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A taldlmény szénhidrogének izomeriz4lasira alkalmas hordozéra felvitt platinat tartalmaz, és a katalizator
katalizitorra vonatkozik, amely hidrogénforma4jd, feliilete legalabb 580 m%g.
kristdlyos mordenitet és aluminium-oxidot tartalmazé A taldlmany kiterjed normal paraffinok izomerizi-

l4sara is a katalizitor alkalmazisival.
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TaldlmAnyunk izomeriziciés katalizator kompoziciok-
ra és ezek hidroizomerizécios eljarasban val6 alkalma-
zésara vonatkozik. Részletesebben, talalminyunk
olyan izomeriz4ci6s katalizator kompoziciékra vonat-
kozik, amelyek platinat tartalmaznak hidrogénformaji
kristalyos aluminium-szilikt zeolitbél és aluminium-
oxidb6l 4ll6 hordozén. Az (ij katalizétor kompozicié
kiilondsen kénnel szennyezett, izomerizalhaté paraffi-
nok izomerizaci6janal alkalmazhat6 hatasosan.

A kis molekulatémegd, normél paraffin szénhidro-
gén vegyiiletek izomerizici6ja jol ismert a szakteriile-
ten. Ez a reakci6 féleg a kGolajiparban nagy fontossa-
gl, mert az izoparaffin szénhidrogének oktinszdma
lényegesen nagyobb, mint a megfeleld norméal szénhid-
rogéneké. Mivel az az igény, hogy a benzin keverékek
meghatdrozott forrisponttartominyt anyagokbol te-
védjenck Ossze, a 47 szénatomos izoparaffinok érté-
kes alkot6elemek. Mostandig azt a gyakorlatot kovet-
ték, hogy a paraffinokat a megfelel6, eligaz6 lanci
izomert tartalmazé egyensilyi keverék eléréséig izo-
merizaltak kilonbodz6 katalizatorok jelenlét€ben. A Fri-
edel-Crafts katalizitorok, pl. az aluminium-klorid, j6l
ismert izomerizacios katalizatorok. A nemesfémek, pl.
a halogénezett aluminium-oxid vagy szilicium-dioxid
hordozo6ra felvitt platina, szintén hatisosan alkalmazott
katalizitorok a szénhidrogének izomerizici6janél.
Ujabban a katalitikus hatist mutaté, kristalyos alumini-
um-szilikat zeolitokat hasznaljak hatisosan a szénhid-
rogének izomerizaci6jihoz. Mind a természetes, mind
a mesterséges aluminium-szilikdtokat alkalmazzdk.
Ezek kozé tartoznak az X és Y tipusu zeolitok, vala-
mint a szintetikus mordenit is.

Kiilonosen a mordenit néven ismert zeolitok vontak
magukra a figyelmet. A mordenitek aluminium-szilikét
tipusi, természetes vagy mesterséges szilikatok; a mo-
lokban kifejezett oxid dsszetétel a kovetkez6:

1,0+ 0,2 Na20 . AI203 .10+ 0,5 SiO2;

az SiO mennyisége nagyobb is lehet. Az Osszes
natrium helyett mas alkélifém és/vagy alkali-foldfém is
lehet benne.

Altalsban az a tapasztalat, hogy a nitriumtartalmd
mordenit nem kiilondsebben hatdsos a szénhidrogének
izomeriz4cijara, €s az Osszes natriumkation vagy egy
részének hidrogénionokkal valé helyettesitése sokkal
elényosebb, hidrogéntartalmd mordenitet eredményez.
A natriumtartalmi mordenit atalakitisa hidrogéntartal-
mi mordenitté szdmos médon elérhetd. Az egyik elja-
rds a natriumionok kozvetlen lecserélése hidrogénio-
nokkal savas-vizes oldatban, ioncserél§ eljarassal. A
misik eljarasndl a natriumionokat ammoniumionokkal
cseréljiik ki, ezt kovetéen az amméniumtartalmat bont-
juk meg magas h6mérsékletd, oxidativ eljardssal.

A hidroizomerizici6s katalizitorok szelektivitdsa
szamos tényez6 fiiggvénye, ilyen tényez6k pl. a katali-
zator készitési modja, a promotorok jelenléte vagy hié-
nya, a nyersanyagok mingsége, a tipanyag mindsége, a
technolégiai koriilmények és hasonlék. Megfelel6 mi-
nfségl katalizator készithet6 hagyomanyosan gy,
hogy kereskedelemben kaphat6, kristalyos zeolitokat,
pl. hidrogéntartalmi mordenitet keveriink megfelel6
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matricaanyaggal, majd valamilyen, a periédusos rend-
szer VIII. oszlopdba tartoz6 fémet adunk hozzd, ezutdn
a hagyomanyos eljdrdsok valamelyikével aktivaljuk.
Olyan j katalizdtort dolgoztunk ki, amely sokkal hatd-
sosabb, mint a hagyoményos izomerizaci0s katalizito-
rok.

Most mir a nagy kénkoncentracidji szénhidrogének
is hatdsosan izomerizdlhaték a taldlminyunk szerinti
katalizator alkalmazéséval. Amint azt az alkalmazasi
példak mutatjik, ez a katalizator kival6 izomerizicids
hatisfokot tesz lehet6vé a hagyomanyos izomerizé4ciés
katalizatorokhoz képest olyan esetekben, amikor a tp-
anyag ként tartalmaz.

Eszerint olyan katalizétor kompoziciét dolgoztunk
ki, amely alkalmas kéntartalmd, izomerizilhaté szén-
hidrogének hatasos izomerizélisdra. Ez a katalizitor
hidrogéntartalm( aluminium-szilik4tot és tizall6, szer-
vetlen oxidot tartalmaz6 hordozén platinét tartalmaz €s
a katalizator Iényeges tulajdonsdga, hogy a felilete
legalabb 580 m2/g. Az ismertetett kompozici6 elGnyo-
sen 0,15-0.5 1% platinét tartalmaz. Az el6nyos, hidro-
géntartalmi aluminium-szilikat szilicium-dioxid tartal-
manak arénya az aluminium-oxidhoz képest legaldbb
16, és koncentrici6ja 75-95 1% az ismertetett kompo-
ziciéban, és legelényOdsebb a mordenit szerkezet. A
tiz4ll6 oxid gamma-aluminium-oxid, éta-aluminium-
oxid és ezek keverékét tartalmaz6 aluminium-oxid.

