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DESCRIPCION
Dispositivo para reducir el contenido en NO, y NO, en gases.

La presente invencion se refiere a un dispositivo para poner en funcionamiento procedimientos para reducir el
contenido en 6xidos de nitrdgeno en gases, en particular en gases del proceso y de escape.

En muchos procesos tales como, p. €j., procesos de combustidn o en la preparacion industrial de acido nitrico resulta
un gas de escape cargado con mondxido de nitrégeno NO, diéxido de nitrégeno NO, (en conjunto denominado como
NO,) asi como gas de la risa N,O (6xido nitroso). Mientras que NO y NO, son conocidos desde hace tiempo como
compuestos con una relevancia ecotoxica (lluvia acida, formacion de esmog) y en todo el mundo se han establecido
valores limite para sus emisiones maximas permitidas, en los ultimos afios avanza en medida creciente también el
gas de la risa en el foco de la proteccion del medio ambiente, ya que éste coopera de manera nada despreciable en
la degradacion del ozono de la estratosfera y en el efecto invernadero. Por lo tanto, por motivos de la proteccion del
medio ambiente existe una urgente demanda de soluciones técnicas de eliminar emisiones del gas de la risa junto
con las emisiones de NO,.

Para la eliminacion separada de N,O, por una parte y por otra parte, ya se han conocido numerosas posibilidades.

En el caso de la reduccion de NO, se ha de destacar la reduccion catalitica selectiva (SCR — siglas en inglés) de NOy
mediante amoniaco en presencia de catalizadores de TiO, con contenido en vanadio (véase, por ejemplo, G. Ertl, H.
Knézinger, J. Weitkamp: Handbook of Heterogeneous Catalysis, Vol. 4, paginas 1633 — 1668, VCH Weinheim
(1997)). Esta reduccién puede discurrir, en funcion del catalizador, a temperaturas de aprox. 150°C hasta aprox.
450°C vy posibilita una degradacion de NO, de mas del 90%. Es la variante utilizada con mayor frecuencia para la
reduccion de NO, de gases de escape de procesos industriales.

También sobre la base de catalizadores de zeolita se encuentran procedimientos para la reduccién de NO, que
discurren utilizando los mas diversos agentes reductores. Junto a zeolitas intercambiadas con Cu (véase, p. €j., el
documento EP-A-0914866) parecen de interés para la aplicacion practica, ante todo, zeolitas con contenido en
hierro.

Asi, el documento US-A-4.571.329 reivindica un procedimiento para la reduccién de NO, en un gas, el cual se
compone al menos en un 50% de NO,, mediante amoniaco en presencia de una zeolita con Fe. La relacion de NH; a
NO, asciende al menos a 1,3. Conforme al procedimiento descrito en dicho documento, gases con contenido en NO,
deben reducirse con amoniaco sin que se produzca la formacion de N,O como producto secundario.

El documento US 5.451.387 describe un procedimiento para la reduccién catalitica selectiva de NO, con NH3 a
través de zeolitas intercambiadas con hierro, el cual trabaja a temperaturas en torno a 400°C.

A diferencia de la reduccion de NO, en gases de escape, que esta establecida en la técnica desde hace muchos
afos, para la eliminacién de N,O existen s6lo unos pocos procesos técnicos los cuales estan dirigidos, la mayoria de
las veces, a una degradacion térmica o catalitica del N,O. Una perspectiva sobre los catalizadores cuya idoneidad
principal fue determinada para la degradacion y para la reduccién de gas de la risa, la proporciona Kapteijn et al.
(Kapteijn F. et al., Appl. Cat. B: Environmental 9 (1996) 25-64).

Como particularmente adecuados se manifiestan de nuevo catalizadores de zeolita con Fe y Cu que determinan una
degradacion pura del N,O en N, y O, (documento US-A-5.171.553), o también sirven para la reduccion catalitica del
N,O con ayuda de NH3; o hidrocarburos para formar N, y H,O o bien CO,.

Asi, en el documento JP-A-07 060 126 se describe un procedimiento para la reduccién de N,O con NH3; en presencia
de zeolitas con contenido en hierro del tipo Pentasil, a temperaturas de 450°C. La degradacion de N,O alcanzable
con este procedimiento se encuentra en 71%.

Mauvezin et al. proporcionan en Catal. Lett. 62 (1999) 41-44 una perspectiva al respecto sobre la idoneidad de
diferentes zeolitas intercambiadas con hierro, del tipo MOR, MFI, BEA, FER, FAU, MAZ y OFF. Segun la misma, una
reduccion de N,O de mas del 90% mediante la adicion de NH;3 por debajo de 500°C sélo puede alcanzarse en el
caso de Fe-BEA.

Junto a los procedimientos antes mencionados para la eliminacién separada de N,O y NO, existen, sin embargo,
también procedimientos para la eliminacion combinada que pueden discurrir utilizando un Unico catalizador.

