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“PROCESSOS PARA CARREGAR UMA SECAO LONGITUDINAL DE
UM TUBO DE CATALISADOR COM UMA SECAO DE LEITO DE
CATALISADOR FIXO UNIFORME, PARA CARREGAR UM TUBO DE
CATALISADOR COM UM LEITO DE CATALISADOR FIXO, PARA
OXIDACAO EM FASE GASOSA PARCIAL HETEROGENEAMENTE
CATALISADA DE UM COMPOSTO ORGANICO EM UM REATOR DE
FEIXES DE TUBO, E PARA PREPARAR ACROLEINA, ACIDO
ACRILICO, ACIDO METACRILICO, ANIDRIDO MALEICO, OXIDO DE
ETILENO OU ANIDRIDO FTALICO, E, REATOR DE FEIXES DE
TUBO”

DESCRICAO

A presente invencdo diz respeito a um processo para carregar
uma sec¢do longitudinal de um tubo de catalisador com uma sec¢do de leito de
catalisador fixo uniforme cuja massa ativa é pelo menos um O6xido de
multiplos elementos que compreende:

a) os elementos Mo, Fe e Bi, ou

b) os elementos Mo e V, ou

c) oelemento V e, adicionalmente, P e/ou Sb,

ou cuja massa ativa compreende prata elementar ou um corpo
suporte oxidico, e que consiste de um unico (preferivelmente intrinsecamente
homogeneizado) tipo S' ou de uma mistura homogeneizada de uma
pluralidade de tipos S' mutuamente distinguiveis de corpos catalisadores
geométricos conformados ou de corpos catalisadores geométricos
conformados e corpos inertes geométricos conformados, em que a média das
dimensdes mais longas Lg' dos corpos de geométricos conformados de um
tipo S’ tem um valor Dg'.

E do conhecimento comum realizar oxidacdes de fase gasosa
parcial heterogeneamente catalisada através do leito de catalisador fixo

disposto nos tubos usualmente verticais (os assim chamados tubos
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catalisadores) dos reatores de feixes de tubo (reatores que tém um feixe de
tubos catalisadores presentes em um vaso de reag#o).

Neste documento, uma oxidagdo completa de um composto
orgdnico com oxigénio molecular é entendida significar que o composto
organico seja convertido sob a acdo reativa do oxigénio molecular, de tal
modo que todo o carbono presente no composto organico seja convertido em
6xidos de carbono, e todo o hidrogénio presente no composto orgénico, em
oxidos de hidrogénio. Todas as diferentes reagdes exotérmicas de um
composto organico sob a ac¢do reativa do oxigénio- molecular, sdo aqui
resumidas como oxidag¢des parciais de um composto orgéanico.

Em particular, neste documento, as oxidag¢des parciais serdo
entendidas como significando aqueles reagdes exotérmicas de compostos
orgénicos sob a agdo reativa do oxigénio molecular em que os compostos
organicos a serem parcialmente oxidados, apos a reagdo ter terminado,
compreendem pelo menos um atomo de oxigénio a mais na forma
quimicamente ligada do que antes da oxidacéo parcial ter sido realizada.

Os reatores de feixes de tubo requeridos para as oxidagdes de
fase gasosa parciais heterogeneamente catalisadas, acima mencionadas, sdo da
mesma forma conhecidos (conforme, por exemplo, as DE-A 44 31 949, EP-A
700 714).

Nestas reagdes, a mistura gasosa da reag@o € conduzida através
do leito de catalisador fixo disposto nos tubos catalisadores do reator de feixes
de tubo, e os reagentes s@o convertidos através da superficie catalisadora
durante o tempo de permanéncia dos reagentes.

A temperatura de reacdo nos tubos catalisadores € controlada,
inter alia, pela condug@o de um portador de calor fluido (um meio de troca de
calor) ao redor dor tubos catalisadores do feixe de tubos que sdo acomodados
em um vaso, de modo a remover energia do sistema de reagdo. O portador de

calor e a mistura gasosa de reagdo podem ser conduzidos ou em co-corrente
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ou em contra-corrente através do reator de feixes de tubo.

Além da possibilidade de conduzir o meio de troca de calor de
uma maneira simples, essencialmente de forma imediata longitudinalmente
aos tubos catalisadores, esta condugdo longitudinal podendo também ser
realizada simplesmente através do vaso de reag¢do inteiro, e um fluxo
transversal podendo ser sobreposto a este fluxo longitudinal dentro do vaso de
reagdo em virtude de uma arranjo, sucessivo ao longo dos tubos catalisadores,
de discos de deflexdo que deixem passagem livre através das se¢des, de modo
a resultar em um perfil de fluxo serpenteante do meio de troca de calor na
sec¢do longitudinal através do feixe de tubos (conforme, por exemplo, as DE-
A 44 31 949, EP-A 700 714, DE-C 28 30 765, DE-A 22 01 528, DE-A 22 31
557 e DE-A 23 10 517).

Se necessario, portadores de calor, espacial e essencialmente
separador, podem ser conduzidos ao redor dos tubos catalisadores ao longo
das diferentes se¢Bes do tubo.

A secdo do tubo através do qual o portador de calor particular
se estende, tipicamente representa uma zona de reagdo unica. Uma variante de
tais reatores de feixes de tubo de multiplas zonas usados com preferéncia, € o
reator de feixes de tubo de duas zonas, como descrito, por exemplo, pelos
documentos DE-C 28 30 765, DE-C 25 13 405, US 3.147.084, DE-A 22 01
528, EP-A 383224 ¢ DE-A 29 03 582.

Meios de troca de calor adequados sdo, por exemplo, as fusdes
de sais tais como o nitrato de potassio, o nitrito de potédssio, o nitrito de s6dio
e/ou o nitrato de sodio, metais de baixo ponto de fusio tais como o sédio, o
mercurio e ligas de diferentes metais, liquidos i6nicos (nos quais pelo menos
um dos ions opostamente carregados compreende pelo menos um atomo de
carbono), mas também liquidos convencionais, por exemplo agua ou
solventes orgdnicos de elevado ponto de ebuligdo (por exemplo, misturas de

Diphyl® e ftalato de dimetila).
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Tipicamente, os tubos catalisadores sdo fabricados de acgo
ferritico ou de ago inoxidavel, e tém uma espessura de parede de poucos
milimetros, por exemplo de 1 a 3 mm. Seu didmetro interno € usualmente de
uns poucos centimetros, por exemplo de 10 a 50 mm, frequentemente de 20 a
30 mm. O comprimento dos tubos se estende normalmente a uns poucos
metros (um comprimento tipico de tubo de catalisador situa-se na faixade 1 a
8 m, frequentemente de 2 a 6 m, em muitos casos de 2 a 4 m).
Apropriadamente de um ponto de vista de aplicagdo, o namero de tubos
catalisadores (tubos em funcionamento).acomodados no vaso se estende a
pelo menos 1000, frequentemente a pelo menos 3000 ou 5000, e em muitos
casos a pelo menos 10000. Frequentemente, o niimero de tubos catalisadores
acomodados no vaso de reagdo é de 15000 a 30000 ou de 40000 a 50000. Os
reatores de feixes de tubo tendo varios tubos catalisadores acima de 50000 s3o
usualmente excegdo. Dentro do vaso, os tubos catalisadores sdo normalmente
dispostos em distribui¢do essencialmente homogénea, a distribui¢io
apropriadamente sendo selecionada de tal modo que a distincia dos eixos
internos centrais dos tubos catalisadores mutuamente adjacentes (os assim
chamados afastamento dos tubos catalisadores) é de 25 a 55 mm,
frequentemente de 35 a 45 mm (conforme, por exemplo, a EP-A468 290).

Normalmente, em cada caso, pelo menos alguns dos tubos
catalisadores (tubos de produgdo) de um reator de feixes de tubo,
apropriadamente de uma sua totalidade de um ponto de vista de aplicagéo, sdo
fabricados homogeneamente dentro do escopo dos dispositivos de fabricagéo.
Em outras palavras, seu didmetro interno, sua espessura de parede e seu
comprimento de tubos, sdo idénticos dentro de tolerancias restritas (conforme
WO 03/059857).

O perfil de exigéncias acima mencionado também se aplica
com frequéncia ao enchimento de tais tubos catalisadores homogeneamente

fabricados com corpos catalisadores conformados (conforme, por exemplo, a
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WO 03/057653), de modo a garantir uma operagdo 6tima e substancialmente
livre de rompimento do reator de feixes de tubo. Especialmente para uma
producdo e seletividade 6timas das reagdes realizadas no reator de feixes de
tubo, é essencial que, preferivelmente, todos os tubos de trabalho da reagéo
sejam enchidos, isto é, carregados, de uma maneira substancialmente
uniforme com o leito de catalisador fixo.

Os tubos de producgdo sdo tipicamente distintos dos tubos
térmicos, como descrito, por exemplo, na EP-A 873 783. Enquanto os tubos
de produgdo sdo aqueles tubos catalisadores nos quais a reagdo quimica a ser
realizada ¢ desempenhada no sentido real, os tubos térmicos servem
principalmente & finalidade de monitorar e de controlar a temperatura de
reagdo nos tubos catalisadores. Com esta finalidade, os tubos térmicos
normalmente compreendem, além do leito de catalisador fixo, um termo-
reservatério conduzido centralmente ao longo do tubo térmico e dotado de um
sensor de temperatura. Em geral, o nimero de tubos térmicos em um reator de
feixes de tubo € muitissimo menor do que o nimero de tubos de producao.
Normalmente, o namero de tubos térmicos é < 20.

Exemplos de oxidagdes parciais heterogeneamente catalisadas
dos compostos orgédnicos incluem a conversdo de propeno em acroleina e/ou
acido acrilico (conforme, poro exemplo, a DE-A 23 51 151), a conversédo do
terc-butanol, do isobuteno, do isobutano, do isobutiraldeido ou do éter
metilico do terc-butanol em metacroleina e/ou 4cido metacrilico (conforme,
por exemplo, as DE-A 25 26 238, EP-A 92 097, EP-A 58 927, DE-A 41 32
263, DE-A 41 32 684 e DE-A 40 22 212), a conversdo da acroleina em acido
acrilico, a conversdao da metacroleina em acido metacrilico (conforme, por
exemplo, a DE-A 25 26 238), a conversdo do o-xileno ou do naftaleno em
anidrido ftalico (conforme, por exemplo, a EP-A 522 871), e a conversdo do
butadieno em anidrido maleico (conforme, por exemplo, a DE-A 21 06 796 ¢

a DE-A 16-24-921), a conversdao do n-butano em anidrido maleico (conforme,
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por exemplo, as GB-A 1 464 198 e GB-A 1 291 354), a conversdo de indanos
em, por exemplo, antraquinona (conforme, por exemplo, a DE-A 20 25 430),
a conversdo de etileno em 6xido de etileno ou de propileno em 6xido de
propileno (conforme, por exemplo, as DE-B 12 54 137, DE-A 21 59 346, EP-
A 372 972, WO 89/0710, DE-A 43 11 608), a conversdo de propileno e/ou
acroleina em acrilonitrila (conforme, por exemplo, a DE-A 23 51 151), a
conversdo de isobuteno e/ou metacroleina em metacrilonitrila (isto €, a

2

expressdo “oxidagdo parcial” neste documento deve também a amoxidagdo
parcial, isto ¢é, uma oxidagdo parcial na presengca de amonia), a
desidrogenag¢do oxidativa de hidrocarbonetos (conforme, por exemplo, a DE-
A 23 51 151), a conversdo de propano em acrilonitrila ou em acroleina e/ou
acido acrilico (conforme, por exemplo, a DE-A 101 31 297, EP-A 1 09 0684,
EP-A 608 838, DE-A 100 46 672, EP-A 529 853, WO 01/96270 e DE-A 100
28 582), etc.

