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Sistema de catalizador para la eliminacion del éxido de nitrogeno y método de
eliminacion del éxido de nitréogeno

Descripcion

CAMPO TECNICO

[0001] La presente invencién hace referencia a un sistema de catalizador para la

eliminacién de 6xido de nitrogeno y un método de eliminacién de éxido de nitrogeno.
ANTECEDENTES DE LA TECNICA
[0002] Para la eliminacion de Oxidos de nitrégeno, se han usado de forma

convencional técnicas (véase Férmulas (1) y (2) abajo) para desnitrificar de forma
reductora los 6xidos de nitrégeno mediante el contacto con un catalizador que tenga,
como componentes principales, 6xido de titanio y 6xido de vanadio en presencia de
amoniaco (véase la solicitud de patente japonesa n® H7-275656, por ejemplo). Sin
embargo, se ha sugerido la posibilidad de que el amoniaco que no haya reaccionado
escape (fluya) y cause problemas como la contaminacién ambiental, en los casos en
los que se usa amoniaco en grandes cantidades, o cuando las condiciones de
reaccion (como la velocidad espacial, temperatura, y similares) para la desnitrificacion
reductora no son apropiadas. Asi, se ha conocido un método para entrar en contacto
con un catalizador de alumina que soporta platino y para descomponer amoniaco por
oxidacion de manera que se evite la fuga de amoniaco.

Férmula (1) NO+NH;z+ (1 /4) Ox=No+ (3/2) H,O

Férmula (2) NO2+2NH3+ (1/2)O,= (3/2) No+3H,0
[0003] Se revela un sistema para eliminar los éxidos de nitrégeno y evitar el amoniaco
sin reaccionar en el texto JP-A-9280012.
DESCRIPCION DE LA INVENCION
RESUMEN
[0004] Por otra parte, se ha sugerido que el vanadio incluido en el catalizador para

desnitrificar de manera reductora los Oxidos de nitrogeno es nocivo, lo que ha
provocado una preocupacion por los problemas medioambientales debidos a la
emision de componentes del catalizador. Se ha sugerido asi que el uso de
catalizadores que incluyen componentes nocivos es problematico.

[0005] También se ha destacado que, en el caso de un catalizador para descomponer
amoniaco por oxidacién en nitrdgeno y agua (véase Formula (3)), se generan éxidos
de nitrégeno (en particular NoO) en concentraciones mas elevadas en la oxidaciéon de
amoniaco (véase Férmula (4) hasta la (6), mostrando de este modo las posibilidades
de que ocurran problemas como el calentamiento global y la contaminacién

medioambiental.
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Férmula (3) 2NH3+ (3/2)0O2;—N,+3H0
Formula (4) 2NH3+ (5/2) O,—2NO+3H,0

Férmula (5) 2NH3+(7/2)0,—2N0,+3H,0

Formula (6) 2NH3+20,—N,0+3H,0

[0006] La presente invencidn se ha llevado a cabo para solucionar los problemas
anteriores, y es por lo tanto un objeto de la presente invencién proporcionar un
sistema de catalizador de eliminacion de éxido de nitrbgeno y un método de
eliminacién de éxido de nitrégeno segun las reivindicaciones adjuntas. El sistema
catalizador y el método pueden comprender un catalizador que esta libre de metales
que se haya sugerido que son nocivos y capaz de lograr la eliminacion de 6xidos de
nitrgeno de manera eficaz, y otro catalizador que es capaz de reducir la generacion
de oOxidos de nitr6geno y capaz de descomponer por oxidacion el amoniaco sin
reaccionar en el nitrégeno y agua de forma eficaz.

[0007] Los presentes inventores han descubierto que los 6xidos de nitrégeno se
pueden eliminar de manera eficaz cuando son desnitrificados de forma reductora por
urea, adoptando un catalizador (en lo sucesivo llamado “catalizador basado en 6xido
de Ce-W-Zr") obtenido mediante la adicion de cerio a un 6xido complejo de tipo 6xido
de tungsteno-zirconia, una catalizador (en lo sucesivo llamado “catalizador basado en
oxido de Fe-Si-Al”) obtenido a partir de la adicién de hierro a un éxido complejo de tipo
silice-alumina y un catalizador (en lo sucesivo llamado “catalizador basado en Ce-Ti-
SO,-Zr”) obtenido a partir de la adicién de cerio y azufre a un 6xido complejo de tipo
titania-zirconia.

[0008] Ademas, los presentes inventores han descubierto también que los 6xidos de
nitrbgeno pueden eliminarse de forma mas efectiva cuando son desnitrificados de
forma reductora por la urea, mediante la adopcion de un catalizador mixto del
catalizador basado en Ce-Ti-SO,-Zr y el catalizador basado en 6xido de Fe-Si-Al, en
comparacion con los casos en los que se utiliza s6lo un catalizador como el catalizador
basado en Ce-Ti-SO4-Zr, el catalizador basado en 6xido de Fe-Si-Al, o similares.
[0009] Ademas, los presentes inventores han descubierto que la generacién de 6xidos
de nitrégeno se puede reducir y el amoniaco se puede descomponer por oxidacion en
nitrogeno y agua de forma eficaz, cuando el amoniaco se descompone por termo-
oxidacion mediante un catalizador (en lo sucesivo llamado “catalizador basado en
oxido de Pt-Al-Si”) obtenido a partir de la adicién de platino a un éxido complejo de tipo
silice-alumina.

[0010] Ademas, los presentes inventores han descubierto que la generacidon de 6xidos
de nitrégeno puede ser mas reducida y se puede descomponer el amoniaco por
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oxidacion en nitrogeno y agua con una mayor eficacia cuando el amoniaco se
descompone por oxidacion mediante un catalizador obtenido mediante el transporte de
un catalizador mixto del catalizador basado en Ce-Ti-SO,4-Zr y el catalizador basado en
oxido de Fe-Si-Al en el catalizador basado en 6xido de Pt-Al-Si, en comparacion con el
caso en el que se usa exclusivamente el catalizador basado en éxido de Pt-Al-Si. De
esta manera, los presentes inventores han alcanzado la finalizacién de la presente
invencion.

[0011] Concretamente, el sistema de catalizador de eliminacién de 6xido de nitrégeno
segun la presente invencion es un sistema de catalizador que comprende: una primera
parte de reaccién para desnitrificar el éxido de nitrogeno mediante la reaccion con
amoniaco, proporcionandose un primer catalizador que contiene, como componentes
activos, al menos: un 6xido complejo compuesto por dos 0 mas 6xidos elegidos entre
silice, alumina, titania, zirconia y 6xido de tungsteno; y un metal de las tierras raras o
un metal de transicion (excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cr, y V) y una segunda parte de
reaccion para descomponer por oxidacién el amoniaco que ha escapado de la
primera parte de reaccion, proporcionandose un segundo catalizador segun se define
en la reivindicacién 1. Obsérvese que el primer catalizador también puede contener
azufre o fésforo.

[0012] El primer catalizador puede contener, como componentes activos, al menos: un
oxido complejo de tipo titania-zirconia; un metal de las tierras raras o un metal de
transicion (excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cr, y V); y azufre o fésforo; o puede contener,
como componentes activos, al menos: un 6xido complejo de tipo éxido de tungsteno-
zirconia; un metal de las tierras raras o un metal de transicion (excepto Cu, Co, Ni, Mn,
Cr, y V); y azufre o fésforo. Ademas, el primer catalizador puede contener, como
componentes activos, al menos, un 6xido complejo de tipo silice-alimina y un metal de
las tierras raras; o puede constar de un 6xido complejo de tipo silice-alimina y un
metal de transicion (excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cr, y V).

