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DESCRIPCION

PROCEDIMIENTO PARA LA REDUCCION SELECTIVA DE OXIDOS DE NITROGENO

OBJETO DE LA INVENCION

El objeto de la presente invencion se refiere aun procedimiento de reduccién selectiva
de oxidos de nitrogeno (NOy) a nitrégeno en presencia de oxigeno que comprende el
uso de hidrégeno como agente reductor y un catalizador activo y selectivo basado en

platino.

La presente invencion se engloba en el area de quimica y medioambiente y, en
particular,en la eliminacion de oOxidos de nitrogeno procedente de emisiones de
combustién de fuentes fijas y moviles mediante su reduccion catalitica selectiva (SCR,
selectivecatalyticreduction) a nitrdgeno usando hidrégeno como agente reductor.

ANTECEDENTES DE LA INVENCION

Las emisiones de oxidos de nitrdgeno (NO,) a partir de la combustién de combustibles
en fuentes estacionarias y moviles (G.Qi, R.T. Yang, R. Chang, Appl. Catal. B. 2004, 51,
93; Y. Zhao, L. Duan, T. Larssen, L.Hu, J. Hao, Environ. Sci. Technol. 2007 41 1815)
han causado serios problemas medioambientales como la lluvia acida, el smog
fotoquimico y también riesgos para la salud (J. Li, H. Chang, L. Ma, J. Hao, R. T., Yang,
Catal. Today, 2011, 175, 147-156; Z.Liu, J. Hao, L.Fu, T. Zhu, Appl. Catal. B: Environ.
2003, 44, 355). La concienciacion global sobre la calidad del aire ha originado que se
establezcan estandares mas estrictos en cuanto a las emisiones de NO, procedentes de
fuentes estacionarias y moéviles.La tecnologia de reduccion catalitica selectiva con
amoniaco (SCR-NH3;) se considera como el estado del arte dentro de las tecnologias
para la eliminacién de NO, en presencia de oxigeno. La tecnologia de reduccién de NOy
con amoniaco fue introducida en aplicaciones estacionarias para la eliminacion de NO,
en plantas de generacion de energia en los afios 70 y fue adaptada en la ultima década
para el uso en aplicaciones moviles para el tratamiento de gases de escape de motores
diésel pesados. El corazon de la tecnologia SCRde NO, con amoniaco es el catalizador.
En la actualidad existen tres tipos de familias de catalizadores SCR-NH; basados en
oxidos de vanadio, wolframio y zeolitas intercambiadas con Fe y Cu (M. Fu et al. Catal.
Sci. Technol. 2014, 4, 14). Los catalizadores que contienen oOxidos de vanadio y
wolframio son los mas utilizados a nivel comercial. Este tipo de catalizadores son muy
efectivos en régimen estacionario y en un intervalo de temperaturas
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comprendido entre 250 y 550°C, alcanzando rendimientos en la reduccion de NOy a N,
superiores al 90%. A pesar de la efectividad del sistema SCR basado en NH3; como
agente reductor, esta tecnologia presenta algunos inconvenientes asociados
principalmente a las emisiones de vanadio y amoniaco (NHs"slip”) y a problemas de
efectividad en la eliminacion de los NOsa bajas temperaturas (<250°C)(G. Busca, L.
Lietti, G. Ramis, F. Berti, Appl. Catal. B: Environ. 1998 18, 1-36; R.M. Heck, Catal.
Today 1999, 53, 519) lo que limita su aplicacion en la reduccion deNO, procedentes de
fuentes movilesespecialmente en vehiculos con motorizacion diésel. Ademas de ello,
los problemas de corrosion y taponamiento de los equipos y los elevados costes de
operacion y equipos son también problemas e inconvenientes asociados a la tecnologia
SCR-NHa.

