir del método sol-gel. En una de dichas referencias,
la mas reciente, s6lo se describe el procedimiento experimental y el producto obtenido (Chrysafi ef al. J. Eur. Ceram.
Soc. 2007, 27:1707). El procedimiento comprende la obtencion de un gel a partir de la mezcla de diferentes reactivos
o bien de tetraetoxisilano (TEOS) y nitrato de calcio tetrahidrato o de un sol de silice al 30% en agua y nitrato de
calcio tetrahidrato y posterior calentamiento a 1.000°C del gel amorfo para obtener larnita.

Descripcion detallada de la invencion
Polvo de larnita
El término “larnita”, tal como aqui se utiliza, se refiere a silicato dicélcico (Ca,SiO,), también conocido como

bellita, un mineral escaso en medios naturales y, junto con el silicato tricdlcico, uno de los componentes fundamentales
del cemento Portland.



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

60

65

ES 2350673 Al

En una realizacién particular, el polvo de larnita utilizado en la puesta en practica del procedimiento de la invencién
es un polvo de larnita sintética, es decir, un polvo obtenido a partir de la sintesis de larnita, ya que este mineral es escaso
en la naturaleza.

El polvo de larnita sintética puede obtenerse mediante diferentes métodos, entre los que se encuentra el método
sol-gel (Chrysafi ef al. J Eur Ceram Soc 2007, 27:1707). No obstante, en una realizacion particular, el polvo de larnita
sintético se obtiene mediante un procedimiento que comprende:

a) mezclar una fuente de silicio con una fuente de calcio, en presencia de un disolvente;

b) eliminar el disolvente utilizado en la etapa a);

c¢) secar el producto obtenido en la etapa b);

d) triturar el producto obtenido en la etapa c); y

e) someter al producto obtenido en la etapa d) a un tratamiento térmico para obtener polvo de larnita sintética.

En la etapa a) una fuente de silicio se mezcla con una fuente de calcio, en presencia de un disolvente. Pricticamente
cualquier fuente de silicio apropiada puede ser utilizada para obtener polvo de larnita sintética segtn el procedimiento
anterior. En una realizacién particular, dicha fuente de silicio es diéxido de silicio (silice), tipicamente en forma de una
solucién coloidal, tal como una solucién coloidal acuosa de silice. La concentracién de silice presente en dicha solucién
coloidal puede variar dentro de un amplio intervalo, tipicamente entre el 25% y el 40% en peso. En una realizacién
concreta, se utiliza una solucidn coloidal acuosa de silice al 30% (Ejemplo 1). En otra realizacion particular, dicha
fuente de silicio es aerosil, normalmente en forma de una solucidén acuosa coloidal de aerosil. Alternativamente, la
fuente de silicio es un producto resultante de la hidrdlisis de un alcoxisilano.

Asimismo, cualquier fuente de calcio apropiada puede ser utilizada para obtener polvo de larnita sintética segin
el procedimiento anterior. Ejemplos ilustrativos, no limitativos de fuentes de calcio incluyen las sales célcicas, e.g.,
nitrato célcico, cloruro cdlcico, etc. En una realizacién particular, como fuente de calcio se utiliza una solucién acuosa
de nitrato cdlcico tetrahidrato.

Las fuentes de silicio y de calcio se mezclan, en las cantidades estequiométricas apropiadas, en funcién del polvo
de larnita sintética a obtener, eligiéndose, en general, relaciones molares entre dichas fuentes de silice y de calcio que
permitan obtener polvos de larnita sintética con una composiciéon quimica préxima a la de la fase natural. En este
sentido, aunque la relacién molar Si/Ca en el polvo de larnita sintética puede variar dentro de un amplio intervalo,
en una realizacién particular, el polvo de larnita sintética tiene una relacién molar Si/Ca comprendida entre 0,5 y 1.
Asi, en una realizacién particular, se obtiene un polvo de larnita sintética con una relacién molar Si/Ca de 0,5; en otra
realizacién particular, se obtiene un polvo de larnita sintética con una relacién molar Si/Ca de 1.