A partir del documento WO-A-00/48715 se conoce un procedimiento en el que un gas de escape con contenido en
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NO y N,O se conduce a temperaturas entre 200 y 600°C por encima de un catalizador de zeolita con hierro del tipo
Beta (= tipo BEA), conteniendo el gas de escape, ademas, NH; en una relacion cuantitativa entre 0,7 y 1,4, referida a
la cantidad total de NO, y N,O. En este caso, NH3 sirve como agente reductor tanto para NO, como también para
N,O. El procedimiento trabaja ciertamente a temperaturas menores que 500°C, pero posee, igual que el
procedimiento antes mencionado, el inconveniente principal de que para la eliminacién del contenido en N,O se
requiere una cantidad aproximadamente equimolar de agente reductor (en este caso NH3).

A partir del documento WO-A-01/51.181 se conoce un procedimiento para eliminar NO, y N,O, en el que un gas del
proceso o de escape es conducido a través de dos zonas de reaccion que contienen zeolitas cargadas con hierro en
calidad de catalizadores. En la primera zona de reacciéon se descompone en tal caso N,O, entre la primera y la
segunda zona de reaccién se aporta amoniaco a la mezcla gaseosa y en la segunda zona de reduccion se reduce
NO.

Se ha encontrado ahora, sorprendentemente, que la eficacia del procedimiento arriba mencionado puede ser
claramente aumentada si la reduccion del contenido en N,O hasta el grado de degradacién deseado no tiene lugar
solamente en la primera zona de reaccion, sino que también la zona de reaccién de la reduccion de NO, puede
utilizarse para la reduccién de N,O. Esto se hizo posible desde el momento en que se comprobd,
sorprendentemente, que en el caso de utilizar catalizadores de zeolita cargados con hierro es posible una reduccion
de NO, (p. ej. mediante NH3) y degradacion de N,O simultaneas. La aportacion para la degradacion de N,O en la
segunda etapa de reaccion es particularmente grande cuando el procedimiento se hace funcionar a presiones
elevadas, es decir, a presiones por encima de 2 bar, preferiblemente por encima de 4 bar.

Misién de la presente invencion es proporcionar un dispositivo con el que se puedan hacer funcionar procedimientos
sencillos, pero rentables, que proporcionen buenos rendimientos tanto para la degradacién de NO, como también
para la de N,O y se distingan por minimos costes de funcionamiento y de inversién. A los primeros pertenecen, junto
a la energia para el ajuste de la temperatura de funcionamiento necesaria, el consumo de agente reductor asi como
pérdidas de energia por resistencias de flujo en el lecho del catalizador (pérdidas de presion). Los costes de
inversion se determinan esencialmente por las cantidades requeridas de catalizador y con los volumenes de aparato
ligados a ello.

Adicionalmente, existe el problema de la incorporacion del agente reductor el cual debe ser mezclado intimamente
con la corriente gaseosa a tratar, con el fin de garantizar un grado de eficacia lo mas elevado posible del agente
reductor (se evita un deslizamiento y reacciones secundarias). El mezclador necesario para ello deberia estar
dispuesto, por consideraciones técnicas de emplazamiento y de rentabilidad, de forma que ocupe el menor sitio
posible.

Estas misiones se resuelven mediante el dispositivo de acuerdo con la invencion.

Con el dispositivo descrito en lo que sigue se puede llevar a cabo, en particular, un procedimiento para reducir el
contenido de NO, y N,O en gases, en particular en gases del proceso y gases de escape, que comprende las
siguientes medidas:
a) conduccion del gas con contenido en N,O y NO, a lo largo de una secuencia de dos lechos de
catalizador que contienen una o varias zeolitas cargadas con hierro,
b) adicion de un agente reductor para NO, entre los lechos de catalizador,
c) ajuste de una temperatura menor que 500°C en el primer lecho del catalizador y el segundo lecho del
catalizador,
d) ajuste de una presién del gas de al menos 2 bar en los dos lechos de catalizador,
e) eleccion de una velocidad espacial en el primer y segundo lechos de catalizador tal que en el primer
lecho de catalizador tenga lugar una degradacion del contenido en N,O del gas en a lo sumo hasta el 90%,
referido al contenido en N,O a la entrada del primer lecho de catalizador, y que en el segundo lecho de
catalizador tenga lugar otra degradacion del contenido en N,O del gas en al menos un 30%, referido al
contenido en N,O a la entrada del segundo lecho de catalizador.

En el primer lecho de catalizador, para la degradaciéon de N,O pura el NO, presente todavia en el gas acelera,
conforme a lo esperado, la degradacion de N,O deseada mediante un efecto activador tal como se describié para
diferentes relaciones de N,O / NO, de Kdgel et al. en Catal. Comm. 2 (2001) 273-6.

Sin embargo, también en el segundo lecho de catalizador puede alcanzarse una degradacion notoria de N,O
mediante la degradacién en nitrégeno y oxigeno. Esto era sorprendente dado que, por una parte, se reduce el
contenido en NO, que es activado mediante la degradacién de N,O mediante la adiciéon del agente reductor y, por
otra parte, se esperaba que el agente reductor afiadido se adsorbiera de manera intermedia a la superficie del
catalizador y, con ello, bloqueara los centros activos para la degradacién de N,O.
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Bajo las condiciones de procedimiento elegidas, es decir, las presiones elevadas y, en particular, una relacion
reducida de NH3/NO, estas influencias no tienen, sin embargo, aparentemente efecto alguno.

