@D

INSTITUTO NACIONAL
(19) DA PROPRIEDADE INDUSTRIAL

PORTUGAL

(11) Ndmero de Publicagio: PT 94783 B

(51) Classificagao Internacional: (Ed. 6)
B01J035/10 A B01J023/74 B
B01D053/52 B

(12) FASCICULO DE PATENTE DE INVENGAO

(22) Data de depdsito: 1990.07.20 (73) Titulan(es):
VEG-GASINSTITUUT N.V.
WILMERSDORF 50 7327 AC APELDOORN  NL

(30) Prioridade: 1989.07.21 NL 8902690 COMPRIMO B.V.
1989.10.31 NL 8902690 JAMES WATTSTRAAT 79 1097 DL AMSTERDAM,

HOLANDA NL
(43) Data de publicagao do pedido: (72) Inventor{es):
1991.03.20 PETER JOHN VAN DEN BRINK NL
JOHN WILHELM GEUS NL

(45) Data e BPI da concessao:
01/97 1997.01.22

(74) Mandatario(s):

JORGE BARBOSA PEREIRA DA CRUZ

RUA DE ViTOR CORDON 10-A 3/AND. 1200 LISBOA
PT

(54) Epigrafe: PROCESSO PARA A PREPARAGAO DE UM CATALISADOR PARA A OXIDAGAO SELECTIVA DE
COMPOSTOS DE ENXOFRE E METODO PARA A OXIDAGAO SELECTIVA DE COMPOSTOS DE ENXOFRE EM ENXOFRE
ELEMENTAL

(57) Resumo:

PREPARAGAO DE UM CATALISADOR PARA A OXIDAGAO
SELECTIVA; ENXOFRE ELEMENTAL

|Vig. |



DESCRICAO
DA
PATENTE DE INVENGCAO

N° 94.783

REQUERENTE: VEG-GASINSTITUT N.V. e COMPRIMO B.V..holan-

desas. industriais. com sedes em Wilmersdorf

50. 7327 AC Apeldoorn e James Wattstraat 79.
1097 DL Amsterdam. Holanda

EPIGRAFE: "pROCESSO PARA A PREPARAGCAO DE UM CATALISADOR

PARA A OXIDAGAO SELECTIVA DE COMPOSTOS DE
ENXOFRE E METODO PARA A OXIDAGCAO SELECTIVA
DE COMPOSTOS DE ENXOFRE EM ENXOFRE ELEMENTAL™

INVENTORES: Peter John van den Brink e John Wilhelm
Geus

Reivindicagdo do direito de prioridade ao abrigo do artigo 4° da Convengdo de Paris
de 20 de Mar¢o de 1883.

Holanda. 21 de Julho 1989 e 31 de Outubro 1989.
8901893 e 8902690

Nos.

INPI. MOD. 113 RF 16732




TY. FK 3

\
—

VEG-GASINSTITUUT N.V. e COMPRIMO E.V.

"FROCESSO FARA A FREFARACXD DE UM CATALISADOR PARA A OXIDACXD
SELECTIVA DE COMFOSTOS DE ENXOFRE E M&TODO FARA OX1LAGXO
SELECTIVA DE COMFOSTOS DE ENXOFRE EM EMXOFRE ELEMENTAL"

MEMORIA DESCRITIVA

Resumo

0 presente invento diz respeito a um processo para a
preparagdo de um catalisador para a oxidagdo selectiva de compos-—
tos gue contEm enxofre em enxofre elemental. & essencialmente
caracterizado por se incorporar pelo menos um material cataliti-
camente activo e, facultativamente, um veiculo, em que o catali-
sador possuli uma 4rea de superficie de mais do gque 20 mz/g e
poros com um raio médio de pelo mencs 25 Angstrom, ac mesmo tempo
que =ob condigSes de reacclo n3o apresenta gualquer actividade

significativa relativamente & reaccdo de Claus.
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A invenc¥o diz respeito & preparagZo de um catalisador
para a2 ouidag¥o selectiva de compostos de enxofre, em particular
sul fureto de hidrogénio, @ a um método para a oxidag8o selectiva

de sulfursto de hidrogénio em enxofre elemental.

E bem conbecida a necessidade de purificar determinados
gases a fim de eliminar os compostos de enxofre, em particular o
sul fureto de hidrogénic, utilizando para tal um tratamento
adicional através de métodos guimicos, antes de tais gases serem
fornecidos aos consumidores, ou descarregados para a atmosfera.
Fara executar esta operac3po, sXo conhecidos varios métodos para

remover o sulfureto de hidrogénio do gds.

Um dos métodos mais conhecido para converter o sulfure-
to de hidrogénic em enxofre elemental nd3o nocive e designado
metodo de Claus.

Contudo, no método de Claus, o H.8 n¥o ¢ totalmente
convertido em enxofre elemental, principalmente devido ao facto

de a reacgdo de Claus nXo ser completada:
2 HS + B0, -» 2 H,O + 3/n Sn (1)

Continua a existir um pequenc residuo de HED e 50..
Actualmente, & comum n¥o ser permitido descarregar H-S contendo
gés residual, pelo que o gds a entrar na combustXo, com o sulfu-
reto de hidrogénioc 2 outros compostos de enxofre, assim como o
enxofre elemental presente na fase gasosa, serd oxidado em
didnido de enxofre. Com o© aumento das exigencias em relaclo 4&s

condig@es ambientais, tal j& n3Ho sera permitido, visto que a

mis=dn de gdidxido de enxofre envolvida & muito alta. Portanto,

torna—ce necessdrio  proceder a  um tratamento adicional do gas

. "’)



residual da instalac3o Claus, designado gas de descarga, na

"designada instalaco de gas de descarga.

Os métodos de gas de descarga s8o conhecidos dos
especialistas desta técnica. 0O método mais conhecido e, até A
data, o mais efectivo para o tratamento de gas de descarga, & o
m&étodo SCOT (ver BBE-A~-1,4461,970). Neste metodo, 0 gas de descar-—
ga, juntamente com o hidrogénic, passa por um catalisador de
Sxido de cobalto/dxido de molibdénio aplicado & Al203 como
suporte, sendo o S02 presente reduzido cataliticamente para HZ2S.
Todo o H2S & ent3p sgparado de um modp convencional por absorg¥o
liquida. Uma desvantagem do métode SCOT & a necessidade de uma
instalago complicada. Outra desvantagem €& o alto consumo de
energia envolvido na outra remogdc, ou seja, a do sulfureto de

hidrogénio do absorvente.