Taldlminyunk ezen tilmenéen vonatkozik az el6-
z6ekben ismertetett katalizétor kompozicié hidroizo-
merizici6s eljarasban val6 alkalmazisara is. A katali-
zator gyértasa soran el6szor a hidrogéntartalmi morde-
nitet és a tiz4ll6 oxidot tartalmaz6 kompoziciot készit-
jik el, majd az igy képzGdott kompoziciét amménium-
ionokat tartalmaz6, savas, vizes oldattal érintkeztetjiik,
ezutan az igy képz6dott kompozicidra felvisziink vala-
milyen, platinacsoportbeli fémet.

A sz6ban forg0 katalizatort alkalmaz6 izomerizécids
eljarasndl az eldnyos technoldgiai viszonyok a kovet-
kez6k: a homérséklettartomény 93 °C-t6l 427 °C-ig
terjed, a nyomastartomény 690 kPa-t6l 6895 kPa-ig
(tilnyomas) terjed, a folyadék 6rankénti térsebessége
0,25 h-1. A szintén sziikséges hidrogén mennyisége
0,5-5 m6l H2/m6l betéplalt szénhidrogén.

Taldlmanyunkat a kovetkez6, részletes leirds még
jobban megvilgitja.

A szakteriileten mir eddig is szamos, a szénhidrogé-
nek izomerizici6jara alkalmas katalizatort talaltak. J6l
ismert, hogy savak, pl. erds dsvanyi savak alkalmazd-
sdval a kristilyos aluminium-szilikat porok tigy médo-
sithat6k, hogy kation-, illetve aluminiumvesztés kovet-
kezik be. Ammoéniumvegyileteket szintén sikeresen al-
kalmaznak alkalifém és/vagy alkali-foldfém-kationt
tartalmazd, kristdlyos aluminium-sziliké4t hidrogént tar-
talmazd formdva valé atalakitisdra. Az aluminium-szi-
likat porok italakitasdra kiilonbdz6 sav és ammonium
kombindciokat alkalmaz6 kezelést dolgoztak ki. A
3475345 szamn amerikai egyesalt allamokbeli szaba-
dalmi leirisban (Benesi) olyan eljarast ismertetnek a
nétriumtartalmii szintetikus mordenit hidrogéntartalmad
mordenitté val6 talakitisdra, amely sordn a zeolitot
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harommuiveletes elGkezelésnek vetik ala. Az el6kezeld
miveletek a kovetkez6k: 1. forr6 savas kezelés; 2.
hideg savas kezelés; és 3. amméniumvegyiilettel valé
kezelés. A 3 442 794 szAmii amerikai egyesiilt Allamok-
beli szabadalmi leirdsban (Van Helden és munkatérsai)
is ismertetnek egy el6kezel( eljarast az aluminium-szi-
likat zeolitok hidrogéntartalmi formava val6 Atalakita-
séra. Ismételten hangsilyozzuk, hogy a zeolitok koziil
el6nyos a szintetikus, ndtriumtartalmé mordenit. A be-
mutatott eljirés nagyon hasonl6 az el6z6ekben ismer-
tetett 3 475345 szdmii amerikai egyesiilt llamokbeli
szabadalmi leirds szerinti eljirishoz, azzal a kiilénb-
séggel, hogy kiilon két midveletben végzik az el6keze-
1ést: 1. savas kezelést és 2. amméniumvegyiiletes keze-
lést végeznek tetsz6leges sorrendben. Mindkét eljarast
az jellemzi, hogy a kezeléseket csak pusztin az alumi-
nium-szilikat zeoliton végzik, azzal a kifejezett szin-
dékkal, hogy a katalizator-készités el6tt médositsak, és
nem foglalkoznak a bemutatott katalizitor kompozicié
felilet teriletének fontossigdval. Ez a talilminyunk
szerinti eljirdst6l abban kiilonbdzik, hogy az ut6bbi
sordn a kezelést a kész katalizdtor kompozici6ban lévé
zeoliton végezzik, és ami még fontosabb, a kezelést
tigy végezzilk, hogy magin a zeoliton semmilyen ész-
revehet6 médositas nem torténik.

Az aluminium-szilikitok savas kezelése nemcsak a
hidrogéntartalmi forméava Atalakitds miatt fontos, ha-
nem azért is, hogy segitségével noveljiik a szilicium-
dioxid arény4t az aluminium-oxidhoz képest. A szinte-
tikus mordenitben a tapasztalat szerint a szilicium-di-
oxid mélarinya az aluminium-oxidhoz képest 10:1, és
ez lényegében nem véltozik, ha ammoénium kezelést
alkalmazunk a mordenit hidrogéntartalmi formajiva
valé 4talakitdsdra. Ha a mordenit port a 3 597 155 sz4-
mi amerikai egyesiilt illamokbeli szabadalmi leiras
(Flaningen) szerinti kezelésnek vetjiik al4, a szilicium-
dioxid arinya az aluminium-oxidhoz képest né. Felté-
telezik, hogy a savas kezelés a tetraéder vaz alumini-
um-atomjait csokkenti, igy a zeolit szerkezetben 1év6
sziliciumatomok szidma né. Az izomerizéci6s teljesit-
mény fokoz6dik, ha a mordenit porban 1év6 szilicium-
dioxid ardnya né az aluminium-oxidhoz képest. A
3507 931 szdmi amerikai egyesiilt dllamokbeli szaba-
dalmi leiras (Morris és munkatarsai) szerint, ha a szili-
cium-dioxid témegarinya az aluminium-oxidhoz ké-
pest 20:1 felett van, a konnyd szénhidrogének izomeri-
zécidja jelentékenyen n6. A 4018 711 szdmi amerikai
egyesiilt dllamokbeli szabadalmi leirds (Bertolacini)
szerint is jelent6sen n6 az izomeriziciGs teljesitmény,
ha az el6kezelt mordenit porban a szilicium-dioxid
arinya az aluminium-oxidhoz képest legalabb 19:1 a
kataliz&tor kompoziciéra szdmolva. Ismét felhivjuk a
figyelmet, hogy a hivatkozott szabadalmi leirisok sze-
rint a zeolit por savas kezelését specifikusan abbél a
célbol végzik, hogy ndveljék a szilicium-dioxid aré-
nyat az aluminium-oxidhoz képest, mig a taldlma-
nyunk szerinti katalizitor kompozici6 készitéséhez fel-
hasznélt kristilyos aluminium-szilikitban a szilicium-
dioxid arfnya eleve magas az aluminium-oxidhoz ké-
pest. Ezek a hivatkozott szabadalmi leirdsok nem fog-
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lalkoznak a katalizator kompozici6 feliletének fontos-
sdgdval és ennek izomeriziciés teljesitménnyel val6
kapcsolatdval sem.

