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Kivonat

A taldlméany targya eljaras szénhidrogének epoxi-
dalasara oxigénnel oly médon, hogy az eljarast Cu, Ru,
Rh, Pd, Os, Ir, Pt, Au, In, Tl, Mn és Ce kéziil
megvalasztva legaldabb két fémet tartalmazé keverék
Jelenlétében végezziik, ahol a keverék legfeljebb 200
m?/g BET felilletli hordozéra van felvive.

A taldlmany kiterjed a fenti keverék katalizitorként

torténo6 alkalmazasara.
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Eljaras szénhidrogének epoxidalasara

A talalmany targya eljardas szénhidrogének epoxi-
dalasara.

A talalmény targya kozelebbrél eljaras szén-
hidrogének epoxidildsara oxigénnel, oly médon, hogy az
eljarast Cu, Ru, Rh, Pd, Os, Ir, Pt, Au, In, T1, Mn és Ce
k6éziil megvalasztva legaldbb két fémet tartalmazd
keverék jelenlétében végezziik, ahol a keverék legfeljebb
200 m*/g BET feliiletii hordozéra van felvive.

A talalméany targya tovabba Cu, Ru, Rh, Pd, Os, Ir,
Pt, Au, In, Tl, Mn és Ce koziil megvilasztott legalabb
két fémet tartalmazoé keverék alkalmazéasa, legfeljebb 200
m’/g BET feliiletii hordozéra felvive, szénhidrogének
epoxidalasara.

Az epoxidok fontos kiinduldsi anyagok a poliuretdn
iparban. Ezek eldallitdsira egy sor eljards ismert,
amelyek részben ipari méretekben is megvalésithaték. Az
etilénoxidok ipari eldallitdsdhoz jelenleg az etén

levegdvel, illetve molekularis oxigént tartalmazé géazzal
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térténd kdézvetlen oxiddlasit alkalmazzak, eziist tartalmu
katalizatorok jelenlétében (EP 933130 szamt irat).
Hosszabb szénldancii epoxidok eldallitdsahoz ipari
méretekben 4ltaldban hidrogénperoxidot vagy hipo-
kloritot alkalmaznak oxidalészerként folyadék fazisban.
Az EP 930308 szamu irat példaul katalizitorként
ioncserélt titanszilikalit alkalmazasat ismerteti a fenti
két oxidalészernél.

Az oxidéciés katalizitorok egy masik csoportjat
ismerteti az US 5623090 szamu irat, mely katalizatorok
lehetové teszik a propén gazfazisia oxidalasit a
megfelel6 epoxiddd. Ennek soran katalizdtorként
anatazra felvitt aranyat alkalmaznak, oxidaldszerként
pedig oxigént haszndlnak, amit hidrogén jelenlétében
alkalmaznak. A rendszer kivalé szelektivitdssal (95%
f6l6tt) rendelkezik a propén oxiddlasa vonatkozasaban.
Hatranyos az alacsony kitermelés, és a katalizitor
dezaktivalédasa.

Az eziist és arany mellett a propén és mas alkének
gazfazist koézvetlen és szelektiv oxidalasiara alkalmas
més aktiv komponens az irodalombél nem ismert.

Az US 3,644,510 szam0 irat ecetsav eldallitasat
ismerteti Al,0; hordozéra felvitt Ir-kontakt katalizator
alkalmazasaval. A hosszabb szénldnct olefinekbél a
kettds kotés helyzetétdl fiiggden ketonok vagy zsirsavak
keletkeznek (US 3,644,511 szamu irat). Hordozds
katalizator forméjiban Rh (US 3,632,833 szamu irat)
vagy Au (US 3,725,482) alkalmazéisa esetén a f6 termék

akrolein.
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Az eddig ismertetett katalizatorok nem biztositanak
megfeleld eredményeket a propén kdézvetlen oxidaldsa
soran az aktivitds vagy szelektivitds vonatkozasiban,
ezért az ismert eziist és aranytartalmd katalizatorok
mellett mas hatékony komponensek kidolgozasara van
sziikség. Ennek sorian fontos feltétel, hogy az oxidacié
ne legyen teljes, és ne menjen tovabb a megfeleld sav
vagy aldehid, illetve keton kialakulasaig, vagy
széndioxid szintjéig.