Outra possibilidade de converter o sul fureto de hidro-
genio do gi&s de descarga em enxofre elemental & através do
chamado método RSR Selectox, descrita na patente dos Estados
Unidos da América n@ 4,311,483. De acordo com este método o H,S
contendo g4s, misturado com oxigénic, passa através de um catalz_
sador contendo d&xidos de vanddio e sulfuretos de vanddioc num

suporte de refractario oxidado, poroso e n¥o alcalino.

Uma desvantagem importante de ambos os métodos, o SCOT
g 0 Selectox, & de que, em ambos os casos, o gas de descarga,
depoisz dsx hidrogenac3c dos componentes de enxofre presentes no
HES, devemn ser arrefecidos em primeirao lugar por grande parte da
agua a ser removida, porgque a &gua interfere grandemente na
absorgZo e na oxidag¥o do HES. O0s custos dos tratamentes do gas
de descarga, quando executados de acordo com estes conhecidos

metodos, s%o muito elevados devido aps grandes investimentos
necessdrios.,
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Outro método para a oxidacHo do H2S em enxofre elemen-—
tal # descrito na especificac¥%o contida na patente dos Estados
Unidos da América n@ 4,197,277. De acordo com esta especificagida,
o gas contendo sulfureto de hidrogénio passa, em conjunto com um
gas oxidante, através de um catalisador que & constituido por
&oridos de ferro e de vanddio como material activo e por éxido de
aluminio como material de suporte. Adicionalmente, o material de
suparte, que & impregnado com material activo, tem uma superficie
especifica maior do que 3@ m2/g e um volume de poros de ©.4-0.8
cmi/g, enguanto gque pelo menos 12.5 % do volume de poros total &
constituido por poros com um didSmetro maior do que 300 E. Foi
verificado gque, com este catalisador, o equilibrio de Claus &
conseguido pelo menos em parte, de tal modo que a farmagdo de SD2
ndo pode ser evitada. Coma consequéncia, a eficédcia deste método

n3g & suficiente.

A eficdcia, no que diz respeitc & conversdo de H,5 em

a“~

enxafre elemental, pode ser geralmente contrariada, pela ocorrén-

cia das seguintes reacgdes secungdarias:
1. a oxidagdo continuada do enxofre:

1/n S + 02 -» S0, (2)
n .

<. & reacgdo de Claus inversa (ou antes inversp):

Neste caso, uma ve:z formado o enxofre, ele reage de
modo inverso com o vapor de Adgua também presente, para formar

sulfureto de hidrogénio e didnida de enxoafre.
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A ccorréncia das reacg8es secundérias acima referidas é

parcialmente determinada por condicSes praticas.

Geralmente, o gas de descarga, para além do enxofre
elemental, @ ainda constituido por uma guantidade consideravel de
vapor de agua, quantidade essa que pode ser da ordem de 10-40 %
do volume. D vapor de Agua contribui fortemente para a invers#o
da reacc¥o Claus. A remoc¥o subistancial do vapar de agua tem

evidentes desvantagens técnicas, tal como a necessidade de uma

cperacgida adicional de arrefecimento/aquecimento, uma operacdo “SD

adiciocnal de recuperacio do enxofre ou uma operagdo de hidrogena-
¢#o seguida de uma operag¥o de arrefecimento provocada pela Agua
de remogZo. £ portanto desejavel um método em gque a conversdo em
enxofre elemental n¥%o seja influenciada pelo teor de Agua do gas

armazenado & a fornecer.

Qutro aspecto importante ¢ ¢ que se passa na oxidagHo
selectiva, em gque algum excesso de oxigénio & geralmente usado
nXo & para evitar que o H.S "escorregue”, mas também comc
pardmetro da técnica de controlo. Contudo, este importante

Xoesso de oxigénio, pode contribuir para a oxidagdo continuada
do enxofre elemental formado, afectando de modo adversoc a efica-

cia do método.

A especificacgdo contida na patente dos Estados Unideos

da Amé&rica n2 4,818,740 descreve um catalisador para a oxidacXo

=electiva de H,5 em enxofre elemental, cuja utilizacdo evita ateé

<

o

eterminadce ponte as reacgBes secundarias  acima referidas,

engquanto a reacg¥o principal

HES + 1/2 02 ->» H20 + 1/n Sn (4)

\_/
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se d& com um grau suficiente de convers3o e selectivi-
dade.

0 catalisador de acordo com a especificagdo contida
nessa patente, & constituido por um suporte em que a superficie
exposta & fase gasosa n3o apresenta propriedades alcalinas sob as
condigBes da reacgdo, sendo aplicado a essa superficie um mate—
rial cataliticamente activo. Adicionalmente, a superficie especi-
fica do catalisador ¢ menor do que 20 m2/g e menor do que 10 % do
volume total de poros do catalisador, tendo os poros um raio da

[ .

ordem de S5-S06 A.

Embora no campo da remog%o de compostos de enxofre de
misturas de gases, o catalisador constitua o grande removedor,
verificou—-sg gue sXo desejaveis e possiveis mais aperfeigoamen-—

tos.

Devido &s limitag3es impostas na superficie especifica
2 na distribuig¥o do raio dos poros dos catalisadores preceden-
tes, cujas limitag3es desempenham um papel essencial na realiza-
cXo dos resultados desejados, a necessidade de uma limitag¥o
levou também a impdr ou estabelecer a guantidade de material
active que pode ser aplicado no catalisador. Como resul tado, a
produc&o de enxofre gue pode ser conseguida com o catalisador de
acardo com a precedente especificagdo dos Estados Unidos da
América, & de algum modo limitada. Devido ao facto de o catalisa-
dor descrito na especificacdo contida na patente ter uwma tempera-—
tura de ignigZo relativamente alta, & necessd&rio trabalhar a uma
elocidade baiva 2 portanto a utilizar uma quantidade relativa-
mente grande de catalisador, caso ccntririo acontecera que a
temperatura final do gés e o leito do catalisador serZo tS8o altos

que o enxofre poderd ser oxidado térmicamente.

—
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0 cbjectivo da presente invencHo & fornecer um catali-
sadar para a oxidag8c selectiva de compostos de enxofre em
enxofre elemental, o qual apreszenta uma maior superficie especi—
fica, mas no qual rn3dc aparecem as desvantagens de apresentar uma
maior superficie especifica, tal como descrito na especificac3o

dos Estados Unidos da Gmérica.

A invengdo diz respeito a um catalisadar para a oxida-
cdo selectiva de enxofre que contenha compostos em enxofre
elemental, constituido pelo menos por um material cataliticamente
activo e, em opgdo, por um suporte, tendo o catalisador uma
superficie especifica superior a 2 m2/g e poros com rdio médio
de pelc menos 25 g enquantc que o catalisadeor quando sujeito As
condigdes da reacc3o ndo apresenta gualquer actividade face &
reaccdo de Claus.