La mezcla de dichas fuentes de silicio y de calcio se lleva a cabo en presencia de un disolvente apropiado, opcional-
mente, con la ayuda de ultrasonidos. Ejemplos ilustrativos, no limitativos, de dichos disolventes incluyen etilenglicol
(EG), polivinil alcohol (PVA), un polietilenglicol (PEG), etc., y sus mezclas con agua, preferentemente, EG en solu-
cioén acuosa. En una realizacion particular, la mezcla de las fuentes de silice y de calcio se lleva a cabo en presencia
de una solucién acuosa de etilenglicol. En general, el empleo de dichos disolventes tiene como finalidad garantizar la
presencia de grupos hidroxilo con el fin de inhibir el contacto entre cationes y evitar la aglomeracién y precipitacion.
Opcionalmente, si se desea, pueden utilizarse ultrasonidos con el fin de reducir, en cierta medida, el empleo de dicho
disolvente. El empleo de EG permite obtener polvos de larnita con menor componente amorfo lo que es indicativo de
que la reaccion entre la fuente de silicio y la fuente de calcio es mas completa.

Una vez efectuada la mezcla entre la fuente de silice y la fuente de calcio se procede a eliminar el disolvente
utilizado [etapa b)]. La eliminacién de dicho disolvente, que se puede llevar a cabo por métodos convencionales, por
ejemplo, mediante evaporacién bajo condiciones adecuadas, da lugar a un producto que, tipicamente, es un gel. En
una realizacién particular, cuando el disolvente comprende una solucién acuosa de EG, la eliminacion del disolvente
se realiza calentando a una temperatura de 100°C aproximadamente, con agitacién, con el fin de evaporar todo el
disolvente.

A continuacidn, en la etapa c), se procede a secar el producto (gel) obtenido tras la eliminacién del disolvente en
la etapa b). En general, el secado se realiza en un equipo convencional bajo condiciones que no alteran al producto.
En una realizacién particular, dicho gel se seca en estufa a una temperatura de aproximadamente 100°C durante 48 h
aproximadamente.

Seguidamente, el producto obtenido tras secar el gel se tritura [etapa d)] hasta obtener un polvo amorfo con una
granulometria del orden de decenas de micras, por ejemplo, entre 10 y 100 micras, y, finalmente, dicho material (polvo
amorfo) se somete a un tratamiento térmico para eliminar residuos orgdnicos eventualmente presentes y obtener la
fase cristalina de larnita. En una realizacién particular, dicho tratamiento térmico comprende calentar dicho material
(polvo amorfo), con una velocidad de calentamiento de 5°C/min, hasta una temperatura de 600°C aproximadamente y
mantenerlo a dicha temperatura durante 1 hora aproximadamente, con lo que se obtiene un polvo cuya caracterizacién
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tanto a nivel de composicién como a nivel mineralégico pone de manifiesto que se trata de polvos de larnita sintética
(Ejemplo 1).

Los polvos de larnita sintéticos asi obtenidos se pueden caracterizar a nivel textural, de composicién y minera-
16gico, mediante el empleo de técnicas convencionales, tales como, por ejemplo, Fluorescencia de Rayos X (FRX),
Difraccién de Rayos X (DRX), método Brunauer-Emmet-Teller (BET) y andlisis por energia dispersiva de rayos X
(EDX) acoplado a un Microscopio Electrénico de Barrido (MEB).

Aplicaciones del polvo de larnita

Ensayos realizados por los inventores han puesto de manifiesto que el polvo de larnita puede ser utilizado para fijar,
almacenar o eliminar gases, por ejemplo, CO,, mediante una reaccién de carbonatacién (Ejemplo 2). Otros tipos de
gases emitidos a la atmdsfera tales como SO,, NOx, CO y H,S también podrian ser fijados, almacenados o eliminados
por dicho polvo de larnita. Asimismo, otros ensayos realizados por los inventores han puesto de manifiesto que el
producto carbonatado resultante de someter el polvo de larnita a una reaccién de carbonataciéon también puede ser
utilizado para recuperar larnita (Ejemplo 3).

Por tanto, en un aspecto, la invencidn se relaciona con un procedimiento para el almacenamiento de un gas, en
adelante procedimiento de almacenamiento de gas de la invencién, que comprende el empleo de polvo de larnita. De
forma mas concreta, el procedimiento de almacenamiento de gas de la invencidn, comprende poner en contacto una
corriente gaseosa que comprende dicho gas con polvo de larnita bajo condiciones que permiten la fijacién de dicho
gas por el polvo de larnita.

En una realizacién particular, el procedimiento de almacenamiento de gas de la invencién, comprende, poner en
contacto una corriente de dicho gas con una suspension (dispersién) acuosa de polvo de larnita bajo condiciones de
temperatura y presion apropiadas.