As massas ativas dos catalisadores a serem usados para o
desempenho das oxidagdes de fase gasosa parcial heterogeneamente
catalisadas exotérmicas dos compostos orgénicos sdo geralmente, pelo menos,
um 6xido de multiplos elementos, que compreende

a) os elementos Mo, Fe e Bi, ou

b) oselementos Mo e V, ou

c) o elemento V e adicionalmente P e/ou Sb,

ou sistemas que compreendam prata elementar em um suporte
oxidico.

Estas massas ativas sdo moldadas em corpos conformados de
uma ampla variedade de diferentes geometrias (nos assim chamados corpos
catalisadores geométricos conformados), de modo a estabelecer o leito de
catalisador fixo nos tubos dos reatores de feixes de tubo (para carregar os
tubos catalisadores com o leito de catalisador fixo). Por exemplo, tais corpos

geométricos conformados uteis incluem esferas, tabletes, extrusados, anéis,
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espirais, piramides, cilindros, prismas, cuboéides, cubos etc.

No caso mais simples, o corpo geométrico conformado pode
consistir apenas da composigdo cataliticamente ativa que pode, se apropriado,
ser diluida com material inerte. Tais corpos catalisadores geométricos
conformados sdo tipicamente referidos como catalisadores ndo suportados.

No caso de catalisadores ndo suportados, a conformagdo pode
ser efetuada, por exemplo, pela compactagdo da composi¢gdo em pd
cataliticamente ativa (por exemplo, uma massa ativa pulverulenta de 6xido de
multiplos elementos) na geometria catalisadora desejada (por exemplo, por
tabletagem, sinterizacdo ou extrusdo). E possivel adicionar auxiliares de
conformacgdo. Alternativamente, uma composi¢do precursora pulverulenta
pode ser compactada até a geometria catalisadora desejada e o corpo
geomeétrico conformado resultante pode ser convertido por tratamento térmico
(se apropriado, em uma atmosfera contendo oxigénio molecular) no corpo de
oxido de multiplos elementos conformado cataliticamente ativo (conforme,
por exemplo, a US 2005/0263926).

Observar-se-a que a conformagdo pode também ser efetuada
pelo revestimento de um corpo geométrico conformado composto de material

cataliticamente inativo (de material inerte) com massa ativa (também referido,

- daqui por diante, como “corpo de suporte conformado” ou, em resumo, como

“corpo de suporte”). Alternativamente, é também possivel revestir com a
composi¢do precursora e efetuar a conversdo do catalisador ativo por
tratamento térmico subsequente (se apropriado em uma atmosfera contendo
oxigénio molecular). O revestimento pode ser efetuado da maneira mais
simples, por exemplo, pelo umedecimento da superficie de um corpo de
suporte inerte por meio de um aglutinante liquido e, subsequentemente,
aderindo-se a massa ativa pulverulenta ou a composi¢gdo precursora
pulverulenta sobre a superficie umedecida. Os catalisadores obteniveis desta

maneira sio referidos como catalisadores revestidos.
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Os corpos de suporte inertes adequados para muitas oxidagdes
de fase gasosa parcial heterogeneamente catalisadas sdo 6xidos de aluminio
porosos ou ndo porosos, oxido de silicio, dioxido de tério, 6xido de zirconio,
carboneto de silicio ou silicatos tais como o silicato de magnésio ou o silicato
de aluminio (por exemplo a esteatita C220 da CeramTec), mas também
metais, por exemplo o acido inoxidavel ou o aluminio (conforme, por
exemplo, a US 2006/0205978).

Ao invés de se revestir os corpos de suporte inertes (inerte,
geralmente, significa que, quando a mistura de gases de reagdo seja conduzida
através de um tubo de catalisador carregado apenas com corpos de suporte
inertes sob as condi¢cOes de reagdo, a conversio dos reagentes € < 5 %
molares, usualmente < 2 % molares) com a massa ativa pulverulenta ou com a
composi¢do precursora pulverulenta, o corpo de suporte pode, em muitos
casos, também ser impregnado com uma solugdo da substincia
cataliticamente ativa ou com uma solugdo de uma substincia precursora, € o
solvente pode, subsequentemente, ser volatilizado e, se apropriado, uma
redugdo quimica e/ou um tratamento térmico (se apropriado em uma
atmosfera contendo oxigénio molecular) podem seguir-se. Os corpos
catalisadores geométricos catalisados que resultam desta maneira, sdo
tipicamente referidos como catalisadores suportados ou impregnados.

A dimensdo mais longa I. de tais corpos -catalisadores
geométricos conformados (como € bem geralmente o caso para os corpos
geométricos conformados neste documento) € entendida significar a linha
direta mais longa possivel conectando dois pontos sobre a superficie do corpo.
catalisador conformado. E (também nos corpos inertes geométricos
conformados) usualmente de 1 a 20 mm, frequentemente de 2 a 15 mm e, em
muitos casos, de 3 ou4 a 10 ou a 8 ou a 6 mm. No caso de anéis, a espessura
da parede ¢ adicional e tipicamente de 0,5 a 6 mm, frequentemente de 1 a 4 ou

a3 oua2mm.
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O leito de catalisador fixo ndo consiste de um leito de um tipo
unico de corpos catalisadores geométricos conformados que sejam uniformes
ao longo do tubo de catalisador individual em todas as oxidagdes de fase
gasosa parciais heterogeneamente catalisadas sobre o leito de catalisador fixo
presente nos tubos dos reatores de feixes de tubo. Ao invés disso, o leito de
catalisador fixo pode também consistir de uma mistura homogeneizada de
uma pluralidade (isto &, pelo menos dois) de tipos S' mutuamente distintos de
corpos catalisadores geométricos conformados ou de corpos catalisadores e
corpos inertes geométricos conformados através do comprimento total do
tubo de catalisador (isto é, uma tal mistura pode consistir de pelo menos dois
tipos mutuamente distinguiveis de corpos catalisadores geométricos
conformados, ou de um Uunico tipo de corpos catalisadores geométricos
conformados e de um tunico tipo de corpos inertes geométricos conformados,
ou pelo menos dois tipos de corpos catalisadores geométricos conformados
mutuamente distinguiveis € de um uUnico tipo de corpos inertes geométricos
conformados, ou de pelo menos dois tipos de corpos catalisadores
geométricos conformados mutuamente distinguiveis e pelo menos dois tipos
de corpos inertes geométricos conformados mutuamente distinguiveis).
Possiveis aspectos distinguiveis dos tipos S' mutuamente diferentes sdo o tipo
de geometria, o tipo da massa ativa, o tipo do material de suporte, etc.
Materiais uteis para os corpos inertes geométricos conformados incluem os
mesmos materiais como ja foram recomendados para os corpos de suporte
geométricos conformados inertes no catalisador revestido e, essencialmente,
ndo interferem no transcorrer da oxidagdo parcial de fase gasosa. Em
principio, todos os corpos de suporte conformados inertes sdo também uteis
como corpos inertes conformados geométricos para diluir corpos catalisadores
conformados geométricos em um leito de catalisador fixo. Uma tal diluigdo
possibilita a atividade especifica do volume de um leito de catalisador fixo a

ser ajustada especificamente a exigéncia da oxida¢do em fase gasosa parcial



10

15

20

25

10

particular heterogeneamente catalisada.

<

A sentenga “mistura homogeneizada” significa que medidas
foram tomadas de modo a misturar-se os tipos mutuamente diferentes de
corpos geométricos conformados (ou as diferentes dimensdes mais longas
dentro de um tipo) homogeneamente um com o outro. De modo ideal, a
mistura homogénea ao longo da seg¢do longitudinal inteira alcanga a média
estatistica, também com respeito ao tipo individual particular.

Em muitos casos, uma carga de tubo de catalisador (um
enchimento de tubo de catalisador) com um leito de catalisador fixo, ndo
obstante, também consiste de uma pluralidade de seg¢bes longitudinais
mutuamente distinguiveis [se¢des de leito de catalisador fixas (longitudinais),
secoes de leito de catalisador] que sdo montadas uma em cima da outra (em
sucessdo). Cada secdo longitudinal individual pode ser configurada
homogeneamente através do seu comprimento como ja foi explanado quanto a
um tubo de catalisador uniformemente carregado através do seu comprimento
total do tubo de catalisador. Na transi¢ido de uma se¢do de leito
intrinsecamente homogénea para a se¢do seguinte de leito intrinsecamente
homogéneo, a configuragdo (composi¢cdo) do leito muda abruptamente.
Assim, os leitos catalisadores fixos que tenham uma estrutura heterogénea se
formam ao longo de um tubo de catalisador individual. Isto também ¢é referido
como um enchimento (ou leito) estruturado dos tubos catalisadores. No inicio
(observado na direg¢do do fluxo do gas de reacdo fluindo através do tubo de
catalisador) e/ou na extremidade do tubo de catalisador, o leito de catalisador
fixo € frequentemente concluido por um leito exclusivo de corpos inertes
geométricos conformados.

Exemplos de tais enchimentos estruturados dos tubos
catalisadores sdo descritos, inter alia, nos documentos US 2006/0161019, EP-
A 979 813, EP-A 090 744, EP-A 456 837, EP-A 1 106 598, US 5.198.581 ¢
US 4.203.903.
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Em geral, o enchimento de um tubo de catalisador com um
leito de catalisador fixo estruturado, € configurado de tal modo que a
atividade especifica do volume do leito de catalisador fixo aumenta na dire¢éo
do fluxo do leito de catalisador fixo. A atividade especifica do volume de uma
se¢do longitudinal intrinsecamente homogénea de uma carga de leito de
catalisador fixo de um tubo de catalisador, é aumentada quando, com carga
continua do tubo de catalisador como na se¢do longitudinal correspondente do
tubo de catalisador sob condi¢des de reagdo de outra forma idénticas (isto é,
composi¢do idéntica da mistura gasosa das reagdes, carregamento idéntico da
carga de leito de catalisador fixo com mistura do gas de reac¢do e temperatura
de entrada idéntica do portador de calor e condi¢des de fluxo idénticas do
portador de calor), resulta uma conversdo do reagente aumentada (com base
na passagem Unica da mistura do gias de reacdo através do tubo de
catalisador).

A carga de um leito de catalisador fixo catalisando uma etapa
de reagdo com gas de reacdo ou com um componente gasoso de reagdo, é
entendida como significando a quantidade de gas de reagdo ou do componente
de gas de reagdo em litros padrdo [= NI; o volume em litros que a quantidade
correspondente do gas de reagcdo ou do componente de gas de reagdo, deve
absorver sob condi¢des padrio, isto €, em 25 °C e 1 bar] que é conduzida
através de um litro de leito de catalisador fixo por hora. As seg¢des de leito
material inerte puro ndo se acham incluidas.