Surpreendentemente, verificou-se agora gque um tal
catalisador tZeo especifico, com uma superficie especifica relati-
vamente grande, tem uma boa actividade & uma boa selectividade.
Na verdade, em face da descrigdo da especificag®o contida na
patente dos E.U.A., era esperado gue a actividade pudesse aumen-
tar, mas QqQue a selectividade em relagZo ao enxofre elemental
fosse bastante inferior. Contudo, verificou-se que a selectivida-
de & muito boa, desde que sejam conseguidas as exigéncias acima
referidas no gue diz respeito ao raio dos poros e a actividade de

Claus redurida ao minimo.

Esta Ultima exigéncia & muito rigorosa, a qgual s& @
cumprida por  um nimero limitado de materiais se a superficie
especifica excedar 20 m2/g. Beralmente, os materiais usados nos
exemplos da especificec¥o contida na patente daos E.U.A. nQ
4,218,746 arcima referida, n¥o satisfazem esta xig&ncia se a

superficie sspecifica exceder 26 m2/g. O éxido de aluminio que ¢

>
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o principal utilirado nesses exemplos, & constituido por  uma
certa guantidade de &xido de aluminio-T 0 gual &8 fortemente

activo segundo Claus no casc de uma tal superficie especifica.

Fortanto, a presente inveng&o fornece um invento de
grande necessidade, porque agora € possivel utilizar um catalisa-
dor gue tem as vantagens do catalizador descrito na especificacio
contida na patente dos E.U.A. n® 4,818,740, e simultinemente pode
s2r usada uma grande superficie especifica. & particularmente
surpreendente que a utilizag¥o das caracteristicas da invengdo,
viz. uma actividade de Claus nula ou minima, em combinacXo com
poros de raio médio de pelo menos 25 g obtém-se um catalisador

que tem uma boa actividade e uma boa selectividade.

Uma das vantagens do catalisador de acordo com a
invenc®o & de gque contribui para um melhoramento consideravel da
actividade por unidade de volume de catalicador. Isto tem grandes
vantagens, especialmente guando se guer aumentar a capacidade de

processamento de um reactor existente.

Convém notar gue na presente invengdpo, a ausdncia da
actividade de Claus & definida comu a aus€ncia da influgncia de
agua na selectividade da reacc3o de oxidag#o do H,S em enxofre,
na presenca da quantidade estequiométrica minima de 02 a oS50 OC.
Mais especificamente, isto quer dizer que, em presenca de Aagua
com uma taxa dé 2@ % por volume, a selectividade da reacgdo  em
enxofre elemental n3dc deve ser mais do que 15 Z inferior do que a
selectividade no caso de auséncia de dgua. Esta definic¥o da

actividade de Claus & baseada na reaccqo de Claus inversa:

3/n Sn + 2 HO <-> 2 H,8 + 80 (3

>
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Se um material & activo segundo Claus, a presenga de
dgua origina a reacg¥o na direcg3o do H2S e 502, sendo uma parte
do enxofre convertido novamente em H25 e S0Z. O H2S & entXo
ocxidado, em presenca do 02, em enxofre e vapor de agua, apés o©
que o catalisador Claus activo converte de novo o enxofre em 802.
Devido & ocorréncia destas reacg8es, um catalisador com zonas
activas segundo Claus contribuird para uma forte diminuigdo da

salectividade, gquando em presenca de Aagua.

No &mbitoc da invencHo, "superficie especifica" quer ff>
dizer a superficie BET definida por S. Brunauer e al., na
J.A.C.E. 60, 309 (193B). Em 77 ¥ foi ueada uma abscrg3e de
nitrogeéenio, de acordo com a chamada medida de tris pontos. No
calculeo, a superficie especifica de uma molécula de nitrogénic

foi estabelecida em 146.2 8

0 raic médio dos poros ¢ determinade partindeo de um

modelo de poros cilindrico e utilizando a seguinte foérmula:

20,000 ¥ volume dos pores (cm3/g)
Raio Médio dos Poros (A) S—emmmmm e

superficie especifica EBET (m2/q)

: i_'}

R

0 volume de paoros usado nesta formula & determinado
gravimetricamente pela impregnac3c de agua "in vacuo". 0 volume
especifico dos poros pode também ser determinado através de um
processo de porosimetria usando mercdrio até uma press¥o de 2000
bar. Os valores obtidos pelos dois métodos demomstram uma boa

carrecspondéncia,

A superficie especifica do catalisador de acordo com a

invengdo pode, em contraste com as instrugdes da wespecificaco

contida na patente dos E.U.A. nB2 4,818,740, ser considerdvelmente
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maior do que o limite superior de acordo com esta patente dos
E.U.A.. Mais concretamente, a superficie especifica terd pelco
menos 20 mZ2/g desde que possa  ser obtida uma boa actividade com

tais valores.

De prefer®ncia, & superficie especifica do catalisador
ndo devera ser maior do que 300 m2/g do catalisador. Geralmente,
ndo ze conseguem nenhumas vantagens especificas adicionais com

valores superiores.

A exigéncia respeitante ao raio médio dos poros &
relevante face & naturera da reacgH8o. Se existirem muitos poros
peguenos haver& o risco da oxidacg¥o continuada do enxofre em 502,
como resultado do enxofre permanecer demasiado tempo nos poros, ©
que ndo e desejavel. Contudo, o raio éptimo dos poros depende do
tamanho das particulas do catalisador. De acordo com a invencdo,
s8o exigidos poros com raics de pelo menas 25 5. Foros com tais
raios podem ser utilizados, particularmente em situac3es em gque o
tamanho das particulas do catalisador ¢ razocAvelmente pequenc.
Exemplbs de tais situagBes s%o a utilizaco de um catalisador em
pe num leito fluidizado de catalisador, em que o tamanho das
particulas & da ordem de 19 m—-1mm, ou a utilizac¥o de um catali-
sador que tenha sido aplicado como uma fina camada a um material
de =zuporte, por exemplo de um metal sinterizado ou em forma de
favo de mel. Geralmente, em tais situac3es sH%o utilizados poros
com raios maximos de 159 E. Messes casos, ha vantagem em manter
0% porcs com comprimento pequeno, por exemplo inferior a um valor

maximo o 108 um.