Ejemplos ilustrativos, no limitativos, de gases que pueden ser almacenados segun el procedimiento de almace-
namiento de gas de la invencidn incluyen gases emitidos a la atmdsfera tales como CO,, SO,, NOx, CO, H,S, etc.,
asf como sus mezclas. De este modo, mediante el procedimiento de almacenamiento de gas de la invencién pueden
almacenarse y, en consecuencia, eliminarse, gases potencialmente nocivos para el medio ambiente.

El polvo de larnita a utilizar puede ser polvo de larnita natural o bien polvo de larnita sintética, el cual puede
obtenerse seglin como se ha indicado previamente. Asimismo, las caracteristicas del polvo de larnita ya han sido
previamente definidas.

Las condiciones de temperatura y presion se elegirdn entre aquellas que resulten apropiadas para facilitar la fijacion
del gas por el polvo de larnita; aunque dichas condiciones de temperatura y presion pueden variar dentro de un amplio
intervalo, en una realizacion particular, dichas condiciones de temperatura y presion apropiadas consisten en tempera-
tura ambiente y presion atmosférica. Ventajosamente, el procedimiento de almacenamiento de gas de la invencién se
lleva a cabo manteniendo la agitacién.

La reaccion de fijacion del gas por el polvo de larnita segin el procedimiento de almacenamiento de gas de la
invencién puede llevarse a cabo en un reactor apropiado, por ejemplo, en un reactor que comprende una valvula para
la entrada de gas y otra para la salida del gas, controlando el tiempo y el pH de la reaccién. Si se desea, los productos
resultantes de someter el polvo de larnita a dicha reaccién de fijacién de gas pueden ser analizados inmediatamente
después de finalizado el procedimiento, sin necesidad de tener que ser mantenidos en reposo en el reactor durante un
periodo tiempo. El andlisis de dichos productos mediante técnicas apropiadas, por ejemplo, DRX, permite comprobar
la eficacia de la reaccion de fijacién del gas, es decir, de la transformacién de larnita (Ca,SiO,) en el producto corres-
pondiente en funcién del gas fijado. El producto resultante de someter polvo de larnita a una reaccién de fijacion de
un gas, tal como se ha descrito previamente, constituye un aspecto adicional de la presente invencion.

Aunque el procedimiento de almacenamiento de gas de la invencién permite almacenar y, en consecuencia, elimi-
nar, gases emitidos a la atmdsfera potencialmente nocivos para el medio ambiente, tales como CO,, SO,, NOx, CO,
H,S, etc., en una realizacién particular, el gas a almacenar segiin el procedimiento de almacenamiento de gas de la
invencidn, debido a su especial relevancia, es el CO,.

Por tanto, en una realizacién concreta, la invencién proporciona un procedimiento para el almacenamiento de
CO, que comprende el empleo de polvo de larnita. De forma mas concreta, dicho procedimiento comprende poner
en contacto una corriente de un gas que comprende CO, con polvo de larnita. Para ello, brevemente, se pone en
contacto una corriente de un gas que comprende CO, con una suspensién (dispersion) acuosa de polvo de larnita bajo
condiciones de temperatura y presion apropiadas. En una realizacién concreta, dicho gas que comprende CO, es un
gas compuesto mayoritariamente, es decir, practicamente en su totalidad, por CO,; en otra una realizacién concreta,
dicho gas que comprende CO, es un gas que contiene CO, junto con otros gases en diferentes proporciones relativas.

Las caracteristicas del polvo de larnita ya han sido previamente definidas. Las condiciones de temperatura y pre-
sién se elegirdn entre aquellas que resulten apropiadas para facilitar la fijacion del CO, por el polvo de larnita; aunque
dichas condiciones de temperatura y presién pueden variar dentro de un amplio intervalo, en una realizacién particu-
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lar, dichas condiciones de temperatura y presion apropiadas consisten en temperatura ambiente y presién atmosférica.
Ventajosamente, el procedimiento de almacenamiento de CO, proporcionado por esta invencién se lleva a cabo man-
teniendo la agitacion.