De acordo com os preceitos da técnica anterior, as dimensdes
geométricas de um tipo dos corpos catalisadores geomeétricos conformados ou
de um tipo de corpos inertes geomeétricos conformados que sio usados para
carregar uma se¢o longitudinal de um tubo de catalisador com um leito de
catalisador fixo homogéneo para uma oxidacdo em fase gasosa parcial
heterogeneamente catalisada de um composto organico, deve ser

substancialmente uniforme dentro do tipo particular (conforme a US
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2006/0205978 e a WO 2005/113123).
Entretanto, as pesquisas locais t€ém mostrado que uma
inomogeneidade definida das dimensdes acima mencionadas tem um efeito
vantajoso sobre a seletividade da formagédo do produto alvo.
Consequentemente, a presente invenc¢do fornece um processo
para carregar uma seg¢io longitudinal de um tubo de catalisador com uma
se¢do de leito de catalisador fixo uniforme cuja massa ativa seja pelo menos
um 6xido de multiplos elementos que compreenda:
a) os elementos Mo, Fe e Bi, ou
b) oselementos Mo e V, ou
c) o elemento V e, adicionalmente, P e/ou Sb,
ou cuja massa ativa compreenda prata elementar ou um corpo
suporte oxidico, e que consiste de um unico (preferivelmente intrinsecamente
homogeneizado, isto &, essencialmente distribuido aleatoriamente) tipo S' ou
de uma mistura homogeneizada de uma pluralidade de tipos S' mutuamente
distinguiveis de corpos catalisadores geométricos conformados ou de corpos
catalisadores de geométricos conformados e corpos inertes geométricos
conformados, em que a média das dimensdes mais longas Lg' dos corpos
geométricos conformados de um tipo S' tem um valor Dg', em que pelo menos
dentro de um tipo S' dos corpos geométricos conformados, a condi¢io M de
que
de 40 a 70 % do numero total de corpos geométricos conformados
para S' tém uma dimens3o Lg' mais longa para a qual
0,98 « Dg' <Lg' < 1,02 « D¢/,

pelo menos 10 %  do numero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimensdo de Lg' mais longa,
para a qual
0,94 « D' <Lg' < 0,98 « D',

pelo menos 10 %  do numero total dos corpos geométricos conformados
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pertencentes a S’ tém uma dimensio Ls' mais longa, para
a qual
1,02 « Ds' < Lg' < 1,10 = Dy},

menos do que 5 % do nimero total de corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimens&o Ls' mais longa, para
a qual
0,94 «Ds'>Lg', e

menos do que 5 % do nimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a Si tém uma dimens3o Lg' mais longa, para
a qual
1,10 « D§' < Lg'

¢ satisfeita.

Preferivelmente, de acordo com a inveng¢do, menos do que 3 %
do numero total dos corpos geométricos conformados pertencentes a S' tem
uma dimensdo Lsi mais longa, para a qual 0,94 Dsi > L.

Além disso, preferivelmente, de acordo com a invencgao,
menos do que 3 % do numero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S! tém uma dimens3o Ls,.i mais longa para a qual 1,10 « Dg >
Ls'".

Muito particularmente preferivel de acordo com a invengao,
menos do que 1 % do numero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tem uma dimensdo Lg' mais longa para a qual 0,94 « D¢ >
Ls'.

Além disso, muito particularmente preferivel, de acordo com a
invengdo, menos do que 1 % do numero total dos corpos geométricos
conformados peftencentes a S’ tem uma dimens3o Lg' mais longa para a qual
1,10 « Dg' > L.

Vantajosamente as condi¢gdes supramencionadas (disposi¢des)

sdo satisfeitas para a maioria, e particularmente vantajoso para cada um dos
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diferentes tipos S' dentro da secfo de leito de catalisador fixo.

De forma particularmente vantajosa, no processo de acordo

com a inven¢do, pelo menos dentro de um tipo S' dos corpos geométricos

conformados da se¢do de leito de catalisador fixo, a disposi¢do M~ de que

de 50 a 60 %

pelo menos 15 %

pelo menos 15 %

menos do que 5 %

menos do que 5 %

(preferivelmente 55 %) do ntmero total de corpos
geométricos conformados pertencentes a S' tém uma
dimens&o Lg' mais longa para a qual
0,98 « Dg' <Ls' < 1,02 « D¢/,
do niimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimensdo de Lg' mais longa,
para a qual
0,94 + Dg' <Lg' < 0,98 » D¢,

do nimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimens3o Lg' mais longa, para
a qual
1,02 « D' <Lg' < 1,10 « D¢},
do numero total de corpos geométricos conformados
pertencentes a S' t8m uma dimensdo Lg' mais longa, para
a qual
0,94 «Dg' > Lg, e
do nuimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimensdo Lg' mais longa, para
a qual
1,10 « Dg' <Lg'

¢é satisfeita.

Preferivelmente, de acordo com a inven¢do, dentro da

estrutura acima mencionada, menos do que 3 % do numero total dos corpos

geométricos conformados pertencentes a S’ tém uma dimensio Lg' mais longa,

para a qual 0,94 « Dg' > Lg'.
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Além disso, dentro da estrutura acima mencionada,
vantajosamente menos do que 3 % do numero total dos corpos geométricos
conformados pertencentes a S' tém uma dimens&o Lg' mais longa, para a qual
1,10 « Dg' > Lg.
Mais preferivel, de acordo com a inven¢do, dentro da estrutura
acima mencionada, menos do que 1 % do namero total dos corpos
geométricos conformados pertencentes a S' tem uma dimenséo Lg' mais longa,
para a qual 0,94 « D¢' > Lg'.
Além disso, dentro da estrutura acima mencionada,
preferivelmente menos do que 1 % do nimero total dos corpos geométricos
conformados pertencentes a S' tem uma dimenso Lg' mais longa, para a qual
1,10 « Dg' > Lg'.
Vantajosamente, as condi¢des da estrutura acima mencionada
(disposigdes) sdo satisfeitas para a maior parte e, particularmente vantajoso,
para cada um dos diferentes tipos S' dentro da se¢fo de leito de catalisador
fixo.
Muito particularmente vantajoso, no processo de acordo com a
invengdo, pelo menos dentro de um tipo S' dos corpos geométricos
conformados da secdo de leito de catalisador fixo, a condigdo M” de que
de 50 a 60 % (preferivelmente 55 %) do numero total de corpos
geométricos conformados pertencentes a S' tém uma
dimens&o Lg' mais longa para a qual
0,98 » Dg' < Ls' < 1,02 » D¢/,

pelo menos 20 %  do numero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimensio de Lg' mais longa,
para a qual
0,94 « Dg' <Lg' < 0,98 + D¢,

pelo menos 20 %  do numero total dos corpos geométricos conformados

pertencentes a S' tém uma dimens&o Lg' mais longa, para
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a qual
1,02 - D' <Lg' < 1,10 = D¢,

menos do que 5 % do nimero total de corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimens&o Ls' mais longa, para
a qual
0,94 « Dg'>Lg', e

menos do que 5 % do namero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimens3o Léi mais longa, para
a qual
1,10 « Dg' <Lsg'

¢ satisfeita.

Preferivelmente, de acordo com a invengdo, dentro da
estrutura acima mencionada, menos do que 3 % do numero total dos corpos
geométricos conformados pertencentes a S' t8m uma dimensdo Lg' mais longa,
para a qual 0,94 « Dg' > Lg'.

Além disso, dentro da estrutura acima mencionada,
vantajosamente menos do que 3 % do numero total dos corpos geométricos
conformados pertencentes a S' t8m uma dimensdo Lg' mais longa, para a qual
1,10 « Dg' > L.

O mais preferivel, de acordo com a invencdo, dentro da

estrutura acima mencionada, menos do que 1 % do numero total dos corpos

geométricos conformados pertencentes a S' tem uma dimens&o Lg' mais longa,
para a qual 0,94 « Dg' > Lg'.
Além disso, dentro da estrutura acima mencionada,

preferivelmente menos do que 1 % do niimero total dos corpos geométricos

conformados pertencentes a S' tem uma dimensio Lg' mais longa, para a qual

1,10 « D' > Lg.
Vantajosamente, cada uma das condi¢es da estrutura acima

mencionada (disposi¢des) € satisfeita para a maior parte e, particularmente
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vantajoso, para cada um dos diferentes tipos S' dentro da se¢do de leito de
catalisador fixo.

Além disso, para todas as estruturas detalhadas neste
documento, € particularmente vantajoso quanto nenhum corpo geométrico
conformado pertencente a S' tenha uma dimensfo Lg' mais longa para a qual
0,94 « D¢' > Lg.

Além disso, para todas as estruturas detalhadas neste
documento, € particularmente vantajoso quando nenhum corpo geométrico
conformado pertencente a S' tenha uma dimensio Lg' mais longa para a qual
1,10 « Dg' > Lg"

A média Dg' das dimensdes Lg' mais longas dos corpos
geométricos conformados de um tipo S’ é definida de tal modo que 50 % de
todas as dimensdes mais longas Lg' dos corpos geométricos conformados de
um tipo S' sejam menores ou iguais a Dy’ (em que a média, a menos que de
outra forma explicitamente estabelecido neste documento, € sempre formada
com o uso dos corpos conformados particulares presentes em uma se¢io
longitudinal homogeneamente carregada do tubo de catalisador).

Em principio, uma se¢do longitudinal uniformemente
carregada do tubo de catalisador no processo em conformidade com a
invencdo pode estender-se através do comprimento inteiro do tubo de
catalisador.

Observar-se-a que o leito inteiro do catalisador fixo presente
no tubo de catalisador pode também consistir de uma pluralidade de seg¢des
(se¢des longitudinais) de leito de catalisador fixo mutuamente distinguiveis
(cada uma intrinseca e homogeneamente carregada). Neste caso, € vantajoso
quando o processo de acordo com a invengdo seja aplicado a maioria das
diferentes sec¢des de leito de catalisador fixo, e particularmente vantajoso
quando ele € aplicado a cada uma delas.

Quando o leito de catalisador fixo em um tubo de catalisador



10

15

20

25

18

também tenha se¢des longitudinais que consistam exclusivamente de corpos
inertes geométricos conformados, € vantajoso quando o procedimento da
invengdo seja também aplicado aquelas seg¢des inertes (estas também
satisfazem as disposi¢des da invengdo). Entretanto, a aplicagdo do
procedimento da invencio a tais se¢des inertes é menos relevante do que no
caso das secgles cataliticamente ativas (em cada caso, estas compreendem
corpos catalisadores geométricos conformados cataliticamente ativos).

As segoes inertes podem ser usadas, por exemplo, dentro de
um tubo de catalisador para separar seg¢Oes cataliticamente ativas
espacialmente umas das outras.

No caso mais simples, que € preferido de um ponto de vista de
aplicagdo, mutuamente diferente, porém, em cada caso, intrinsecamente
homogéneo, as se¢Oes (especialmente as se¢des cataliticamente ativas) de
leito de catalisador fixo (longitudinal) de um tubo de catalisador, podem
diferir (pelo menos tanto quanto elas catalisem a mesma etapa de reagéo)
apenas em virtude de um tipo Unico de corpos catalisadores geométricos
conformados compreendendo a massa ativa que esteja sendo diluida com uma
proporcdo diferente de um tipo uUnico de corpos inertes geométricos
confermados ndo contendo qualquer massa ativa [no caso mais simples, estes
podem, como ja estabelecido, ser corpos de suporte inertes (conformados);
mas eles podem também ser corpos inertes conformados consistindo de metal
(por exemplo, aco inoxidavel)] (na forma homogeneizada). Vantajosamente,
todas as se¢des de leito de catalisador fixo (longitudinal) de um tubo de
catalisador carregado com um leito de catalisador fixo para uma oxidagcdo em
fase gasosa parcial heterogeneamente catalisada, diferem exclusivamente da
maneira acima mencionada (neste caso, a se¢do longitudinal de leito de
catalisador fixo carregada apenas com um tipo de corpos catalisadores
geométricos conformados e a se¢do longitudinal de leito de catalisador fixo

carregada apenas com um tipo de corpos inertes geométricos conformados,



10

15

20

25

19

formam os dois casos limites de diluigdo possiveis). Os leitos inertes puros
podem também consistir de um tipo separado de corpos inertes conformados.