De acordc com autro conjunto da invencioc, o catalisador
consiste em particulas, pastilhas, extrus3es ou peletes com um
didmetro da ordem de 1/32-1/72 polegadas. Tais catalisadores sXo

utilirados de preferZncia em reactores de leitao fixo, nos guais o©
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tamanho das particulas & um factor importante gue influencia a
queda de pressic ao longe do reactor. Com este conjunto de
catalisador de acordo com a invenc3o, obtEm—se éptimos resultados

o]
utilizando poros com raios de pela menos 15¢ A.

Geralmente e de prefer®ncia, o raio médio dos poros @&
de pelc mencs 50 E por causa da selectividade desejada, mais
concretamente pelo mencs 200 8 e, quando s3do usadas particulas
catalisadoras relativamente grandes, pelo menos 325 5, sendo o
limite superior 2000 3. Beralmente, acima deste limite n¥o =e
consegue qualguer vantagem adicional, ao passo que pudem surgir
problemaz na preparag®o do suporte. Mais concretamente, & prefe-

O
rivel que o raio médio dos poros n¥o seja superior a SO0 A.

Geralmente, o catalisador de acordo com a invencdo é
constituido por @.1-100 % por peso de um material que & cataliti-
camente activo para a ouxidac3o selectiva de H,8 em enxofre
elemental, valor aguele calculado com base na m;ssa total do

catalisador.

Deve ser acentuado de gue estamos agui a fazer refersdn-
cia ao material activeo que ¢ acessivel aos gases da reacgdo. De
facto, pela sinterizac®o ou POr um processo diferente de prepara-
¢do de uma parte do material activo, em particular o&xido de
metal, pode-se também encapsular, por exemple sinterizando paoros
pequencs no suporte. Contudo, a diferenca entre &xido Ae metal
encapsulado e dxido de metal presente no suporte pode ser f&cil-
mente determinado por RPT, redugfo programada de temperatura. 0Os
detalhes desta técnica de medida sHpo descritos em N.W. Hurst,
S5.J. Gentry, A. Jones e E.D. McNicol, Catal. Rev. Sci. Eng. 24
(2), 233-309%9 (1982). A quantidade de &xido de metal presente e

acessivel aos gases pode entXo ser determinada.
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Como material verdadeiramente activo sob o ponto de
vista catalitico usa-se um composto de metal, ou uma mistura de
compostos de metal, opcionalmente em combinagZo com um ou mais
compostos de nXo metais.

Como material cataliticamente active & usado de prefe-
réncia um composto de ferro ou um composto de ferro e crémio. Com
efeito, @ escolhida uma raz¥o molar de Cr:Fe, a qual & inferior a

9.5, devendo ser de preferfncia da ordem de ©.62-0.3.

0 catalisador de acordo com a inveng3c pode conter um
ou mais materiais promotores. Os materiais a seleccionar de mado
a estarem de acorde com a invencHo s¥o compostos de  fésforo.
Estes podem ser aplicados ao catalisador "inter alia"® pela

impregnacdo num composto soldvel de fasforo.

Geralmente o catalisador & constituido por um material
de suporte, ao qual ¢ aplicadoe um material cataliticamente
activo. Contudo, ¢ também possivel produzir um catalisadaor que
ndo apresente nenhum material de suporte ceparadc, mas cuja massa
total consista basicamente num material cataliticamente activo.
No entanto, @ preferivel utilizar um material de suporte ao qual

tenha sido aplicado uma material cataliticamente activo.

Freferencialmente, o componente activo que esta presen—

te no suporte deverd ser da ordem de ©.1-46 % por peso, sendo de

preferéncia 6.1-10 % por peso calculado em relagdoc ao peso total

do catalisador.

Como supcrte ¢ geralmente usado um material cerdmico, o
qual, sab o efeito das condigdes da reaccdo, apresenta uma
actividade segundo Claus ou foi desactivado no que diz respeito a

esta actividade. No entanto, também & possivel utilizar como
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suporte outros materiais que n3o apresentem nenhuma actividade
segundo Claus, que satisfagam a exiqEncia respeitante ao raioc de
poros medio e sejam termoestaveis. Como exemplos existem os
materiaiz termoestdveis n¥o cerdmicos, tal como estruturas de
rede metalica e superficies de materiais sinterizados (de modo
incompleto). A estrutura em favo de mel que tenha uma condutivi-
dade térmica alta & muito apropriada. Os materiais adequados para
tais suportes s3Ho as varias ligas de metal, as quais s#o estaveis
gquando sujeitas &s condig8es da reacgXo. Constituem exemplos aos
metais come © Fe, o Cr ou o Ni ou ligas constituidas por um ou

mais destes metais.

g vantajosa a utilizag¥c de metais sinterizadeos, ou
estruturas em favo de mel, como material de construc3o de um
reactor, ou como material de suporte, visto que permite controlar
eficientemente o calor do reactor. A questd3o ¢ que tais materiais
permitem a transfer&ncia facil de caleor, ©¢ que torna possivel
fornecer @/ou dispersar uma grande gquantidade de calor. De
preferéncia, o catalisador & aplicado ao metal scb a forma de uma
camada fina. Fode-se aplicar apenas o material cataliticamente
active ou o material cataliticamente active em conjunto com um
material de suporte. Neste ultimo caso, sera aplicada de prefe-
réncia uma fina camada de catalisador. EntXo, o catalisador tera
de preferéncia poros com raio relativamente pequeno, a fim de que
seja obtida uma superficie especifica suficientemente activa. A
superficie especifica do catalisador deve de preferéncia ser
superior a 108 m2/g. Num tal caso deve ser usadc de prefergncia
+um catalisador com poros relativamente pequenos, sendo o compri-

mento deos poros, por exemplo inferior a 166 o,

Tal como acima explicado, o &xido de aluminio & gerral-
mente menos apropriadeo para ser usado como suporte. Contudo,

verifica-se que o didxido de silicone, cujas raios dos poros e a



superficie especifica satisfazem as exigéncias estabelecidas,
consegue bons resultados quando ¢ usado como suporte, pelo que o
seu uso & preferido.
.
Em principio, os catalisadores de acordo com a invencdo
podem ser preparados através dos métodos conhecidos de preparagdo

de catalisadores (suportados).

Os catalisadores n3#o suportados s3o de preferéncia
preparados pela (colprecipitagdo de um componente ou componentes
activos. Guando @ utilizado mais do que um componente activo,
opcionalmente estes componentes podem cer precipitados consecuti-
vamente. Na preparag3o, as condig3es devem se¢ escolhidas de tal
modo que se obtenha um material com a estrutura e propriedades

desejadas ou possa ser convertido num tal material.