La reduccién catalitica selectiva de NO, con hidrogeno en presencia de oxigeno (SCR-
H.) se ha estudiado extensivamente en los ultimos afos como una alternativa para
superar los inconvenientes asociados a la tecnologia SCR-NH; (Z. Liu, J. Li, S.I. Woo,
EnergyEnviron. Sci. 2012, 5, 8799). Cuando el agente reductor es el hidrégeno, los
oxidos de nitrégeno pueden ser eliminados en el intervalo de temperaturas comprendido
entre 100 y 200°C. Este bajo intervalo de temperaturas lo hacen ideal para la
eliminacion de NO, en vehiculos con motorizacion diésel en los que los problemas de
eliminacion de los NO, a bajas temperaturas son importantes y en los que el hidrégeno
puede producirse a bordo mediante procesos de reformado del combustible diésel. Al
igual que en la tecnologia SCR-NH;, el catalizador también es el corazén de la
tecnologia SCR-H;. En los ultimos afios se han realizado numerosos trabajos sobre el
desarrollo de catalizadores con rendimientos mejorados para la reduccion catalitica
selectiva de NO, con HHasta la fecha, Ila mayor parte de los catalizadores
desarrollados para SCR-H, estan basados en metales nobles soportados, Pt
fundamentalmente (F.J.P. Schott, P. Balle, J. Adler, S. Kureti, Appl. Catal. B: Environ.
2009, 87, 18; L.D. Li, P. Wu, Q. Yu, G.J: Wu, N. J. Guan, Appl. Catal. B: Environ. 2010,
94, 254; M. Machida, S. lkeda, D. Kurogi, T. Kijima, Appl. Catal. B: Environ. 2001, 35,
107; C.N. Costa, A. M. Efstathiou, J. Phys. Chem. C, 2007, 111, 3010). Los
catalizadores soportados de Pt son activos a baja temperatura (T = 100-250 °C). El
efecto de la dispersion de Pt sobre la actividad SCR-H, ha sido estudiado en la
bibliografia abierta obteniéndose resultados contradictorios. Por un lado Efstathiouet al.
(Appl. Catal. B:Environ. 2002, 39, 283) indica un descenso en la efectividad para la
reduccion de los NO, hacia N, con el descenso de la dispersion del Pt en sistemas
soportados sobre mezclas de MgO y CeO,. Por el contrario Nanbaet al. (T. Nanba, C.
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Kohno, S. Masukawa, J. Uchisawa, N. Nakayama, A. Obuchi, Appl. Catal. B: Environ.
2003, 46, 353) reportaron que la conversion de NOy y la selectividad hacia N, es
practicamente independiente del grado de dispersion de Pt cuando éste se soporta
sobre Al,O;. Ademas del tipo de fase activa y su dispersién, los soportes en los
catalizadores también desempefian un papel importante en la actividad de los
catalizadores en la reacciéon de SCR-H,, dispersando las fases activas de los metales
nobles y actuando como promotores en la reaccion. Los 6xidos metalicos Al,Os, SiO,,
MgO y TiO,, asi como las zeolitas MFI, MCM y ZSM-5 se han utilizado como soportes
de metales nobles y los catalizadores resultantesmostraron diferente comportamiento
catalitico en la reaccion de reduccion selectiva de NO, con H; (Yokotaet al.K. Yokota, M.
Fukui and T. Tanaka,Appl. Surf. Sci. 121 (1997) 273-277; J. Shibata, M. Hashimoto, K.
Shimizu, H. Yoshida, T. Hattori and A. Satsuma.J. Phys. Chem. B 108 (2004) 18327-
18335). Estos estudios pusieron de manifiesto que la conversion y selectividad de los
catalizadores soportados de Pt estan fuertemente influenciadas por las caracteristicas
de los soportes, en los que tanto la acidez como la estructura de los mismos juegan un
papel fundamental.Los soportes constituidos por 6Oxidos binarios también se han
estudiado en la reaccion de SCR-H,.Machidaet al. (M. Machida, S. lkeda, D. Kurogi and
T. Kijima.Appl. Catal. B: Environ. 35 (2001) 107-116, M. Machida and S. lkeda. J. Catal.
227 (2004) 53-59) prepararon 6xidos binarios combinando TiO,, ZrO,, SnO,, CeO,, SiO,
y AlL,O;. El catalizador 1% Pt/TiO,-ZrO, present6 el mejor comportamiento catalitico en
comparacion con el del resto de catalizadores soportados sobre 6xidos binarios. Otros
oxidos binarios importantes que se han utilizado como soporte han sido los constituidos
por MgO-CeO,;, como han sefialado Costa y Efstathiou (C.N. Costa and A.M.
EfstathiouAppl. Catal. B: Environ. 72 (2007) 240-252). El catalizador Pt/CeO, presentd
una amplia ventana de temperatura debido a su fuerte interaccion metal-soporte y el
catalizador Pt/MgOresult6 activo a bajas temperaturas debido a los tipos de especies de
oxigeno en superficie (G. Busca.Catal. Today 41 (1998) 191-206; M. Machida, D. Kurogi
and T. Kijima.J. Phys. Chem. B 107 (2003) 196-202). Cuando los éxidos MgO y CeO, se
mezclaron en la relacion 1:1 (peso), el catalizador 0,1% Pt/MgO-CeO, mostré elevada
conversion de NO y rendimiento hacia la produccion de N, (75 %).De los resultados
descritos anteriormente se puede concluir que el comportamiento en la reacciéon SCR-
H, (conversion de NOy y selectividad hacia N;) de los catalizadores soportados de Pt
depende de una combinacion del contenido de Pt con un soporte de composicion
quimica determinada que no se deriva de una forma obvia debido a la complejidad del
mecanismo de reduccion de NO, con hidrogeno que todavia no se ha
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dilucidado y del que no se conoce de forma clara los papeles que juegan la fase activa y
el soporte en la reactividad de los catalizadores.