A szakteriileten koribban alkalmazott, az el6z6ek-
ben ismertetett katalizdtorok kozds jellemzGje, hogy
minden esetben a kristilyos alumino-szilikétot, f6leg
szintetikus, nitriumtartalmd mordenitet 6nmagéaban, a
katalizator kompoziciéval val6 egyesités el6tt vetik ala
a savas €s/vagy ammoéniumos el6kezel6 miveleteknek
az aluminium-szilikét feliletének modositisira. Bér az
el6z6ekben ismertetett, hivatkozasi alapul szolgilé
szabadalmi leirisokban a mordenit el6kezelése noveli
az ilyen, el6kezelt mordenitet tartalmaz6 katalizitor
kompozicié izomeriziciés teljesitményét, tovabbi ha-
tasfok novelés is elérhetd.

A mellékelt dbrak elGsegitik taldlmanyunk tovabbi
megértését. Az 1. &brén 14that6é grafikon bemutatja az
izomerizdci6s teljesitmény valtozdsit a Kkatalizitor
kompozicié Langmuir-felilete figgvényében. Az izo-
merizécios teljesitmény a kivént termékekre, nevezete-
sen a 2,2-dimetil-buténra (2,2-DMB) és az izopentinra
(i-C5) vonatkoz0 szelektivitassal is jellemezhets. ..

A 2. 4bra grafikonja a C5+ izomerizalt termék oktin
egyenértékének (RON-O) viszony4t mutatja, a reaktor-
ban 1év6 katalizétor 4gy hémérsékletéhez. A 3. dbra
ugyancsak ezt az RON-O értéket mutatja be a C5+
izomerizalt termék hozaméhoz viszonyitva. 2.

Mig a kordbbi munkakban kizirélag az izomerizéei:-
6s kataliztor aluminium-szilik4t komponensének elée-
kezelésével foglalkoztak, taldlminyunk célkitizése
olyan 1j katalizétor létrehozésa, amely hatisira meg-
novekszik az izomerizéci6s teljesitmény a hordoz6-
anyag gondosan irdnyitott kezelése kovetkeztében. .

Taldlminyunk olyan, izomeriz&lhaté szénhidrogé-
nek izomerizél4séra alkalmas katalizator kompoziciok-
ra vonatkozik, amelyek hatéséra a megfelel6, eligazé
lanci szénhidrogén keletkezik, ezen tilmenden taldl-
manyunk targyét képezi az az eljaras, amelynek sordn a
katalizator kompozici6 alkalmazisival magasabb ok-
tanszdmd izemanyagokat allitunk el6.

A talilminyunk szerinti katalizator kompozici6 tar-
talmaz egy platinacsoportbeli elemet, hidrogént tartal-
maz6, kristilyos aluminium-szilikdtot és egy tizall6,
szervetlen oxidot, és a kompozici6 feliilete legalibb
580 m2/g. Megéllapitottuk, hogy az izomerizici6s tel-
jesitmény lényegesen javithaté 580 m2/g feletti katali-
zator feliilet esetén.

Taldlmanyunk egyik célkitiizése a felilet ilyen mér-
€k novelése, amint azt a kovetkez6kben ismertetésre
kenilS példakon keresztil 1athatjuk.

A katalizdtor kompoziciéban 0,1-5 (% platinafém
van a katalizdtor kompoziciéra szdmolva. Kil6énosen
elényds, ha a fémkomponens mennyisége legalabb
0,15 t%.és nem haladja meg a 0,5 t%-t.

A katalizator kompozicié hatasos mennyiségd pro-
motor fémet is tartalmazhat. A promotor fémek képvi-
sel6i a kovetkez6k: 6n, 6lom, germéanium, kobalt, nik-
kel, vas, wolfram, krém, molibdén, bizmut, indium,
gallium, kadmium, cink, urdn, réz, eziist, arany, tantl,
egy vagy tobb ritkafoldfém és ezek keverékei.
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A talslményunk szerinti, kritdlyos aluminium-szili-
k4t olyan hidrogént tartalmaz6, szilicium-dioxid €s alu-
minium-oxid zeolit, amelynek kristdlyracs vaza hirom-
dimenzi6s vagy csatorna pérusszerkezetd. A hromdi-
menziés aluminium-szilikitok kozé tartoznak a termé-
szetes és a mesterséges szilicium-dioxid-aluminium-
dioxid zeolitok, pl. a faujasitok, ezek lehetek X-tipu-
sii, Y-tipusi, ultrastabil-Y- és hasonlé tipustiak. A csa-
toma pérusszerkezetd, kristalyos aluminium-szilikéatok
az L-tipusd, az 6mega-tipusdi és a mordenit tipusd
zeolitok.

A talslmanyunk szerinti katalizdtor kompozicioban
az alkalmazhat6 aluminium-szilikdt mordenit. A mor-
denit a természetben is el6fordul, de szdmos, szinteti-
kus, rendszerint por formajii mordenit is beszerezheto.
Ezek a szintetikus mordenitek beszerezhet6k nétrium-
vagy hidrogéntartalma forméban, &s kilonbézg aranyi
szilicium-dioxid-aluminium-oxid tartalommal. Tal4l-
ményunkban az a mordenit alkalmazhat6 el6nydsen,
amely hidrogéntartalmg, €s a szilicium-dioxid tomeg-
ardnya az aluminium-oxidhoz képest legalabb 16:1,
még specifikusabban ez az ariny (16:1)-t61 (60:1) €rté-
kig terjed. A kordbban emlitett, hivatkozasul alkalma-
zott szabadalmi leirdsokban ismertetett, el6kezel6 mii-
veletek szokasos eljarasok, €s a taldlményunk szerinti
igényeket kielégit6, kiindulasi anyagként alkalmazott,
kereskedelemben beszerezhet6 mordenit porok gyérta-
san4l tipikusan alkalmazottak. Ezeket az elokezel6 mi-
veleteket azért alkalmazzak, hogy noveljék a mordenit
zeolit szilicium-dioxid tartalmat az aluminium-oxidhoz
képest s a nétriumtartalmi format a sokkal kivanato-
sabb hidrogéntartalmi formajiva alakitsak at.