A TUPAC 1986 szerinti peri6dusos rendszer 8-11.
csoportjaba tartozé fémek keveréke az irodalombél
ismert. Igy példdul, Cu/Ru-keverék alkalmazasa
kilénb6z6 hordozén alkidnok hidrogénezésére vagy
aromasok hidrogénezésére ismert (Allan J. Hong és
munkatdrsai: J. Phys. Chem. 91, 2665-2671 (1987)).

R.S. Drago és munkatéarsai: JACS, 107, 2898-2901
(1985) terminélis olefinek oxidalasat ismerteti oxi-
génnel, a megfeleld ketonig, hordozé nélkili
Rh(IIT)/Cu(Il) katalizdtor alkalmazasaval folyadék
fazisban. Epoxidok eldallitasat nem emlitik.

T. Inui és munkatarsai: J. Chem. Soc., Faraday
Trans. 1, 74, 2490-500 (1978) propén oxidalasat
ismerteti akroleinné Cu-katalizatoron, amit Au, Rh, Ag
vagy ezek keveréke felhasznildsaval médositanak.
Epoxidok el64allitasat nem emliti.

Hordozéra felvitt Au és Ru keveréke az irodalombél
szintén ismert. A hordozé lehet szén (US 5,447896 és US
5,629,462 szamu irat), MgO (J.M. Cowley és
munkatédrsai: J. Catal. 108, 109-207 (1987)), SiO, (Datye
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€és munkatarsai: Int. Congress Catal. Proc. 8, 4, IV587-
IV598 (1985)) vagy Al,03 (M. Viniegra és munkatarsai:
React. Kinet. Catal. Lett. 28, 389-394 (1985)).

Propénoxid el6éallitdsat vagy a katalizatorok alkének
kdzvetlen oxidalasira torténé alkalmazéisit ezeknél a
fémkombinaciéknal sem emlitik. Az Au és Cu keverékét
Si0; hordozén Sinfelt és munkatidrsai mar 1976-ban
felhaszniltdk propén, izobutén, 1-butén és toluol
részleges oxiddldsara (US 3,989,764 szami irat). Ennek
soran akrolein, metakrolein, metilénaceton és benzol
keletkezik. Propénoxid képz6dését nem emlitik. Hasonlé
eljarast ismertet Ikeda ¢és munkatarsai: Sekiyu
Gakkaishi, 10, 119-123 (1967) (HCA 68:113989
referdtum). Propénbdl ennek soran gaz fazisban akroleint
allitanak el6. A Cu/Au katalizator hordozéja porcelan.

Meglepdé modon azt taldltuk, hogy kiilonb6z6 fémek
keverékével propénoxid 4allithaté eld propén oxigénnel
vagy levegdvel végzett kdzvetlen oxidalasaval. Ez a
felismerés ezért is meglepd, mivel az irodalom szerint az
oxiddcié nem 4l meg az epoxid szintjén, hanem
tovibbmegy a megfelel6 sav, keton vagy aldehid
kialakulasaig.

A taldlmany targya tehdt eljards szénhidrogének
epoxidaldsara oxigénnel oly médon, hogy az eljarast Cu,
Ru, Rh, Pd, Os, Ir, Pt, Au, In, Tl, Mn és Ce koziil
megvalasztva legalabb két elemet tartalmazé keverék
jelenlétében végezziik, ahol a keverék legfeljebb 200

m?’/g BET feliiletii hordozéra van felvive.
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A szénhidrogén értelmezése kiterjed a telitett vagy
telitetlen szénhidrogénekre, igy olefinekre vagy alka-
nokra, amelyek adott esetben heteroatomot, igy N, O, P,
S vagy halogénatom kéziil megvalasztott heteroatomot
tartalmaznak. Az oxiddlandd szerves komponens lehet
aciklusos, monociklusos, biciklusos vagy policiklusos,
valamint monoolefines, diolefines vagy poliolefines. A
két vagy tébb kettds kotést tartalmazé szerves
komponenseknél a kettés kotések allhatnak konjugilt
vagy nem konjugalt formaban. Az oxidilidshoz eldnyosek
az olyan szénhidrogének, amelyeknél a képzett oxidacios
terméknek a reakciohémérsékleten mutatott parcialis
nyomasa elegendéen alacsony a terméknek a
katalizdtort6l t6rténé folyamatos eltavolitasiahoz.

A szénhidrogénre elény6s példaként emlitheték a 2-
20 szénatomos, elénydsen 3-10 szénatomos telitetlen
vagy telitett szénhidrogének, igy propén, propan,
izobutan, izobutilén, 1-butén, 2-butén, cisz-2-butén,
transz-2-butén, 1,3-butadién, pentén, pentan, 1-hexén, 1-
hexédn, hexadién, ciklohexén és benzol.