Aunque con los diferentes catalizadores SCR-H, del estado del arte descritos
anteriormente se consiguen mejoras en la actividad y selectividad de los 6xidos de
nitrogeno con hidrogeno, en general existen mejoras deseables para el desarrollo de
procesos SCR-H, que presenten un mayor rendimiento en la reduccion del NO, presente
en los gases de combustion a N, en la region de bajas temperaturas de operacion (< 250
°C) usando la menor cantidad de hidrogeno posible. Ademas, la mayor parte de los
estudios publicados han sido hechos en ensayos de laboratorio sin incluir muchos de
los elementos presentes en los gases procedentes de la combustion (CO, H,O e
hidrocarburos) con lo que su extrapolacion a condiciones reales no es evidente debido a
la notable influencia que ejerce la composicion de los gases de combustién sobre la
actividad de los catalizadores SCR-H..

En base a esta necesidad del estado de la técnica, los autores de la presente invencion,
tras una importante labor de investigacion, han desarrollado un procedimiento para la
eliminaciéon de oxidos de nitrogeno con hidrogeno utilizando catalizadores basados en
platino soportado sobre silice-alimina amorfa preparado de forma adecuada. Este
procedimiento permite una elevada actividad y selectividad en laeliminacién de NO4con
hidrogeno a baja temperatura (150-200 °C). El proceso de la presente invencion es muy
atractivo para la eliminacién de NO,en vehiculos con motorizaciéon diésel en los que los
problemas de eliminacién de los NOy a bajas temperaturas es importante y en los que el
hidrégeno puede ser producido a bordo mediante procesos de reformado del

combustible.

DESCRIPCION DE LA INVENCION

La presente invencidn describe un proceso para la reduccion selectiva de 6xidos de
nitrégeno (NOy), preferiblemente procedentes de corrientes de combustion, a nitrégeno
en presencia de oxigeno usando hidrégeno como agente reductor y un catalizador con
elevada actividad y selectividad que comprende Pt soportado sobre silice-alumina
amorfa y con contenido de Pt apropiado.Las particulas metdlicas de platino se
depositan sobre los soportes de silice-alimina amorfa en cantidades comprendidas
entre el 0,001% hasta el 0,99% en peso y el contenido de alumina (Al,O3) en el soporte
silice-alumina amorfa se encuentra comprendido entre el 5 hasta el 40% en peso.

Los catalizadores empleados en este procedimiento presentan un buen comportamiento
en términos de actividad para la eliminacion selectiva de NOy con hidrogeno en el

intervalo de temperaturas comprendido entre 150 y 200 °C en corrientes de combustion
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que contienen ademas de los Oxidos de nitrégeno, O, CO, CO y H,O en
concentraciones similares a las existentes en emisiones reales. El control de la actividad
y selectividad de los catalizadores se ha logrado mediante: (i) el control de la acidez del
soporte modificando el % de aluminio en el soporte silice-alumina amorfa y, (ii) con el
control del depdsito delos nanocristales activos de Pt sobre el soporte de silice-alumina
amorfa.La preparacién de la silice-alimina amorfa se puede realizar mediante
cualquiera de las metodologias conocidas del estado de la técnica que den lugar a
solidos con superficie especifica elevada y elevada homogeneidad quimica. Ejemplos
de metodologias para la preparacion de la silice-alimina amorfaincluyen la
coprecipitacion quimica, reaccion en estado solido, combustion, evaporacion, sol-gel o
métodos solvotermales o hidrotermales. En realizaciones particulares se introducen
mediante coprecipitacion quimica, sol-gel o métodos hidrotermales. El contenido de
aluminia (Al,O3) en el soporte silice-alumina amorfa se encuentra comprendido,
preferiblemente, entre el 10 y el 30 % en peso. El contenido en alumina en el soporte
silice-alimina amorfa es un factor de crucial importancia en el comportamiento del
catalizador. La superficie o area especifica de los soportes se encuentra comprendida
entre 100 y 400 m?/g, preferiblemente entre 125 y 300 m?/g.