La reaccion de carbonatacion del procedimiento alternativo de almacenamiento de CO, proporcionado por esta
invencion (basado en el empleo de polvo de larnita) puede llevarse a cabo en un reactor apropiado, por ejemplo, en un
reactor que comprende una valvula para la entrada de gas y otra para la salida del gas, controlando el tiempo y el pH de
la reaccion. Si se desea, los productos carbonatados, es decir, los productos resultantes de someter el polvo de larnita
a dicha reaccion de carbonatacién, pueden ser analizados inmediatamente después de finalizado el procedimiento,
sin necesidad de tener que mantenerlos en reposo en el reactor durante un periodo de tiempo. El andlisis de dichos
productos carbonatados mediante DRX permite comprobar la eficacia de la reaccién de carbonatacion, es decir, de la
transformacién de larnita (Ca,SiO4) en CaCOj; (véase el Ejemplo 2). Utilizando esa técnica se observan velocidades
de carbonatacién muy elevadas, ya que en tan s6lo un periodo de tiempo de 15 minutos aproximadamente no se
detecta larnita sino Unicamente minerales de carbonato cdlcico (e.g., vaterita y calcita). La presencia de SiO, no puede
ser determinada mediante DRX debido a su cardcter amorfo, por lo que se recurre a otros técnicas, por ejemplo,
EDX-MEB; en este sentido, el andlisis de dicho producto carbonatado mediante EDX-MEB revela la presencia de Si,
elemento que en el andlisis EDX (para cualquier tipo de material utilizado) se expresa en forma de 6xido, SiO,. La
proporcioén de silice frente a CaCO; es variable en funcién de la relacidn Si/Ca presente en la materia prima (polvo de
larnita).

Dicho producto carbonatado, resultante de someter polvo de larnita a una reaccién de carbonatacion, constituye un
aspecto adicional de la presente invencion.

En otro aspecto, la invencion se relaciona con un procedimiento para recuperar larnita a partir de un producto
carbonatado obtenible mediante el procedimiento de almacenamiento de CO, de la invencién, que comprende someter
dicho producto carbonatado a un tratamiento térmico apropiado con el fin de obtener un material que comprende
larnita.

El producto carbonatado obtenible mediante el procedimiento de almacenamiento de CO, de la invencién puede
ser obtenido sometiendo polvo de larnita a una reaccion de carbonatacion, tal como se ha descrito previamente.

El tratamiento térmico a aplicar se elegird en funcidn de diversos factores, incluyendo la naturaleza del producto
a tratar, aunque estard dirigido a obtener un material que comprende larnita. Aunque dicho tratamiento térmico puede
variar, en una realizacion particular, dicho tratamiento térmico comprende el calentamiento de dicho producto carbo-
natado obtenible mediante el procedimiento de almacenamiento de CO, de la invencién, a una temperatura de 900°C,
con una velocidad de calentamiento de 5°C/min, y mantenerlo a dicha temperatura (900°C) durante 1 hora, con el fin
de obtener un material que comprende larnita.

En una realizacion particular, dicho producto carbonatado resultante de someter polvo de larnita a una reaccién
de carbonatacidn, se seca y los componentes del subproducto obtenido (e.g., calcita y silice) se mezclan y la mezcla
resultante se trata térmicamente en una estufa a aproximadamente 900°C, con una velocidad de calentamiento de
5°C/minuto aproximadamente, y se mantiene a dicha temperatura durante aproximadamente 1 hora, obteniéndose un
material que, analizado por DRX, resulta estar constituido mayoritariamente por larnita y cantidades menores de otros
minerales, e.g., wollastonita (Ejemplo 3).

Como puede apreciarse, alternativamente, la invencién permite cerrar un ciclo ya que partiendo de polvo de larnita
que posteriormente se somete a una reaccion de fijacion de un gas (CO,) (e.g., mediante una reaccién de carbonatacion)
para dar lugar a un producto (e.g., un producto carbonatado) que, tras tratamiento térmico, da lugar a un material que
comprende mayoritariamente larnita, es decir, el material inicial.

Los siguientes ejemplos ilustran la invencién y no deben ser considerados en sentido limitativo del alcance de la
misma.

Ejemplo 1
Produccion de polvos de larnita sintética

Se sintetizaron distintos polvos de larnita con 2 relaciones molares Si/Ca diferentes.