Az oxigén a legkiilonb6zébb formakban alkal-
mazhatd, amire példaként emlithetd a molekularis
oxigén, levegd és nitrogénoxid. Elény6és a molekularis
oxigén.

Keverékként elénydsen alkalmazhaté a Cu, Ru, Rh,
Pd, Os, Ir, Pt, Au, In, Tl, Mn és Ce csoportbdl
megvalasztott fémek binér vagy ternér keveréke, ahol az
egyes fémek mennyisége 0-100 tomeg% ¢és egyilittes

mennyiségiik 100 tomeg%.
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Elénybsek a kovetkezé keverékek: CuRu, TIMn,
CuRh, IrRu, AuRu, MnCu, Rulr valamint CuRuPd,
CuRuln, CuRuTl, CuRuMn, CuRuAu, CuRulr, CuRuCe,
MnCuln, MnCuAu, MnCuCe, MnTICu, MnTlAu, MnTlIn,
MnTIPd, MnTIRh, MnTIPt.

Hordozoként alkalmazhaté példaul Al,0;, SiO,, CeO,
és TiO, ko6zil megvéalasztott hordozé, melynek BET
feliilete legfeljebb 200 m?/g, elénydsen legfeljebb 100
m?/g, kiillénésen elénydsen legfeljebb 10 m?/g, ezen
belill elsdsorban legfeljebb 1 m?/g.

A porozitds eldnyosen 20-60%, kiilondsen eldnydsen
30-50%.

A hordozé szemcsemérete a gazfazisu oxidalas
eljarasi koriilményeihez igazbdik, értéke altalaban a
reaktoratmérd 1/10-1/20 értéke.

A fajlagos feliiletet Brunauer, Emmet és Teller: J.
Am. Chem. Soc. 60, 309 (1938) szerint hatarozzuk meg,
a porozitdst higany porozimetridval és a hordozé
feliletén talalhaté fémrészecskék szemcseméretét elek-
tronmikroszképpal hatdrozzuk meg.

A fémkoncentriacié a hordozén 4ltalaban 0,001-50
tomeg%, eldonyésen 0,001-20 témeg%, kiilonésen eld-
nydsen 0,01-5 tomeg%.

Az fémrészecskék kialakitdsa a hordozén nem
korlatozédik meghatirozott mdédszerekre. Az ilyen elja-
rasokra példaként emlithetd a levalasztas-kicsapas
(deposition-precipitation) (példaul EP 709360 szamu irat
a 3. oldal 38. soratél), oldattal tdrténé impregnalis,

kezdeti nedvesités (incipient wetness), kolloid eljaras,
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szoras, kémiai gdéz iilepités (az angol chemical vapor
deposition alapjén réviditve CVD) és fizikai gbz iilepités
(az angol physical vapor deposition alapjan réviditve
PVD).

A kezdeti nedvesités megvaldsitisa soran a fémek
oldhat6é vegyiileteit tartalmazé oldatot adunk a hordo-
z6éanyaghoz, ahol a hordozéra felvitt oldat térfogata
kisebb vagy azonos a hordozé pérustérfogatiaval. Ennek
kévetkeztében a hordozé makroszkopikusan szaraz
marad. Az eljdrdshoz old6szerként barmely olyan
oldészer felhasznidlhaté, amelyben a fémek vegyiiletei
oldédnak, igy viz, alkohol, (korona)éter, észter, keton,
halogénezett szénhidrogén és hasonlék.

Elonydsen gy jarunk el, hogy a hordozét a fémek
ionjait tartalmazé oldattal itatjuk 4&t, majd széritjuk;
kalcinaljuk és redukaljuk. Az oldat ezen kiviil szakember
szamara ismert tovdbbi komponenseket tartalmazhat,
amelyek fokozzdk a fémek soinak oldékonysiagat és/vagy
megvaltoztatjdk a fémek redoxpotencidljat és/vagy a pH
értéket. Az ilyen komponensekre példaként emlithetdk az
ammonia, az aminok, diaminok, hidroxiaminok és savak,
igy HCI, HNO;, H,SO4 és H;PO,.

l. Az atitatds megvalésithaté példaul kezdeti nedve-
sitéssel, de nem korlatozédik erre a megoldasra. A
kezdeti nedvesités a kovetkezd l1épéseket
tartalmazhatja:

- egyszeri bevonas egy fémmel és/vagy tobbszdri

bevonas egy méasik fémmel,

.- .
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- egyszeri bevonis a fémek egy részével vagy az
O0sszes fémmel egy 1épésben,
- tobbszdri bevonds tobb fémmel egy 1épésben vagy
egymas utan tébb 1épésben,
- tdobbszori bevonas tébb fémmel felvaltva egy vagy
tobb lépésben.
Az 1. szerint elbéallitott aktiv komponenseket
tartalmazé hordoz6t mintegy 40-200 °C kozétti
hémérsékleten és 1égkdri nyomason vagy csdkkentett
nyomason szaritjuk. Légkdri nyomdas alkalmazésa
esetén dolgozhatunk levegd atmoszféran vagy inert
gdz atmoszférdn (példdul Ar, N,, He és hasonldk). A
szaritds idotartama altaldban 2-24 6ra, elénydsen 4-8
ora.
A 2. szerint eldallitott el6katalizatort inert géazt és
emellett, vagy kizar6lag oxigént tartalmazd
atmoszféraban kalcindljuk. A géiziram oxigén-
tartalma elény6sen 0-21 térfogat%, kiilonosen
eldnyodsen 5-15 térfogat%. A kalcindldas hémérséklete
fligg az fémkeveréktol, értéke altalaban 400-600 °C,
elénydsen 450-550 °C, kiilondsen elénydsen 500 °C.
A 2. és/vagy 3. szerint elballitott eldkatalizatort
megemelt hdmérsékleten hidrogént tartalmazé nitro-
gén atmoszféraban redukaljuk. A hidrogén mennyi-
sége 0-100 térfogat%, elénybsen 0-25 térfogat%,
kiildndsen elénydsen 5 térfogat%. A redukcié
hémérséklete az alkalmazott fémkeveréktsl fiigg,

értéke altalaban 100-600 °C.
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Bizonyos esetekben eldnyds tovabba, ha az
elemkeverékhez szokéasos promotert vagy moderatort, igy
alkalifoldfém és/vagy alkalifém iont, eldnydsen hid-
roxid, karbonat, nitrdt vagy klorid formajaban, vagy egy
vagy tobb alkaliféldfémet és/vagy alkalifémet és/vagy
ezlistét keveriink. Ilyen megolddsokat ismertet az EP
0933130 szam irat a 4. oldal 39. soratél.

Az epoxidéaldsi eljarast 4ltalaban az alabbi
kériilmények kozott végezziik, amikor is eldny6sen
gazfazisban dolgozunk:

Az alkalmazott szénhidrogén molaris mennyisége a
szénhidrogén, oxigén és adott esetben higitégaz egyiittes
molszamara vonatkoztatva, valamint az egyes kompo-
nensek relativ moélardnya széles hatarok ko&zott
valtoztathaté, és altaldban a szénhidrogén/oxigén elegy
robbanashataratél fiigg. Altalaban a robbanashatar fol6tt
vagy alatt dolgozunk.

A szénhidrogén mennyisége az oxigénben &ltalaban
<2 mol% vagy >78 mol% (a szénhidrogén és az oxigén
egylttes molszamdra vonatkoztatva). A szénhidrogén-
tartalom elényoésen 0,5-2 mol%, az alsé robbanasi hatar
alatt dolgozva, és 78-99 mol% a felsé robbanasi hatar
folott dolgozva. A szénhidrogén-tartalom kiiléndsen
elényésen 1-2 mol%, illetve 78-90 mol%. A szén-
hidrogént eldnydsen feleslegben alkalmazzuk az
oxigénre vonatkoztatva (molaris alapon).

Az oxigén moléris mennyisége a szénhidrogén,
oxigén és higitégdz egyiittes molszamdara vonatkoztatva

széles hatarok koz6tt véltoztathaté. Az oxigént elé-
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nydsen a sztéchiometrikusnil kisebb mennyiségben
alkalmazzuk a szénhidrogénre vonatkoztatva. Az oxigén
mennyisége altaldban 1-21 mol%, kiiléndsen eldnyodsen
5-21 mol% a szénhidrogén és az oxigén egyiittes
molszdmara vonatkoztatva.