Dade que um catalisador ¢ usado de preferéncia com um
material de suporte, é preferivel comegar com um suporte gque ja
de si tenha poros com raic médic apropriado e que apresente a

minima oum nenhbuma actividade de Claus.

Opciconalmente, o suporte do catalisador pade ser
préeviamente sujeito a um tratamento de sinterizagdo, a fim de que

tenha a forma adequada.

Se tal for desejado, pode-se proceder a um tratamento
de sinterizagdo de um catalisador j& pronto, sendo ent®o sinteri-

zados microporos.

Na preparag®o de catalisadores com suporte, a aplicacio
homogénea do material cataliticamente activa ao material de

suporte necessita de uma atenc3o particular e, além do mais, deve



3

assequrar que a homogeneidade seja mantida durante e depois do

processo de secagem e calcinaglo.

Fara que estas exigfncias sejam conseguidas, torna-se
mals eficiente preparar agueles catalisadores pela impregnacZo a
"eeco" do material de suporte com uma solugdo de um percursor do
componente pu compeonentes activos. Este método & conhecido como
metodo de humidade incipiente. S¥o obtidos bons resultados com
uma solug&o de um complexo EDTA. Pode ser adicionada & solug o
uma quantidade de um composto que aumente a viscosidade, tal comao
celulose hidroxetil. Impregnando o material de suporte com esta
solugdco, através do método de humidade incipiente, wvbtém-se um
catalisador ao gual & aplicado o material activo de modo muito

homogéneo.

A inveng¥o diz também respeito a um método para a
oxidag¥o selectiva de enxofre contendo compostos, em particular
sulfureto de hidrogénio, em enxofre elemental, usando para tal o

catalisador de acordo com a invencio.

De acordo com este método, o sulfureto de hidrogénio &
oxidado directamente em enxofre elemental, fazendo passar através
do catalisador, a uma temperatura elevada, um g&s contendo

sulfureto de hidrogénio com um gés contendo oxigénio.

Deve-se notar que a obtenc¥o de resultados optimos &
determinada n8oc sé pela estrutura do catalisador mas também pelos
pardmetros do método. A temperatura seleccionada & o tempo de
contacto s¥o de particular relevancia para a oxidag¥o. A utiliza-—
cdo do presente ratalisador para este fim, admite um excesso de

origenio e/ou & presenga de Adgua no gas a ser tratado.

si)
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0 método de oxidag¥o ¢ conseguido adicionando, ao gds
que contsm sulfureto de hiodrogénio, uma tal guantidade de
oxigenio cu um gads contendo oxigénio, usando para tal um regula-
dor da taxa conhecido "per se", de modo a que a taxa molar entre
o oxigéenio e o sulfureto de hidrogénioc esteja compreendida entre

2.7 2 5.9, mas de preferéncia entre 9.5 e 1.5.

0 metodo de acordo com a invenc%o pode ser utilizado

para & oxidag&o selectiva de todos os gases constituidos por

compostos contendo enxofre, em particular sulfureto de hidrogé- A

nio. Exemplos de métodos em que a oxidac%o de acordo com a
invengdu pode ser usada adequadamente, s3¥o os métodos descritos
na patente Europeia de aplicag%o 91551, na patente Europeia de

aplicagdo 78690 e na patente especificag8o dos E.U.A. 4,711,683,

D método de acordo com & invengXo, & adequado para a
oxidagdo de gids que n¥o contenha mais do que 1.5 % de H,S, porgue
assim pode ser utilizado um reactor que opere normalm;nte e de
modo adiabatico.

Na oxidagc¥o, a temperatura de entrada do leito do
catalisador ¢ seleccionada acima dos 1S¢ 9C e de preferégncia
acima dos 176QC. Esta temperatura é parcialmente ditada pels
exigéncia de gque a temperatura do leito do catalisador deve estar

acima da temperatura de ponto de orvalho do enxofre formado.

Se forem utilizadas particulas catalisadoras de leito
fixo, as particulas devem ter um diGmetro preferencial da ordem
de 1/32-1/2 polegadas & poros com raios de pelo mencs 156 E. Fara
utilizagHo num leitc fixo podem também ser utilizadas particulas
catalisadaoras, sob a forma de aneis, peletes, estruturas dao tipo

macarric, gridcs ocos e outros tipos idénticos. A vantagem ¢ que
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com estes se pode obter uma queda de press3o mais pequena, com a

meema altura de leito.

For outro lado, se f&r utilizade um reactor fluidizado,
s&0 usadas de preferé@ncia particulas catalisadoras, as guais tém
um didgmetro da ordem de 1® m~1 mm e poros com raios da ordem de
R1=%

25-150 A.

Uma das vantagens da utilizac¥e do invento reside no

facto de ser obtida uma actividade aumentada, enquanto se mantém.”>

a selectividade, o que conduz a uma melhor producdo de enxofre. A
invengXo permite também que a temperatura inicial do gds possa
ser mais baixa porque o catalisador tem uma temperatura inicial
mais baixa. Devido & natureza exotérmica da reacgdo de oxidagdo e
ao facto de que a uma temperatura muita alta pode ccorrer uma
oxidacdo térmica n¥Ho selectiva dos compostos de enxofre, o
abaixamento da temperatura de inicio ¢ de grande importidncia para

aumentar a produci#o de enxofre.

Atraves de medic8es conhecidas, a temperatura maxima no
leito do catalisador & geralmente mantida abaixo dos 3I3¢ oC e, de

preferéncia, abaixo dos 360 oC,.

Se o teor de HBS @ maior do gue 1.5 % por volume, pode
ser nacessario fasear a operag3o, a fim de evitar gque a tempera-
tura no reactor de oxidag¥o se eleve demasiado devide ac calor
libertado na reaccgZo. Tais fases incluem por exemplo & utilizac¥o
de um reactor arrefecido, por exemplo um reactor tubular, em que
o zatalisador estd metido num tubo que & envolvido por um sistema
de arrefecimento. Um tal reactor ¢ conhecido da patente especifi-
cagdo Europeia 918551. Fode-se também utilizar um reactar gque
contenha um elemento de arrefecimento. fidicionalmente, depois de

arrefecido, o gds tratado pode voltar de nave ao interior do
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reactor, sendo ent¥o conseguida uma diluigXo adicional do gas a
ser oxidade ou, em alternativa, o gds a ser oxidado pode ser
distribuidp por uma série de reactaores de oxidagdoc, enguanto o ar
de oxidacdo ¢ simultdneamente distribuide sobre os varios reacto-

25 .