El procedimiento llevado a cabo preferiblemente en el dispositivo de acuerdo con la invencién posibilita, por
consiguiente, llevar a cabo tanto la degradacion de N,O como también la reduccion de NO, a una temperatura de
funcionamiento mas baja y a velocidades espaciales rentables y, al mismo tiempo, conseguir elevadas tasas de
degradacion de N,O y NO,.

Por la expresién “velocidad espacial’ se ha de entender en tal caso el cociente de partes en volumen de mezcla
gaseosa (medido a 0°C y 1,014 bares absolutos) por hora, referido a una parte en volumen de catalizador. Por
consiguiente, la velocidad espacial puede ajustarse a través de la corriente en volumen del gas y/o a través de la
cantidad de catalizador.

El gas cargado con éxidos de nitrégeno se conduce por encima del catalizador habitualmente con una velocidad
espacial de 200 a 200.000 h'1, preferiblemente de 5.000 a 100.000 h'1, en particular de 5.000 a 50.000 h'1, referido al
volumen de catalizador afiadido de los dos lechos de catalizador.

Después de abandonar el primer lecho de catalizador, el contenido en N,O segun el procedimiento llevado
preferiblemente a cabo en el dispositivo de acuerdo con la invenciéon se encuentra preferiblemente por encima de
200 ppm, en particular por encima de 300 ppm. En el primer lecho de catalizador tiene lugar una disminucion de a lo
sumo el 90%, preferiblemente a lo sumo el 80% del contenido en N,O existente al comienzo del primer lecho de
catalizador.

Después de abandonar el primer lecho de catalizador, el gas con contenido en N,O y NO, se mezcla primeramente
con un agente reductor gaseoso, preferiblemente con NH3 y, a continuacién, para la degradacién simultanea de N,O
(mediante descomposicion) y NO, (mediante reduccién) se conduce por encima del catalizador a una temperatura de
preferiblemente menos de 450°C con la velocidad espacial elegida.

En el segundo lecho de catalizador tiene lugar una disminucién adicional de al menos el 30%, preferiblemente al
menos el 40% del contenido en N,O existente al comienzo del segundo lecho de catalizador.

En el dispositivo de acuerdo con la invencion pasan a emplearse en el primer y segundo lechos de catalizador,
zeolitas con contenido en hierro. En tal caso, se puede tratar de diferentes catalizadores en los respectivos lechos de
catalizador o, preferiblemente, del mismo catalizador.

En el caso de una separaciéon en el espacio de los lechos de catalizador es posible ajustar la temperatura del
segundo lecho de catalizador o bien de la corriente de gas que penetra en él, mediante la evacuacion o aportacion
de calor de modo que sea mas baja o mas alta que la del primer lecho de catalizador.

La temperatura de la corriente de gas en el primer lecho de catalizador, en el que sélo se degrada el N,O, asi como
en el segundo lecho de catalizador, en el que se degradan N,O y NO,, se encuentra en el procedimiento llevado
preferiblemente a cabo en el dispositivo de acuerdo con la invencidon por debajo de 500°C, preferiblemente en el
intervalo de 250 a 500°C, en particular en 300 a 450°C y, de manera muy particularmente preferida, en 350 a 450°C.
La temperatura en el segundo lecho de catalizador corresponde preferiblemente a la temperatura en el primer lecho
de catalizador. La temperatura en el lecho de catalizador se puede determinar convenientemente como valor medio
aritmético de la temperatura de la corriente de gas en la entrada y salida del lecho de catalizador.

La eleccion de la temperatura de funcionamiento viene determinada en tal caso, al igual que las velocidades
espaciales elegidas, por el grado de degradacion deseado de N,O.

Preferiblemente, la eleccién de temperatura, flujo en volumen y cantidad de catalizador tienen lugar en el primer
lecho de catalizador de modo que alli se descomponen a lo sumo el 90%, preferiblemente a lo sumo el 80% vy, de
manera muy particularmente preferida, a lo sumo el 70% del N,O existente al comienzo del primer lecho de
catalizador.

Preferiblemente, la eleccion de temperatura, flujo en volumen y cantidad de catalizador tiene lugar en el segundo
lecho de catalizador de modo que alli tiene lugar una degradacién adicional del contenido en N,O del gas en al
menos un 30% referido al contenido en N,O en la entrada del segundo lecho de catalizador.

El procedimiento llevado a cabo preferiblemente en el dispositivo de acuerdo con la invencion se lleva a cabo a una
presion elevada de al menos 2 bar, preferiblemente de al menos 3 bar, de manera muy particularmente preferida de
4 a 25 bar. La alimentacion del agente reductor entre el primer y el segundo lechos de catalizador, es decir, detras
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del primer y delante del segundo lecho de catalizador, tiene lugar mediante un dispositivo adecuado tal como, p. €j.,
una correspondiente valvula de presion o toberas correspondientemente equipadas.