A szénhidrogénhez és az oxigénhez adott esetben
higitégaz adagolhatdé, amire példaként emlitheté a
nitrogén, hélium, argon, metan, széndioxid, szénmonoxid
¢s mas hasonldé, tilnyomorészt inert médon viselkeds
gaz. Alkalmazhaté az ismertetett inert komponensek
elegye is. Az inert komponens alkalmazisa az exoterm
oxidicidés reakcié soran felszabadulé hé eltavolitisara
alkalmas, és biztonsagtechnikai okokbél elényds. Ebben
az esetben a kiinduldsi gazelegy fent ismertetett
Osszetétele a robbanasi hatiaron beliil is alkalmazhaté,
vagyis a szénhidrogén és az oxigén relativ aranya
0,5:99,5-99,5:0,5 mol% is lehet.

A szénhidrogén és a katalizator érintkeztetési ideje
altalaban 5-60 masodperc.

Az eljarast 4ltalaban 120-300 °C, el6nydsen 180-250
°C hémérsékleten végezziik.

Az eljaradst kozelebbrdl az alabbi példakkal mutatjuk

be anélkiil, hogy az oltalmi kor a példakra korlatozédna.

1. példa

PO el6allitdsara alkalmazhaté aktiv katalizator
el6allitdsdhoz 77,6 mg réznitratot és 3,59 g mintegy 14
tomeg% ruténiumnitrozilnitrdt oldatot 2 ml vizben

oldunk, és az oldatot mintegy 10 g Al,03; hordozdhoz
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adjuk, és hagyjuk az oldatot felszivni. Az igy kapott
szilard anyagot 4 6ran keresztiil 100 °C hémérsékleten
vakuum szekrényben mintegy 2000 Pa (15 Hgmm)
nyomdason szaritjuk.

A kapott elékatalizatort ezutdn 12 6ran keresztiil 500
°C hdémérsékleten 10 térfogat% H,/N, elegyben 60 1/h
aramlasi sebességen redukaljuk. A redukcié utin 10 g
katalizatort folyamatosan iizemel§ szilarddagyas reak-
torban mintegy 20 masodperc tartézkodasi idé mellett 79
térfogat% propént és 21 térfogat% oxigént tartalmazd
gazeleggyel vizsgéaljuk. 217 °C belsé hémérsékleten az
elvezetett gdzadramban 680 ppm PO-tartalom mutathaté

ki.

2. példa

PO eldallitasara alkalmazhaté aktiv katalizator
eldallitdsahoz 77,6 mg réznitratot 5-6 ml vizben oldunk,
és az oldatot mintegy 10 g Al,0; hordozéval felszi-
vatjuk. A kapott szilard anyagot 4 6rdn keresztiil 100 °C
hémérsékleten és mintegy 2000 Pa (15 Hgmm) nyomason
vakuumszekrényben szaritjuk. Azonos mdédon, hatszor
egymas utdn mintegy 1,5 témeg% Ru-t tartalmazé
ruténiumnitrozilnitrdt oldatot visziink fel a hordozé
szivoképességének megfeleléen. Az egyes felviteli
lépések k6z6tt egyenként 4 Grds szaritasi 1épést végziink
a fent ismertetet médon.

Végiil a kapott el6katalizatort 12 6rdn keresztiil 500
°C hémérsékleten 10 térfogat% H,/N, gazelegyben 60 1/h

aramlasi sebességen redukaljuk.
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A redukci6 utdn 10 g katalizatort folyamatosan
lizemeld szilarddgyas reaktorban mintegy 20 masodperc
tartdzkodasi id6é mellett 79 térfogat% propént és 21
térfogat% oxigént tartalmazé gazeleggyel vizsgalunk.
200 °C bels6 hédmérséklet mellett a tivozé gazelegy PO-
tartalma mintegy 300 ppm.

3. példa

PO eloallitdsdra alkalmazhaté aktiv katalizator
eloallitasahoz 77,6 mg réznitratot 5-6 ml vizben oldunk,
¢s az oldatot mintegy 10 g Al,0; hordozdval
felszivatjuk. A kapott szilard anyagot 12 6rdn keresztiil
60 °C hémérsékleten és mintegy 2000 Pa (15 Hgmm)
nyomdson vadkuumszekrényben szaritjuk. Azonos médon
2,5 mg mennyiségben mintegy 20 témeg% Ru-t
tartalmazé ruténiumnitrozilnitrdt oldatot visziink fel és
az 1. példaban ismertetett médon szaritjuk.

A kapott eldkatalizatort végiil mintegy 12 O4ran
keresztiil 500 °C hémérsékleten 10 térfogat®% H,/N,
gazeleggyel 60 1/h dramlasi sebességgel redukaljuk.