El depdsito del metal activo platino sobre la superficie de los soportes de silice-aliumina
amorfa se puede realizar mediante cualquiera de las metodologias conocidas del estado
de la técnica que den lugar a distribuciones homogéneas, con bajo grado de
aglomeracion y buena dispersion de las particulas metalicas. Ejemplos de metodologias
para el depdsito de fases activas pueden ser la impregnacion, precipitacion-depdsito,
intercambio idnico omicroemulsion. En realizaciones particulares se depositan mediante
impregnacion o precipitacién-deposito. Las particulas metalicas de platino se depositan
sobre los soportesde silice-alimina amorfa en cantidades comprendidas,
preferiblemente, entre 0,001 y el 0,75% en peso. El contenido en platino en el
catalizador es un factor crucial que afecta a su comportamiento catalitico.

El catalizador de Pt sobre silice-alimina amorfa esta depositado preferiblemente sobre
un sustrato conformado con resistencia térmica seleccionado entre metal, SiC, 6xido de
aluminio, 6xido de circonio, cordierita o mezclas de los anteriores.

El catalizador esta depositado sobre el sustrato mediante inmersion-evaporacion,
recubrimiento por inmersion (dip-coating), coprecipitacion-depdsito, coprecipitacion,
pulverizacion o electropulverizacion.

La presente invencién se refiere al empleo de los catalizadores descritos anteriormente
en el procedimiento para la eliminacion selectiva de NO,, preferiblemente en corrientes
gaseosas de combustidén, hacia N, usando hidrogeno como agente reductor. La

reduccion de los NO, se realiza a temperaturas comprendidas entre 100 y 250 °C,
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preferiblemente entre 150 y 200 °C, con relaciones H,/NO, (mol/mol) comprendidas
entre 25y 1, preferiblemente entre 20 y 4 y, velocidades espaciales de paso (caudal de
gas/volumen de catalizador) comprendidas entre 10.000 y 100.000 h™', preferiblemente
entre 25.000 y 75.000h™.

Preferiblemente, los 6xidos de nitrdgeno reducidos en el procedimiento de la presente
invencién provienen de corrientes o emisiones gaseosas de combustién de aplicaciones

moviles o estacionarias, mas preferiblemente de motorizaciones diésel.

La presente invencion aporta una serie de ventajas sobre otros catalizadores basados
en metales nobles reportados para la reaccion de eliminacion de NO,con hidrégeno en
presencia de oxigeno: (i) utiliza contenidos muy bajos de Pt lo que reduce notablemente
su coste respecto del contenido utilizado normalmente en los catalizadores de
reduccion de NO, basados en Pt descritos en el estado del arte, (ii) utiliza un soporte
basado en silicio y aluminio lo que reduce notablemente su coste respecto de otros
catalizadores de reduccion de NO, de Pt descritos en el estado del arte y (iii) presenta
un mayor nivel de actividad y selectividad en la reaccion de eliminacion de NOy que los
catalizadores mas activos del estado del arte soportados en la zeolita H-ZSM-5 (Q. Yu,
M. Richter, F.X. Kong, L.D. Li, G.J. Wu and N.J. Guan,Catal. Today 158 (2010) 452-458
) ¥ en mezclas CeO,-MgO (C.N. Costa and A.M. Efstathiou. Appl. Catal. B: Environ. 72
(2007) 240-252).

DESCRIPCION DETALLADA DE LA INVENCION

Para lograr una mayor comprension de la invencion, a continuacion se exponen unos
ejemplos que ilustran la presente invencion, pero no deben ser considerados como
limitacion a los aspectos esenciales del objeto de la misma, tal como han sido

expuestos en los apartados de esta descripcion.