[0013] Téngase en cuenta que un compuesto soportado en el primer catalizador, en el
que el compuesto contiene, como componentes activos, al menos: un 6éxido
seleccionado entre silice, alimina, titania, zirconia, y éxido de tungsteno; y un metal de
las tierras raras o un metal de transicién (excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cr, y V) es
soportado por el primer catalizador. Obsérvese que el primer catalizador y el
compuesto pueden ser diferentes el uno del otro en cuanto a los componentes
(composicién). Ademas, un compuesto que contiene, como componentes activos, al
menos: un Oxido seleccionado entre silice, alumina, titania, zirconia, y éxido de
tungsteno; y un metal de las tierras raras o un metal de transicién (excepto Cu, Co, Ni,
Mn, Cr, y V) puede ser soportado por el segundo catalizador. Obsérvese que el



10

15

20

25

30

35

ES 2394161 T3

segundo catalizador y el compuesto pueden ser diferentes el uno del otro en
cuanto a los componentes (composicion).

[0014] Ademas, el primer catalizador puede ser soportado por un sustrato portador.
[0015] El sistema de catalizador de eliminacion de éxido de nitrégeno segun la
presente invencién puede comprender ademas, en un lado de entrada de la primera
parte de reaccién, una tercera parte de reaccion para oxidar compuestos de nitrogeno
mediante la reaccién con oxigeno.

[0016] El método de eliminacion de éxido de nitrégeno segun la presente invencion
comprende desnitrificar el 6xido de nitrogeno de forma reductora poniendo en contacto
el mismo con un primer catalizador en presencia de amoniaco, conteniendo el primer
catalizador, como componentes activos, al menos: un 6xido complejo que comprende
dos o mas oxidos seleccionados entre silice, alimina, titania, zirconia, y 6xido de
tungsteno; y un metal de tierras raras o metal de transicion (excepto Cu, Co, Ni, Mn,
Cr, y V) y descomponer el amoniaco que no haya reaccionado por oxidacién mediante
el contacto del mismo con una segunda parte de reacciébn como se define en la
reivindicacion 1.

BREVE DESCRIPCION DE LOS DIBUJOS

[0017]

La FIG. 1 es una vista que muestra una constitucion global ejemplar de un silenciador

de purificacién de los gases de escape segun un modo de realizacién de la presente
invencion.

La FIG. 2 es un gréfico de un resultado de difractometria de rayos X de un catalizador
basado en Ce-Ti-SO4-Zr producido por el Ejemplo 1.

La FIG. 3 es un gréfico de un resultado de difractometria de rayos X de un catalizador
basado en 6xido de Fe-Si-Al producido por el Ejemplo 2.

La FIG. 4 es un gréfico de un resultado de difractometria de rayos X de un catalizador
basado en 6xido de Ce-W-Zr producido por el Ejemplo 3.

La FIG. 5 es un gréfico de un resultado de difractometria de rayos X de un catalizador
basado en 6xido de Pt-Al-Si producido por el Ejemplo 4.

La FIG. 6 es un gréfico del resultado de examen de un efecto del catalizador basado
en Ce-Ti-SOy4-Zr producido en el Ejemplo 1, en la descomposicion térmica de la urea.
La FIG. 7 es un gréfico del resultado de una comparacion con un catalizador basado
en V,0s-TiO, (circulo negro) relativa a la caracteristica de eliminacion de NOx del
catalizador basado en Ce-Ti-SO,-Zr (circulo en blanco) obtenido en el Ejemplo 1.

La FIG. 8 es un gréfico del resultado del examen de la caracteristica de eliminacion de
NOx mediante prueba de evaluacion estable del aparato concreto que adopta el
catalizador basado en Ce-Ti-SO,-Zr obtenido en el Ejemplo 1.
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La FIG. 9 es un grafico de un resultado de una comparacion con el catalizador
basado en V,0s-TiO, (circulo negro) relativo a la caracteristica de adsorcion de
amoniaco del catalizador basado en éxido de Fe-Si-Al (circulo en blanco) obtenido en
el Ejemplo 2.

La FIG. 10 es un gréfico del resultado de una comparacion con el catalizador basado
en V,0s5-TiO, (circulo negro) relativo a la caracteristica de eliminacion de NOx del
catalizador basado en éxido de Fe-Si-Al (circulo) obtenido en el Ejemplo 2.

La FIG. 11 es un grafico del resultado de examen de una caracteristica de eliminacion
de NOx por una prueba de evaluacion estable del aparato concreto que adopta el
catalizador basado en éxido de Fe-Si-Al obtenido en el Ejemplo 2.

La FIG. 12 es un gréfico del resultado de una comparacion con el catalizador basado
en V,0s5-TiO, (circulo negro) relativo a la caracteristica de eliminacion de NOx del
catalizador basado en éxido de Ce-W-Zr (circulo) obtenido en el Ejemplo 3.

La FIG. 13 es un grafico del resultado de examen de la caracteristica de eliminacién
de NOx por una prueba de evaluacién estable del aparato concreto en un modo de
realizacion de la presente invencion que adopta un catalizador mixto de catalizador
basado en Ce-Ti-SO,-Zr y un catalizador basado en éxido de Fe-Si-Al.

La FIG. 14 es un grafico del resultado de una comparacién con catalizador basado en
Pt-alumina (circulo en blanco) relativa a la caracteristica de reducciéon de amoniaco del
catalizador basado en éxido de Pt-Al-Si (circulo negro) obtenido en el Ejemplo 4.

La FIG. 15 es un gréfico del resultado de una comparacion con el catalizador basado
en Pt-alumina (circulo en blanco) relativa a la caracteristica de generacion de
NH3;—N>O del catalizador basado en éxido de Pt-Al-Si (circulo negro) obtenido en el
Ejemplo 4.

La FIG. 16 es un gréfico del resultado de la comparacion con el catalizador basado en
Pt-alimina (marca x) relativa a la caracteristica de adsorcibn de amoniaco del
catalizador basado en éxido de Pt-Al-Si (circulo negro) obtenido en el Ejemplo 4.

La FIG. 17 es un grafico del resultado de la comparacion entre un catalizador Fresh de
fuga A (circulo en blanco), un catalizador Fresh de fuga B (circulo negro), y un
catalizador Fresh de fuga C (triangulo), en relacion con la caracteristica de eliminacién
de amoniaco, en un modo de realizacién de la presente invencion.

La FIG. 18 es un gréfico del resultado de la comparacion entre el catalizador Fresh de
fuga A (circulo), el catalizador Fresh de fuga B (circulo negro), y el catalizador Fresh
de fuga C (triangulo), en relacion con la caracteristica de generacién de N,O, en un
modo de realizacién de la presente invencion.

La FIG. 19 es un gréfico del resultado de la comparacion entre el catalizador Fresh de
fuga A (circulo), el catalizador Fresh de fuga B (circulo negro), y el catalizador Fresh
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de fuga C (triangulo) en relacion con la caracteristica de generacion de Oxido de
nitrogeno (NOx), en un modo de realizacién de la presente invencion.

La FIG. 20 es un gréfico del resultado de evaluacion del gas de escape mediante una
evaluacion de modo D13 simple que adopta un sistema de catalizador segin un modo
de realizacién de la presente invencion.