En la primera zona de reaccion se prefiere, en general, una concentracion de agua relativamente baja, ya que un
contenido muy elevado de agua haria necesarias temperaturas de funcionamiento elevadas (p. ej. > 500°C). Esta
concentracion podria rebasar, en funcion del tipo de zeolita empleado y del tiempo de funcionamiento, los limites de
estabilidad hidrotérmicos del catalizador. No obstante, en este caso el contenido en NO, juega un papel decisivo, ya
que éste puede eliminar la desactivacion por parte del agua.

Para la reduccion de NO, en la segunda zona de reaccion, un elevado contenido en agua juega un papel secundario,
ya que aqui se alcanzan elevadas tasas de degradacion de NO, a temperaturas relativamente bajas.

El agente reductor se afiade en una cantidad como la que se requiere para la reduccion del NO,. Por ello se entiende
en el marco de esta descripcion aquella cantidad de agente reductor que es necesaria con el fin de reducir por
completo o hasta la concentracion final deseada la porcién del NO, en la mezcla gaseosa, sin que tenga lugar una
reduccion notable del N,O.

En calidad de agentes reductores en el sentido de la invenciéon pueden emplearse aquellas sustancias que presentan
una elevada actividad y selectividad para la reduccion de NO, y cuya selectividad y actividad bajo las condiciones de
reaccion elegidas son mayores que para la posible reduccion de N,O.

Como agentes reductores en el sentido de la invencion se pueden emplear, por ejemplo, hidrocarburos, hidrégeno,
monoxido de carbono, amoniaco o sus mezclas tales como, p. €j., gas de sintesis. Se prefiere particularmente
amoniaco o sustancias que liberan amoniaco al ser incorporadas tales como urea o carbamato de amonio.

La cantidad afiadida de agente reductor no debe en este caso ser notoriamente mayor que la necesaria en las
condiciones de reaccion elegidas para la reduccion de NO,.

En el caso de amoniaco en calidad de agente reductor se utiliza, en funcién del grado de degradacion deseado del
contenido en NO, hasta como maximo 1,2, preferiblemente 1,0 a 1,2 porciones molares de amoniaco, referidas a
una porcién molar de NO,. Si se desea un grado de degradacién menor de NO,, entonces la cantidad de porciones
molares de amoniaco asciende como maximo a 1,2*y, referido a una porciéon molar de NO,; en tal caso y es la
porcién porcentual del NO, que debe ser consumido en la reduccion.

En el caso de la eleccidon de catalizadores y condiciones del procedimiento adecuados, el NH; afiadido no actia
como agente reductor para N,O, sino que reduce de forma selectiva el NO, contenido en el gas de escape.

El procedimiento llevado a cabo preferiblemente en el dispositivo de acuerdo con la invencién posibilita, por
consiguiente, llevar a cabo la eliminaciéon de N,O y de NO, a una temperatura de funcionamiento baja con un escaso
consumo de agente reductor gaseoso tal como NHgj, lo cual no era hasta ahora posible con los procedimientos
descritos en el estado conocido de la técnica.

Esto es particularmente ventajoso cuando se han de eliminar grandes cantidades de N,O.

También el modo de incorporacion del agente reductor gaseoso en la corriente de gas a tratar se puede configurar
libremente en el sentido de la invencion, siempre que dicha incorporacién tenga lugar en la direccion de flujo delante
del segundo lecho de catalizador. Puede tener lugar, por ejemplo, en la tuberia de entrada delante del recipiente
para el segundo lecho de catalizador o directamente delante del lecho de catalizador. El agente reductor puede
incorporarse en forma de un gas o también de un liquido o disolucién acuosa que se evapora en la corriente de gas a
tratar.

Catalizadores utilizados de acuerdo con la invencidon contienen esencialmente de preferencia > 50% en peso, en
particular > 70% en peso de una o varias zeolitas cargadas con hierro. Asi, por ejemplo, en el catalizador utilizado de
acuerdo con la invencidn puede estar presente, junto a una zeolita Fe-ZSM-5, otra zeolita con contenido en hierro tal
como, p. €j., una zeolita con contenido en hierro del tipo MFI o FER.

Ademas de ello, el catalizador utilizado de acuerdo con la invencion puede contener otros aditivos conocidos por el
experto en la materia tales como, p. €j., aglutinantes.