Em principio, dentro do contexto das afirmag¢des acima, o
Unico tipo de corpos diluentes conformados inertes (corpos inertes
conformados) pode ter ou a mesma geometria (o que € preferido) ou uma
geometria diferente daquele tipo de corpos catalisadores conformados
cataliticamente ativos. |

Quando uma se¢do Unica de leito de catalisador fixo da
inven¢do consista de uma mistura (homogeneizada) de apenas um tipo de
corpos catalisadores geométricos conformados e apenas um tipo de corpos
inertes geomeétricos conformados, € vantajoso, de acordo com a invengao
(especialmente no caso das mesmas geometrias dos dois tipos de corpos
conformados), quando a média D, das dimensdes mais longas do apenas um
tipo de corpos catalisadores geométricos conformados, e a média Dj,ene do
apenas um tipo de corpos inertes geométricos conformados (formados sobre a
secdo de leito de catalisador fixo) sejam de tamanho similar. E vantajoso, de
um ponto de vista de aplicagdo, quando 0,90 < D y/Djpere < 1,10. Muito
particularmente vantajoso, de um ponto de vista de aplicagdo, quanto a
relacdo das duas médias, 0,95 < D./Dinere < 1,05. E melhor quando 0,98 <
Decat/Dinerte < 1,02 ou Deyt/Diperte = 1. A relag@o Dea/Dinerte S€Td, daqui por diante,
abreviada como V.

Quando todas as seg¢des (longitudinais) de leito de catalisador
fixo cataliticamente ativo de uma carga de leito de catalisador fixo de um tubo
de catalisador, consistirem de diferentes graus (homogeneizados) de diluigdo
(misturas) de um unico tipo de corpos catalisadores geométricos conformados
com um unico tipo de corpos inertes geométricos conformados (pelo menos
na medida em que eles catalisem a mesma etapa de reagdo), as relagdes acima
mencionadas serdo, apropriadamente de um ponto de vista de aplicagdo,

intrinsecamente satisfeitas em cada seg¢do individual (longitudinal) de leito de
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catalisador fixo cataliticamente ativo tendo uma tal dilui¢do (os dois tipos de
corpos conformados preferivelmente t€ém a mesma geometria).

De forma muito particularmente apropriada de um ponto de
vista de aplicagdo (especialmente quando os dois tipos de corpos conformados
tenham a mesma geometria), a relacdo das médias se acha dentro de uma das
faixas acima mencionadas quando a média seja formada através do leito de
catalisador fixo cataliticamente ativo inteiro disposto dentro do tubo de
catalisador [ou através de todas as se¢des (longitudinais) do leito de
catalisador fixo que catalisam a mesma etapa de reac¢fo] (ainda melhor, a
relacdo das médias se acha dentro de uma das faixas acima mencionadas
quanto os leitos inertes puros sdo também incluidos na formagdo das médias
através do leito fixo inteiro presente no tubo de catalisador).

Uma série de disposi¢cdes de tais se¢des (longitudinais) de leito
de catalisador fixo tendo um grau diferente de dilui¢do (formadas de apenas
um tipo de corpos inertes geométricos conformados e apenas um tipo de
corpos catalisadores geométricos conformados) podem gerar, em cada caso
adaptadas especificamente as exigéncias da oxidagdo em fase gasosa parcial
heterogeneamente catalisada a ser realizada, ao longo de um tubo de
catalisador, perfis de diluicdo (estruturas de dilui¢do) de uma ampla variedade
de diferentes tipos, os dois tipos de corpos conformados, vantajosamente de

um ponto de vista de aplicagéo, tendo a mesma geometria. Em muitos casos, a

“estrutura de dilui¢do € selecionada de tal modo que o grau de diluigdo

decresce na dire¢do do fluxo da mistura gasosa de reagdo (isto €, a massa
ativa especifica do volume aumenta na direcdo do fluxo; quando quer que a
concentracdo do reagente seja elevada, a atividade especifica do volume ¢
baixa, e vice-versa). Se necessario, o perfil de diluigdo (a estruturagio da
atividade) pode, ndo obstante, ser selecionada de modo inverso ou de forma
completamente diferente.

Como ja mencionado, preferivelmente todas as sec¢les
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(longitudinais) de leito de catalisador fixo cataliticamente ativo (em cada
caso, eles compreendem corpos catalisadores geométricos conformados) de
uma carga de leito de catalisador fixo de um tubo de catalisador (pelo menos
na medida em que elas catalisem a mesma etapa de reagdo) consistem de
diferentes graus (homogeneizados) de dilui¢do (misturas) de um anico tipo de
corpos catalisadores geométricos conformados com um Unico tipo de corpos
inertes geométricos conformados (incluindo o “0” grau de dilui¢do; uma tal
sec¢do (longitudinal) de leito de catalisador fixo cataliticamente ativo consiste
exclusivamente desse um tipo de corpos catalisadores geométricos
conformados).

Quando esse um tipo de corpos catalisadores geométricos
conformados e esse um tipo de corpos inertes geométricos conformados,
vantajosamente, além disso, tenham a mesma geometria e uma média

combinada D™

cat S€ja formada completamente (através do numero total de
G) de dimensdes mais longas L.y € Liene dos corpos catalisadores
geométricos conformados e dos corpos inertes geométricos conformados que
se acham presentes na totalidade destas se¢des (longitudinais) de leito de
catalisador fixo, € vantajoso, de acordo com a invengdo, quando a condigéo
ME de que
de 40 a 70 % (preferivelmente 50 a 60) % do namero total G de corpos
catalisadores geométricos conformados e corpos inertes
geomeétricos conformados tenha uma dimensdo mais
dimensdo Lainerte mais longa para a qual
0,98 * D¢y < Leatinerte < 1,02 « D™,
pelo menos 10 (preferivelmente 15 ou 20) % do nimero total G tenha
a dimensdo mais longa L u inere para a qual
0,94 « D™t < Leatinerte < 0,98 » D™y,
pelo menos 10 (preferivelmente 15 ou 20) % do niimero total G tenha

uma dimensao mais longa L, inerre para a qual
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1,02 « D"y < Leaginerie < 1,10 » Dy,

menos do que 5 [preferivelmente menos do que 3 ou 1 (ou 0) %] do
numero total G tenha uma dimensao L g inere mais longa,
para a qual
0,94 « D™ > Leatinertes ©

menos do que 5 [preferivelmente menos do que 3 ou 1 (ou 0 %)] do
numero total G tenha uma dimensao Latinerte mais longa,
para a qual
1,10 « D™ < Leatinerte.

¢ satisfeita.

Entretanto, é também sempre vantajoso quando a condigdo M®
seja satisfeita apenas dentro de uma sec¢do (longitudinal) de leito de
catalisador fixo homogéneo ou pelo menos formada sobre a maioria das
se¢oes (longitudinais) de leito de catalisador fixo.

Normalmente, dentro de um tubo de catalisador, aquelas
se¢Oes (longitudinais) de leito de catalisador fixo que catalisam a mesma
etapa de reagdo, seguem-se umas as outras em sucessdo na dire¢do do fluxo
do leito de catalisador fixo.

Quando, dentro de um tubo de catalisador, mais do que uma
etapa de reacdo (na maioria dos casos apenas uma etapa de reagdo € catalisada
dentro de um tubo de catalisador) sdo catalisadas (por exemplo, primeiro a
etapa de propileno em acroleina e, a jusante desta na dire¢do do fluxo, a etapa
de acroleina em acido acrilico), o leito de catalisador fixo geralmente tem
varias sequéncias de se¢do (longitudinal) de leito de catalisador fixo acima
mencionadas correspondentes ao namero de etapas de reagdo. Quando uma tal
sequéncia de se¢des (longitudinais) de leito de catalisador fixo comega ou
termina com uma secdo de leito fixo consistindo apenas de corpos inertes
conformados, € favoravel, de acordo com a inven¢fo, quando estes corpos

inertes conformados sdo do mesmo tipo daqueles usados na sequéncia de
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se¢cdes (longitudinais) de leito de catalisador fixo de jusante ou de montante.
Além disso, é vantajoso, de acordo com a invengdo, quando a estrutura de
relacionamehto acima mencionada (as condi¢des M acima mencionadas) é
também satisfeita quando tais se¢des de leito fixo consistindo apenas de
corpos inertes conformados sdo incluidas.

Para a producio de um tipo S' de corpos catalisadores
revestidos geométricos conformados (corpos catalisadores suportados e
conformados) que satisfagam o perfil de exigéncia da invengdo, o ponto de
partida serd geralmente um tipo de corpos de suporte geométricos
conformados que (observados como um tipo de corpos inertes geométricos
conformados) ja como tais satisfagcam o perfil de exigéncia da invengdo, e
estes serdo revestidos (ou impregnados) uniformemente com massa ativa
finamente dividida ou com composi¢do precursora finamente dividida da
massa ativa, por processos conhecidos da técnica anterior. Para este fim, por
exemplo, o processo de revestimento descrito na US 2006/0205978 pode ser
empregado. Alternativamente, o processo de revestimento da EP-A 714 700
pode ser empregado.

De modo a se obter um tipo de corpos de suporte geomeétrico
conformado que, com respeito a suas dimensdes mais longas, satisfacam ao
perfil de exigéncia da invengdo, € possivel, de uma maneira simples, originar-
se dos tipos de corpo de suporte geométrico conformado para os quais, entre a
média de suas dimensdes mais longas Dy’ e as dimensdes mais longas Ls  de
acompanhamento, o relacionamento B

0,99 « Dg* <Lg* <1,01 « Dg* (B)

seja satisfeito.

Os tipos de corpos de suporte conformados que sdo diferentes
uns dos outros na maneira requerida, podem entdo ser homogeneamente
misturados uns com os outros (homogeneizados) nas relagdes quantitativas

requeridas. De uma maneira correspondente, os tipos S' dos corpos inertes
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geométricos conformados adequados de acordo com a invengdo sdo
obteniveis.

Para a produgdo de um tipo S' de corpos catalisadores nio
suportados geométricos conformados que satisfaga o perfil de exigéncia da
inven¢do, € possivel proceder de uma maneira correspondente. Em outras
palavras, por exemplo de acordo com o procedimento apresentado na U.S.
2005/0263926, tipos de corpos catalisadores ndo suportados conformados [ou
tipos de corpos precursores catalisadores ndo suportados conformados que
devam ainda ser calcinados (para serem termicamente tratados)] que
satisfazem ao relacionamento B, sio obtidos. A mistura apropriada
(homogeneizacdo) de tais tipos mutuamente diferentes subsequentemente
permitem, de acordo com a invengio, tipos S' necessarios a serem obtidos.

A totalidade do estabelecido neste documento se aplica
especialmente quando, tanto os tipos de corpos catalisadores geométricos
conformados quanto os tipos de corpos inertes geométricos conformados,
sejam anéis (ou esferas).

Isto é especialmente verdadeiro quando a massa ativa de tais
anéis catalisadores seja um 6xido de multiplos elementos da féormula geral 1

Mo ,BiFe, X' XX X400, (D)

em que:

X' = niquel e/ou cobalto,

X? = talio, um metal alcalino e/ou um metal alcalino-terroso,

X3 = zinco, fosforo, arsénico, boro, antiménio, estanho, cério,
chumbo, vanadio, cromo e/ou tungsténio,

4 . ;. e A . e A .
X" = silicio, aluminio, titdnio e/ou zirconio,

a= 0,2a5,
b= 0,01a5,
c= 0alo,

d= 0a?2,
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e= 0a8,

f= 0al0,e

n = um numero que é determinado pela valéncia e frequéncia
dos elementos em I diferentes de oxigénio.

(observar-se-a que os oxidos 1 de multiplos elementos acima
mencionados podem ser usados como a massa ativa para todos os outros tipos
possiveis de corpos catalisadores geométricos conformados).