La FIG. 21 es un grafico del resultado de evaluacion del gas de escape de una
evaluacion de modo JEO5 que adopta un sistema de catalizador segun un modo de
realizacién de la presente invencion.

EXPLICACIONES DE LAS LETRAS O NUMEROS

[0018]

10 primera unidad de procesamiento de informacion

20 parte de eliminacion/tratamiento del éxido de nitrogeno

30 primera parte de reaccién

40 segunda parte de reaccion

50 parte de inyeccion de agente desnitrificador/reductor

100 sistema de catalizador

DESCRIPCION DETALLADA DE LA INVENCION

[0019] Los modos de realizacién basados en los descubrimientos arriba mencionados

se explicarén en detalle en relacion con los Ejemplos.
Constitucién general del sistema de catalizador

[0020] EI sistema de catalizador de eliminacion de 6xido de nitrégeno (en lo sucesivo
llamado simplemente “sistema de catalizador”) segun la presente invencion se utiliza
de modo ejemplar para eliminar el éxido de nitrégeno del gas de escape generado por
la combustion de combustibles como el diesel, gasolina, carb6n y similares. Los
modos de realizacién del sistema de catalizador de la presente invencion se explicaran
tomando como ejemplo un silenciador de purificacion de gases de escape. La FIG. 1
muestra una constitucion general ejemplar del silenciador de purificacion de gases de
escape segun un modo de realizacién de la presente invencion. Como se muestra en
la FIG. 1, el sistema de catalizador 100 se proporciona con una parte de
oxidacion/tratamiento de un compuesto de nitrogeno 10, una parte de
eliminacién/tratamiento de 6xido de nitrégeno 20, una parte de inyeccion de agente
desnitrificador/reductor 50, entre otros.

[0021] La parte de oxidacién/tratamiento del compuesto de nitrogeno 10 es para
oxidar un compuesto de nitrégeno mediante la reaccion del mismo con oxigeno, y
cuenta con un catalizador de oxidacion del compuesto de nitrdgeno capaz de oxidar un
compuesto de nitrégeno de forma efectiva.
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[0022] La parte de purificacion/tratamiento de éxido de nitrégeno 20 es para eliminar
el 6xido de nitrégeno liberado por la parte de oxidacién/tratamiento del compuesto de
nitrogeno 10. La parte de eliminacion/tratamiento del 6xido de nitrogeno 20 se
proporciona con una primera parte de reaccién 30 para hacer reaccionar 6xido de
nitrdgeno con amoniaco para asi desnitrificar el 6xido de nitrégeno, y una segunda
parte de reaccién 40 para descomponer por oxidacién el amoniaco que sale de la
primera parte de reaccion. La primera parte de reaccion 30 cuenta con un catalizador
de reduccion ayudado por amoniaco capaz de desnitrificar de forma reductora el 6xido
de nitrdgeno mediante amoniaco de forma eficaz, y la segunda parte de reaccién 40
cuenta con un catalizador de eliminacién de la emision de amoniaco sin reaccionar
capaz de descomponer por oxidacion el amoniaco de forma eficaz.

[0023] La parte de inyeccidon de agente desnitrificador/reductor 50 se proporciona para
inyectar un agente desnitrificador/reductor en la parte de eliminacién/tratamiento de
oxido de nitrégeno 20.

[0024] Debe tenerse en cuenta que a pesar de que la primera parte de reaccién 30 y
la segunda parte de reaccion 40 se proporcionen en la Unica parte de tratamiento 20
en este modo de realizacién de la presente invencion, las partes de reaccion también
pueden facilitarse en partes de tratamiento separadas.

Agente desnitrificador/reductor

[0025] Aunque se puede adoptar una fuente de amoniaco como el amoniaco, agua
amoniacal (licor de amoniaco), amoniaco licuado, o similares, como agente
desnitrificador/reductor para inyectarse en la parte de eliminacion/tratamiento del éxido
de nitrébgeno 20 por la parte de inyeccion de agente desnitrificador/reductor 50,
también se puede elegir un precursor del amoniaco capaz de generar amoniaco en la
parte de eliminacién/tratamiento de 6xido de nitrégeno 20. Los ejemplos del precursor
del amoniaco incluyen urea, solucién acuosa de urea, y similares, capaces de generar
amoniaco mediante descomposicion térmica. Resulta preferible elegir urea, solucidon
acuosa de urea, o similares, como agente desnitrificador/reductor desde un punto de
vista medioambiental y por otros motivos.

[0026] La cantidad de agente desnitrificador/reductor que se debe inyectar no se
encuentra especialmente limitada en la medida en que sea suficiente para
descomponer de forma reductora el 6xido de nitrégeno, y preferiblemente de acuerdo
con las caracteristicas debidas como cantidades éxidos de nitrégeno, rendimiento de
eliminacion del catalizador, y similares. De este modo, el ajuste de una cantidad de
agente desnitrificador/reductor y su inyeccién en la parte de eliminacién/tratamiento de
oxido de
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reductora eficazmente, permitiendo asi una restriccién en la cantidad de fuga de
amoniaco.

Catalizador de reduccion ayudado por amoniaco

[0027] A continuacidn, se explicara el catalizador de reduccién ayudado por amoniaco
proporcionado en la primera parte de reaccion 30. El catalizador de reduccién ayudado
por amoniaco contiene, como componentes activos, al menos: un 6xido complejo
compuesto por dos o mas Oxidos elegidos entre silice, alumina, titania, zirconia, y
oxido de tungsteno; y un metal de las tierras raras o un metal de transicion (excepto
Cu, Co, Ni, Mn, Cr, y V). Téngase en cuenta que el catalizador de reducciéon ayudado
por amoniaco puede estar compuesto por, al menos: un 6xido complejo que contiene
dos o mas oxidos elegidos entre silice, alimina, titania, zirconia, y 6xido de tungsteno;
y un metal de las tierras raras o metal de transicién (excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cr, y V).
Los ejemplos de combinacién para el 6xido complejo incluyen silice-alimina, silice-
titania, silice-zirconia, silice-6xido de tungsteno, alumina-titania, alumina-zirconia,
alumina-6xido de tungsteno, titania-zirconia, titania-6xido de tungsteno, 6xido de
tungsteno-zirconia, y similares. A pesar de que aqui se ejemplifiquen 6xidos complejos
compuestos cada uno de dos éxidos, un 6xido complejo puede constar de tres 0 mas
oxidos.

[0028] Las formas preferidas del éxido complejo son titania-zirconia, silice-alimina,
oxido de tungsteno-zirconia, y similares. Es preferible el éxido complejo de tipo titania-
zirconia, puesto que es capaz de restringir la generacién de un subproducto (como
acido cianico) en la descomposicion térmica de la urea, y capaz de descomponer de
manera reductora el 6xido de nitrégeno eficazmente en condiciones de reaccién de
230 a 500 °C. El 6xido complejo de tipo silice-alumina también resulta preferible, en
cuanto a que es excelente en la adsorcién de amoniaco, y especialmente, es capaz de
retener el amoniaco incluso en condiciones de reaccion de 200 a 400 °C. De este
modo, el uso de Oxido complejo de tipo silice-alimina permite la mejora del
rendimiento de la actividad catalitica. Es preferible el éxido complejo de tipo 6xido de
tungsteno-zirconia, en cuanto a que es excelente en durabilidad.