EJEMPLO 1

Este ejemplo ilustra la preparacion de un catalizador activo y selectivo para la
eliminacion de NO, en corrientes procedentes de combustién de acuerdo a la presente
invencion con una composicion quimica Pt(0.25-1% peso)/silice-alumina amorfa (SAA,
28% peso de Al,O;). El catalizadorPt/SAA se ha preparado por la metodologia de
impregnacion humeda, utilizando como soporte silice-alumina amorfa (28% peso Al,O3,
de Grace (DavisonChemical)) y como precursor de Pt, (NH3)4sPt(NOs3),. En primer lugar
se disuelve la sal del precursor de Pt en la cantidad de agua adecuada (relacion
volumen disoluciéon sal de Pt/volumen soporte = 2). Previamente a la etapa de

impregnacion se mide el pH de la disolucion de precursor de Pt y se corrige si es
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necesario para superar al punto isoeléctrico del soporte. A continuacion, el soporte
silice-alumina amorfa se impregné con la disolucién acuosa de la sal precursora de Pt a
temperatura ambiente bajo agitacion durante 30 min. Después se evaporo el agua a 80
°C bajo vacio. Finalizada esta etapa, el catalizador se calciné en aire a 150 °C durante 2
h. El contenido de platino metalico en los catalizadores se varié en el rango del 0.25-
1.0% en peso. Previamente a los ensayos de actividad catalitica, los catalizadores se
activaron in situ mediante reduccion térmica bajo una corriente de Hy/He (10% vol. Ha,
75 mLy/min) a 250 °C durante 2 h.

EJEMPLO 2

Este ejemplo ilustra el comportamiento de los catalizadores en el proceso eliminacion
selectiva de NOy con hidrogeno sobre catalizadores representativos de la presente
invencion. El catalizador A se corresponde con un catalizador 1% peso Pt/SAA (28%

peso Al,O3) preparado segun el procedimiento descrito en el ejemplo 1.

Este ejemplo ademas ilustra el comportamiento comparativo frente a alguno de los
catalizadores mas activos pertenecientes al estado del arte descritos para la eliminacion
de NOxcon hidrégeno: 2.7%peso Pt /H-ZSM-5 (catalizador B) y 1%peso Pt/MgO-CeO,
(50% peso MgO) (catalizador C).

Los catalizadores se ensayaron en la reaccién de reducciéon selectiva de NOx con
hidrégeno en un reactor de lecho fijo. La alimentacién del reactor consiste en una
mezcla de 500 ppm de NO,, 1.25% vol H,, 12% vol O,, 5,6 % vol CO,, 300 ppm CO,
3,4% vol H,O e inerte (balance) que simula la composicion de un escape de motor
diésel. Se midio la actividad en el intervalo entre 50 y 300 °C con una velocidad espacial
(GHSV, Gas hourlyspacevelocity) de 50.000 h™.

Los datos de actividad SCR-H, se han calculado de acuerdo a los siguientes

parametros:

_[NO,]

Conversion de NO, (%) : Xyo, = -[NO, ]

entrada reactor

[NO,]

salida reactor 100

entrada reactor

2. |
Selectividad a N, (%) : Sy, = (\EY P 100
[NO X ]entrada reactor [NO X ]salida reactor

NO 'SNz

Rendimiento a N, (%) : R =
endimiento a N, (%) N, 100
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La tabla 1 presenta los resultados comparativos del proceso de reduccion de NO, con
hidrégeno usando el catalizador representativo de la presente invencion frente a los
catalizadores activos seleccionados del estado del arte yreivindicados como muy

activos para la reduccion selectiva de NO, con hidrégeno.

Tabla 1. Resultados de los ensayos comparativos de reduccién de NO, con hidrégeno

Catalizador Temperatura (°C) Rendimiento
rendimiento maximo maximo reduccion
de eliminacion de NO, de NOy a N3 (%)
aN,
A 150 50
B 200 38
C 165 17

Los ensayos comparativos de actividad pusieron de manifiesto el mejor rendimiento en
la eliminacion de NO, a N, del catalizador representativo de la presente invencion
respecto a las formulaciones de catalizadores descritas como las mas activas en la
eliminacion de NO,en el estado del arte. También, la temperatura a la que se logra el
maximo en el rendimiento de eliminacion de NO, es mucho menor en la correspondiente
a los catalizadores comparativos del estado del arte lo que lo hace ventajoso para su
aplicacion en la eliminacion de NO, procedentes de vehiculos con motorizacién diésel.