As descrigbes da preparagdo dos anéis catalisadores nédo
suportados correspondentes e dos anéis catalisadores revestidos (ou esferas,
em cada caso) podemv ser encontradas, por exemplo, na WO 02/30569, na WO
2005/030393, na Descri¢do de Pesquisa RD 2005-497012, na DE-A 10 2007
005 602 e na DE-A 10 2007 004 961. Nos documentos acima mencionados,
aqueles catalisadores anulares (e em geral catalisadores com um 6xido I de
multiplos elementos como a massa ativa), cuja massa ativa seja um oxido I de
multiplos elementos, sdo recomendados, especialmente para uma oxidagdo
parcial heterogeneamente catalisada de propileno em acroleina ou acroleina e
acido acrilico, e também de isobuteno em metacroleina. As geometrias dos
anéis recomendadas nos documentos acima mencionados devem ser
entendidas, no contexto da presente invenc¢do, como geometria média dos
anéis de um tipo de corpos catalisadores anulares conformados. Em outras
palavras, a média do diametro interno dos anéis, a média do didmetro externo
dos anéis e a média do comprimento dos anéis de um tipo S' de corpo
catalisador conformado anular a ser usado de acordo com a invengdo, podem
ter as dimensdes especificadas em cada caso nos documentos acima
mencionados.

O didmetro externo destas geometrias médias dos anéis pode
ser, por exemplo, de 2 a 10 mm, ou de 2 a 8 mm, ou de 4 a 8 mm (o mesmo se
aplica no caso da geometria das esferas).

O comprimento destas geometrias médias dos anéis pode, da
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mesma forma, ser, por exemplo, de 2 a 10 mm, oude 2 a 8 mm, oude 4 a 8
mm. A média da espessura da parede de tais geometrias dos anéis ¢é
apropriadamente, em geral, de 1 a 3 mm.

A média da dimensdo particular dos anéis [isto é também real
no caso de todas as geometrias dos anéis referidas neste documento ou de
outras geometrias dos anéis (por exemplo, a geometria das esferas) de um tipo
S' de corpos catalisadores conformados em relacio a média de uma dimens&o
especifica da geometria particular e dos valores individuais desta dimenséo da
qual sua média ¢ formada] pode estar na mesma relagdo relativa aos valores
individuais correspondentes desta dimens&o da qual ela é formada como Lg' a
Ds' de acordo com a presente invengao.

Quando seja feita referéncia neste documento as mesmas
geometrias de diferentes tipos de corpos geométricos conformados, o que se
denota é que os diferentes tipos de corpos geométricos conformados tém
essencialmente a mesma geometria média. Em outras palavras, as médias das
dimensdes individuais mutuamente correspondentes das geometrias dos
corpos conformados diferem, com base na média aritmética das duas médias,
em menos do que 10 %, preferivelmente em menos do que 5 %. As dimensdes
individuais de uma geometria média podem, em principio, ter os valores
recomendados na técnica anterior para a dimensdo correspondente de uma
geometria individual.

Uma geometria média dos anéis particularmente preferida para
os corpos catalisadores ndo suportados conformados de 6xido de maultiplos
metais (I) é, por exemplo, o didmetro externo E da geometria de 5 mm x 3
mm de comprimento . x 2 mm de didmetro I interno (a qual ja foi
recomendada como a geometria individual preferida na técnica anterior).

Outras geometrias médias E x LL x I dos anéis catalisadores nao
suportados do 6xido (I) de multiplos metais favoraveis sdo as geometrias de 5

mm X 2 mm x 2 mm, ou 5 mm x 3 mm X 3 mm, ou 5,5 mm x 3 mm X 3,5 mm,
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outmmx3mmx4mm,ou65mmx3mmx4,5Smm,ou7mmx3mmx5
mm,ou”7 mmXx 7 mmX 3 mm, ou7 mmx 7 mm X4 mm.

Todas estas geometrias médias de anéis catalisadores ndo
suportados de 6xido (I) de multiplos metais sdo adequadas, por exemplo,
tanto para a oxidagdo parcial catalitica do propileno em acroleina na fase
gasosa, quanto para a oxidagdo parcial catalitica do isobuteno ou do terc-
butanol, ou do éter metilico do terc-butanol em metacroleina na fase gasosa.

Com respeito as massas ativas da estequiometria da féormula
geral I, o coeficiente estequiométrico b € preferivelmente de 2 a 4, o
coeficiente estequiométrico ¢ € preferivelmente de 3 a 10, o coeficiente
estequiométrico d € preferivelmente de 0,02 a 2, o coeficiente estequiométrico
e € preferivelmente de 0 a 5 e o coeficiente estequiométrico f ¢é
vantajosamente de 0,5 ou de 1 a 10. Mais preferivelmente, os coeficientes
estequiométricos acima mencionados simultaneamente se situam dentro das
faixas preferidas mencionadas.

Além disso, X' & preferivelmente cobalto, X2 é
preferivelmente K, Cs e/ou Sr, mais preferivel K, X’ é preferivelmente
tungsténio, zinco e/ou fésforo, e Xt 6 preferivelmente Si. Mais
preferivelmente, as variaveis X' a X* tém simultaneamente as defini¢des
acima mencionadas.

As declaragdes feitas com respeito as geometrias médias dos
corpos catalisadores conformados se aplicam correspondentemente aos corpos
inertes conformados. Os corpos inertes conformados sdo produzidos
preferivelmente de esteatita C 220 da CeramTec.

Os corpos catalisadores anulares (esféricos) conformados sfo,
apropriadamente, de um ponto de vista da aplicagdo, diluidos com corpos
inertes anulares conformados (esféricos) de modo a que se realize uma
estruturacdo de atividade da carga catalisadora no tubo de catalisador. Os

corpos inertes anulares conformados preferivelmente tém a mesma geometria
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média dos anéis que os corpos catalisadores anulares conformados (esta
declaragdo também se aplica no caso da geometria de esferas).

Quanto a uma oxidagdo em fase gasosa heterogeneamente
catalisada parcial para preparar acroleina ou metacroleina, a carga
catalisadora no tubo de catalisador com os corpos anulares conformados
acima descritos €, de preferéncia, ou uniformemente configurada com apenas
um tipo S' da invencdo dos anéis catalisadores n3o suportados para o
comprimento inteiro do tubo de catalisador, ou estruturada como segue.

Posicionada na entrada do tubo de catalisador (na direcdo do
fluxo da mistura gasosa de reagdo), para um comprimento de 10 a 60 %,
preferivelmente de 10 a 50 %, mais preferivel de 20 a 40 %, e o mais
preferivel de 25 a 35 % (isto €, por exemplo, para um comprimento de 0,70 a
1,50 m, preferivelmente de 0,90 a 1,20 m), em cada caso do comprimento
total da carga catalisadora cataliticamente ativa no tubo de catalisador, acha-
se uma mistura homogeneizada de apenas um tipo S' dos catalisadores no
suportados anulares acima mencionados e apenas um tipo S' de corpos inertes
conformados anulares (ambos os tipos de corpos conformados tém
preferivelmente a mesma geometria de anel), a propor¢édo em peso dos corpos
diluentes conformados (as densidades de massa dos corpos catalisadores
conformados e dos corpos diluentes conformados diferem apenas levemente)
sendo normalmente de 5 a 40 % em peso, ou de 10 a 40 % em peso, ou de 20
a 40 % em peso, ou de 25 a 35 % em peso. A jusante desta primeira se¢do de
carga acha-se entdo vantajosamente disposto, até o final do comprimento da
carga catalisadora (isto €, por exemplo, para um comprimento de 1,00 a 3,00
m ou de 1,00 a 2,70 m, preferivelmente de 1,40 a 3,00 m ou de 2,00 a 3,00
m), ou um leito do apenas um tipo S' de catalisadores nio suportados anulares
diluidos apenas em uma extensdo menor (do que na primeira se¢do) com o
apenas um tipo S' dos corpos inertes anulares conformados, ou, o mais

preferivel, um leito exclusivo (ndo diluido) do mesmo apenas um tipo S' do
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catalisador ndo suportado anular. Naturalmente, é também possivel selecionar
uma dilui¢do uniforme através do comprimento inteiro do tubo de catalisador.
O leito de catalisador fixo sera configurado de uma forma correspondente
quando as geometrias forem esféricas.

Por outro lado, a oxidacido em fase gasosa parcial
heterogeneamente catalisada do propileno em acroleina ou do isobuteno em
metacroleina pode ser realizada em um reator de feixe de tubos tendo uma ou
mais zonas de temperatura, como descrito na técnica anterior (conforme, por
exemplo, as WO 2005/03093, DE-A 10 2007 005 602 ¢ DE-A 10 2004 025
445, e na técnica anterior citada nestes documentos).

Massas ativas Uteis para os corpos catalisadores geométricos
conformados de uma carga de tubo de catalisador da inveng¢do também inclui
oxidos de multiplos elementos da férmula geral II

Mo,P, VX' XX SbRe,S,0, (1I)

em que

X! = potassio, rubidio e/ou césio,
X? = cobre e/ou prata,

X3 = cério, boro, zirconio, manganés e/ou bismuto,
a=0,5a3,

b= 0,01 a 3,

c=0,2a3,

d=0,01 a2,

e=0a2,

f= 0,01 a2,

g=0al,

h=0,001a0,5,¢
n = um numero que € determinado pela valéncia e frequéncia
dos elementos em II, outros que ndo o oxigénio.

Tais corpos catalisadores geométricos conformados sao
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adequados com vantagem especialmente para uma oxidacdo em fase gasosa
parcial heterogeneamente catalisada da metacroleina em 4cido metacrilico.

Os corpos catalisadores conformados acima mencionados sdo
preferivelmente da mesma forma catalisadores ndo suportados anulares,
conforme obteniveis, por exemplo, pelo procedimento descrito na EP-A 467
144. Geometrias médias de anéis uteis sdo, em particular, as geometrias
individuais recomendadas na EP-A 467 144 e aquelas recomendadas com
respeito aos Oxidos I de multiplos elementos neste documento. Uma
geometria média de anéis preferida ¢ aquelaem que ExL xI=7 mm x 7 mm
x 3 mm (conforme também a DE-A 10 2007 005 602).

Uma diluigdo estruturada com corpos inertes anulares
conformados pode ser efetuada, por exemplo, como descrito para o caso da
oxidacdo parcial heterogeneamente catalisada do propileno em acroleina. De
outra forma, as condi¢des do processo de oxidagd@o parcial descritas na EP-A
467 144 e na DE-A 10 2007 005 602, podem ser empregadas. Quanto a
oxidagdo em fase gasosa parcial heterogeneamente catalisada dos
hidrocarbonetos tendo pelo menos quatro atomos de carbono (especialmente
n-butano, n-butenos e/ou benzeno) em anidrido maleico, as massas ativas
Gteis de 6xido de multiplos elementos para corpos catalisadores geométricos
conformados a serem usados de acordo com a inveng&do, sdo vantajosamente
aquelas da férmula geral 11,

V PyFe X' iX?.0, (II)

na qual cada variavel € definida como segue:

X'= Mo, Bi, Co, Ni, Si, Zn, Hf, Zr, Ti, Cr, Mn, Cu, B, Sn
e/ou Nb,

X?= K, Na, Rb, Cs e/ou Ti,

b= 0,9a1,5,

c= 0a0,1,

d= 0ao0,1,



10

15

20

25

31

e= 0a0,1,e

n = um numero que € determinado pela valéncia e frequéncia
dos elementos em III, outros que nfo o oxigénio.