[0029] Obsérvese que, en el caso del 6xido complejo de tipo titania-zirconia, es
especialmente preferible tener una proporcion de composicién molar (Ti:Zr) entre
titanio y zirconio en el intervalo de 8:2 a 2:8. En el caso del éxido complejo de tipo
silice-alumina, es preferible tener una proporcion de composicion molar (Si:Al) entre
silicio y aluminio en el intervalo de 5:1 a 500:1. Ademas, en el caso del éxido complejo
de tipo 6xido de tungsteno-zirconia, es preferible tener una proporcion de composicion
molar (W:Zr) entre 6xido de tungsteno y zirconio en el intervalo de 1:20 a 1:5.
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[0030] Los ejemplos de metales de tierras raras incluyen escandio (Sc), itrio (Y),
lantano (La), cerio (Ce), praseodimio (Pr), neodimio (Nd), promecio (Pm), samario
(Sm), europio (Eu), gadolinio (Gd), terbio (Tb), disprosio (Dy), holmio (Ho), erbio (Er),
tulio (Tm), iterbio (Yd), lutecio (Lu), y similares.

[0031] Los ejemplos de metales de transicién incluyen cualquiera de las sustancias
simples hechas de la primera fila de los elementos de los metales de transicion (*'Sc a
®%Cu), los elementos de los metales de transicion de la segunda fila (**Y a *’Ag), y los
elementos de los metales de transicion de la tercera fila ("°Hf a °Au), excepto los
metales nocivos como el cobre (Cu), cobalto (Co), niquel (Ni), manganeso (Mn), cromo
(Cr), y vanadio (V).

[0032] Obsérvese que el catalizador de reduccion ayudado por amoniaco puede
contener ademas azufre o fésforo. De este modo, la inclusién de azufre o fésforo en el
catalizador de reduccién ayudado por amoniaco permite que el 6xido de nitrégeno se
descomponga de forma reductora eficazmente. Ademas, el catalizador de reduccién
ayudado por amoniaco puede contener otro 6xido, otro metal de tierras raras o metal
de transicién, o un compuesto que contenga, como componentes activos, 6xido y un
metal de tierras raras o metal de transicién, para descomponer de forma reductora
oxido de nitrégeno eficazmente. Una 6xido tal no se encuentra particularmente limitado
en la medida en que sea un Oxido resistente al calor, y los ejemplos preferidos del
mismo son un Oxido elegido entre al menos silice, alumina, titania, zirconia, y 6xido de
tungsteno, y un 6xido complejo compuesto por dos 0 mas 6xidos elegidos de al menos
silice, alumina, titania, zirconia, y éxido de tungsteno. Obsérvese que el catalizador de
reduccion ayudado por amoniaco puede ser: un catalizador que contenga, como
componentes activos, un éxido complejo compuesto por dos 0 mas 6xidos elegidos
entre silice, aliumina, titania, zirconia, y éxido de tungsteno, y un metal de tierras raras
o metal de transicion (excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cr, y V), que soporta un compuesto que
contiene, como componentes activos, 6xido y un metal de tierras raras o metal de
transicion; o el catalizador anterior simplemente mezclado con el compuesto anterior.
Téngase en cuenta que la proporcion de peso entre el catalizador y el compuesto se
encuentra preferentemente en el rango de 0,2:0,8 a 0,8:0,2.

[0033] El contenido del metal de tierras raras o el metal de transicion en el catalizador
de reduccion ayudado por amoniaco se encuentra preferentemente en el rango del 2%
en peso al 50% en peso. Ademas, el contenido de azufre o fésforo en el catalizador de
reduccion ayudado por amoniaco es preferentemente del 10% en peso o0 menos, y en
el caso del 6xido complejo de tipo titania-zirconia, se encuentra deseablemente en el
rango de 0,5% en peso a 10% en peso.
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[0034] La aplicacion del catalizador de reduccién ayudado por amoniaco descrito
arriba al sistema de catalizador segun la presente invencion permite una eliminacién
eficaz de 6xido de nitrégeno. Obsérvese que aunque el catalizador de reduccién
ayudado por amoniaco puede usarse directamente, también puede ser soportado por
un sustrato portador de manera que se logre la eliminacion de 6xido de nitrégeno de
una forma mas eficaz. Para el sustrato portador, es preferible adoptar un sustrato de
estructura en panal, un sustrato poroso, o similar, por ejemplo.

Catalizador de eliminacién del amoniaco sin reaccionar

[0035] A continuacién se describira el catalizador de eliminacién del amoniaco sin
reaccionar proporcionado en la segunda parte de reaccion 40. El catalizador de
eliminacién de amoniaco sin reaccionar contiene, como componentes activos, al
menos, un metal noble y un 6xido complejo de tipo silice-alimina. Los ejemplos de
metal noble incluyen oro (Au), plata (Ag), el grupo del platino (rutenio (Ru), rodio (Rh),
paladio (Pd), osmio (Os), iridio (Ir), y platino (Pt)), y similares. El contenido de metal
noble en el catalizador de eliminacion de amoniaco sin reaccionar se encontrara
preferentemente en el intervalo de 0,1% en peso a 5% en peso, y en especial
preferiblemente en el intervalo de 0,3% en peso a 3% en peso. En particular, es
preferible que la proporcion de composicion molar entre silicio y aluminio (Si:Al) en el
oxido complejo de tipo silice-alumina se encuentre dentro del intervalo de 10:1 a
100:1.

[0036] El catalizador de eliminacion de amoniaco sin reaccionar puede contener éxido,
otro metal de tierras raras o metal de transicion, o un compuesto que contenga, como
componentes activos, 6xido y un metal de tierras raras o metal de transicién, para
restringir la generacion de 6xido de nitrégeno y para descomponer por oxidacién el
amoniaco sin reaccionar de forma eficaz. El compuesto puede contener también
azufre, fésforo, o similar.

[0037] Tales 6xidos no se encuentran especialmente limitados en la medida en que
sea un oOxido resistente al calor, y sus ejemplos preferibles son éxidos seleccionados
entre al menos silice, alumina, titania, zirconia, y 6xido de tungsteno, y un 6xido
complejo compuesto por dos 0 mas 6Oxidos elegidos entre al menos silice, alumina,
titania, zirconia, y o6xido de tungsteno, y es particularmente preferible un 6xido
complejo de tipo titania-zirconia, un 6xido complejo de tipo silice-alumina, o su mezcla.
[0038] Obsérvese que el catalizador de eliminacion de amoniaco sin reaccionar puede
ser un catalizador que contiene, como componentes activos, al menos, un metal noble
y un éxido complejo de tipo silice-alumina, que soporta un compuesto que contiene,
como componentes activos, 6xido y un metal de tierras raras o metal de transicién o

un catalizador tal mezclado simplemente con dicho compuesto. La proporcion de peso
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entre el catalizador y el compuesto se encuentra preferiblemente en el intervalo
de 1:1 a 1:10. Téngase en cuenta que es especialmente preferible en este caso que la
proporcion de composicidon molar entre silicio y aluminio (Si:Al) en el éxido complejo de
tipo silice-alumina del catalizador se encuentre en el intervalo de 5:1 a 500:1.

[0039] El contenido del metal de tierras raras o el metal de transicién en el compuesto
esta preferiblemente dentro del intervalo de 2% en peso a 50% en peso. Ademas, el
contenido de azufre o fésforo en el compuesto es preferiblemente del 10% en peso o
inferior, y preferiblemente dentro del intervalo de 0,5% en peso a 10% en peso en el
caso del 6xido complejo de tipo titania-zirconia.