A redukcié utan 10 g katalizitort folyamatosan
iizemeld szilarddgyas reaktorban mintegy 20 maésodperc
tartozkodasi idé mellett 79 térfogat% propént és 21
térfogat% oxigént tartalmazé gazeleggyel vizsgalunk.
200 °C belso6 homérséklet mellett az elvezetett gazelegy

PO-tartalma 280 ppm.

4. példa
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PO eléallitdsara alkalmazhaté aktiv katalizator
eléallitasdhoz 7,4g 10 tomeg% rodiumnitrit oldatot
mintegy 10 g Al,03; hordozdval felszivatunk. A kapott
szilard anyagot 4 oran keresztiil 100 °C hémérsékleten és
mintegy 2000 Pa (15 Hgmm) nyoméason vakuum-
szekrényben szaritjuk. Azonos mdédon 1,3 g mintegy 20
tomeg% Ru-t tartalmazé ruténiumnitrozilnitrat oldatot
visziink fel és 12 ordn keresztiil az ismertetett médon
vdkuumszekrényben szaritjuk.

A kapott eldkatalizdtort 4 o6rdn keresztiil 500 °C
hémérsékleten 10 térfogat% H,/N, gazeleggyel 60 1/h
aramlasi sebességgel redukaljuk.

A redukcié utian 1 g katalizatort folyamatosan
lizemel6 szildrddgyas reaktorban mintegy 20 masodperc
tart6zkodasi i1dé mellett 79 térfogat% propént és 21
térfogat% oxigént tartalmazé gazeleggyel vizsgalunk.
Mintegy 199 °C belsd homérséklet mellett az elvezetett
gazelegy PO-tartalma 360 ppm.

5. példa

PO eldallitasara alkalmazhaté aktiv katalizator
eld6allitasdahoz 343 mg talliumnitratot 5 g vizben oldunk,
és az oldatot mintegy 10 g Al,0; hordozdval allandé
mozgatas kdzben felszivatjuk. A kapott szilard anyagot 4
o6ran keresztiil 100 °C hémérsékleten és mintegy 2000 Pa
(15 Hgmm) nyomason vakuumszekrényben szaritjuk.
Azonos médon 776 mg réz(Il)nitrat 5 g vizben felvett

oldatat vissziik fel, és egy éjszakan keresztil 100 °C
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hémérsékleten és mintegy 2000 Pa (15 Hgmm) nyomason
vakuumszekrényben szaritjuk.

A kapott katalizdtort 12 6ran keresztiil 500 °C
homérsékleten 10 térfogat% H,/N, gazelegyben 60 I/h
aramlasi sebességgel redukaljuk.

A redukcié utdn 1 g katalizatort folyamatosan
izemelS szildrdagyas reaktorban mintegy 20 masodperc
tartozkodasi idé mellett 79 térfogat% propént és 21
térfogat% oxigént tartalmazé gézeleggyel vizsgalunk.
228 °C bels6 hémeérséklet mellett az elvezetett gazelegy

PO-tartalma 380 ppm.

6. példa

2,5 g 20 tomeg% ruténiumnitrozilnitrat oldatot 3 g
vizben oldunk, és az oldatot mintegy 10 g Al,0;
hordozén allandé mozgatas kézben felszivatjuk. A kapott
szilard anyagot 4 6ran keresztiil 100 °C hémérsékleten és
mintegy 2000 Pa (15 Hgmm) nyomison vikuum-
szekrényben szdritjuk. Azonos médon 109 mg 24 tomeg%
hexakloriridiumsav oldatbdél és 4,5 g vizbol eldallitott
oldatot visziink fel, és egy éjszakan keresztiil 100 °C
homérsékleten és mintegy 2000 Pa (15 Hgmm) nyoméson
vakuumszekrényben szaritjuk.

A kapott eldkatalizatort 12 6ran keresztiil 500 °C
homérsékleten 10 térfogat% H,/N, gazeleggyel 60 1/h
aramlési sebességgel redukaljuk.

A redukci6 utdn 1 g katalizdtort folyamatosan
lizemel6é szilarddgyas reaktorban mintegy 20 masodperc

tartozkodasi idé mellett 79 térfogat% propént és 21
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térfogat% oxigént tartalmazé gazeleggyel vizsgalunk.
208 °C belsé hémérséklet mellett az elvezetett gazelegy

PO-tartalma 540 ppm.