A hidrogéntartalmi aluminium-szilikétot tarsitjuk
valamilyen szervetlen oxiddal, és katalizator kompozi-
ci6t készitiink belSle. A katalizator kompozicié Kisze-
relése torténhet barmilyen, a szakterileten ismert eljé-
rassal, pl. a j6l ismert olaj csepp forméban vagy sajto-
l4ssal. A hidrogéntartalmi aluminium-szilikit mennyi-
sége 50-99,5 1%, el6nyosen 75-95 t%, €s a tizallo,
szervetlen oxid mennyisége 0,5-50%.

A taldlmanyunk szerinti alkalmazishoz hasznéilhat6
szervetlen oxid az aluminium-oxid. Az alkalmazott
aluminium-oxid a kovetkez6k valamelyike lehet: gam-
ma-aluminium-oxid, éta-aluminium-oxid €s ezek keve-
réke. Mis szervetlen oxidok is alkalmazhatok, ezek pl.
a szilikagél, szilicium-dioxid-aluminium-oxid, cirk6ni-
um-oxid-aluminium-oxid és hasonl6k.

Varatlanul azt tapasztaltuk, hogy er6teljes korrelci6
van a talilminyunk szerinti katalizdtor kompozicié
izomeriz4ci6s teljesitménye és a széban forg katalizé-
tor kompozici6 feliilete kozott. A maximélis izomeriza-
ci6s teljesitmény elénydsen akkor érhet6 el, ha a kisze-
relt katalizator kompozici6 feliilete legalibb 580 m2/g.
A sz6ban forg6 feliletet a Langmuir-féle adszorpcids-
deszorpei6s izoterm adatokbdl hatdrozzuk meg. A
Langmuir-féle modszer kilonosen olyan katalizitor
kompoziciéknal el6nyos, amelyek nagy szdzalékban
tartalmaznak kristilyos aluminium-szilikatot. A Lang-
muir-moédszerhez sziikséges adatokat tipikusan a jol
ismert adszorpci6s-deszorpei6s késziilékekben, el6-
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nydsen nitrogén adszorpcids-deszorpcids késziilékben
hatirozzuk meg. Barmilyen olyan eljaras alkalmazha-
16, ami azt eredményezi, hogy a kész katalizator kom-
pozici6 feliilete legaldbb 580 m2/g legyen.

Nagyfeliiletd katalizitor kompoziciok szdmos moé-
don nyerhetdk, pl. olyan kristilyos aluminium-szilika-
tok alkalmazdsaval, amelyek felillete eredetileg nagy
vagy olyan kompoziciék alkalmazasaval, amelyekben
az egyik, nagy feliiletd komponens arénya a tobbihez
képest nagy. A katalizétor felilet legalabb 580 m2/g
ériékének elérésére el6nyos eljards a kiszerelt katalizé-
tor kompozicié érintkeztetése ammoéniumionokat tar-
talmaz6, savas-vizes oldattal. A kiszerelt katalizdtor
kompozici6t szarithatjuk és/vagy kalcinalhatjuk a vizes
oldattal val6 érintkeztetés elott.

A vizes oldat savanyitasa valamilyen sav alkalmaza-
sival torténik. Kiilonosen az erfs dsvanyi savak fe-
lelnek meg, ilyenek pl. a foszforsav, kénsav, salétrom-
sav és sésav. A taldlmanyunk szerinti alkalmazashoz
elényos a s6sav. Természetesen kiilonboz6 savkeveré-
kek is alkalmazhat6k. A savas-vizes oldattal elegyitett
ammoniumionokat el6nydsen az amménium-klorid
szolgaltatja, de barmilyen olyan amméniumvegyilet,
amely ammoéniumiont tud szolgéltatni, megfelel, ilye-
nek pl. az NH4OH, NH4NO3, NH4-szulfitok, NH4-
foszfatok és hasonl6 vegyiiletek.

A vizes oldatban [év4 sav- és ammoéniumkoncentrd-
¢i6 nem kritikus, a savkoncentricié valtozhat 0,5 mél-
t6l 6 molig, az ammoéniumkoncentracié véltozhat
0,5 molt6l 4 mélig. Kiilondsen j6 eredményt kapunk
olyan oldat alkalmazasaval, amelyben a savkoncentra-
ci6 2-5 mol, az ammoénium koncentraci6 1-3 mol.

A kiszerelt katalizator kompozici6 érintkeztetése az
ammoniumionokat tartalmaz6 savas-vizes oldattal szé-
mos eljardssal torténhet, nincs kiilonosen el6nyos elja-
ras. Ilyen érintkeztetS eljaras pl. stacioner katalizéto-
ragy érintkeztetése 4ll6 folyadékban, stacioner katali-
zitoragy érintkeztetése kevert folyadékban, stacioner
katalizatoragy érintkeztetése folyamatosan araml6 fo-
lyadékkal vagy barmilyen mas eljards, amely lehet6vé
teszi a katalizitor kompozici6 érintkeztetését a savas-
vizes oldattal.

Az érintkeztet6 oldat hémérséklete 25 °C-t6l 98 °C-
ig terjed. Az érintkezietés ideje fligg a koncentraciotol,
a hémérséklettdl és az érintkeztetés hatasfokatol. Az
érintkeztetési id6 altaldban legalabb 0,5 6ra, de legfel-
jebb 4 6ra, az eldnyos érintkeztetési idGtartam 1-3 6ra.