[0040] La aplicacion del catalizador de eliminacion de amoniaco sin reaccionar arriba
descrito al sistema catalizador segun la presente invencién permite la restriccion eficaz
de la generacién de Oxido de nitrégeno, y la descomposicion oxidativa eficaz del
amoniaco sin reaccionar. Téngase en cuenta que aunque el catalizador de eliminacion
de amoniaco sin reaccionar puede usarse directamente, segun la invencion es
soportado en un sustrato portador de manera que logre de forma eficaz la restriccién
de generacién de 6xido de nitrégeno y la descomposicién oxidativa de amoniaco sin
reaccionar. Para el sustrato portador, se utiliza un sustrato de estructura en panal.
[0041] Téngase en cuenta que el catalizador de reduccién ayudado por amoniaco y el
catalizador de eliminacién de amoniaco sin reaccionar puede producirse por métodos
como el método de impregnacion, método de amasado, método de coprecipitacién,
método sol-gel, y similares.

Método de eliminacién de 6xido de nitrégeno

[0042] El método de eliminacién de éxido de nitrégeno segun la presente invencion
incluye las fases de poner en contacto el 6xido de nitrbgeno con un catalizador de
reduccion ayudado por amoniaco en presencia de amoniaco para desnitrificar de
forma reductora el 6xido de nitrégeno, y poner en contacto el amoniaco no tratado con
un catalizador de eliminacion del amoniaco sin reaccionar para descomponer por
oxidacién el amoniaco que no haya reaccionado. Estas fases permiten que se elimine
eficazmente el 6xido de nitrégeno y el amoniaco.

[0043] Téngase en cuenta que, en el caso de la eliminacion de 6xidos de nitrégeno en
un gas de escape generado en la combustion de un combustible como diesel o
carbdn, la velocidad espacial del gas de escape se encuentra preferiblemente en el
intervalo de 5.000 /h a 200.000 /h, y en particular preferiblemente en el intervalo de
10.000 /h a 50.000 /h. La cantidad de sustancia de amoniaco se encuentra
preferiblemente en el intervalo de 0,6 moles a 1,0 moles en relacion con 1 mol de
oxidos de nitrégeno, y en particular preferiblemente en el intervalo de 0,7 moles a 0,9

moles en relacién con 1 mol de éxidos de nitrogeno.
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[0044] La temperatura de reaccién en la desnitrificacion reductora se encuentra
preferiblemente en el intervalo de 150 °C a 500 °C, en especial preferiblemente en el
intervalo de 185 °C a 500 °C en el que el catalizador de reducciéon ayudado por
amoniaco puede adsorber de forma eficaz el amoniaco después, y mas
preferiblemente en el intervalo de 220 °C a 500 °C en el que los 6xidos de nitrégeno
pueden eliminarse de forma eficaz. Obsérvese que, en caso de generacion de
amoniaco por adicién de urea, la temperatura de reaccién en la desnitrificacion
reductora se encuentra preferiblemente en el intervalo de 170 °C a 250 °C en el que el
amoniaco puede generarse de forma eficaz. Ademas, la temperatura de reaccion en la
descomposicion oxidativa se encuentra preferiblemente en el intervalo de 150 °C a
500 °C.

EJEMPLOS

[0045] La presente invencidn se explicara especificamente basandonos en los
Ejemplos. Téngase en cuenta que estos Ejemplos se facilitan exclusivamente para
explicar la presente invencién, y no limitan el ambito de la presente invencién.

[Ejemplo 1]

<Produccion de catalizador basado en Ce-Ti-SO4-Zr>

[0046] Se prepard una solucion de mezcla acuosa de 100g de sal de Zr (sulfato de
zirconio), 50g de sal de Ti (cloruro de titanio), y 50g de sal de Ce (nitrato de cerio)
disuelta en 1L de agua, seguido de la adicién de una solucién alcalina (agua
amoniacal) para la neutralizacion, y filtracion. Se calent6 la solucion a 400°C o0 mas y
se pulverizo para obtener un polvo. A continuacién, se confirmé por difractometria de
rayos X que este polvo era un catalizador basado en Ce-Ti-SO,-Zr (véase FIG. 2).
[Ejemplo 2]

<Produccion de catalizador basado en éxido de Fe-Si-Al>

[0047] Se verti6 gradualmente una solucion acuosa de nitrato de hierro (realizada
mediante la disolucion de 1.000g de nitrato de hierro en 500L de agua) en 1.000g de
un oxido poroso hecho de silice-alimina (proporcién de composicién molar= 40/1)
mientras se removia. Se secé la materia en polvo obtenida a 120 °C y fue calentada a
450°C durante 2 horas, obteniendo asi un polvo. A continuacién, se confirmé que este
polvo era un catalizador basado en éxido de Fe-Si-Al (véase FIG. 3).

[Ejemplo 3]

<Produccion de catalizador basado en 6xido de Ce-W-Zr>

[0048] Se prepar6 una solucién de mezcla acuosa de 100g de sal de Zr (sulfato de
zirconio) y 50g de sal de Ce (nitrato de cerio) disueltos en 1L de agua, seguido de la

adicion de una solucion alcalina (agua amoniacal) para la neutralizacion, y filtracion.
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Se impregnaron 15g de tungsteno de amonio en la solucién, que se calentd
después a 400°C o una temperatura superior, y se pulverizé para obtener un polvo. A
continuacién, se confirmé que este polvo era un catalizador basado en 6xido de Ce-W-
Zr (véase FIG. 4).

[Ejemplo 4]

<Produccion de catalizador basado en éxido de Pt-Al-Si>

[0049] Se verti6 gradualmente una solucién acuosa de compuesto organico de platino
(se utilizd una solucion de hidréxido de bis-etanol de amonio y platino en este Ejemplo)
a una concentracién del 5% en 1.000g de un 6xido complejo hecho de silice-alumina,
mientras se removia. La materia en polvo obtenida se secé a 120 °C y se calent6 a
450°C durante 2 horas, obteniendo asi un polvo. A continuacion, se confirmé que ese
polvo era un catalizador basado en éxido de Pt-Al-Si (véase FIG. 5).

(Ejemplo 5)

<Prueba de reacciéon de descomposicion térmica de la urea>

[0050] Es conocido que la descomposicion térmica (hidrélisis) de la urea (agente
reductor/desnitrificador) en una atmésfera de un catalizador basado en V,0Os-TiO;
convencional genera subproductos ademas del amoniaco. De este modo, se examiné
si los subproductos se generan en caso de adopcion de un catalizador de reduccion
ayudado por amoniaco en la descomposicién térmica de la urea.

[0051] Se impregnaron los 0,1g del polvo de catalizador basado en Ce-Ti-SOy4-Zr
obtenido en el Ejemplo 1 con 0,2ml de solucién de urea acuosa (2,5% en peso)
seguido del secado para preparar una sustancia que se sometié después a TPD
(desorcién a temperatura programada)- espectrometria de masas para analizar los
componentes del gas generado por la descomposicién térmica al aumentar la
temperatura. La condicion de aumento de temperatura se establecié a +10°C/min. El
andlisis de TPD-masa se llevd a cabo en condiciones atmosféricas en el intervalo de
100°C a 300°C.