7. példa

343 mg talliumnitritot 5 g vizben oldunk, és az
oldatot 10 g Al1,0; hordozén allandé mozgatas kozben
felszivatjuk. A kapott szilard anyagot 4 Ordn keresztiil
100 °C hémérsékleten és mintegy 2000 Pa (15 Hgmm)
nyomason vdkuumszekrényben szaritjuk. Azonos moédon
1,3 g 20 témeg% ruténiumnitrozilnitrat oldatbél és 4 g
vizb6l eldéllitott oldatot szivatunk fel, és egy éjszakan
keresztiil 100 °C hémérsékleten és mintegy 2000 Pa (15
Hgmm) nyomason vikuumszekrényben szaritjuk.

A kapott elékatalizdtort 12 6ran keresztiil 500 °C
hémérsékleten 10 térfogat% H,/N, gazeleggyel 60 1/h
aramldsi sebességgel redukaljuk.

A redukcié utdn 1 g katalizatort folyamatosan
lizemeld szilardagyas reaktorban mintegy 20 mdsodperc
tartézkodasi idé mellett 79 térfogat% propént és 21
térfogat% oxigént tartalmazé gazeleggyel vizsgalunk.
211 °C belsé hémérséklet mellett az elvezetett gazelegy

PO-tartalma 390 ppm.

8. példa

17,86 g réznitratot 103 g vizben oldunk, és az
oldatot mintegy 10 g Al,0; hordozén allandé mozgatas
kdzben felszivatjuk. A kapott szilard anyagot 4 Oréan

keresztiil 100 °C hémérsékleten és mintegy 2000 Pa (15
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Hgmm) nyomason vdkuumszekrényben szaritjuk. Azonos
médon 43,52 g 14 témeg% ruténiumnitrozilnitrat
oldatbol és 71 g vizbol eldéllitott oldatot szivatunk fel,
és egy éjszakan keresztiil 100 °C hémérsékleten és
mintegy 2000 Pa (15 Hgmm) nyomdison vakuum-
szekrényben szaritjuk.

A kapott elékatalizatort 4 4éran keresztiill 500 °C
hémérsékleten 10 térfogat% H,/N, gazeleggyel 60 1/h
aramléasi sebességgel redukaljuk.

Ezutan 5 g kapott szilird anyagra 6 mg
pallddiumnitrat 2,25 g vizben felvett oldatat vissziik fel,
és egy éjszakan keresztiil 100% hémérsékleten vakuum-
szekrényben szaritjuk.

A kapott eldkatalizatort 8 6ran keresztiil 500 °C
homérsékleten 10 térfogat% H,/N, gazeleggyel 60 1/n
aramléasi sebességgel redukaljuk.

A redukcié utdn 1 g katalizdtort folyamatosan
izemelé szilarddgyas reaktorban mintegy 20 maésodperc
tartozkodasi id6 mellett 79 térfogat% propént és 21
térfogat% oxigént tartalmazé gazeleggyel vizsgalunk.
220 °C bels6 hdmérséklet mellett az elvezetett gazelegy

PO-tartalma mintegy 745 ppm.

9. példa

27,6 g mangénnitritot 103,5 g vizben oldunk, és az
oldatot 230 g Al,O; hordozén 4llandé mozgatas kézben
felszivatjuk. A kapott szilard anyagot 4 6rdn keresztiil
100 °C hdémérsékleten és mintegy 2000 Pa (15 Hgmm)

nyomason vikuumszekrényben szaritjuk.
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1,9 g vasnitrdatot 3,5 ml vizben oldunk, az oldatot a
fent eldallitott szilard anyaggal teljesen felszivatjuk, és
egy €jszakan keresztiil 100 °C h6mérsékleten és mintegy
2000 Pa (15 Hgmm) nyomason vakuumszekrényben
szaritjuk.

A kapott eldkatalizatort 4 6éran keresztiil 500 °C
hémérsékleten 10 térfogat% H,/N, gazeleggyel 60 1/h
aramlasi sebességgel redukaljuk.

Ezutian 5 g kapott szilard anyagra 259 mg réznitrat
2,25 g vizben felvett oldatat viszziik fel és egy éjszakan
keresztiil 100 °C hémérsékleten vakuumszekrényben
szaritjuk.

A kapott elbkatalizatort 8 O4ran keresztiil 500 °C
homérsékleten 10 térfogat% H,/N, géazeleggyel 60 1/h
aramlasi sebességgel redukialjuk.