A kiszerelt katalizdtor kompozicié6 ammoniumion-
tartalma, savas-vizes oldatos érintkeztetésének ered-
ményeként, méréssel azt tapaszialtuk, hogy a kataliza-
tor feliilet megn6tt. Meglep6 médon és vératlanul azt
tapasztaltuk, hogy a feliilet 580 m2/g vagy nagyobb
éntékre valé novekedése nincs Osszefiiggésben az alu-
minium-szilikatban 1évé szilicium-dioxid aranyanak
novekedésével az aluminium-oxidhoz képest; a mérést
NMR migneses szogelfordulds médszerrel végeztiik
(MAS-NMR). A szakteriileten alkalmazott, jol ismert
analitikai eljaras, a MAS-NMR moédszer, nem mutatott
aluminiumatom mennyiség csokkenést a taldlmanyunk
szerinti katalizétor kompozicié kristalyvazaban.
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A késGbbiekben ismertetésre kenil példak szerint a
talalményunk szerinti, legalabb 580 m2/g feliiletd kata-
lizdtor vératlanul és meglepfen izomerizAcios teljesit-
mény javuldst eredményezett.

A talAlményunk szerinti katalizdtor kiilonosen izo-
merizélhat6 szénhidrogének izomerizalasara alkalmaz-
hat6. Az izomerizilhat6 szénhidrogének pl. a telitett
szénhidrogének, beleértve a paraffin szénhidrogéneket,
még elénydsebben hidroizomerizilhat6k az egyenes
lanci vagy kissé eldgaz6 lancid, négy vagy tobb szén-
atomos paraffin szénhidrogének. Az izomerizaciés re-
akci6 kivitelezése széles h6mérséklettartominyban tér-
ténhet, de 4ltaldban a h6mérséklettartomany 93 °C-t61
427 °C-ig terjed. Az izomerizdlhat6 szénhidrogének
elony0s térsebessége Oranként 0,25-5 folyadéktérfogat
a katalizator kompozicié térfogatira szamitva, és az
elény0s reakci6tér nyomds 6,9-69 bar. Az izomerizi-
ci6 kivitelezésénél hidrogén jelenléte kalonosen kiva-
natos, az elényds hidrogénkoncentrici6é 0,5-5 moél
H2/m6l izomeriz4lhaté szénhidrogén. A hidrogén sze-
repe els6dlegesen a katalizdtor élettartaminak ndvelé-
se; hatésat val6szind gy fejti ki, hogy megakadalyoz-
za a koOzbiils6 reakci6termékek polimerizicidjat, ame-
lyek tovabb polimerizal6dnak, és lerakddnak a katali-
zétor kompozici6 felilletén. Nem sziikséges tiszta hid-
rogén alkalmazésa, a kdnnyen hozziférhet6, hidrogén-
tartalmd gézok, pl. a k6olaj katalitikus reformalasabol
szérmaz0, hidrogénben gazdag gdzok is alkalmazha-
tok.

A taldlmanyunk szerinti eljards még specifikusabban
olyan, izomerizilhat6 szénhidrogének izomerizilasira
alkalmazhat6, amelyek nemgydnis paraffin szénhidro-
géneket és gydnis naftén szénhidrogéneket tartalmaz-
nak. Alkalmazhat6 egyenes vagy részlegesen eldgazé
lanci szénhidrogénekhez, ilyenek pl. a nomal butén,
normél pentdn, normdl hexdn, normal heptin, normal
oktin, 2-metil-pentin, 3-metil-pentén, 3-etil-pentén,
stb. Alkalmazhat6 cikloparaffin szénhidrogénekhez is,
ezek pl. az alkil-ciklopentén-vegyiletek, ciklohexén-
vegyiletek, valamint metil-ciklopentdn, dimetil-ciklo-
pentan, ciklohexin, metil-ciklohexdn, dimetil-ciklohe-
xdn stb. A talilményunk szerinti eljérds alkalmazhaté
ezenkivil paraffin és/vagy naftén szénhidrogének ke-
verékeihez, beleérive azokat a keverékeket, amelyek a
természetes benzin €s 4svanyolaj frakcionald desztilla-
14s4b0l szdrmaznak. Ilyen paraffin és/vagy naftén szén-
hidrogén keverékek az in. pentén frakciok, hexdn frak-
ci6k és ezek keverékei. Taldlminyunk alkalmazisa
nem korldtoz6édik csak a felsorolt szénhidrogénekre.
Ugy tekinthets, hogy a 20-ig terjed6 szénatomszami,
egyenes vagy eldgaz6 szénhidrogének izomerizalhaték
a taldlminyunk szerinti eljardssal. Az izomerizdlhaté
szénhidrogének elnyos csoportjat azok képezik, ame-
lyekben molekulanként 4-7 szénatom van.

A talilményunk szerint alkalmazhat6, egyenes lancii
szénhidrogének kénvegyiiletet is tartalmazhatnak, ezek
elemi kénre sz&mitott mennyisége 1 t 6sszeg ppm-t6l
300 t 6sszeg ppm-ig terjed. Taldlminyunk el6nye, hogy
az izomerizaci6s reakci6zondba betiplalt keverék tar-
talmazhat kénhidrogént és/vagy szerves kénvegyiilete-
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ket, ezek mennyisége a betaplélt keverékben 5-22 ppm
lehet, elemi kénre szdmitva. Az itt alkalmazott, ,betap-
141t keverék™ kifejezés az izomerizéici6s katalizatorral
érintkez6, technol6giai anyagdramot jelenti. A techno-
l6giai anyagdram tartalmaz friss, izomerizlhat6 szén-
hidrogéneket, visszakeringetett, izomeriz4lhat6 szén-
hidrogéneket, visszakeringetett, hidrogénben gazdag,
konnyi szénhidrogéneket és/vagy barmilyen olyan ve-
gyiiletet, amely betdplalasa kivanatos az izomeriziciés
zéndba. Az itt alkalmazott ,hidrogénben gazdag,
koénnyd szénhidrogének™ kifejezés olyan technol6giai
anyagéramot jelent, amely 1-3 szénatomos sz&€nhidro-
géneket és ezek mennyiségéhez képest legalabb
50 m61% hidrogént tartalmaz. A visszakeringetett, hid-
rogénben gazdag, koénnyd szénhidrogéneket rend-
szerint az izomerizici6s folyamat termékszétvalaszt6
berendezéseibbl nyerjiik.