[0052] EI resultado se muestra en la FIG. 6. Como se muestra en la FIG. 6, el
catalizador basado en V,0s-TiO, convencional produjo amoniaco (triangulo en blanco)
y un subproducto (tridngulo negro) generado por la descomposicién térmica de la urea
en condiciones de temperaturas de reaccion de 150°C a 250°C. Sin embargo, el
catalizador basado en Ce-Ti-SO4-Zr demostré generar sélo amoniaco (circulo en
blanco) sin generar el subproducto (circulo negro) en ninguna de las condiciones de
temperatura de reaccién. Esto clarificé que el catalizador de reduccion ayudado por
amoniaco resulta util para la mejora del rendimiento de la actividad catalitica.

[Ejemplo 6]
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<Prueba de reaccion de desnitrificacion 1>

[0053] Se llevo a cabo una prueba de reaccion de desnitrificacion en las siguientes
condiciones para el catalizador basado en Ce-Ti-SO,-Zr obtenido en el Ejemplo 1. El
catalizador estaba soportado en un portador de estructura en panal con un diametro
de 25mm® y una longitud de 50mm, y se introdujo un gas de reaccion, compuesto de
10% de O,, 150ppm cada uno de NO y NO,, 5% de H,O, y nitrégeno el resto, a una
velocidad espacial (SV) de 50.000/h. Esto se llevo a cabo a una temperatura de
entrada al catalizador en el intervalo de 150 °C a 400 °C. Se realiz6 un experimento
similar utilizando un catalizador basado en V,0s-TiO, como control. Los resultados se
muestran en la FIG. 7. Como se muestra en la FIG.7, el catalizador basado en Ce-Ti-
SO4-Zr (circulo en blanco) demostrd ser capaz de eliminar los 6xidos de nitrégeno,
mejor que el catalizador basado en V,0s-TiO, (circulo negro).

[Ejemplo 7]

<Prueba de reaccién de desnitrificacion 2>

[0054] Para examinar la eficacia de eliminacién de 6xidos de nitrégeno con respecto a
una temperatura de entrada de un catalizador SCR (catalizador de reduccion catalitica
selectiva), el catalizador basado en Ce-Ti-SO,-Zr en un tamafno de catalizador SCR de
190mm x 178mm (¢7,5" x 7") (5L) se mont6 en un silenciador de tubo de escape de un
motor 5L-NA, y un catalizador de oxidacion basado en Pt (catalizador de Pt-alumina:
producido por TOKYO ROKI Co., Ltd.) se montd antes del catalizador SCR, para
llevar a cabo una prueba de evaluacién estable del aparato concreto. El resultado se
muestra en la FIG. 8. Como se muestra en la FIG. 8, el catalizador basado en Ce-Ti-
SO,4-Zr demostré ser capaz de eliminar el 80% o més de los 6xidos de nitrégeno a la
temperatura de la entrada del catalizador SCR de aproximadamente 220 °C o
superior.

[Ejemplo 8]

<Prueba de adsorcion de amoniaco>

[0055] Se midi6 el espectro de desorcién de amoniaco con el aumento de temperatura
mediante el analisis TPD- espectrometria de masas adoptando el catalizador basado
en 6xido de Fe-Si-Al obtenido en el Ejemplo 2 o el catalizador comparativo (catalizador
basado en V,0s-TiOy). El indice de aumento de temperatura se establecid en
+10°C/min. El analisis TPD-espectrometria de masas se llevé a cabo en una atmésfera
de helio a una temperatura del intervalo de 100°C a 500°C. El resultado se muestra en
la FIG. 9. Como se muestra en la FIG. 9, el catalizador basado en 6xido de Fe-Si-Al
(circulo en blanco) demostré ser capaz de retener mas amoniaco que el catalizador

comparativo (circulo negro) en un intervalo que va desde una temperatura baja a una
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temperatura alta. De este modo, se considera que el catalizador basado en
oxido de Fe-Si-Al contribuye a mejorar el rendimiento de la actividad catalitica.
[Ejemplo 9]

<Prueba de reaccion de desnitrificacion 3>

[0056] Se llevo a cabo una prueba de reaccién de desnitrificacién del mismo modo
descrito en el Ejemplo 6 para el catalizador basado en 6xido de Fe-Si-Al obtenido en el
Ejemplo 2. Se evalué el catalizador con respecto a temperaturas de entrada del
catalizador en el intervalo de 150°C a 400°C. El resultado se muestra en la FIG. 10.
Como se muestra en la FIG. 10, el catalizador basado en 6xido de Fe-Si-Al (circulo)
demostré ser capaz de eliminar mas 6xidos de nitrégeno que el catalizador basado en
V.05-TiO, (circulo negro).

[Ejemplo 10]

<Prueba de reaccién de desnitrificacion 4>

[0057] Se llevo a cabo una prueba de evaluacién estable del aparato concreto de la
misma manera descrita en el Ejemplo 7, excepto por la adopciéon del catalizador
basado en 6xido de Fe-Si-Al en un tamano de catalizador SCR de ® 190mm x 178mm
(® 7,5" x 7") (5L). El resultado se muestra en la FIG. 11. Como se muestra en la FIG.
11, el catalizador basado en 6xido de Fe-Si-Al demostr6 ser capaz de eliminar el 70%
o0 mas de los 6xidos de nitrégeno a la temperatura de entrada del catalizador SCR de
aproximadamente 190°C o superior.

[Ejemplo 11]

<Prueba de reaccion de desnitrificacion 5>

[0058] Se llevd a cabo una prueba de reaccion de desnitrificacién del modo descrito en
el Ejemplo 6 para el catalizador basado en 6xido de Ce-W-Zr obtenido en el Ejemplo 3.
Se evaluo el catalizador con respecto a las temperaturas de entrada del catalizador en
el intervalo de 150°C a 400°C. El resultado se muestra en la FIG. 12. Como se
muestra en la FIG. 12, el catalizador basado en 6xido de Ce-W-Zr (circulo en blanco)
demostré ser capaz de eliminar los 6xidos de nitrégeno de forma similar al catalizador
basado en V,0s-TiO, (circulo negro).

[Ejemplo 12]

<Prueba de reaccion de desnitrificacion 6>

[0059] Se llevoé a cabo una prueba de evaluacion estable del aparato concreto del
mismo modo descrito en el Ejemplo 7, excepto por la adopcion de un catalizador mixto
de catalizador basado en Ce-Ti-SO,-Zr y catalizador basado en éxido de Fe-Si-Al (con
una proporcion de transporte de material (catalizador basado en Ce-Ti-SO4-Zr
/catalizador basado en éxido de Fe-Si-Al) de 1/2) en un tamario de catalizador SCR de
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® 190mm x 178mm (¢ 7,5" x 7") (5L). EI resultado se muestra en la FIG. 13. Como
se muestra en la FIG. 13, el catalizador mixto (tridngulo) demostr6 ser capaz de
eliminar los éxidos de nitrégeno de forma mas eficaz que los casos en los que se us6
solamente el catalizador basado en Ce-Ti-SO4-Zr (rombo negro) o el catalizador
basado en 6xido de Fe-Si-Al (cuadrado negro), a temperaturas del catalizador SCR de
250 °C o superiores. Por lo tanto, se considera que el ataque de gas de escape a altas
temperaturas contra el material de silice-alumina puede ser restringido y puede
mejorarse la resistencia al calor haciendo catalizadores basados en Ce-Ti-SOy4-Zr
soportados en el catalizador basado en 6xido de Fe-Si-Al.