1.1 Polvos de larnita sintética con una relacion molar Si/Ca de 0,5

A una solucién 0,46 M de Ludox® [solucién coloidal acuosa de silice al 30%] (disolucién de 6 gde Ludox® en 56
ml de agua destilada) se afiadi6 una solucién acuosa de de nitrato de calcio tetrahidrato 1 M (disolucién de 14,152 g
de nitrato de calcio tetrahidrato en 60 ml de agua destilada). Tras 10 minutos de agitacion, se afiadieron 104 ml de una
solucién acuosa de etilenglicol al 5%. Bajo condiciones de agitaciéon magnética, la mezcla se calent6 a 100°C hasta la

evaporacion total del disolvente. Este modo de operacion implica la obtencién de un gel con una relacién molar Si/Ca
de 0,5 en el producto obtenido.
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El gel obtenido se secéd en estufa a 100°C durante 48 h, posteriormente se triturd, y, a continuacién, el polvo
obtenido fue tratado térmicamente a 600°C (velocidad de calentamiento de 5°C/min) durante 1 h. Una vez tratado, el
polvo obtenido (identificado en la Tabla 1 como “polvo de larnita Si/Ca (molar): 0,5) fue caracterizado tanto a nivel
de su composicién como a nivel mineraldgico. Los resultados obtenidos fueron los siguientes:

- composicion [determinada mediante Fluorescencia de Rayos X (FRX)]: 65-67% en peso de CaO y 34-32% en
peso de SiO,; y

- caracterizacién mineralégica [determinada mediante Difraccién de Rayos X (DRX)]: larnita (silicato dicélcico).
- superficie especifica drea [determinada mediante método BET]: 39 m*/g.
1.2 Polvos de larnita sintética con una relacion molar Si/Ca de 1

Operando de forma similar a como se ha descrito en el Ejemplo 1.1 pero variando la proporcién de nitrato de calcio
tetrahidrato (disolucién de 7,07 g de nitrato de calcio tetrahidrato en 60 ml de agua destilada) y de la solucién acuosa
de etilenglicol al 5% (67 mi), se obtuvo un gel en el que la relacién molar Si/Ca es 1. A continuacidn, el gel se secd,
se triturd y el polvo obtenido fue tratado térmicamente tal como se ha indicado en el Ejemplo 1.1. La caracterizacién
tanto a nivel de la composicién como mineralégico del polvo obtenido (identificado en la Tabla 1 como “polvo de
larnita Si/Ca (molar): 1”) proporciond los siguientes resultados:

- composicion (mediante FRX): 55-50% en peso de CaO y en 45-50% peso de SiO,; y

- caracterizacién mineraldgica (mediante DRX): larnita (silicato dicdlcico).

Ejemplo 2
Procedimiento de carbonatacion
Para monitorizar la fijacién de CO, (carbonatacién) se ensayé la siguiente muestra:
a) polvos de larnita sintética (67% en peso de CaO, relacién molar Si/Ca de 0,5).

Brevemente, se introdujeron 0,5 g de la muestra en un reactor que contenia 25 mi de agua destilada. El pH de la
dispersioén obtenida era superior a 10,5. A continuacién, dicha dispersion se sometié a un flujo de CO, durante 15
minutos bajo agitaciéon permanente. En ese periodo de tiempo, el pH descendi6 hasta un valor de 6,5-7. El producto
resultante de la reaccién ocurrida en el reactor se analiz6 e identific6. La identificacion de los carbonates fue realizada
mediante DRX, que revel6 sélo la presencia de vaterita y calcita, dos minerales de carbonato de calcio (CaCOs3)
que pertenecen a la misma familia estructural. La silice (SiO,) se identificé mediante la deteccién de Si por anélisis
EDX-MEB ya que mediante DRX no es posible debido a su cardcter amorfo. No se identificé larnita en la muestra
analizada. Por tanto, la ausencia (no presencia) de larnita, por DRX, tras el procedimiento de carbonatacién conduce
a la conclusién de que la eficacia de la reaccién de transformacién del silicato en carbonato fue del 100%, para un
periodo de tiempo de flujo y de reaccién con el CO, de 15 minutos. Aunque no se desea estar vinculado a ninguna
hipétesis, esta elevada eficacia puede justificarse en base a que la muestra es analizada inmediatamente después de
haber finalizado el experimento, sin necesidad de tener que mantenerla en reposo en el reactor.

Ejemplo 3
Recuperacion de la larnita

Se realiz6 este ensayo de tratamiento térmico para el experimento descrito en el procedimiento de carbonatacién
(Ejemplo 2), de acuerdo con el protocolo que se describe a continuacion. Una vez secados los componentes del sub-
producto obtenido (calcita y silice), se mezclaron y la mezcla se traté térmicamente en una estufa a 900°C (velocidad
de calentamiento de 5°C/min) durante 3 horas. La muestra se analiz6 por DRX, identificando mayoritariamente larnita
y cantidades menores de wollastonita.