A betaplalt keverék kénkoncentrici6ja meghaladhat-
ja az elényés 200 ppm szintet, ha a kén nagyobb
mennyiségben fordul el6 a nyersanyagban. Ez azt ered-
meényezi, hogy a visszakeringetett, hidrogénben gaz-
dag, konnyd szénhidrogének mérhet6 mennyiségi ként
tartalmaznak, tipikusan kénhidrogén formaban. A kén-
hidrogén akkor keletkezik, amikor a kénhez kot6d6,
izomerizalhaté szénhidrogének a reakcizoniban 4t-
alakulnak. Ennek kovetkeztében a nagy illékonysagii
kénhidrogén a hidrogénben gazdag, konny( szénhidro-

génekkel egyiitt folyamatosan elvalasztdsra kenil #ter- - -

mékszétvilaszté berendezésekben. Mivel egyre “ibb

vegyiilet alakul 4t kénhidrogénné a reakci6z6nabdn, a + -

visszakeringetett anyagaram kénhidrogén tartalma*fo-
lyamatosan nG a termékszétvélasztd iizemelési kdril-
ményeinek megfeleld egyensiily eléréséig. Igy, mivel a
visszakeringetett anyagdramot a betaplalt keveérék
osszesllitasakor egyéb, technol6giai anyagédrammal ke-
verjiik, a betdplalt keverék kéntartalma az elvalaszté
nyomds és hémérséklet viszonyaité! fiiggéen nagyobb,
mint a friss tdpanyag kéntartalma.

Ennek megfelelGen taldlméanyunk egyik targya a be-
taplalt keverék kéntartalméinak beallitasa 5-150 t osz-
szeg ppm tartominyba. A kéntartalom csokkenése bar-
milyen, a szakteriileten ismert eljirds alkalmazhato,
ilyen eljérasok pl. a katalitikus konverzi6, a fizikai
vagy a kémiai abszorpci6, a fizikai elvélasztis és ha-
sonl6k. A kéntartalom el6ny6sen tigy allithat6 be, hogy
nem keringetjiik vissza a hidrogénben gazdag, konnyd
szénhidrogéneket a termékszétvilaszté berendez&sbol.
Ezzel elkenilhet§ az el6z6ekben ismertetett kéntarta-
lom-névekedés, A betaplalt keverék kéntartalménak
bedllitisara a masik elényos eljirés, ha a visszakerin-
getett, hidrogénben gazdag, konnyd szénhidrogéneket
a betdplalt keverékhez val6 keverés el6tt kéntelenité
eljardsnak vetjik ald, Az ilyen kéntelenit6 eljaras csok-
kentheti a kénkoncentraciét vagy megsziintetheti a kén
jelenlétét a visszakeringetett, hidrogénben gazdag,
konnyd szénhidrogénekben; a szakterileten ismert,
barmelyik eljarés alkalmazhaté6, pl. adszorpcids eljaras,
katalitikus eljras vagy ezek kombinici6ja. Az ad-
szorpcids eljarasban alkalmazhatunk molekulasziirg-
ket, nagy felileti szilicium-dioxid-aluminium-oxid
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anyagokat, szén molekulaszir6ket, kristalyos alumino-
szilikdtokat, aktiv szenet és hasonlékat. Katalitikus el-
jaras esetén alkalmazhatunk a szakterileten ismert, ha-
gyomdnyos kénredukalé katalizdtor készitményeket,
ilyenek pl. az olyan t(iz4ll6, szervetlen oxid hordozok,
amelyek a periédusos rendszer VIB., IIB. és VIII. osz-
lopaba tartoz6 fémeket tartalmaz. A kéntartalom val-
toztathatd, hogy a betdpléalt keverékben kivanatos kén-
koncentrici6t elérjiik. Az alacsony kénkoncentrécidji
(5-150 ppm) friss, izomerizélhat6 szénhidrogének ese-
tén nem sziikséges eltdvolitani a ként a visszakeringe-
tett, hidrogénben gazdag, konnyd szénhidrogénekbol,
mivel a megfeleléen alacsony, visszakeringetett, kén-
hidrogén szint (kb. 100 ppm) fenntarthaté a termékvé-
laszt6 folyadékban fellép6 veszteséggel, és ennek meg-
felel6en a friss, izomerizalhat6 szénhidrogénekben 1€-
v§ magas kéntartalom (150 ppm) szitkségessé teheti a
visszakeringetett, hidrogénben gazdag, konnyd szén-
hidrogének kéntelenitését.

A kovetkez6 példakat taldlmanyunk részletesebb be-
mutatisira ismertetjitk, az igénypontok terjedelmét
nem korltoz6 jelleggel.

Szamos  kisérletet  végeztiink annak  tanul-
manyozéasira, hogy a katalizitor kompozici6s feliileté-
nek véltozdsa milyen hatdssal van az izomerizaciés
teljesitményre. A vizsgélathoz 6t katalizdtort készitet-
tiink. A kovetkez6 példakban ismertett, sszes kataliza-
tor kompozici6t hidrogéntartalmi, alacsony nétrium-
tartalmi, részben aluminium mentesitett, szintetikus
mordenit por (Union Carbide, LZ-M-8 tipusi) kiindu-
1asi anyagbél készitettiik, ezt a mordenitet a tovabbiak-
ban beszerzett mordeniteknek nevezzik.

1. példa :

A példaban szerepld, A katalizitor megjelolési katali-
zétort nem a taldlmanyunk szerinti eljarassal készitettiik.
9:1 mélarinyi, beszerzett mordenit és aluminium-oxid
keveréket s6savas, peptizal6 oldatal kevertiik Ossze, s a
szaktenileten ismert médon extruddltuk. Az extrudalt
kompozici6t széritottuk, oxidal6 atmoszféraban kalcinal-
tuk, platindval impregniltuk, majd (jra kalcinaltuk. A
platina hozziadast a kész kataliz4torra szimolt 0,324 t%
koncentrici6 eléréséig folytattuk. Az A katalizator feliile-
tét 567 m2/g értéknek mértik, és a hozz4 tartozd izome-
rizdci6s teljesitménnyel korrelaltuk. A korrelaci6t a mel-
1ékelt 1. abra grafikusan mutatja.