[Ejemplo 13]

<Prueba 1 para la reaccion de descomposicion oxidativa de amoniaco>

[0060] Se realiz6 una prueba para la reacciébn de descomposicién oxidativa de
amoniaco en las siguientes condiciones, para el catalizador basado en 6xido de Pt-Al-
Si obtenido en el Ejemplo 4. El catalizador estaba soportado en un portador de
estructura en panal que tenia un diametro de 25mm @ y una longitud de 25mm, y se
introdujo un gas de reaccién, que estaba compuesto de 500 ppm de NH3, 10% de O,
5% de H.0O, y nitrégeno el resto, en una condicion de velocidad espacial (SV) de
100.000. Se evalu6 el catalizador con respecto a las temperaturas de entrada del
catalizador en un intervalo de 200°C a 450°C. Como ejemplo comparativo, se usé un
catalizador basado en Pt-alimina (catalizador de alumina portador de platino). Los
resultados se muestran en la FIG. 14. Como se muestra en la FIG. 14, el catalizador
basado en éxido de Pt-Al-Si (circulo negro) demostré ser capaz de eliminar mas
amoniaco que el catalizador basado en Pt-alumina (circulo en blanco).

[0061] Ademas, se examind la concentracion de generacién de 6xido de nitrégeno, y
el catalizador basado en o6xido de Pt-Al-Si (circulo negro) demostr6 ser capaz de
limitar la generacion de 6xidos de nitrbgeno mas que el catalizador basado en Pt-
alumina (circulo) como se muestra en la FIG. 15.

[Ejemplo 14]

<Prueba 2 de adsorcién de amoniaco>

[0062] Se midi6 el espectro de desorcion de amoniaco con el aumento de temperatura
mediante analisis TPD-espectrometria de masas adoptando el catalizador basado en
oxido de Pt-Al-Si en el Ejemplo 4 o el catalizador comparativo (catalizador basado en
Pt-alumina). El indice de aumento de temperatura se establecié en +10°C/min. El
analisis TPD-espectrometria de masas se llevé a cabo en una atmosfera de helio en
un intervalo de temperatura de 100°C a 400°C. El resultado se muestra en la FIG. 16.
Como se muestra en la FIG. 16, el catalizador basado en éxido de Pt-Al-Si (circulo
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negro) demostro ser capaz de retener mdas amoniaco que el catalizador
comparativo (marca x) en un margen de una temperatura baja a una temperatura alta.
Asi, se considera que el catalizador basado en 6xido de Pt-Al-Si contribuye a mejorar
el rendimiento de la actividad catalitica.

[Ejemplo 15]

<Prueba 2 para la reaccion de descomposicion oxidativa de amoniaco>

[0063] Se mezclaron 10g de solucion coloidal de alimina y una cantidad adecuada de
agua con 90g del catalizador basado en 6xido de Pt-Al-Si obtenido en el Ejemplo 4. Se
aplicé la mezcla en un sustrato portador en estructura de panal, que esta hecho de
cordierita (400 celdas/pulagada®), obteniendo asi un cuerpo estructural en panal. A
continuacién, se mezclaron 10g de solucion coloidal de alimina y una cantidad
adecuada de agua con 90g de catalizador mixto del catalizador basado en Ce-Ti-SO,-
Zr obtenido en el Ejemplo 1 y el catalizador basado en éxido de Fe-Si-Al obtenido en el
Ejemplo 2 (la proporcién de peso del catalizador basado en Ce-Ti-SO4-Zr y el
catalizador basado en 6xido de Fe-Si-Al era 1:1). La mezcla se aplicd en el cuerpo
estructural en panal, obteniendo asi un catalizador portador de estructura en panal.
[0064] EI catalizador portador de estructura en panal (catalizador Fresh de fuga C;
capa de base: catalizador basado en 6xido de Pt-Al-Si, recubrimiento: catalizador
basado en Ce-Ti-SO4-Zr y catalizador basado en 6xido Fe-Si-Al), el cuerpo estructural
en panal (catalizador Fresh de fuga B; catalizador basado en éxido de Pt-Al-Si), o un
catalizador comparativo (catalizador Fresh de fuga A; proporcionado portando un
catalizador basado en Pt-alimina en un sustrato portador de estructura en panal) se
envasaron cada uno en un tubo de reaccion hecho de acero inoxidable con un
diametro de 25mm® y una longitud de 12,5mm, y se introdujo un gas de reaccién, que
estaba compuesto por 50 ppm de NHj;, 10% de O,, 5% de H,O, y nitrégeno el resto, en
una condicion de velocidad espacial (SV) de 200.000/h. Las temperaturas de entrada
del catalizador se estimaron dentro del intervalo de 150°C a 450°C. Téngase en cuenta
que el indice de aumento de temperatura se fij6 en 5°C/min. Los resultados se
muestran en la FIG. 17. Como se muestra en la FIG. 17, se demostré que a pesar de
que el catalizador Fresh de fuga A (circulo en blanco) s6lo es capaz de eliminar el
amoniaco de forma eficaz a temperaturas de 250°C a 450°C, el catalizador Fresh de
fuga B (circulo negro) y el catalizador Fresh de fuga C (triangulo) son capaces ademas
de eliminar amoniaco de forma eficaz a temperaturas incluso mas bajas (de 150°C a
250°C).

[0065] A continuacién, se examinaron las concentraciones de generacion de N,O y
otros 6xidos de nitrégeno del mismo modo descrito arriba. Los resultados se muestran
en la FIG. 18 y la FIG. 19. Como se muestra en la FIG. 18 y la FIG 19, el catalizador
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Fresh de fuga B (circulo negro) y el -catalizador Fresh de fuga C (triangulo)
demostraron ser capaces de restringir en mayor medida la generacion de N,O y otros
oxidos de nitrogeno (NOx) en comparacién con el catalizador Fresh de fuga A (circulo
en blanco).

[0066] A partir de lo anterior, se concluye que el catalizador Fresh de fuga B y el
catalizador Fresh de fuga C son catalizadores que no so6lo son capaces de eliminar el
amoniaco de forma eficaz, sino que también son Utiles para restringir la generacion de
oxidos de nitrogeno como N.O, en un margen de una temperatura baja a una
temperatura alta (desde 150°C hasta 450°C).

[Ejemplo 16]

<Rendimiento de la eliminacion de gas de escape del Catalizador TlI montado en un
motor de 13L de cilindrada>

[0067] Se mezclaron 10g de solucidn coloidal de alimina y una cantidad adecuada de
agua con 90g de catalizador basado en Pt (catalizador de Pt-alimina). Se aplicé la
mezcla sobre el sustrato portador de estructura en panal (hecho de cordierita; 62
celdas/cm?® (400 celdas/pulgada®), obteniendo asi un cuerpo estructural en panal. Del
mismo modo, se mezclaron 10 g de solucion coloidal de alimina y una cantidad
adecuada de agua con 90g de una mezcla (proporcion de mezcla 1/1) del catalizador
basado en Ce-Ti-SO,-Zr y el catalizador basado en 6xido de Fe-Si-Al, aplicado sobre
un sustrato portador de estructura en panal (hecho de cordierita; 62 celdas/cm? (400
celdas/pulgada®), obteniendo asi otro cuerpo estructural en panal.