De acorde com um conjunto particular do método de
acordo com a inveng¥o, o catalisador ¢ empregue como um Mmeio
fluide num reactor de leito fluidizado. Consegue-se ent¥c  uma

transferéncia de calor &ptima.

De acordo com outro coniunte particular, o catalisador
€ utilizado na forma fixa, por exemplo do tipo favo de mel,
estrutura com alta condutividade térmica, © que também evita
adequadamente um aumento indesejavel da temperatura do catalisa-

dar.

0 método de acordo com a invencHo, pode ser utilizado
com particular vantagem para a oxidagda selectiva de sulfureto de
hidrogénio gque contenha gases residuais emitidos por uma instala-
c¢3o Claus. A parte a muito grande selectividade do catalisador de

acordo com & inveng¥o, obtém-se uma vantagem adicional muito

importarte que consiste em n¥%o mais haver necessidade de remover ‘:B

& agua anterior A oxidac¥o. Se o método de acordo com a invengo
fér usado para oxidar us gases residuais referidos, estes gases
devem passar em primeiro lugar através de um reactor de hidroge-
nagdo, no qual estd presente um catalisador contendo por exemplo

cobalto-molibdénio e no qual tcdos os compostos contendo enxofre
s&a hidrogenados em sul fureto de hidrogénico.

Segundo uma variante do processo de acordo com &
invengdo, a facse de oxidac¥o selectiva na qual o catalisador de

acordo com & invenci3o & utilizado, combira-se com uma fase
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subsquente de hidrogenag83o seguida pela absorcio de sulfureto de
hidrogénic, tal come descrito na patente de aplicagdc Europeia
7198%. 98% dos compostos de enxofre presentes s%o entHo removidos
na parte que precede a hidrogenag¥o, de tal modo que a fase de
hidrogenag¥o e a massa de absorco n3¥o s3o indevidamente carrega-—
das. Neste casoc, podem ser consequidas percentagens de recupera-—
¢do do enxofre até 180 %. De acordo com uma variante deste
meétode, ¢ possivel, depois da fase de hidrogenagdo, empregar de

novo uma oxidagdo selectiva de acordo com a inveng¥o, em ve: da

massa de absorgio, atingindo-se ent3o uma percentagem de recupe- -

rag3o total do enxofre entre 99.5 & 99.8 %.

Adicionalmente, o método de acordo com a invengdoc é
particularmente adequado para a dessul furizacdo de por exemplo
gases de fuel, gases de refinaria, biocgds, gas de coke, efluentes
gasosos de instalagSes quimicas tal como fabricas de produtas
viscosos, ou gases que s3Ho queimados em locais de extraccde de

g4s ou petrsleo.

No meétodo de acorde com a inveng®a, se o gas que contem
vapor de enxofre, resultante da fase de oxidag3o selectiva depois
ou ndo da condensacdo e separacdo de grande parte do enxofre,
passa através de um leito no qual o enxofre é removido por
abscrgo capilar, a percentagem de recuperacdo do enxofre aumenta
até 166 %.

A invencdo & ilustrada neste texto e pelos  exemplos
seguintes. Os valores especificados nos referidos exemplos para a
superficie especifica BET e para o raic medic dos poros, foram

determinados da maneira atras definida.
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Exemplao 1la

16 g de silica (Degussa 0OX-5¢, E.E.T. 42 m2/q) foram
misturados com 147 g de &gua e 1.5 g de HEC ( Celulose de Hidré-
#ido de Etileno) e extrudidos. As extrus8es foram secas a 100 OC.
A fim de as extrusdes obterem resist@ncia mecd@nica suficiente
foram calcinadas a 780 9C. O suporte formado cbtideo deste modo,
tem uma superficie especifica BET de 45 m2/g, um volume de poros

de 9.8 cm3/g e um raic médio dos poros de 350 A.
Exemplo 1b

©.44 g de EDTA (Acido tetraacético de etilemc diamina)
faram dissolvidos em 1@ % de NH3I para formar uma soluc®o com um
pH de 7. De seguida foram adicionados a esta sclugdo @.52 g de
Cr(NDZ)Z . 9H20 e 2.653 g de NHEFEEDTA.I.SHEO. A pasta assim
cbtida foi ajustada para um pH de & através de 25 7 de NhI @
misturada com &gqua desmineralizada até um total de & ml. O

resultado foi uma soluc#o vermelha.

16 g de extrusBes obtidas de acorde com o Exemple 1a
foram impregnadas com a sclug¥o de 8 ml. Foram ent3o secos
durante 3 horas & temperatura ambiente e durante S haras a 126
8C. Aguecendo a amostra seca a S0 9C ao ar durante S horas, foi
gerada uma fase de oxido de ferro-dxido de crémic. 0O catalisador
obtido deste modo tinha uma superficie especifica BET de 45.9
mz/g, um volume de poros de 9.75 cmi/g e um raio médic dos poros
de 325 A. 0 teor de o6xido de ferroc foi de 4 % par pesoc 2 g teor
de &uido de crémic foi de 1 % por peso, calculadeos com base no

pezo do catalisador.



QB

O

Exemplo 2

2.98 g de NHIFeEDTA . 1.HZo foram disseclvides em 3 ml
de agua desmineralizada. A solug¥o foi ajustada para um pH de &
através de uma sclugdo de amdnia (25 %). Nesta soluc3o foram
dissolvidos .10 g de fosfato de hidrogénio diaménia. A soluc3o
fol adicionada aqua desmineralizada para perfazer um total de 8

ml. O resultado foi uma solug3o vermelha.

16 g da extrusdc obtida de acordo com o Exemplo 1a
foram impregnados com a soluc3o de 8 ml. Ambos foram secos
durante T horas & temperatura ambiente e durante cutras S horas a
120 2C. Aguecendo a amostra seca a S00 OC ao ar durante S horas,
foi gerada uma fase de éxido de ferrc-éxido de fésfore. D catali-
sador obtido deste modo tinha uma superficie especifica BET de
40.12 mZ/g, um volume de poros de ©.72 cm3/g e um raio médic dos
poros de IS0 E. 0 catalisador continha S % por peso de &xide de

ferro & a taxa molar fésforo:ferro foi de 1:9.
Exemplos 2 e 4

Dos catalisadores preparades de acorde com os Exemplos
1 e 2 faoram formadas fraccSes peneiradas com um tamanho de
particulas entre @.4 e 8.6 mm. Um reactor de tubo de quartzo com
um di&metro de 8 mm foi cheio com 1 ml deste catalisador. Caindo
da parte supericr passou sobre o0 catalizador uma mistura de gas
com a saguinte compasisdo molecular: 4 % 02, 1 % HES, I %L HED em
He. A velocidade de passagem (Nml de gads por ml de catalisador
por hora) de gés foi 12,8600 h-1. A temperatura foi aumentada
gradualmente, com degraus de 20 9C, desde 266 OC ataé 360 OC e
entdo diminuida de nove até 200 2C. 0 vapor de enxofre geradeo foi
condensado a jusante do reactor a 136 OC. O vapor de agua foi

removido com uma membrana  permedvel & agua (Fermapure). A

« €
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composigdo doa gas de entrada e de =aida foi determinado com um

cromatografo de gas.