2. példa

A B katalizator jeld katalizitor kompoziciét szintén
nem taldlményunk szerinti eljérassal készitettiik. A be-
szerzett mordenit port ammoniumionokat tartalmaz6,
savas-vizes oldattal 60 °C-on, 150 percen keresztiil
érintkeztettik, az oldat 10% HCI-t €s 10 t% NHA4CI-t
tartalmazott, az oldat tomegaranya a zeolithoz 5:1 volt.
A kapott mordenit port vizzel mostuk, €s az alumini-
um-oxiddal, valamint a peptizal6 oldattal val6 keverés
elott kalcinaltuk. Az extrudaldst €s a platina hozz4adast
ugy végeztik, mint az 1. példa szerinti A katalizdtomal.
A B katalizdtor platinakoncentriciéja 0,321 t% volt. A
felilete 534 m2/g volt, ezt az értéket korrelaltuk a
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hozz4 tartoz6 izomerizaci6s teljesitménnyel, amint azt
az 1. dbra mutatja.

3. példa

C katalizdtort készitettiink 1ényegében az 1. példa
szerinti A katalizétor készitésének megfelelGen. Azon-
ban, a taldlminyunk szerinti eljirdsnak megfelelGen, a
szaritott extruddturnot a kalcin4las és a platina hozzé-
adas el6tt érintkeztettitk az amméniumionokat tartal-
maz6, savas-vizes oldattal. Ez az oldat 10 t% HCI-t &s
10 t% ammo6nium-kloridot tartalmazott. Az oldat és az
extruddtum érintkeztetése 60 °C-on, 120 percen ke-
resztiil toriént, az oldat tdmegaranya a zeolithoz képest
25:1 volt. Az extruditumot ezt kovetéen megszéritot-
tuk, kalcindltuk €s platinit adtunk hozzi az A és B
katalizatorok készitésénél alkalmazott eljarasnak meg-
feleléen. A C katalizitor platinakoncentriciéja
0,396 1% volt. A C katalizator felilletét 622 m2/g érté-
kdnek mértiik, és ezt az értéket korreldltuk a hozzi
fartoz6 izomerizacibs teljesitménnyel, amint azt az 1.
abra mutatja.

4. példa

A 2. példa szerint kalcinélt és extrudlt kompozici6t
a platina hozzéadssa el6tt misodszor érintkeztettik a
savas-vizes oldattal, a 3. példa szerinti C katalizator
készitésénél alkalmazott médon. A kész katalizitor
kompozicié mésodszori érintkeztetése a savas-vizes ol-
dattal a taldlmanyunk szerinti eljirdsnak megfeleléen
tortént. Ezutdn a kompoziciéhoz platinit adtunk a
0,308 t% koncentrici6 eléréséig. Az igy készitett D
katalizator feliiletét 630 m¥g értékiinek mértiik, és a
hozz4 tartoz6 izomerizéci6s teljesitménnyel korreldl-
tuk. A korrel4ciét az 1. dbra mutatja.

5. példa

E katalizatort készitettiink az A katalizitor készitésé-
nél alkalmazout eljards szerint, de a peptizdlé oldat
savtartalmit 90%-kal csokkentettik. Az 1. példaban
alkalmazott eljérasnak megfeleléen az E katalizatort
sem a taldlminyunk szerinti médon készitettiik. Az E
katalizitor platinakoncentraciéja 0,313 t% volt. Az E
katalizator feliiletét 542 m¥g értékinek mértik, és a
hozza tartozé izomerizéciés teljesitménnyel korreldl-
tuk. A korrelaciét az 1. dbra mutatja.

6. példa

Az 1-5. példak szerinti, 6t katalizator kompozici6,
amely hidrogéntartalmi mordenitre és gamma-alumi-
nium-oxid hordoz6ra felvitt kataliztort tartaimazott,
izomerizdciés teljesitményét folyamatos reaktorban
mértiik, amelybe a kovetkezd Osszetételd keveréket
adtuk be: 46 1% n-pentan, 47 t% n-hexén, 5,5 t% metil-
ciklopentan és 1,5 t% benzol.

Az A-E katalizdtorok izomerizéci6s teljesitmény
vizsgélatéhoz alkalmazott tizemi korilmények a kovet-
kez0k voltak: a reaktomyomds 21,7 bar, a folyadék
6rankénti térsebessége 1,0 h'l, a hidrogén mélarinya a
betéplalt hidrogénhez képest 1,0 és a h6mérséklettarto-
many 254-277 °C. Az izomerizici6s teljesitmény vizs-
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gilatahoz a kovetkez$ adatokat mértiik: szelektivitas
izopentanra (i-Cs) és 2,2-dimetil-butinra (2,2-DMB),
97% Cs* hozam mellett. Az 1. &brén az i-Cs-re meg-
adott szelektivitds értéket tigy hatdroztuk meg, hogy a
folyékony izomeriziciés termékben 1év6 i-Cs frakcié
tomegét osztottuk a termékben 1év6 dsszes Cs frakcié
tomegével. Az 1. bran a 2,2-DMB-re megadott szelek-
tivitds értékét gy hatéroztuk meg, hogy a folyékony
izomeriz4ci6s termékben 1€v6 2,2-DMB frakci6 tome-
gét osztottuk a termékben 1évE6, nemgyiinis Cg szénhid-
rogén frakci6 tbmegével.

Az ¢l6z6 példak izomerizici6s vizsgalataindl alkal- .

mazott korilmények kozott az i-Cs-re €s a 2,2-DMB-
re kapott szelektivitds értékek a kész katalizator kom-
pozici6 mért feliiletével kozvetlen kapcsolatban van-
nak. Az 1. brén felrajzolt grafikonon lathat6, hogy az
i-Cs-re €s a 2,2-DMB-re kapott szelektivitds értékek
ndvekedtek a mért felilet novekedésével. A taldlma-
nyunk szerinti , 3. példaban kapott C katalizator és a 4.
példaban kapott D kataliz4tor bizonyult a legszelekt-
vebbnek az i-Cs-re és a 2,2-DMB-re, mindkét kataliza-
tor feliletét legalabb 580 m¥g értékiinek mértik. A C
és D katalizdtorok platinakoncentréci6jit egymdishoz
és a tobbi katalizator platinakoncentracigjidhoz hason-
litva azt tapasztaltuk, hogy a platinakoncentricié nem
korreld]l az izomerizici6s teljesitménnyel, ami még
jobban bizonyitja a legaldbb 580 m*g értékd feliiletd
kataliz4tor kompozicié el6nyeit. Igy taldlmanyunkkal
egyértelmiien kival6 izomerizaci6s teljesitményii kata-
lizétort nyertiink.