[0068] Se cargdé un silenciador de purificacion de gas de escape (producido por
TOKYO ROKI Co., Ltd.) de un motor que tenia una cilindrada de 13L con: un cuerpo
estructural en panal (volumen de catalizador de 8,5L, contenido de catalizador de
3,59/L) que soportaba un catalizador basado en Pt, en la parte de
tratamiento/oxidacién del compuesto de nitrogeno 10; el cuerpo estructural en panal
(volumen de catalizador de 8,5L, contenido de catalizador de 600g/L) que soportaba el
catalizador basado en Ce-Ti-SO,-Zr y el catalizador basado en 6xido de Fe-Si-Al, en la
primera parte de reaccion 30; y el catalizador Fresh de fuga C (volumen de catalizador
de 5,7L, contenido de catalizador de 500g/L), en la segunda parte de reaccion 40, y se
llevé a cabo una prueba de reaccion de desnitrificacion mediante adicién de urea en
condiciones de modo simple D-13 (modo de funcionamiento estable). Se afnadié la
urea de forma que la proporcién molar entre amoniaco y 6xidos de nitrégeno fuera 1:1
en la primera parte de reaccion 30. El resultado se muestra en la FIG. 20. Como se
muestra en la FIG. 20, se confirmd que se eliminaban de forma eficaz los 6xidos de
nitrégeno en cualquier modo (desde el modo 7 al modo 17).
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[0069] Ademéds, se examind la relacion entre los Oxidos de nitrégeno y la
concentracion de amoniaco sin reaccionar en el modo JEO5 (modo de funcionamiento
transitorio; modo de funcionamiento representativo) utilizando el silenciador de
purificacion de gas de escape arriba descrito (rombo negro). Se anadié la urea de
forma que la proporcion molar entre amoniaco y 6xidos de nitrogeno llegara a ser de
0,75 a 0,8 en la primera parte de reaccién 30. El resultado se muestra en la FIG. 21.
Como se muestra en la FIG. 21, se confirm6 que el silenciador de purificacion de
gases de escape (rombo negro) de la presente invencién es capaz de restringir de
forma efectiva la cantidad de amoniaco generado que no reacciona mediante el
aumento de la proporcion de eliminacién de éxidos de nitrégeno.

APLICACION INDUSTRIAL

[0070] Segun la presente invencién, se puede proporcionar un sistema de catalizador

de eliminacién de Oxido de nitrégeno y un método de eliminacion de éxido de
nitrégeno, adoptando cada uno un catalizador que se encuentra libre de metales que
hayan sido considerados nocivos y son capaces de lograr la eliminacion de 6xidos de
nitrégeno de forma eficaz, y otro catalizador que es capaz de restringir la generacion
de oOxidos de nitr6geno y capaz de descomponer por oxidacion el amoniaco sin

reaccionar en nitrégeno y agua de forma eficaz.
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Reivindicaciones

1.

Un sistema de catalizador de eliminacion de 6éxido de nitrégeno, que
comprende una primera parte de reaccion con un primer catalizador para
desnitrificar los 6xidos de nitrogeno mediante la reaccién de dicho 6xido de
nitrgeno con amoniaco y una segunda parte de reaccion con un segundo
catalizador para descomponer por oxidacion el amoniaco que sale de la
primera parte de reaccién, caracterizado porque el primer catalizador
contiene, como componentes activos, al menos: un éxido complejo que consta
de dos o0 mas 6xidos elegidos entre silice, alumina, titania, zirconia, y 6xido de
tungsteno; y un metal de tierras raras o un metal de transicion, excepto Cu, Co,
Ni, Mn, Cry V;y

el segundo catalizador contiene, como componentes activos, al menos: un
metal noble y un éxido complejo de tipo silice-alimina, en el que el segundo
catalizador comprende al menos un catalizador portador de estructura en panal
que comprende una capa de base y un recubrimiento, comprendiendo la capa
de base catalizador basado en oéxido de Pt-Al-Si y comprendiendo el
recubrimiento catalizador basado en Ce-Ti-SO,-Zr y catalizador basado en
oxido de Fe-Si-Al.

El sistema de catalizador de eliminacién de o6xido de nitrogeno de la
reivindicacion 1, en el que el primer catalizador contiene ademdas azufre o
fésforo.

El sistema de catalizador de eliminacion de Oxido de nitrégeno de la
reivindicacion 2, en el que el primer catalizador contiene, como componentes
activos, al menos: un 6xido complejo de tipo titania-zirconia; un metal de tierras
raras o0 un metal de transicién excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cr y V; y azufre o
fosforo.

El sistema de catalizador de eliminacion de Oxido de nitrégeno de la
reivindicacion 2, en el que el primer catalizador contiene, como componentes
activos, al menos: un éxido complejo de tipo éxido de tungsteno-zirconia; un
metal de tierras raras o un metal de transicién excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cry V;y
azufre o fésforo.

El sistema de catalizador de eliminacibn de o6xido de nitrogeno de la
reivindicacion 1, en el que el primer catalizador contiene, como componentes
activos, al menos: un éxido complejo de tipo silice-alimina y un metal de tierras

raras.
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El sistema de catalizador de eliminacion de 6xido de nitrégeno
de la reivindicacion 1, en el que el primer catalizador consta de un 6xido
complejo de tipo silice-alumina y un metal de transicion excepto Cu, Co, Ni,
Mn, Cry V.

El sistema de catalizador de eliminacion de 6xido de nitrégeno de cualquiera de
las reivindicaciones de la 1 a la 6, en el que un compuesto que contiene, como
componentes activos, al menos: un 6xido elegido entre silice, alumina, titania,
zirconia, y Oxido de tungsteno; y un metal de tierras raras o un metal de
transicion, excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cr, y V, es soportado por el primer
catalizador.

El sistema de catalizador de eliminacion de 6xido de nitrégeno de cualquiera de
las reivindicaciones de la 1 a la 7, en el que un compuesto que contiene, como
componentes activos, al menos: un oxido elegido entre silice, alimina, titania,
zirconia, y Oxido de tungsteno; y un metal de tierras raras o un metal de
transicion, excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cr, y V, es soportado por el segundo
catalizador.

El sistema de catalizador de eliminacion de éxido de nitrégeno de cualquiera de
las reivindicaciones de la 1 a la 8, en el que el primer catalizador es soportado
por un sustrato portador.

El sistema de catalizador de eliminacion de éxido de nitrégeno de cualquiera de
las reivindicaciones de la 1 a la 9, que ademéas comprende, en un lado de
entrada de la primera parte de reaccién, una tercera parte de reaccién para
oxidar un compuesto de nitrdgeno mediante la reaccion del compuesto de
nitrbgeno con oxigeno.

Un método de eliminacion de 6xido de nitrégeno que comprende

desnitrificar 6xidos de nitrogeno de forma reductora mediante el contacto de los
oxidos de nitrégeno con un primer catalizador en presencia de amoniaco,
conteniendo el primer catalizador, como componentes activos, al menos: un
oxido complejo que comprende dos o mas Oxidos elegidos entre silice,
alumina, titania, zirconia, y 6xido de tungsteno; y un metal de tierras raras o
metal de transiciéon, excepto Cu, Co, Ni, Mn, Cr,y V, y

descomponer el amoniaco sin reaccionar por oxidacion mediante el contacto
del amoniaco no tratado con un segundo catalizador, conteniendo el segundo
catalizador, como componentes activos, al menos, un metal noble y un 6xido
complejo de tipo silice-alumina

en el que el segundo catalizador comprende al menos un catalizador portador

de estructura en panal que comprende una capa de base y un recubrimiento,
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comprendiendo la capa de base catalizador basado en 6xido de Pt-Al-Siy
comprendiendo el recubrimiento catalizador basado en Ce-Ti-SO4-Zr vy
catalizador basado en éxido de Fe-Si-Al.
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