A redukcié utdn mintegy 1 g katalizatort.
folyamatosan {izemeld szilardagyas reaktorban mintegy
20 masodperc tartézkodasi id6 mellett 79 térfogat%
propént és 21 térfogat% oxigént tartalmazé gazeleggyel
vizsgalunk. 240 °C belsé homérséklet mellett az

elvezetett gdzelegy PO-tartalma 1984 ppm.

10. példa

2,76 g mangannitriatot 103,5 g vizben oldunk, és az
oldatot mintegy 230 g Al1,0; hordozdén 4llandé mozgatas
koézben felszivatjuk. A kapott szildrd anyagot 4 6ran
keresztiil 100 °C hémérsékleten és mintegy 2000 Pa (15
Hgmm) nyoméson vdkuumszekrényben szaritjuk. Azonos

moédon 33,92 réznitrat 95 g vizben felvett oldatat
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szivatjuk fel, és egy éjszakan keresztil 100 °C
hémérsékleten és mintegy 2000 Pa (15 Hgmm) nyoméason
vakuumszekrényben szaritjuk.

A kapott eldkatalizdtort 12 6ran keresztil 500 °C
hémérsékleten 10 térfogat% H,/N, gézeleggyel 60 I/h
aramlasi sebességgel redukaljuk.

Ezutan 5 g kapott szilard anyagra 6 mg 43,5 tomeg%
tetraklérarany oldatbdl és 2,25 g vizbdl eldallitott
oldatot visziink fel, és egy éjszakan keresztiil 100 °C
homérsékleten vakuumszekrényben szaritjuk.

A kapott eldkatalizatort 8 6ran keresztil 500 °C
homérsékleten 10 térfogat% H,/N, gazeleggyel 60 1/h
aramlasi sebességgel redukaljuk.

A redukci6 utdn 1 g katalizatort folyamatosan
izemeld szildrdagyas reaktorban mintegy 20 masodperc
tartozkodasi id6 mellett 79 térfogat% propént és 21
térfogat% oxigént tartalmazé gézeleggyel vizsgalunk.
230 °C bels6é homérséklet mellett az elvezetett gazelegy

PO-tartalma 982 ppm.
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Szabadalmi igénypontok

1. Eljards szénhidrogének epoxidaldsara oxigénnel,
azzal jellemezve, hogy az eljarast Cu, Ru, Rh, Pd, Os,
Ir, Pt, Au, In, Tl, Mn és Ce kéziil megvalasztva legaldabb
két fémet tartalmazé keverék jelenlétében végezziik, ahol
a keverék legfeljebb 200 m?/g BET feliiletii hordozéra

van felvive.

2. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,

hogy a hordozé BET feliilet legfeljebb 100 m?%/g.

3. Az 1. vagy 2. igénypont szerinti eljaris, azzal

jellemezve, hogy a hordoz6 Al,0;

4. Az 1-3. igénypontok barmelyike szerinti eljaras,
azzal jellemezve, hogy a szénhidrogén propén és/vagy

butén.

5. Az 1-4. igénypontok barmelyike szerinti eljaras,
azzal jellemezve, hogy CuRu, TiIMn, CuRh, IrRu, AuRu,
MnCu, Rulr valamint CuRuPd, CuRuln, CuRuTl,
CuRuMn, CuRuAu, CuRulr, CuRuCe, MnCuln, MnCuAu,
MnCuCe, MnTICu, MnTIlAu, MnTlIn, MnTIPd, MnTIRh,
MnTIPt koézil megvalasztott egy vagy tébb fém

keveréket alkalmazunk.

6. Cu, Ru, Rh, Pd, Os, Ir, Pt, Au, In, Tl, Mn és Ce

koziil megvélasztott legalabb két fémet tartalmazé
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keverék alkalmazasa legfeljebb 200 m?/g BET feliileti
hordozéra felvive, katalizdtorként szénhidrogének

epoxidalasara.

7. A 6. igénypont szerinti alkalmazas, ahol a fém
keverék CuRu, TIMn, CuRh, IrRu, AuRu, MnCu, Rulr
valamint CuRuPd, CuRuln, CuRuTI, CuRuMn, CuRuAu,
CuRulr, CuRuCe, MnCuln, MnCuAu, MnCuCe, MnTICu,
MnTlAu, MnTlIn, MnTIPd, MnTIRh, MnTIPt.
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