Vantajosamente, estes corpos catalisadores conformados sdo
da mesma forma catalisadores ndo suportados anulares, obteniveis, por
exemplo, de acordo com as WO 03/078310, WO 01/68245, DE-A 10 2005
035 978 e DE-A 10 2007 005 602. Geometrias de anéis médias uteis sdo, em

particular, as geometrias individuais recomendadas nos documentos acima

mencionados, e as geometrias individuais recomendadas com respeito aos

6xidos I de mﬁltiplosélement(')s neste documento. Uma geometria de anéis
média preferida é aquelaem que Ex L x I =5 mm x 3,2 mm x 2,5 mm (ver
também a DE-A 10 2007 005 602).

Uma diluigdo estruturada com corpos inertes conformados
anulares pode ser efetuada, por exemplo, como descrito para o caso da
oxidagdo parcial heterogeneamente catalisada do propileno em acroleina.

Por outro lado, as condi¢des do processo de oxidagdo parcial
recomendadas nas WO 03/078 310, WO 01/68245, DE-A 10 2005 035 978 ¢
DE-A 10 2007 005 602 podem ser aplicadas.

Quanto a oxida¢do em fase gasosa parcial heterogeneamente
catalisada da acroleina em acido acrilico, as massas ativas uteis de 6xido de
multiplos elementos para os corpos catalisadores geométricos conformados a
serem usados de acordo com a invengdo, s3o vantajosamente aquelas da
féormula geral IV

Mo, VX' XXX X X%,0, (IV)

em que as variaveis sfo definidas como segue:

X!'= W, Nb, Ta, Cr e/ou Ce,

X2 = Cu, Ni, Co, Fe, Mn e/ou Zn,

X3 = Sbe/ou Bi,

X*= um ou mais metais alcalinos (Li, Na, K, Rb, Cs) e/ou H,
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X° = um ou mais metais alcalino-terrosos (Mg, Ca, Sr, Ba),

X®= 8i, Al, Ti e/ou Zr,

a= 1laé6,

b= 0,2a4,

c= 0 al8, preferivelmente 0,5 a 18,

d= 0a40,

e= 0a2,

f= 0a4,

g= 0a40,e

n= um numero que € determinado pela valéncia e pela

frequéncia dos elementos em IV, outros que nio o oxigénio.

Vantajosamente, estes corpos catalisadores conformados sio
catalisadores revestidos anulares ou esféricos, obteniveis, por exemplo, de
acordo com as DE-A 10 2004 025 445, DE-A 10 350 822, DE-A 10 2007 010
422, US 2006/0205978 e EP-A 714 700, e a técnica anterior citada nestes
documentos.

Geometrias de anéis médias ou geometria de esferas médias
uteis sdo, em particular, as geometrias individuais recomendadas nos
documentos acima mencionados. Uma geometria de anéis média preferida é
aquela em que Ex L x I =7 mm x 3 mm x 4 mm para os corpos de suporte
conformados anulares precursores.

A espessura do revestimento da massa ativa pode ser de 10 a
1000 pm, preferivelmente de 50 a 500 pum, e mais preferivel de 150 a 250
pm. Espessuras de revestimentos favoraveis sdo aquelas das formas de
realizagdo exemplares da EP-A 714 700.

Quanto a uma oxidacdo em fase gasosa heterogeneamente
catalisada, parcial, da acroleina em &cido acrilico, a carga catalisadora no tubo
de catalisador € preferivelmente ou configurada de forma uniforme com

apenas um tipo S' da invengdo dos anéis catalisadores revestidos através do
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comprimento inteiro do tubo de catalisador, ou estruturada como segue.

Posicionada na entrada do tubo de catalisador (na dire¢do do
fluxo da mistura gasosa de reagdo), para um comprimento de 10 a 60 %,
preferivelmente de 10 a 50 %, mais preferivel de 20 a 40 %, e o mais
preferivel de 25 a 35 % (isto é, por exemplo, para um comprimento de 0,70 a
1,50 m, preferivelmente de 0,90 a 1,20 m), em cada caso do comprimento
total da carga catalisadora cataliticamente ativa no tubo de catalisador, € uma
mistura homogeneizada composta de apenas um tipo S' dos catalisadores
revestidos anulares acima mencionados e apenas um tipo S’ dos corpos inertes
conformados anulares (ambos os tipos de corpos conformados tém a mesma
geometria de anel), a propor¢do em peso dos corpos diluentes conformados
(as densidades de massa dos corpos catalisadores conformados € dos corpos
diluentes conformados geralmente diferem apenas levemente) sendo
normalmente de 5 a 40 % em peso, ou de 10 a 40 % em peso, ou de 20 a 40 %
em peso, ou de 25 a 35 % em peso. A jusante desta primeira se¢do de carga ¢
entdo vantajosamente disposta, até o final do comprimento da carga
catalisadora (isto €, por exemplo, quanto a um comprimento de 2,00 a 3,00 m,
preferivelmente de 2,50 a 3,0 m), ou um leito do apenas um tipo S' dos
catalisadores ndo suportados anulares diluidos apenas até uma extenséo
menor (do que na primeira se¢io) com o apenas um tipo S' dos corpos inertes
conformados anulares, ou, o mais preferivel, um leito exclusivo (nido diluido)
(ndo diluido) do mesmo apenas um tipo S' do catalisador revestido anular. O
leito de catalisador fixo sera configurado de uma maneira correspondente
quando a geometria catalisadora revestida for esférica.

De outra forma, a oxidagdo em fase gasosa heterogeneamente
catalisada da acroleina em 4acido acrilico podera ser realizada em um reator de
feixes de tubo tendo uma ou mais zonas de temperatura como descrito na
técnica anterior (conforme, por exemplo, as DE-A 10 2004 025 445, DE-A 10
350 822, DE-A 10 2007 010 422, US 2006/0205978 ¢ EP-A 714 700, e a
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técnica anterior citada nestes documentos).

Um O6xido de multiplos elementos compreendendo V e Sb
(especialmente um de acordo com os documentos US-A 6.528.683 ou US-A
6.586.361 ou US-A 6.362.345) é adequado especialmente para uma oxidagido
parcial heterogeneamente catalisada de o-xileno e/ou naftaleno em anidrido
ftalico.

Neste caso, preferéncia é dada ao uso dos 6xidos de multiplos
elementos acima mencionados como catalisadores revestidos anulares ou
como esféricos. Corpos de suporte uteis sdo, em particular, aqueles que
consistem, em uma extensdo de pelo menos 80 % em peso, de didxido de
titAnio. Geometrias médias de anéis exemplares incluem as geometrias de
anéisExL xI=8mm x 6 mm x 5 mm, ou 8 mm x 6 mm X 4 mm, ou 8 mm x
6 mm x3 mme 7 mmx 7 mm x 4 mm.

Corpos catalisadores conformados cuja massa ativa
compreenda prata elementar sobre um corpo de suporte oxidico, sdo
adequados (em particular como catalisadores suportados) especialmente para
uma oxidac@o em fase gasosa parcial heterogeneamente catalisada de etileno
em 6xido de etileno (conforme a EP-A 496470).

Neste caso, a geometria dos corpos catalisadores conformados
pode da mesma forma ser esférica ou anular. Corpos suporte conformados
sdo, em particular, aqueles que consistem até uma extensdo de pelo menos 80
% em peso do 6xido de aluminio (por exemplo, Al,Ox3).

Geometrias de esfera médias exemplares aqui incluem os
didmetros das esferas de 4 mm, 5 mm e 7 mm.

De forma bem geral, nos processos descritos para a oxidagao
em fase gasosa parcial heterogeneamente catalisada, um leito de corpo inerte
conformado puro, cujo comprimento, com base no comprimento total do leito
de catalisador fixo, dentro do tubo de catalisador, é de aproximadamente 1 ou

5 a 20 %, pode introduzir o leito de catalisador fixo na dire¢do do fluxo do



10

15

20

25

35

gas de reacdo. Ele é normalmente utilizado como uma zona de aquecimento
para a mistura do gas de reagdo.

Geralmente, € vantajoso no processo de acordo com a
invengdo quando a Dg' média da dimensdo Lg' mais longa de um tipo S' usado
no tubo de catalisador para carga, uma sec¢do de leito de catalisador fixo tem a
seguinte relagdo em relagdo ao didmetro interno R do tubo de catalisador:
R/DSi = 1,5 a 5, preferivelmente de 2 a 4, e mais preferivel de 3 a 3,5.

Além disso, é vantajoso para o processo de acordo com a
invenc¢do, quando a média aritmética Ms' das dimensbes mais longas L, que
constituem a base dos desvios médios Dsi dos Dg' em nfo mais do que 10 %,
preferivelmente ndo mais do que 5 % (com Ds' como a base de referéncia).
Todas as declaragGes neste documento aplicam-se em especial quando os
corpos catalisadores geométricos conformados e os corpos inertes
geométricos conformados sejam anéis. Os tubos catalisadores podem de outra
forma, em geral, ser enchidos como descrito na WO 2006/094 766 e na WO
2005/113 123 e na JP-A 2004 195 279.

Todas as declaragdes feitas neste documento também se
aplicam especialmente aos catalisadores revestidos tendo uma massa ativa de
oxido de multiplos elementos compreendendo Mo e V dos documentos EP-A
1254707, EP-A 1254 710, EP-A 1 254 709 WO 2004/035528, DE-A 102 48
584, DE-A 102 54 278, DE-A 102 54 279, WO 02/06199 e WO 02/051539, e
as oxidagdOes parciais catalisadas por estes catalisadores revestidos, de
propano em acroleina e/ou acido acrilico, e de isobutano em metacroleina
e/ou acido metacrilico.

Além disso, todas as declaragdes feitas neste documento
também se aplicam especialmente aos catalisadores revestidos tendo uma
massa ativa de 6xido de multiplos elementos compreendendo Mo e V da DE-
A 10 2007 010 422, e as oxidagdes parciais catalisadas por estes catalisadores

revestidos (especialmente de acroleina em 4cido acrilico).
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A presente inven¢do assim compreende especialmente as
seguintes formas de realizag&o:
1. Um processo para carregar uma se¢do longitudinal de um
tubo de catalisador com uma sec¢éo de leito de catalisador fixo uniforme, cuja
massa ativa € pelo menos um 6xido de multiplos elementos que compreende:
a) os elementos Mo, Fe e Bi, ou
b) oselementos Mo e V, ou
c) o elemento V e, adicionalmente, P e/ou Sb,
ou cuja massa ativa compreenda prata elementar ou um corpo
de suporte oxidico, e que consista de um unico tipo S' ou de uma mistura
homogeneizada de uma pluralidade de tipos S' mutuamente distinguiveis de
corpos catalisadores geométricos conformados, ou de corpos catalisadores
geométricos conformados e corpos inertes geométricos conformados, em que
a média das dimens&es mais longas Lg' dos corpos geométricos conformados
de um tipo S' tem um valor Ds, em que, pelo menos dentro de um tipo S' dos
corpos geomeétricos conformados, a condigdo M de que
de 40 a 70 % do numero total de corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém a dimens3o Lg' mais longa para a

qual 0,98 « Dg' <Lg' < 1,02 « D¢/,

pelo menos 10 %  do namero total de corpos geométricos conformados
pertencentes a S’ tém uma dimens&o Lg' mais longa
para a qual
0,94 « Dg' <Lg' < 0,98 * Dy,

pelo menos 10 %  do niimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimensdo Ls' mais longa
para a qual
1,02 + Dg' <Lg' < 1,10 « D¢,

menos do que 5 % do numero total de corpos geométricos conformados

pertencentes a S’ tém uma dimens&o Lg' mais longa
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para a qual
0,94 « Dg' > Lg, e
menos do que 5 % do nimero total de corpos geomeétricos conformados
pertencentes a S’ tém uma dimens3o Lg' mais longa
para a qual
1,10 « Dg' < Lg'
é satisfeita.
2. Um processo de acordo com a forma de realizagdo 1, em
que, pelo menos dentro de um tipo S' dos corpos geométricos conformados, a
condi¢io M de que
de 50 a 60 % do numero total de corpos geométricos conformados
pertencentes a Si, tem uma dimensio Lgi mais longa,
para a qual
0,98 « Dg' <Lg' < 1,02 « D¢,
pelo menos 15 %  do nimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tem uma dimensio Lgi mais longa, para
a qual
0,94 « Dg' <Lg' < 0,98 « Dg',
pelo menos 15 %  do numero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tem uma dimens&o Lg' mais longa, para
a qual
1,02 « Dg' <Lg' < 1,10 » D¢/,
menos do que 5 % do numero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S tem uma dimensdo Lsi mais longa,'para
a qual
0,94 « Ds' > Lg, e
menos do que 5 % do numero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tem uma dimens&o Ls' mais longa, para

a qual
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1,10 e D' < Lg'