Catalizadores utilizados de acuerdo con la invencion se basan preferiblemente en zeolitas en las que se incorporo
hierro mediante un intercambio de iones con cuerpos solidos. Habitualmente, para ello se parte de zeolitas de
amonio adquiribles en el comercio (p. ej. NHy- ZSM-5) y las correspondientes sales de hierro (p. €j. FeSO4 x 7 H,0) y
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éstas se mezclan por via mecanica de manera intensa entre si en un molino de bolas a la temperatura ambiente
(Turek et al.; Appl. Catal. 184 (1999) 249-256; documento EP-A-0 955 080). A estas citas bibliograficas se hace
referencia expresa. Los polvos de catalizador obtenidos se calcinan a continuacién en un horno de camara al aire, a
temperaturas en el intervalo de 400 a 600°C. Después de la calcinacion, las zeolitas con contenido en hierro se lavan
intensamente en agua destilada y, después de separar por filtracion las zeolitas, se secan. A continuacion, las
zeolitas con contenido en hierro asi obtenidas, se combinan y mezclan con los aglutinantes adecuados y, por
ejemplo, se extruden para formar cuerpos de catalizador cilindricos. En calidad de agentes aglutinantes se adecuan
todos los aglutinantes habitualmente utilizados, en este caso los mas habituales son silicatos de aluminio tales como,
p. €j., caolin.

Conforme a la presente invencion, las zeolitas utilizables estan cargadas con hierro. El contenido en hierro puede
ascender en tal caso, referido a la masa de zeolita, hasta 25%, pero preferiblemente de 0,1 a 10%.

Preferiblemente, se trata de zeolitas cargadas con hierro del tipo MFI, BEA, FER, MOR, FAU y/o MEL, en particular
del tipo ZSM-5.

En una forma de realizacién preferida, al menos en el segundo lecho de catalizador se utilizan zeolitas cargadas con
hierro, cuya estructura cristalina no presenta poros o bien canales con diametros cristalograficos mayores que o
iguales a 7,0 Angstrom.

A ellas pertenecen zeolitas cargadas con hierro del tipo MFI, FER y/o MEL, en particular del tipo ZSM-5.

En el procedimiento llevado a cabo en el dispositivo de acuerdo con la invencion esta incluido también el empleo de
zeolitas en las que el aluminio de la red esta sustituido parcialmente de modo isomaérfico con uno o varios elementos,
por ejemplo esta reemplazado por uno o varios elementos elegidos de B, Be, Ga, Fe, Cr, V, As, Sb y Bi. Esté incluido
también el empleo de zeolitas en las que el silicio de la red esta sustituido de manera isomorfica por uno o varios
elementos, por ejemplo esta reemplazado por uno o varios elementos elegidos de Ge, Ti, Zr y Hf.

Datos concretos sobre la constitucion o estructura de las zeolitas empleadas de acuerdo con la invencién se indican
en Atlas of Zeolite Structure Types, Elsevier, 42 edicion revisada, 1996, a la que se hace con ello referencia expresa.

De manera muy particularmente preferida, en el procedimiento llevado a cabo en el dispositivo de acuerdo con la
invencién pasan a emplearse los catalizadores de zeolita arriba definidos, que han sido tratados con vapor de agua
(catalizadores “vaporeados”). Mediante un tratamiento de este tipo, la red de la zeolita se desalumina; este
tratamiento es en si conocido por el experto en la materia. Sorprendentemente, estos catalizadores de zeolita
tratados hidrotérmicamente se distinguen en el procedimiento de acuerdo con la invenciéon por una actividad
particularmente elevada.

Preferiblemente, se emplean catalizadores de zeolita tratados hidrotérmicamente que han sido cargados con hierro y
en los que la relacion de aluminio extra de la red a aluminio de la red asciende a al menos 1:2, preferiblemente a 1:2
hasta 20:1.

El contenido en agua del gas de reaccién se encuentra preferiblemente en el intervalo de < 25% en volumen, en
particular en el intervalo de < 15% en vol. Se ha de preferir, generalmente, un bajo contenido en agua.

Por lo general, se prefiere una concentracion de agua relativamente baja, ya que contenidos elevados en agua
harian necesarias temperaturas de funcionamiento mas elevadas. Esta concentracién podria rebasar, en funcion del
tipo de zeolita empleado y del tiempo de funcionamiento, los limites de estabilidad hidrotérmicos del catalizador v,
por consiguiente, se ha de adaptar al caso particular en cada caso elegido.

También la presencia de CO, asi como de otros componentes desactivadores del gas de reacciéon, que son
conocidos por el experto en la materia, deberian minimizarse a ser posible, ya que éstos podrian actuar
negativamente sobre la degradacion de N,O.

El procedimiento llevado a cabo preferiblemente en el dispositivo de acuerdo con la invencién trabaja también en
presencia de O,, dado que los catalizadores utilizados de acuerdo con la invencion presentan correspondientes
selectividades que, a temperaturas < 500°C, reprimen una reaccion del agente reductor gaseoso tal como NH; con
0O,.

Todos estos factores de influencia, asi como la solicitacion del catalizador elegida, es decir, la velocidad espacial, se
han de tener en cuenta en la eleccién de la temperatura de funcionamiento adecuada de la zona de reaccion.
El dispositivo de acuerdo con la invencion puede pasar a emplearse particularmente en la produccién de acido
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nitrico, en gases de escape de centrales eléctricas o en el caso de turbinas de gas. En estos procesos resultan
gases de proceso y de escape con contenido en 6xido de nitrégeno que pueden ser desintoxicados econémicamente
con ayuda del dispositivo mostrado en esta memoria. El dispositivo de acuerdo con la invencidon se emplea
convenientemente en el gas residual de la produccion de acido nitrico después de la torre de absorcion.

