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COMPOSICAO CATALISADORA, METODO, ARTIGO CATALISADOR,
E, SISTEMA PARA TRATAR UM GAS DE ESCAPE

FUNDAMENTOS
Campo da Invencao:
[001] A presente invencdo se refere a catalisadores, artigos, e
métodos para tratar gis de escape de combustao.
Descri¢cao da Técnica Relacionada:
[002] A combustao de combustivel com base em hidrocarboneto em
estacoes de energia elétrica e em motores produz gas de combustdo ou escape
que contém, em grande parte, nitrogé€nio relativamente benigno (N,), vapor de
agua (H,O), e di6xido de carbono (CO,). Mas os gases de combustdo e escape
também cont€ém, em parte relativamente pequena, substancias nocivas e/ou
toxicas, tais como monodxido de carbono (CO) a partir de combustiao
incompleta, hidrocarbonetos (HC) a partir de o6xidos de nitrogénio de
combustivel ndo queimado (NOx) a partir de temperaturas de combustdo
excessivas, € matéria particulada (principalmente fuligem). Para mitigar o
impacto ambiental de gis de combustdo e de escape liberado para a
atmosfera, é desejavel eliminar ou reduzir a quantidade dos componentes
indesejaveis, preferivelmente por um processo que por sua vez ndo gera
outras substincias nocivas ou toxicas.
[003] Tipicamente, gases de combustdo a partir de estacOes de
energia elétrica e motores de gis de queima pobre de gases de escape
possuem um efeito de oxidacdo liquida devido a alta propor¢cdo de oxigé€nio
que € provido para garantir a combustdo adequada do combustivel de
hidrocarboneto. Em tais gases, um dos componentes mais onerosos para
remover é o NOX, que inclui 6xido nitrico (NO), diéxido de nitrogénio (NO,),
e Oxido nitroso (N,O). A reducdo de NOx para N, € particularmente
problemdtica ji4 que o gis de escape contém oxigénio suficiente para

favorecer reacdes de oxidacdo em vez de reducdo. Ndo obstante, NOx pode
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ser reduzido por um processo comumente conhecido como Reduc¢do Catalitica
Seletiva (SCR). Um processo de SCR envolve a conversdo de NOx, na
presenca de um catalisador e com o auxilio de um agente redutor, tal como
amoOnia, para nitrogénio elementar (N,) e 4gua. Em um processo de SCR, um
redutor gasoso tal como amodnia € adicionado a uma corrente de gds de escape
antes de contactar o gds de escape com o catalisador de SCR. O redutor é
absorvido para o catalisador e a reacdo de reducdo de NOx ocorre j4 que os
gases passam através de ou sobre o substrato catalisado. A equagdo quimica
para reacoes de SCR estequiométricas usando amonia é:

4NO + 4NH; + O, — 4N, + 6H,0

2NO; + 4NH;3 + O, — 3N, + 6H,O

NO + NO; + 2NH;3; — 2N, + 3H,0
[004] Zeolitas (isto €, aluminosilicatos) tendo BEA, MOR, CHA ou
certas outras substincias sd3o conhecidas como uteis como catalisadores de
SCR. Tais zedlitas possuem uma estrutura pseudo-cristalina ou cristalina
molecularmente porosa construida primariamente de alumina e silica. O
desempenho catalitico destas zedlitas pode ser aprimorado incorporando um
metal — por exemplo, por uma troca catidnica em que uma por¢do de espécies
16nicas existindo para a superficie da estrutura é substituida por cétions de
metal, tais como Cu?'. Tipicamente, concentracdes de metal maiores
correspondem com maior desempenho catalitico.
[005] Enquanto o desempenho de SCR de tais catalisadores ¢é
aceitdvel em temperaturas de gas de escape normal de um motor de diesel, o
catalisador pode se tornar exposto aos picos de temperatura inesperados (por
exemplo, > 800°C) durante a sua vida util. Em geral, uma estabilidade
hidrotérmica de zedlita pode ser aprimorada aumentando a razdo de silica
para alumina da zedlita (SAR). No entanto, maiores SARs tipicamente
limitam a quantidade de metal que podem ser carregadas na zedlita.

[006] Zedlitas CHA carregadas com cobre sdo conhecidas para
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prover desempenho de CSR adequado provido que o catalisador nio ¢é
exposto as temperaturas em excesso de 800°C. No entanto, ainda existe uma
necessidade por catalisadores de SCR aprimorados que sdo capazes de
suportar até temperaturas mais altas com pouca ou nenhuma desativagdo. A
presente invengao satisfaz esta necessidade dentre outras.