Os resultados das experiéncias estdc resumidos nas
Tabelas 1-3. As tabelas apresentam também uma comparac3o com um
catalisador de acordoc com o Exemple 1 da patente especificagio
dos E.U.A. 4,818,74¢ (Exemplo A, Tabela 1).

TABELA 1
i Exemplo Temp.{leita) Ax Sax YXXX)
! oC :
H A 260 17 97 16 |
: 70 5 b 34
H 240 5 S 5 1
H 260 76 = &7
H 286 3 3 g4 |
: TOn A 79 78 i
X:A = actividade (%}
XX:5 = S selectividade (%)
kk¥:Y = 8 rendimento (%)



TABELA

—_ T
w -t

H Exemplo Temp.(leito) AX Sxx YXXX|
H oc H
H = 2900 39 2?6 4 :
1 220 73 b 70 |
; 249 = 24 87 |
H 260 9 3 92 i
i 280 100 Bo ge |
; 300 100 &4 &4 |
TABELA -
H Exemplo Temp.(leitao) AX SKX O¥xx!
H oc H
H 4 209 & I8 5 0
i 22 &0 ?7 58
: 244 835 Q& e2 i
i 266 9 4] 4 |
' 280 1e0 82 82
: oo 100 &2 &2 |
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Exemplaos S e &

Obteve-se -Al1Z03 de baixa superficie aquecendo estru-—
s8es de ~Al203 a 1266 9C. A superficie especifica obtida foi de
1 mZ/g, o volume de poros foi de 8.6 cm@/g e o© raio medio de
poros fol de 12086 A. §i02 de baixa superficie foli preparado de

acerda com o Exempla 1.

Destes materiais de suporte foi peneirada uma fraccHo
com um tamanho de particulas entre ©.4 e 0.6 mm. Um minireactor
de tubc de guartzo com um diGmetro de 8 mm foi cheio com 1 ml do
material de suporte. A partir do topo passou schre este material
uma mistura de g&s com a seguinte composic#%o: ©.5 % de S0Z, 1 %
de HZS em He. A velocidade do gés foi de 12,000 h-1 e a tempera-
tura foi aumentada gradualmente, com degraus de 29 9C, desde 200
oC ate Zo0 2C e diminuida de novo. 0O vapor de enxofre gerado foi
condensado a jusante do reactor a 139 2C. A composic¥o do gas de

entrada e de saida foi determinada com um cromatografo de gas.

Ma tabela 4 o graun de convers3o (actividade) de HZS

estad exupresso comu fungXo da temperatura.

=
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TARELA 4

H Actividade de Claus de H

H Temperatura sigz -Al1203 H
H (ec) (%) (%) i
: 206 10 8& i
: 220 12 B3 :
H 240 16 81 b
H 260 2= =1t H
: 280 27 79 :
H o9 32 78 :
Exemple 7

2.58 g de NHIFeEDTAR . 1.SH20 foram dissolvidos em I ml
de &gua desmineralizada. A soluc¥o foi ajustada para um pH de &
atraves de uma solugdo de aménia (25 %4). Nesta solugdo  foram
dissolvidos ©0.10 g de fosfato de hidrogénio diaménia. Foi adicio-
rnada &gua desmineralirada A& solug®o para perfazer um total de 9.9

ml.

18 g de extrusSes de didnido de silicon2 com uma
superficie especifica de 126 m2/g foram impregnadas com a solucHo
de 9.2 ml. Foram secas & temperatura ambiente durante S horas e
de seguida a 120 9C durante outras 5 horas. Atraveés do aquecimen—
to da amostra seca ao ar a S0® OC durante S horas gerou—-se uma
fase de &xido de ferro-éxido de fasforo. 0 catalisador assim
formado tinha uma superficie especifica EET de 122,484 m2/g, um

valume de poros de ©.87 cm3/g e um raico de poros meédia de 140 A.
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0 catalisador continha § %4 de &xido de ferro por peso e a raz¥o

molar fasforo:ferro foi de 1:9.
Exemplo 8

2.58 g de MHZFeEDTA . 1.5H20 foram dissolvidos em

de agua desmineralizada. A sclugZeo foi ajustada para um pH de 6

2

ml

atraves de uma solug3do de amdnia (25 %). Nesta solug%p foram
dissolvidos ¢.10¢ g de fosfato de hidrogénio diamdnia. Foi adicio-
nada agua desmineralizada & soluc3o para perfazer um total de 7.4
ml.

10 g de DXZ0® (DEGUSESA) com uma superficie especifica
de 180 m2/g foram impregnadas com a solug3o de 7.4 ml. O material
foi seco & temperatura ambiente durante 5 horas e de seguida a
120 QC durante outras S horas. Através do aquecimenta da amostra
seca ap ar a o0 9C durante 5 horas gerou-se uma fase de oxido de
ferro-éxido de fésforo. A catalisador assim  formada tinha uma
superficie especifica BET de 182 m2/g, um volume de poros de 9.71
cmi/g e um raio de pores médic de 860 A. 0 catalisador continha 5

7% de éxido de ferro por peso e a raz¥o molar fésforo:ferro foi de
1:9.

O catalisador de acordo com os Exemplos 7 e 8 foram
peneirados e da fracg3o de 0.4-0.6 mm foi intreduzido 1 ml  num

tubo de quartzo com um di&metro de 8 mm.

A partir de topo passou sobre este catalisador uma
misturs de gi&s com a seguinte composic¥%o: 9.5 % de 502, 1 4 de
HoS em He. A velocidade do gas foi de 12,000 h-1 e a temperatura
foi aumentada gradualmente, com degraus de 2 9C, desde Zoo QC

até IZeo 8C e diminuida de novo. O vapor de enxofre gerado foi

)
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condensado a jusante do reactor a 130 9C. A composicdo do gds de

entrada e de saida feoi determinada com um cromatégrafo de gas.

Nas Tabelas 5§ e & est4 expresso 0 grau de conversio

lactividade) de H.5 come func3do da temperatura.