La realizacién de los lechos de catalizador se puede ejecutar libremente en el sentido de la invencién. Asi, por
ejemplo, el catalizador o los catalizadores pueden estar dispuestos en un lecho de catalizador recorrido axialmente,
de preferencia, radialmente, que estan incorporados en uno o varios recipientes.

Objeto de la invencién es un dispositivo para reducir el contenido de NO, y N,O en gases, en particular en gases del
proceso y gases de escape, que comprende:

A) dos lechos de catalizador conectados uno tras otro que contienen una o varias zeolitas cargadas con
hierro, que son recorridos por el gas con contenido en NO, y N,O,

B) un dispositivo dispuesto entre los lechos de catalizador para la incorporacién de un agente reductor
gaseoso en la corriente del gas con contenido en NO, y N,O, que comprende un mezclador a través del
cual es conducido el gas después de recorrer el primer lecho de catalizador, y que comprende una tuberia
de alimentacion para agente reductor que desemboca en el espacio detras del primer lecho de catalizador y
delante o en el mezclador, en donde el gas a purificar es conducido a través del segundo lecho de
catalizador después de abandonar el mezclador, y en donde

C) al menos uno de los lechos de catalizador esta realizado en forma de un cilindro hueco el cual es
recorrido radialmente por el gas con contenido en NO, y N,O.

En una forma de realizacion preferida del dispositivo utilizable en el procedimiento de acuerdo con la invencion, los
dos lechos de catalizador estan dispuestos en un recipiente, lo cual reduce claramente los costes del aparato.

De acuerdo con la invencion, al menos un lecho de catalizador, preferiblemente los dos lechos de catalizador, son
recorridos radialmente por el gas a purificar, lo cual provoca una pérdida de presién claramente disminuida.

Los lechos de catalizador recorridos radialmente estan realizados, por ejemplo, en forma de cilindros huecos, pero
también pueden presentar otras formas. Los lechos de catalizador recorridos radialmente pueden estar dispuestos
uno sobre otro, o puede elegirse una combinaciéon de lechos de catalizador recorridos axial y radialmente. En tal
caso, mediante superficies de separacion incorporadas adecuadamente entre los lechos de catalizador se ha de fijar
el recorrido del gas, de manera que primeramente sea recorrido el primer lecho de catalizador y acto seguido el
segundo.

En el caso de lechos de catalizador recorridos radialmente, éstos pueden presentarse también en forma de cilindros
huecos dispuestos uno dentro de otro de forma concéntrica. También en el caso de esta forma de realizacién se ha
de tener en cuenta que mediante superficies de separacién incorporadas de manera adecuada entre los lechos de
catalizador, el recorrido del gas se fija de modo que primeramente sea recorrido el primer lecho de catalizador y acto
seguido el segundo.

La direccion de flujo del gas puede discurrir en el reactor de esta radial desde dentro hacia fuera o desde fuera hacia
dentro.

En una forma de realizacion preferida, dos lechos de catalizador recorridos radialmente se presentan, por ejemplo,
en forma de dos cilindros huecos con diferentes dimensiones, siendo la medida externa de uno de los lechos de
catalizador menor que la medida interna del otro lecho de catalizador, y los dos lechos de catalizador estan
dispuestos de forma concéntrica uno con otro, y en donde mediante superficies de separacion incorporadas de
manera adecuada entre los lechos de catalizador se fija el recorrido del gas de modo que primeramente sea
recorrido el primer lecho de catalizador y acto seguido el segundo.

En el dispositivo de acuerdo con la invencion, el gas, después de recorrer el primer lecho de catalizador, es
conducido a un mezclador que esta dispuesto preferiblemente en el centro del dispositivo.

El mezclador sirve para la distribucion intima del agente reductor en la corriente gaseosa. El mezclador se puede
configurar de modo libre, por ejemplo en forma de un mezclador estatico con correspondientes estructuras internas o
como mezclador dindamico. También la forma mas sencilla de un tubo recorrido preferiblemente de manera turbulenta
se ha de considerar como mezclador en el sentido de la invencion.