De este modo, se cierra el ciclo, es decir, a partir de una materia prima (larnita), cuyo procesado permite obtener
polvos de larnita, que sometidos a un flujo de CO, y mediante una reaccién de carbonatacion de 15 minutos, generan
un subproducto (calcita y silice) que, tratado térmicamente, rinde un material final en el que la parte mayoritaria es el
producto inicial (larnita).
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ES 2350673 Al

REIVINDICACIONES

1. Un procedimiento para el almacenamiento de un gas que comprende poner en contacto una corriente gaseosa
que comprende dicho gas con polvo de larnita bajo condiciones que permiten la fijacién de dicho gas por dicho polvo
de larnita.

2. Procedimiento segun la reivindicacion 1, en el que dicho gas se selecciona del grupo formado por CO,, SO,,
NOx, CO, H,S, y sus mezclas.

3. Procedimiento segtin la reivindicacion 2, que comprende poner en contacto una corriente gaseosa que comprende
CO, con una suspension acuosa de polvo de larnita, a temperatura ambiente y presion atmosférica.

4. Empleo de polvo de larnita para el almacenamiento de un gas.

5. Empleo segtin la reivindicacidn 4, en el que dicho gas se selecciona del grupo formado por CO,, SO,, NOx, CO,
H,S, y sus mezclas.

6. Un procedimiento para la recuperacion de larnita a partir de un producto carbonatado obtenible mediante carbo-
natacion de polvo de larnita, que comprende someter dicho producto carbonatado a un tratamiento térmico adecuado
para obtener un material que comprende larnita.

7. Procedimiento segun la reivindicacién 6, en el que dicho tratamiento térmico comprende calentar dicho producto
carbonatado, a una temperatura de 900°C, con una velocidad de calentamiento de 5°C/min, y mantenerlo a dicha
temperatura durante 1 hora aproximadamente.
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OPINION ESCRITA

N° de solicitud:200902186

Fecha de Realizacién de la Opinion Escrita: 29.12.2010

Declaraciéon

Novedad (Art. 6.1 LP 11/1986) Reivindicaciones 1-7 Sl
Reivindicaciones NO

Actividad inventiva (Art. 8.1 LP11/1986) Reivindicaciones 1-7 Sl
Reivindicaciones NO

Se considera que la solicitud cumple con el requisito de aplicacion industrial. Este requisito fue evaluado durante la fase de
examen formal y técnico de la solicitud (Articulo 31.2 Ley 11/1986).

Base de la Opinién.-

La presente opinion se ha realizado sobre la base de la solicitud de patente tal y como se publica.
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OPINION ESCRITA

N° de solicitud:200902186

1. Documentos considerados.-

A continuacién se relacionan los documentos pertenecientes al estado de la técnica tomados en consideracién para la
realizacién de esta opinién.

Documento Numero Publicacién o Identificacion Fecha Publicacion

D01 SANTOS et al, Chemically active silica aerogel-Wollastonite
composites for CO; fixation by carbonation reactions, Ind. Eng.
Chem. vol.46, pagina 103-107, (2007)

D02 AHMED et al, Multi-metal oxide aerogel for capture of pollution
gases from air, Applied Thermal Engineering vol. 18,

paginas 787-797, (1998)

2. Declaracién motivada segun los articulos 29.6 y 29.7 del Reglamento de ejecucion de la Ley 11/1986, de 20 de
marzo, de Patentes sobre la novedad y la actividad inventiva; citas y explicaciones en apoyo de esta declaracion

El objeto de la presente invencion es un procedimiento para el almacenamiento de un gas mediante su fijacion a polvo de
larnita y la posterior recuperacion de dicho polvo de larnita .

El documento D1 divulga un procedimiento de obtencion de composites de aerogeles de wollastonita (CaSiOs3), que también
son utilizados para la fijacién y almacenamiento de CO,. La superficie de los polvos de wollastonita estd modificada
guimicamente con 3-aminopropilmetoxisilano y posteriormente son afiadidos a un sol de TEOS previamente elaborado.

El documento D2 divulga el empleo de un aerogel que contiene CaO, MgO y SiO, obtenido por tecnologia sol-gel para
capturar gases contaminantes como CO;, SO, NOy y H,S.

Por lo tanto, a la vista de los documentos citados ,la presente invencion tal y como se define en las reivindicaciones 1 a 7, es
nueva y tiene actividad inventiva (art. 6.1y 8.1 LP).
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