TARELA ©
: Exemplo Temp.{leita) Ak Skx YXXXi
H oC H
; 7 200 &0 & 58 0
i 220 B2 ) 78 1
: 240 28 3 21 H
i 260 106 RZ5) 2
: 28a 100 76 76 |
) Z00 166 bl%] 50 )

9
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TARELA &
: Exemplo Temp.{leito) AX Skx YXRXK!
: ot !
} 8 200 89 24 750
H 220 26 3 g9 |
' 240 160 g6 6
H 260 100 76 76
H Z8o 106 oS o5 :
H o8 100 1@ 16 |

Exemplo 9

2.98 g de NH.FeEDTA . 1.5H.0 foram dissolvides em T ml
de &agua desmineralizada. A sclugHo foi ajustada para um pH de 6
através de uma solugZo de amdnia 25 %). Nesta solug3o foram

adicionados e dissclvidos ©.0871 g de dihidrato trisddio citrato.

Foi adicionada Agua desmineralizada A& soluc3o paraXy

perfazer um total de 8 ml.

10 g de extrusdes obtidas de acordo com o Exemplo 1a
foram impregnadas com a scluc3c de B ml. Foram secas & temperatu-
ra ambiente durante 5 horas e de seguida a 120 9C durante outras
3 horas. Através do aquecimento da amostra seca ac ar a S06 o
durante 5 horas gerou-se uma fase de &xido de ferro-4axido de
sadic. O catalisador resultante tinha uma superficie ecspecifica

BET de 43,12 m2/g, um volume de poros de @.72 cm3/g & um raio de

)
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poros médio de 356 A. 0 catalisador continha 8 %L de éxido de

ferro por peso € a raz#o molar sédico:ferro fol de 1:9.

Do mesmo modo que no exemplo 3, foram determinadas as
conversdes de actividade e de selectividade. Isto mostra o efeito
inesperado da adig3o de alkalimetal ao catalisador de acordo com

a invenc3o.

TAEBELA 7
H Exemplo Temp.(leito) AX Sxx YXXX:
H oc H
{ A 200 44 9 44 |
! 220 S Q7 57 |
: 240 8o 2 77
; 280 100 94 4 |
H 280 1606 89 ge |
H To0 160 7& 74
X:A = actividade (%
¥¥:8§ = § selectividade (%)
¥X%¥:¥Y = S rendimento (%)

&&\
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REIVINDICACHES
182, - Frocesso para a preparacgio de um catalisador para
a oxidacdo selectiva de compostos que contém enxofre, caracteri-

zado por se incorporar um material cataliticamente active e,
facultativamente, um veiculo, em que o catalisador possui uma
area de superficie de mais do que 20 m2/g e poros com um  raio
medic de pelo mencs 25 Angstrom e ac mesmo tempo que sob  condi-
cdes de reacgdo ndo apresenta gualguer actividade significativa

relativamente & reaccdo de Claus.

28. - Processo de acordo com a reivindicag®o 1, carac-
terizado por se impregnar um material veiculo sob condicBes secas
com uma solugdo que contém catides dos materiais cataliticamente

activos.

32. - Processo de acordo com a reivindicag®o 1, carac-

terizado por o raio médic dos poros ser maior do que 5@ Angstrom.

48. - Frocesso de acordo com a reivindicag#o *, carac-—
terizado por o raio médio dos poros ser maior do que 200 Angstro,

e de prefergncia maior do gque 325 Angstrom.

S58. - Frocesso de acordeo com as reivindicac8es 1-4,

=
caracterizado por a drea de superficie ser maior do que 23 m~/g.

b2. - Frocessp de acordo com as reivindicacSes 1-4,
caracterizado por © raio médiac dos poros n¥o exceder 2000

Afngstrom.
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78. - PFrocesso de acordo com as reivindicacBes 1-6,
caracterizado por o material cataliticamente activo ser suportado

por um material veiculo.

B2. - Frocesso de acordo com & reivindicac%o 7 ocu B,
caracterizado por o material cataliticamente activo estar presen-—
te no veicule numa quantidade de ©,1-10% em pesc, calculado com

base na massa total do catalisador.

183, ~ Processo de acorde com as reivindicacdes 7=F 5 gs
7
caracterizado poro material cataliticamente activo ser um compos—
to metalico, ou uma mistura de compostos metaliceos, facultativa-

mente em combinag¥o com um ou mais compostos n¥o metdlicos.

118. - Frocesso de acordo com a reivindicac¥3o 10,
caracterizado por o compostos metdlico ser um composto de ferro

ou uma mistura de compostos de ferro e de compostos de crémio.

128, - Processo de acordo com as reivindicagdes 1-11,
caracterizazdo por no catalisador estarem presentes um ou mais

compostos de fésforo.

132, - Processo de acordo com as reivindicagdes 1~12,&:>
caracterizado por o catalisador ser constituido por particulas de
catalisador com um didGmetro de ©,78-12,7 mm (1/32-1/2 polegadas)

e por possuir poros com um raio de pelo mencs 150 Angstrom.

148. - Frocesso de acordeo com as reivindicagBes 1-13,
caracterizado por o catalisador ser constituido par particulas de

catalisador com um did&metro de 10 Hm - 1 mm e por possuir poros
com um raio de 25-15@ Angstrom.
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158. - Processo para a oxidagHo selectiva de compostos
que comtém enxofre, em especial sulfureto de hidrogénio, para se
obter enxifre elemental, caracterizado por se fazer passar um gés
que contem sulfureto de hidrogénio, conjuntamente com um gas que
contém oxigénio, sobre um catalisador preparado de acordo com uma

ou mais das reivindicacgdes 1-14 a uma temperatura elevada.

162. - Processo de acordo com a reivindicag3o 15,
caracterizado por se manter a relag3o molar de oxigénioc para

sulfureto de hidrogénio dentro da gama de 0,5-1,5.

173. - Frocesso de acordo com a reivindicag3c 15 ou 16,
caracterizado por se efectuar a oxidac#o selectiva num leito fixo
de particulas de catalisador com um diGmetro de 0,78-12,7 mm

(1/32-1/2 polegadas) e com raio de poros de pelo menos 150
Angstrom.

184. -~ Processo de acordo com a reivindicacg8o 15 ou 16,
caracterizado por se efectuar a oxidac¥o selectiva num leito fixo
de particulas de catalisador com um diZmetro de 10 pm - 1 mm e

com um raio de poros de 25-150 A.

Lisboa, 20 de Julho de 199¢

L

J. PEREIRA DA CRUZ

Agsnte Oficial da Prepriedade Industrial

RUA VICTOR CORDON, 10-A 1.°
1200 LISBOE
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