Las Figuras 1 a 6 describen formas de realizacion preferidas del dispositivo de acuerdo con la invencion en corte
longitudinal.
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La Figura 1 representa un dispositivo de acuerdo con la invencién con una entrada (1) de gas y una salida (2) de
gas. En el espacio interno superior, orientado hacia la entrada (1) de gas, esta dispuesto el primer lecho de
catalizador en forma de un cilindro hueco (4), y se encuentra sobre un tabique que divide en dos mitades al reciento
del dispositivo. Ademas, la superficie lateral superior del cilindro hueco (4) esta cerrada por un tabique. El gas a
purificar fluye a través de la entrada (1) de gas y, a través de la rendija anular de la entrada (7) del primer lecho de
catalizador, en la rendija anular de la salida (8) del primer lecho de catalizador radialmente a través del primer lecho
de catalizador. Desde alli fluye al mezclador (6), en cuyo lado de entrada desemboca una tuberia de entrada (3) para
el agente reductor. El mezclador (6) es conducido a través del tabique, y el gas fluye acto seguido a través de la
rendija anular de la entrada (9) del segundo lecho de catalizador (5) dispuesto por debajo del primer lecho de
catalizador (4) en la rendija anular de la salida (10) del segundo lecho de catalizador (5) radialmente a través del
segundo lecho de catalizador. Desde alli, el gas purificado abandona el dispositivo a través de la salida (2) de gas.

La Figura 2 describe una forma de realizacion similar a la de la Figura 1, con la variacién de que el primer lecho de
catalizador (4) esta dispuesto por debajo del segundo lecho de catalizador (5), y de que la entrada (1) de gas y la
salida (2) de gas estan dispuestas lateralmente en el dispositivo. Los restantes simbolos de referencia tienen el
significado recogido en la descripcion de la Figura 1.

La Figura 3 representa otra forma de realizacion del dispositivo de acuerdo con la invencién con una entrada (1) de
gas y una salida (2) de gas. El primer lecho de catalizador (4) y el segundo lecho de catalizador (5) estan
configurados aqui en forma de dos cilindros huecos dispuestos uno dentro de otro de forma concéntrica. El primer
lecho de catalizador (4) se encuentra por fuera de un tabique (11) concéntrico que cierra la superficie lateral inferior
del lecho de catalizador (4), las rendijas anulares (7) y (8) asi como el espacio interno del dispositivo y la superficie
lateral superior del segundo lecho de catalizador (5). El gas a purificar penetra a través de la entrada (1) de gas en el
dispositivo, recorre el primer lecho de catalizador de la rendija anular de la entrada (7) radialmente desde fuera hacia
dentro de la rendija anular de la salida (8). Desde alli fluye al mezclador (6), en cuyo lado de entrada desemboca una
tuberia de entrada (3) para el agente reductor. El mezclador (6) desemboca en el espacio interno del segundo lecho
de catalizador (5), el cual esta cerrado hacia abajo por un tabique. El gas fluye acto seguido a través de la rendija
anular de la entrada (9) del segundo lecho de catalizador (5) en la rendija anular de la salida (10) del segundo lecho
de catalizador (5) radialmente hacia fuera a través del segundo lecho de catalizador. Desde alli, el gas purificado
abandona el dispositivo a través de la salida (2) de gas.

La Figura 4 describe una forma de realizacién similar a la de la Figura 3, con la variacion de que el primer lecho de
catalizador (4) forma el cilindro hueco interno, y el segundo lecho de catalizador (5) forma el cilindro hueco externo.
Los restantes simbolos de referencia tienen el significado recogido en la descripcién de la Figura 3.

La Figura 5 describe una forma de realizacion en la que estan previstos un lecho de catalizador recorrido axialmente
y un lecho de catalizador recorrido radialmente. El gas fluye por encima de la entrada (1) de gas axialmente a través
del primer lecho de catalizador (4) y dentro del mezclador (6). En el dispositivo se encuentra un tabique que divide en
dos mitades al recinto del dispositivo. En el lado de entrada del mezclador (6) desemboca una tuberia de entrada (3)
para el agente reductor. Desde el mezclador (6) el gas fluye en la rendija anular de la entrada (9) del segundo lecho
de catalizador (5) y a través de éste, radialmente a la rendija anular de la salida (10). De alli, el gas purificado
abandona el dispositivo a través de la salida (2) de gas.

La Figura 6 describe una forma de realizacion similar a la Figura 5, con la variacién de que el primer lecho de
catalizador (4) es recorrido radialmente, y el segundo lecho de catalizador (5) es recorrido axialmente. Los restantes
simbolos de referencia tienen el significado recogido en la descripcion de la Figura 3.

Un procedimiento que pasa preferiblemente a emplearse en el dispositivo de acuerdo con la invencion se explica
mediante el siguiente ejemplo.

En calidad de catalizador se empled una zeolita cargada con hierro del tipo ZSM-5. La fabricacién del catalizador de
Fe-ZSM-5 tuvo lugar mediante intercambio de iones con cuerpos sdlidos partiendo de una zeolita comercialmente
disponible en forma de amonio (ALSI-PENTA, SM27). Datos detallados para la preparacion pueden tomarse de: M.
Rauscher, K. Kesore, R, Monnig, W. Schwieger, A, Tiler, T. Turek: “Preparation of highly active Fe-ZSM-5 catalyst
through solid state ion exchange for the catalytic decomposition of N,O” en Appl. Catal. 184 (1999) 249-256.

Los polvos de catalizador se calcinaron al aire durante 6 h a 823K, se lavaron y se secaron durante una noche a
383K. Después de la adicion de correspondientes aglutinantes tuvo lugar la extrusion para formar cuerpos de
catalizador cilindricos.