3. Um processo de acordo com a forma de realizagdo 1, em

que, pelo menos dentro de um tipo S' dos corpos geométricos conformados, a

condi¢do M de que

de 50 a 60 %

pelo menos 20 %

pelo menos 20 %

menos do que 5 %

menos do que 5 %

é satisfeita.

do ntmero total de corpos geométricos conformados
pertencentes a Si, tém uma dimensio Lg' mais longa,
para a qual

0,98 « Ds' <Lg' < 1,02 « Dy,

do numero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S’ tém uma dimens3o LSi mais longa, para
a qual

0,94 « Ds' <Lg' < 0,98 * D/,

do ntimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimens&o Lg' mais longa, para
a qual

1,02 « Ds' <Lg' < 1,10 * Dg},

do nimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimensdo LSi mais longa, para
a qual

0,94 « Dg' > L', e |

do numero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S’ tém uma dimensdo Lg' mais longa, para
a qual

1,10 « D¢ < L'

4. Processo de acordo com qualquer das formas de realizagdo

1 a 3, em que a se¢do de leito de catalisador fixo consiste de apenas um tnico

tipo S' de corpos catalisadores de conformagdo anular ou esférica.
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5. Processo de acordo com a forma de realizagcdo 1, em que a
secdo de leito de catalisador conformada consiste de uma mistura
homogeneizada do apenas um tipo de corpos catalisadores conformados
anulares e apenas um tipo de corpos inertes conformados anulares, em que
tanto o apenas um tipo de corpos catalisadores conformados anulares quanto o
apenas um tipo de corpos inertes conformados anulares satisfazem a condigéo
M.

6. Processo de acordo com a forma de realizagdo 2, em que a
se¢do de leito de catalisador conformada consiste de uma mistura
homogeneizada do apenas um tipo de corpos catalisadores conformados
anulares e apenas um tipo de corpos inertes conformados anulares, em que
tanto o apenas um tipo de corpos catalisadores conformados anulares quanto o

apenas um tipo de corpos inertes conformados anulares satisfazem a condig¢do

*

M.

7. Processo de acordo com a forma de realizagdo 3, em que a
secdo de leito de catalisador conformada consiste de uma mistura
homogeneizada do apenas um tipo de corpos catalisadores conformados
anulares e apenas um tipo de corpos inertes conformados anulares, em que
tanto o apenas um tipo de corpos catalisadores conformados anulares quanto o
apenas um tipo de corpos inertes conformados anulares satisfazem a condigéo
M**,

8. Um processo para carregar um tubo de catalisador com um
leito de catalisador fixo que consiste de uma pluralidade de se¢des de leitos
catalisadores fixos cataliticamente ativos sucessivos e mutuamente diferentes,
cada um dos quais sendo intrinsecamente homogéneo, e em que a massa ativa
de todas as secdes de leito de catalisador fixo compreendem pelo menos um
oxido de multiplos elementos, que compreende:

a) os elementos Mo, Fe e Bi, ou

b) os elementos Mo e V, ou
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c) o elemento V e, adicionalmente, P e/ou Sb,

ou cuja massa ativa compreende prata elementar ou um corpo
suporte oxidico, e a segdo de leito de catalisador fixo individual consiste de
um Unico tipo S' ou de uma mistura homogeneizada de uma pluralidade de
tipos S' mutuamente distinguiveis dos corpos catalisadores geométricos
conformados e dos corpos inertes geométricos conformados, em que, em cada
secdo de leito de catalisador fixo individual, todos os tipos S' dos corpos
geométricos conformados nela presentes, em cada caso, satisfagam a condigdo
M de acordo coma forma de realizag:ﬁoAl, ou a condigdo M* de acordo com a
forma de realizagﬁd 2, ou a condi¢gdo M** de acordo com a forma de
realizacdo 3.

9. Processo de acordo com a forma de realizagdo 8, em que
todos os corpos geométricos conformados sdo anéis ou esferas.

10. Processo de acordo com a forma de realizagdo 9, em que
todos os corpos geométricos conformados tém a mesma geometria de anel ou
a mesma geometria de esfera.

11. Processo de acordo com a forma de realizacdo 10, em que
0 meio combinado D™, formado através do nimero total G de todas as
dimensdes mais longas L. dos corpos catalisadores geométricos
conformados e de todas as dimensGes mais longas Lipere dos corpos inertes
geométricos conformados, e as dimensdes Liperte © Lear (1St €, Lecatinerte)s
satisfaz a condigdo M®" de que
de 40 a70 % do namero total G tem uma dimensao L u inerte Mais

longa para a qual
0,98 » D" < Leaginerte < 1,02 « D™y,
pelo menos 10 %  do nimero total G tem uma dimens&o L u inere Mais
longa para a qual
0,94 « D™y < Leatinere < 0,98 » D™y,

pelo menos 10 %  do numero total G tem uma dimensdo L u inerte Mais
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longa para a qual
1,02 - Dinertccat < Leatinerte < 1,10 © Dinertecat’

menos do que 5 % do nuimero total G tem uma dimensdo L gy jnerte 1NA1S
longa para a qual
0:94 * Dinertecat > Lcat,inerte, c

menos do que 5 % do namero total G tem uma dimensao L at inerte Mais
longa para a qual
13 10 « Dinenecat < Lcat,inene

¢ satisfeita.

12. Um processo de acordo com a forma de realizagdo 11, em
que o leito de catalisador fixo inteiro compreende apenas um tipo de corpos
catalisadores conformados anuléres e apenas um tipo de corpos inertes
conformados anulares ou apenas um tipo de corpos catalisadores conformados
esféricos e apenas um tipo de corpos inertes conformados esféricos.

13. Processo de acordo com qualquer uma das formas de
realizagdo de 5 a 7, em que os corpos catalisadores conformados e os corpos
inertes conformados n]ao sfo anulares, porém esféricos.

14. Reator de feixes de tubo compreendendo pelo menos um
tubo de catalisador que tenha sido carregado por um processo de acordo com
qualquer das formas de realizagdo 1 a 13.

15. Um processo para oxidagdo em fase gasosa parcial
heterogeneamente catalisada de um composto organico em um reator de
feixes de tubo, em que o reator de feixes de tubo € um reator de feixes de tubo
de acordo com a forma de realizagdo 14.

16. Um processo de acordo com a forma de realizagdo 15, em
que a oxidagdo em fase gasosa parcial heterogeneamente catalisada € aquela
do propileno em acroleina e/ou aquela da acroleina em acido acrilico.

17. Um processo para preparar compostos organicos (por

exemplo, todos aqueles mencionados neste documento, por exemplo,
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acroleina, acido acrilico, acido metacrilico, anidrido maleico, 6xido de etileno
e anidrido ftalico), o qual compreende um processo de acordo com qualquer
das formas de realizagdo 1 a 12.

Por outro lado, todos os dados neste documento, a menos que
de outra forma explicitamente estabelecido, baseiam-se em uma temperatura
de 25 °C e em uma pressdo de 1 atmosfera.

Exemplo e exemplos comparativos

Exemplo comparativo 1

Como o catalisador ndo suportado BVK 3 na WO 2005/030
393, usando TIMREX T 44 da Timcal AG (Bodio, Sui¢a) como grafita
auxiliar, um tipo de catalisadores ndo suportados anulares de estequiometria
(sem levar em conta a grafita ainda presente)

Mo1,B1;W,Cos sFe; 04511 50K 0,0s0x

foi preparada.

A geometria média dos catalisadores ndo suportados anulares
folExLXI=5mmx3mmx2mm.

Entre a média de sua dimensdo Dg' mais longa (5,83 mm) ¢ as
dimensdes Lg' mais longas individuais, a seguinte condigio foi satisfeita:

0,99 » 5,83 mm < Lg' < 1,01 * 5,83 mm.

Um tubo de catalisador (ago V2A; didmetro externo de 21 mm,
espessura da parede de 3 mm, didmetro interno de 15 mm, comprimento de
100 cm) foi carregado com o uso de anéis de corpo inerte conformados de
esteatita da mesma geometria média anular na dire¢do do fluxo do gas de
reagdo posterior, como segue:

Sec¢do 1: comprimento 30 cm, leito apenas dos anéis de corpo
conformado inerte;

Se¢do 2: comprimento 70 cm, leito apenas dos catalisadores
ndo suportados anulares.

O tubo de catalisador foi aquecido por meio de um banho de
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sal aspergido de nitrogénio.

O tubo de catalisador foi carregado com uma carga de mistura
gasosa (mistura de ar, propileno de graduagdo polimérica e nitrogénio) da
seguinte composicao:

5 % em volume de propileno,

10 % em volume de oxigénio molecular, e

como o remanescente até 100 % em volume, N,.

A carga de propileno do leito de catalisador fixo foi
selecionada em 50 Nl/(Ieh). A temperatura do banho de sal foi ajustada de tal
modo que a conversdo do propileno, com base em uma passagem unica da
mistura gasosa de reagdo através do tubo de catalisador, foi de 95 % molares.

A seletividade do produto resultante da formagao de valores da
acroleina e acido acrilico foi de 95,7 % molares.

Exemplo Comparativo 2

O procedimento foi igual ao do Exemplo Comparativo 1. Para
a se¢do de carga 2 do tubo de catalisador, entretanto, foi usada uma mistura
homogeneizada dos catalisadores ndo suportados anulares das mesmas
geometria média e massa ativa, exceto que os relacionamentos a seguir foram
satisfeitos entre a média das dimensdes mais longas e das dimensdes
individuais mais longas:

Para 80 % dos anéis: 0,98 * 5,83 mm < L¢' < 1,02 » 5,83 mm.

Para 20 % dos anéis: 1,02 « 5.83 mm < Lg' < 1,10 « 5,83 mm.

A seletividade do produto resultante de formagdo de valores da
acroleina e acido acrilico foi, sob condi¢des de operacio de outra forma
1dénticas, de 95,8 % molares.

Exemplo

O procedimento foi igual ao do Exemplo Comparativo 1. Para
a se¢do de carga 2 do tubo de catalisador, uma mistura homogeneizada dos

catalisadores ndo suportados anulares da mesma geometria média e a massa
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ativa, foi usada, exceto que os seguintes relacionamentos foram satisfeitos
entre a média das dimensdes mais longas e as dimensdes individuais mais
longas:

Para 60 % dos anéis: 0,98 * 5,73 mm < Ls,i <1,02 5,73 mm.

Para 20 % dos anéis: 0,94 » 5,73 mm < Lg' < 0,98 « 5,73 mm.

Para 20 % dos anéis: 1,02 * 5,73 mm < Lg' < 1,10 » 5,73 mm.