EJEMPLO 3

Este ejemplo es ilustrativo del efecto de la concentracion de Pt sobre el rendimiento en
la eliminacién de NO, hacia N, con hidrogeno de los catalizadores utilizados en el
proceso de la presente invencion. Se prepararon catalizadores de Pt soportados sobre
silice-alumina amorfa (28% peso Al,O3) de acuerdo al ejemplo 1 con concentraciones
de Pt comprendidas entre 0.025 y 1% en peso. Los catalizadores se ensayaron en la
reaccion de reduccion selectiva de NO, con hidrogeno utilizando el sistema vy
condiciones de ensayo descritas en el ejemplo anterior. Los resultados de los ensayos

se resumen en la tabla 2.

Tabla 2. Resultados ensayos comparativos de reduccion de NO,con hidrégeno sobre
catalizadoresdescritosen el proceso de la presenteinvencioncon diferente carga de Pt.
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% peso de Temperatura (°C) Rendimiento
Pt rendimiento maximo reduccion de NOy a
de reduccion de N2 (%)
NO,a N,
0.025 162 59
0.050 140 73
0.015 140 51
1 150 50

Los ensayos comparativos de actividad muestran la influencia que tiene la
concentracion de Pt sobre el rendimiento de los catalizadores para la reduccion de NO,
a N, y la temperatura a la que éstos alcanzan el maximo. Como se deriva de la Tabla 2,
se observa que no existe una relacion directa entre la carga de Pty el rendimiento en la
reduccion de NOy a nitrégeno de los catalizadores. Se observa que el rendimiento a N,
se favorece con contenidos bajos de Pt y aumenta significativamente en la muestra con

contenido en Pt igual a 0.050 % peso.

EJEMPLO 4

Este ejemplo ilustra el comportamiento de los catalizadores en el proceso eliminacion
selectiva de NOy con hidrégeno sobre un catalizador representativo del proceso
descrito en la presente invencién (0.05%peso de Pt sobre silice-alumina amorfa (28%
peso de Al,O3) en diferentes composiciones gaseosas tipicas de escapes procedentes
de vehiculos con motorizacién diésel. La composicion y condiciones de ensayo en esos
4 puntos representativos de emision del motor diésel se encuentran resumidas en la
tabla 3.

Tabla 3. Condiciones de los experimentos de reduccion de NO, con H, simulando

diferentes composiciones gaseosas tipicas de vehiculos con motorizacion diésel

Ensayo GH_1SV [NOJ [((3/2] [C(:o/oo 2 [CO] [T(f/?] [N2]
(h™) (ppm) vol.) vol.) (ppm) vol.) (% vol.)
1 50000 1750 9,85 7,2 187 3,4 Balance
2 26300 1680 10,40 6,8 400 3,4 Balance
3 37150 1900 8,10 8,4 600 3,4 Balance
4 17800 1050 14,83 4,0 300 3,4 Balance
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La tabla 4 recopila los datos de rendimiento en la reducciéon de NO,hacia N, sobre un
catalizador representativo del proceso descrito en la presente invencion. Conforme a los
resultados presentados en la tabla 4 resulta evidente que el catalizador representativo
del proceso descrito en la invencion presenta un rendimiento muy elevado y estable en
la reduccién de NO, hacia N, en diferentes condiciones representativas de escapes
procedente de motorizaciones diésel. Este resultado resulta ventajoso sobre los
sistemas cataliticos publicados en el estado del arte ya que ninguno de los
catalizadores reportados en el estado del arte como activos para la reduccion de NOy
hacia N, se ha ensayado en condiciones representativas de escapes de motorizaciones
diésel, sélo han sido ensayados a nivel de laboratorio sobre mezclas NO,/O, o como
mucho mezclas NO,/O,/H,O en concentraciones alejadas a los niveles encontrados en

los escapes reales.