Como dispositivo para reducir el contenido en NO, y N,O pasaron a emplearse dos reactores tubulares conectados
uno tras otro, que en cada caso estaban cargados con una cantidad del catalizador anterior tal que, referido a la
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corriente de gas que penetra, resultaba una velocidad espacial en cada caso de 15.000 h™. Entre las dos zonas de
reaccion tiene lugar la adicion de gas NHj. La temperatura de funcionamiento de las zonas de reaccion se ajustéd
mediante calentamiento. El analisis de las corrientes de gas que penetran y salen de los reactores tuvo lugar con
ayuda de un analizador de gas FTIR.

En el caso de concentraciones de entrada de 1.500 ppm de N,O, 350 ppm de NO,, 3.000 ppm de H,O y 1,2% en vol
de O, en N, y de una adicién intermedia de NH; se obtuvieron, a una temperatura de funcionamiento unitaria de
425°C y una presion de funcionamiento de 6,5 bar, los resultados de conversion listados en la siguiente tabla para
N,O, NO, y NH,.

Tabla

Concentracion de entrada Concentracion de salida Conversion
N,O 1.500 ppm (reactor 1) 540 ppm (reactor 1) 64 %
NO, (x =1,2) 360 ppm (reactor 2) 80 ppm (reactor 2) 78 %
NH; 310 ppm’’ (reactor 2) 0 ppm (reactor 2) 100 %
N,O 540 ppm (reactor 2) 190 ppm (reactor 2) 65 %

7 afiadido entre el primer y el segundo reactor
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REIVINDICACIONES

1.- Dispositivo para reducir el contenido de NO, y N,O en gases, en particular en gases del proceso y gases de
escape, que comprende:

A) dos lechos de catalizador conectados uno tras otro que contienen una o varias zeolitas cargadas con
hierro, que son recorridos por el gas con contenido en NO, y N,O,

B) un dispositivo dispuesto entre los lechos de catalizador para la incorporacion de un agente reductor
gaseoso en la corriente del gas con contenido en NO, y N,O, que comprende un mezclador a través del
cual es conducido el gas después de recorrer el primer lecho de catalizador, y que comprende una tuberia
de alimentacion para agente reductor que desemboca en el espacio detras del primer lecho de catalizador y
delante o en el mezclador, en donde el gas a purificar es conducido a través del segundo lecho de
catalizador después de abandonar el mezclador, y en donde

C) al menos uno de los lechos de catalizador esta realizado en forma de un cilindro hueco el cual es
recorrido radialmente por el gas con contenido en NO, y N,O.

2.- Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracterizado porque los dos lechos de catalizador estan dispuestos en un
recipiente.

3.- Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracterizado porque los dos lechos de catalizador son recorridos
radialmente por gas con contenido en NO, y N,O.

4.- Dispositivo segun la reivindicacién 1, caracterizado porque dos lechos de catalizador recorridos radialmente estan
dispuestos uno sobre otro, o porque se presenta una combinacion de lechos de catalizador recorridos axial y
radialmente dispuestos uno sobre otro, en donde mediante superficies de separacion incorporadas de manera
adecuada entre los lechos de catalizador se fija el recorrido del gas de modo que primero es recorrido el primer lecho
de catalizador y acto seguido el segundo.

5.- Dispositivo segun la reivindicaciéon 1, caracterizado porque dos lechos de catalizador recorridos radialmente se
presentan con diferentes dimensiones, siendo la medida externa de uno de los lechos de catalizador menor que la
medida interna del otro lecho de catalizador, y los dos lechos de catalizador estan dispuestos de forma concéntrica
uno con otro, y en donde mediante superficies de separacion incorporadas de manera adecuada entre los lechos de
catalizador se fija el recorrido del gas de modo que primeramente sea recorrido el primer lecho de catalizador y acto
seguido el segundo.

6.- Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracterizado porque el gas, después de recorrer el primer lecho de
catalizador, es conducido en un mezclador dispuesto en el centro del dispositivo.

7.- Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracterizado porque el mezclador esta configurado como mezclador
estatico o como mezclador dinamico, preferiblemente en forma de un tubo recorrido.

8.- Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracterizado porque en el primer y segundo lechos de catalizador se utiliza
el mismo catalizador.

9.- Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracterizado porque la o las zeolitas cargadas con hierro son del tipo MFI,
BEA, FER, MOR, FAU y/o MEL.

10.- Dispositivo segun la reivindicacion 9, caracterizado porque la zeolita cargada con hierro es del tipo MFI.
11.- Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracterizado porque la zeolita cargada con hierro es una Fe-ZSM-5.

12.- Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracterizado porque en al menos un lecho de catalizador se emplean
zeolitas cargadas con hierro que han sido tratadas con vapor de agua.

13.- Dispositivo segun la reivindicacion 1, caracterizado porque como catalizadores en al menos un lecho de

catalizador se emplean zeolitas cargadas con hierro en las que la relacion de aluminio extra de la red a aluminio de
la red es de al menos 0,5.
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Figura 4
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