A seletividade do produto resultante de formagio de valores da
acroleina e acido acrilico foi, sob condi¢des de operagcdo de outra forma
idénticas, de 96,2 % molares.

O Pedido de Patente Provisoria U.S. n? 60/910.908, depositado
em 10 de abril de 2007, fica incorporado no presente pedido de patente como
referéncia de literatura. Com respeito aos preceitos mencionados acima,
numerosas mudangas e variagdes da presente invengdo sdo possiveis.

Pode-se, portanto, admitir que a invengdo, dentro do escopo
das reivindicagdes anexas, possa ser realizada diferentemente dos meios aqui

especificamente descritos.
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REIVINDICACOES

1. Processo para carregar uma se¢do longitudinal de um tubo

de catalisador com uma secdo de leito de catalisador fixo uniforme, cuja

massa ativa € pelo menos um 6xido de multiplos elementos que compreende:

a) os elementos Mo, Fe e Bi, ou

b) os elementos Mo e V, ou

c) o elemento V e, adicionalmente, P e/ou Sb,

ou cuja massa ativa compreende prata elementar ou um corpo

suporte oxidico, e que consiste de um unico tipo S' ou de uma mistura

homogeneizada de uma pluralidade de tipos S' mutuamente distinguiveis de

corpos catalisadores geométricos conformados ou de corpos catalisadores

geomeétricos conformados e corpos inertes geométricos conformados, em que

a média das dimensdes mais longas Ls' dos corpos de conformagdo

geométrica de um tipo S' tem um valor Ds, caracterizado pelo fato de, pelo

menos dentro de um tipo S' de corpos geométricos conformados, a condigido

M de que

de 40 a 70 %

pelo menos 10 %

pelo menos 10 %

menos do que 5 %

do nimero total de corpos geométricos conformados
para S' tém uma dimens&o Ls' mais longa para a qual
0,98 « D' <Lg' < 1,02 * D¢,

do nimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' ttm uma dimensio de Lg' mais longa,
para a qual

0,94 « Ds' <Lg' < 0,98 « Dy,

do namero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimensio Lsi mais longa, para
a qual

1,02 * Dg' < Lg' < 1,10 » Dy,

do numero total de corpos geométricos conformados

pertencentes a S’ tém uma dimensio Lg' mais longa, para
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menos do que 5 %

¢ satisfeita.

a qual

0,94 « Dg' > Lg', e

do niimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimens3o Lg' mais longa, para
a qual

1,10 e Dg' < Lg'

2. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, caracterizado

pelo fato de que, pelo menos dentro de um tipo S' dos corpos geométricos

. o~ *
conformados, a condigdo M de que

de 50 a 60 %

pelo menos 15 %

pelo menos 15 %

menos do que 5 %

menos do que 5 %

do numero total de corpos geométricos conformados
pertencentes a S’ tém uma dimensdo Lg' mais longa para
a qual

0,98 « Ds' <Lg' < 1,02 « Dy,

do niimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimensio de Ls' mais longa,
para a qual

0,94 « Ds' <Lg' < 0,98 « D¢,

do nimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S’ tém uma dimensdo Lg' mais longa, para
a qual

1,02 » Ds' <Lg' < 1,10 * Dy,

do numero total de corpos geométricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimensio Ls' mais longa, para
a qual

0,94 « D' > Lg, e

do niimero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S! t¢ém uma dimensio Ls' mais longa, para

a qual
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1,10 Dg' < Lg'
¢ satisfeita.

3. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, caracterizado

pelo fato de que, pelo menos dentro de um tipo S’ dos corpos geométricos

conformados, a condi¢io M de que

de 50 2 60 % do nimero total de corpos geomeétricos conformados
pertencentes a Si, tém uma dimensio Lg' mais longa,
para a qual
0,98 « Ds' <Lg' < 1,02 « Dg/,

pelo menos 20 %  do namero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S’ tém uma dimens3o LSi mais longa, para
a qual
0,94 « Ds' <Lg' < 0,98 « D¢,

pelo menos 20 %  do namero total dos corpos geomeétricos conformados
pertencentes a S' tém uma dimensdo Lg' mais longa, para
a qual
1,02 « Ds' <Lg' < 1,10 * Dy},

menos do que 5 % do namero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S' t¢ém uma dimensdo Lg' mais longa, para
a qual
0,94 « Ds'>Lg, e

menos do que 5 % do numero total dos corpos geométricos conformados
pertencentes a S’ tém uma dimensio Lgi mais longa, para
a qual
1,10 » Ds' < Lg'

¢ satisfeita.

4. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 1

a 3, caracterizado pelo fato de que a se¢do de leito de catalisador fixo consiste

de apenas um unico tipo S' de corpos catalisadores de conformag¢io anular ou



10

15

20

25

esférica.

5. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, caracterizado

pelo fato de que a sec¢do de leito de catalisador conformada consiste de uma
mistura homogeneizada do apenas um tipo de corpos catalisadores
conformados anulares e apenas de um tipo de corpos inertes conformados
anulares, em que tanto o apenas um tipo de corpos catalisadores conformados
anulares quanto o apenas um tipo de corpos inertes conformados anulares
satisfazem a condi¢do M.

6. Processo de acordo com a reivindicacdo 2, caracterizado

pelo fato de que a segdo de leito de catalisador conformada consiste de uma
mistura homogeneizada do apenas um tipo de corpos catalisadores
conformados anulares e apenas um tipo de corpos inertes conformados
anulares, em que tanto o apenas um tipo de corpos catalisadores conformados
anulares quanto o apenas um tipo de corpos inertes conformados anulares
satisfazem a condicio M.

7. Processo de acordo com a reivindicacdo 3, caracterizado

pelo fato de que a se¢do de leito de catalisador conformada consiste de uma
mistura homogeneizada do apenas um tipo de corpos catalisadores
conformados anulares e apenas um tipo de corpos inertes conformados
anulares, em que tanto o apenas um tipo de corpos catalisadores conformados
anulares quanto o apenas um tipo de corpos inertes conformados anulares
satisfazem a condicio M.

8. Processo para carregar um tubo de catalisador com um leito
de catalisador fixo que consiste de uma pluralidade de se¢bes de leitos
catalisadores fixos cataliticamente ativos sucessivos e mutuamente diferentes,
cada um dos quais sendo intrinsecamente homogéneo, e em que a massa ativa
de todas as seg¢des de leito de catalisador fixo compreendem pelo menos um
oxido de multiplos elementos, que compreende: |

a) os elementos Mo, Fe e Bi, ou
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b) oselementos Mo e V, ou

c) o elemento V e, adicionalmente, P e/ou Sb,

ou cuja massa ativa compreende prata elementar ou um corpo
suporte oxidico, e a se¢do de leito de catalisador fixo individual consiste de
um unico tipo S' ou de uma mistura homogeneizada de uma pluralidade de
tipos S' mutuamente distinguiveis dos corpos catalisadores geométricos

conformados e dos corpos inertes geométricos conformados, caracterizado

pelo fato de que, em cada segdo de leito de catalisador fixo individual, todos
os tipos S' dos corpos geométricos conformados nela presentes, em cada caso,
satisfazem a condi¢do M de acordo com a reivindicagado 1, ou a condigdo M
de acordo com a reivindica¢do 2, ou a condi¢gdo M~ de acordo com a
reivindicagdo 3.

9. Processo de acordo com a reivindicagdo 8, caracterizado

pelo fato de que todos os corpos geométricos conformados s@o anéis ou
esferas.

10. Processo de acordo com a reivindicagcdo 9, caracterizado

pelo fato de que todos os corpos geométricos conformados tém a mesma
geometria de anel ou a mesma geometria de esfera.

11. Processo de acordo com a reivindicagdo 10, caracterizado

pelo fato de que o meio combinado D™

«at, formado através do numero total
G de todas as dimensdes mais longas L.y dos corpos catalisadores
geométricos conformados e de todas as dimensGes mais longas L. dos
corpos inertes geométricos conformados, e as dimensdes mais longas Liene €
Lecat (isto €, Leatinerte), Satisfaz a condigéo MC" de que
de 40270 % do niimero total G tem uma dimensdo L., inerte Mais

longa para a qual

0,98 » D" < Leainerie < 1,02 « D™y,
pelo menos 10 %  do numero total G tem uma dimens&o L, jnerie Mais

longa para a qual
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0,94 + D™ 4t < Leaginerie < 0,98 * D™y,

pelo menos 10 %  do nimero total G tem uma dimensao Ly jnere Mais
longa para a qual
1,02 + D™ < Leaginere < 1,10 « D™,

menos do que 5 % do nimero total G tem uma dimensao L u jnerre Mmais
longa para a qual
0;94 * Dinertecat > Lcat,incrte: c

menos do que 5 % do nimero total G tem uma dimensao L, jnerie Mais
longa para a qual
1:10 * Dinenecat < Lcat,inerte

¢é satisfeita.

12. Processo de acordo com a reivindicagdo 11, caracterizado

pelo fato de que o leito de catalisador fixo inteiro compreende apenas um tipo
de corpos catalisadores conformados anulares e apenas um tipo de corpos
inertes conformados anulares ou apenas um tipo de corpos catalisadores
conformados esféricos e apenas um tipo de corpos inertes conformados
esféricos.

13. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 5

a 7, caracterizado pelo fato de que os corpos catalisadores conformados e os

corpos inertes conformados nédo sdo anulares, porém esféricos.

14. Reator de feixes de tubo, caracterizado pelo fato de que

compreende pelo menos um tubo de catalisador que tenha sido carregado por
um processo como definido em qualquer uma das reivindica¢des 1 a 13.

15. Processo para oxidagdo em fase gasosa parcial
heterogeneamente catalisada de um composto organico em um reator de

feixes de tubo, caracterizado pelo fato de que o reator de feixes de tubo é um

reator de feixes de tubo como definido na reivindicagdo 14.

16. Processo de acordo com a reivindicagdo 15, caracterizado

pelo fato de que a oxidagdo em fase gasosa parcial heterogeneamente
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catalisada € aquela do propileno em acroleina e/ou aquela da acroleina em
4cido acrilico.

17. Processo para preparar acroleina, acido acrilico, acido
metacrilico, anidrido maleico, 6xido de etileno ou anidrido ftalico,

caracterizado pelo fato de que compreende um processo como definido em

qualquer uma das reivindica¢des 1 a 12.
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RESUMO
“PROCESSOS PARA CARREGAR UMA SECAO LONGITUDINAL DE
UM TUBO DE CATALISADOR COM UMA SECAO DE LEITO DE

- CATALISADOR FIXO UNIFORME, PARA CARREGAR UM TUBO DE

CATALISADOR COM UM LEITO DE CATALISADOR FIXO, PARA
OXIDACAO EM FASE 'GASOSA PARCIAL HETEROGENEAMENTE
CATALISADA DE UM COMPOSTO ORGANICO EM UM REATOR DE
FEIXES DE TUBO, E PARA PREPARAR ACROLEINA, ACIDO
ACRILICO, ACIDO METACRILICO, ANIDRIDO MALEICO, OXIDO DE
ETILENO OU ANIDRIDO FTALICO, E, REATOR DE FEIXES DE
TUBO”

A inveng¢do diz respeito a um processo para carregar uma
se¢do longitudinal de um tubo de contato, tendo uma se¢do de leito fixo
catalisador uniforme, a massa ativa do qual sendo pelo menos um 6xido de
multiplos elementos, ou compreendendo prata elementar ou um corpo suporte
oxidico, e o corpo moldado catalisador geométrico e o corpo moldado inerte
do qual tendo uma nfo uniformidade especifica de suas extensdes

longitudinais.
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