Tabla 4. Resultados de los ensayos de reduccién de NO, con hidrégeno simulando
diferentes composiciones gaseosas tipicas de vehiculos con motorizacion diésel sobre
catalizadores descritos en el proceso de la presente invencion

Ensayo Rendimiento
reduccion NOy a
N2(%)

65
58
60
58

AW IN |-
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REIVINDICACIONES

1. Procedimiento para la reduccion selectiva de oOxidos de nitrogeno (NO,) a
nitrogeno en presencia de oxigeno que comprende el uso de hidrégeno como agente
reductor y un catalizador activo y selectivo basado en platino (Pt) soportado sobre silice-
alumina amorfa, caracterizado porque el contenido de Pt en el catalizador esta en el
intervalo comprendido entre el 0,001% y el 0,99% en peso y porque el contenido en
alumina (Al,O3) en el soporte silice-alimina amorfa esta en el intervalo comprendido

entre el 5y el 40% en peso.

2.  Procedimiento segun la reivindicacion 1 caracterizado porque el contenido de Pt
en el catalizador esta en el intervalo preferido comprendido entre el 0,001 y el 0,75% en

peso.

3. Procedimiento segun la reivindicacion 2 caracterizado porque el Pt esta
depositado mediante impregnacién, precipitacion-depésito, intercambio i6nico o

microemulsion.

4. Procedimiento segun la reivindicacion 1 caracterizado porque el contenido en
Al,O3; en el soporte silice-alimina amorfa esta en el intervalo preferido comprendido

entre el 10 y el 30% en peso.

5. Procedimiento segun la reivindicacion 1 caracterizado porque la silice-alumina

amorfa tiene un area especifica comprendida entre 100 y 400 m%g.

6. Procedimiento segun la reivindicacion 5 caracterizado porque la silice-alumina
amorfa tiene un area especifica comprendida en el intervalo preferido entre 125 y 300

m?/g.

7. Procedimiento segun la reivindicacion 1 caracterizado porque la silice-alumina
amorfa esta preparada mediante coprecipitacion quimica, evaporacion, reaccion en

estado solido, combustion, sol-gel o métodos hidrotermales/solvotermales.

8. Procedimiento segun la reivindicacion 1 caracterizado porque el catalizador de Pt
sobre silice-alumina amorfa esta depositado sobre un sustrato conformado con
resistencia térmica seleccionado entre metal, SiC, 6xido de aluminio, 6xido de circonio,

cordierita o mezclas de los anteriores.
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9. Procedimiento segun la reivindicacion 8 caracterizado porque el catalizador se

deposita sobre el substrato en cantidades comprendidas entre 0.05 hasta 1 g/cm?.

10. Procedimiento segun la reivindicacion 9 caracterizado porque el catalizador esta
depositado en el sustrato mediante inmersidén-evaporacion, recubrimiento por
inmersion, coprecipitacion-depdsito, coprecipitacion, pulverizacion o]

electropulverizacion.

11. Procedimiento, segun la reivindicacion 1 caracterizado porque los oOxidos de
nitrogeno provienen de corrientes gaseosas de combustion de aplicaciones méviles o

estacionarias.

12. Procedimiento, segun la reivindicacion 11 caracterizado porque la corriente de

combustion procede de motorizaciones diésel.

13. Procedimiento segun la reivindicacion 1 caracterizado porque la reduccion

selectiva de los NOy se realiza a temperaturas comprendidas entre 50 y 300 °C.

14. Procedimiento segun la reivindicacion 13 caracterizador porque la reduccion

selectiva de los NOy se realiza a temperaturas comprendidas entre 100 y 250 °C

15. Procedimiento segun la reivindicacion 1 caracterizado porque la reduccion
selectiva de los NO,se realiza con relaciones H,/NOy(mol/mol) comprendidas en el

intervalo comprendido entre 25y 1.

16. Procedimiento segun la reivindicacidon 15 caracterizado porque la reduccion
selectiva de los NO, se realiza con relaciones H,/NO, (mol/mol) comprendidas

preferiblemente en el intervalo comprendido entre 20 y 4.

17. Procedimiento segun la reivindicacion 1 caracterizado porque la reduccion
selectiva de los NOy se realiza con velocidades espaciales de paso (volumen corriente

gaseosa/volumen catalizador) comprendidas entre 10.000 y 100.000 h™".
18. Procedimiento segun la reivindicacidon 17 caracterizado porque la reduccion

selectiva de los NO, se realiza con velocidades espaciales de paso comprendidas

preferiblemente en el intervalo comprendido entre 25.000 y 75.000 h™.

13
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19. Procedimiento segun la reivindicacion 1 caracterizado porque el contenido de Pt
en el catalizador es de 0,050% en peso y el contenido en alumina en el soporte de

silice-alumina amorfa es del 28% en peso.
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