8. példa

Két izomerizciés vizsgélatot végeztink annak ta-
nulményozisara, hogy a tipanyagok kéntartalma mi-
lyen hatissal van az izomerizaci6s teljesitményre. Az
els6, A eljirdsban olyan izomerizéci6s katalizatort al-
kalmaztunk, amelynek felillete nem a taldlminyunk
szerinti. Az A eljardssal a kéntartalmi nyersanyag és a
szakteriileten kordbban alkalmazott, hagyomanyos ka-
talizdtor hatdsira bekOvetkez§ izomerizécios teljesit-
meényt vizsgaltuk. Az alkalmazott katalizator azonos
volt az 1. példa szerinti A katalizétorral.

A misodik, B eljardsban a talilminyunk szerinti C
katalizitort alkalmaztuk, ezt a katalizitort a taldlma-
nyunk szerinti eljirassal készitettiik a 4. példéaban.

Az A és B eljarasokban az izomerizicids teljesit-
ményt vizsgaltuk, olyan folyamatos iizemii reaktorban,
amelyben a betplalt keverék osszetétele a kovetkez6
volt: 6,8 t% butin, 20,9 t% n-pentén, 14,5 t% i-pentén,
15,7 t% n-hexan, 19,0 t% i-hexén, 12,4 t% ciklopen-
tan- és ciklohexan-vegyiletek és 2,5 t% benzol, 8,2 1%
Cs* vegyiiletek €s 133 t ppm kén.

Az izomeriz4ci6s teljesitmény vizsgalatra folytatott
A ¢és B eljarasndl alkalmazott iizemelési korilmények a
kovetkezdk voltak: a reaktor nyomas 32,0 bar, a folya-
déktérsebesség 1,0 h'l, a hidrogén és a betaplalt szén-
hidrogén mélardnya 2,0, és a hémérséklettartominy
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254-316 °C. Az izomerizéci6s teljesitmény meghata-
rozasara a Cs* folyékony termék oktin egyenériékét,
az tlagos katalizdtordgy hémérsékletét és a Cs* termék
t%-ban megadott értékét hasznaltuk. A 2. és a 3. dbra
az RON-O értéket mutatja a reaktoragy atlagh6mérsék-
lete és a Cs* termék hozama fiiggvényében. A tall-
many szerinti, B eljaras hatékonysaga lényegesen jobb,
mint a szakterileten kordbban hasznélt kataliz4tort al-
kalmaz6, hagyoményos A eljards hat€konysiga. Ezt
mutatja a 2. dbrdn a 78 RON-O érték eléréséhez szik-
séges, 32,2 °C-kal kiseb h6mérséklet szikséglet. A 2.
abran 1athat6, hogy a B eljaris az A eljérashoz viszo-
nyitva jelentékeny, 4-ig novekv6 oktanszamjavulast is
eredményez.

Ezek a példik egyértelmdien bizonyitjdk, hogy a
taldlményunk szerint elérhetS izomerizaci6s teljesit-
mény lényegesen jobb a szakterileten korabban alkal-
mazott katalizatort felhasznal6, hagyoményos eljaris-
sal elérhetd izomerizéci6s teljesitményhez képest. Az
azonos termé¢khozamoknél végzett 6sszehasonlitas azt
mutatja, hogy a taldlményunk szerinti eljards alkalma-
z4sa nagyobb izomerizéciés hatdsfokot eredményez a
termék oktinszaminak novekedése mellett. Ha pedig
az azonos oktanszamii (pl. 78 RON) terméket hasoalit-
juk Ossze, a taldlminyunk szerinti eljards nagyobb ter-
mékhozamot eredményez.

SZABADALMI IGENYPONTOK =

1. Szénhidrogének izomerizdlasdra alkalmas form4-
zott katalizdtor kompozici6, amely hidrogénforméji
kristdlyos mordenitb6l és aluminium-oxidb6l 4116 hor-
dozoéra felvitt platinat tartalmaz, azzal jellemezve, hogy
a katalizitor kompozici6 feliilete legalabb 580 m%g.

2. Az 1. igénypont szerinti formizott katalizétor
kompozici6, azzal jellemezve, hogy a hidrogénforméji
mordenitben a szilicium-dioxid tdmegardnya az alumi-
nium-oxidhoz képest legaldbb 16:1.

3. Az 1. igénypont szerint formézott katalizator kom-
pozicid, azzal jellemezve, hogy 2 hidrogénformaji kris-
talyos mordenit koncentracidja 75-95 t% a kompozicié-
ra vonatkoztatva.

4. Eljaras 4-7 szénatomos paraffinok izomerizalasé-
ra, azzal jellemezve, hogy az izomerizdland¢ szénhidro-
géneket és hidrogént tartalmazé elegyet 6nmagaban is-
mert izomerizciés korilmények kozott az 1-3. igény-
pontok birmelyike szerinti formézott katalizitor kom-
pozicidval érintkeztetjiik.

5. A 4. igénypont szerinti eljards, azzal jellemezve,
hogy 93-427 °C hémérsékleten, 690-6895 kPa tilnyo-
méson, (0,25-5) h!, folyadék térsebesség mellett izo-
merizilunk és a hidrogént ¢s az izomeriziland6 szén-
hidrogéneket 0,5-5 mélardnyban alkalmazzuk.

6. A 4 igénypont szerinti eljards, azzal jellemezve,
hogy olyan szénhidrogén és hidrogén tipelegyet alkal-
mazunk, amelyben a kén mennyisége az egyesitett tp-
elegyre vonatkoztatva 5-200 tomeg ppm, elemi kénben.
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