SUMARIO DA INVENCAO
[007] Surpreendentemente, foi descoberto que zedlitas promovidas
por metal tendo uma estrutura de AEI e uma razdo de silica para alumina
(SAR) de cerca de 20 até cerca de 30 sdao mais hidrotermicamente estaveis se
comparadas com outros catalisadores de zeodlita com similares SARs e
similares carregamentos de metal. Os catalisadores da presente invencao
proveem desempenho catalitico aprimorado em aplicacdes tais como reducao
catalitica seletiva (SCR) de NOx e oxidacdo de amodnia quando comparados
com outros catalisadores, particularmente apds os catalisadores serem
sujeitados as altas temperaturas.
[008] De maneira apropriada, em um aspecto da invencao, € provida
uma composi¢ao catalisadora compreendendo uma peneira molecular de
aluminosilicato tendo uma estrutura de AEI e uma razdo molar de silica para
alumina de cerca de 20 até cerca de 30 e cerca de 1 até cerca de 5 porcento em
peso de um metal promotor, com base no peso total do material de peneira
molecular.
[009] De acordo com outro aspecto da inven¢do, é provido um
método para tratar um gas de escape compreendendo (a) contactar um gés de
escape compreendendo NOx e um redutor com uma composicao catalisadora
descrita aqui; e (b) reduzir seletivamente pelo menos uma por¢do de NOx
para N, e H,O.
[0010] De acordo com outro aspecto da inven¢do, é provido um
Artigo catalisador compreendendo uma composi¢ao catalisadora descrita aqui

e um substrato com o qual e/ou em que o catalisador esta disposto.
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[0011] De acordo com mais um aspecto da invencdo, € provido
sistema para tratar gis de escape compreendendo (a) um Artigo catalisador
descrita aqui; e (b) um ou mais componentes a montante selecionado a partir
de um catalisador de oxidacdo de diesel, um catalisador de absorvedor de
NOx, um capturador de NOx pobre, um filtro, um injetor de NHs, e um

catalisador de SCR; e (c) opcionalmente um catalisador de fuga de amonia a

jusante.
BREVE DESCRICAO DAS FIGURAS
[0012] A Figura 1 mostra um padrao de XRD de um aluminosilicato
de AEI tendo um SAR de 22.
[0013] As Figuras 2a e 2b mostram desempenho de conversdo de

NOx de aluminosilicatos de AEI carregados com cobre e aluminosilicatos de
CHA carregados com cobre apods envelhecimento hidrotérmico de alta
temperatura e moderado.

[0014] A Figura 3 mostra o desempenho de conversdao de NHj; de
aluminosilicatos de AEI carregados com cobre apds envelhecimento
hidrotérmico de alta temperatura.

[0015] E, as Figuras 4a, 4b, e 4c mostram o desempenho de NOx e
NH; de aluminosilicatos de AEI, CHA, e BEA carregados com cobre apds
envelhecimento pobre/rico.

DESCRICAO DETALHADA DAS MODALIDADES PREFERIDAS DA
INVENCAO

[0016] Em uma modalidade preferida, a inven¢do € direcionada para
um Artigo catalisador para aprimorar a qualidade do ar ambiental,
particularmente para aprimorar emissoes de gis de combustio ou outro gas de
escape geradas por plantas de energia, turbinas de gis, motores de combustao
interna de queima pobre, e semelhantes. Emissdoes de gias de escape sdo
aprimoradas, pelo menos em parte, reduzindo as concentracdes de NOx e/ou

NH; de géis de escape de queima pobre por uma faixa de temperatura de
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operacdo vasta. Catalisadores uteis sdo aqueles que reduzem seletivamente
NOx e/ou oxidam amodnia em um ambiente de oxidacdo (isto €, um
catalisador de SCR e/ou catalisador de AMOX).

[0017] Em certas modalidades, é provido uma composi¢io
catalisadora compreendendo a material de zedlita tendo uma estrutura de AEI
e uma razdo molar de silica para alumina (SAR) de cerca de 20 até cerca de
30 e cerca de 1 até cerca de 10 porcento em peso de um metal promotor com
base no peso total do material de zedlita.

[0018] Zeodlitas preferidas sd@o aluminosilicatos tendo uma estrutura
cristalina ou pseudo-cristalina de AEI. Como usado aqui, o termo “AEI” se
refere a um tipo de estrutura de AEI como reconhecido por International
Zeolite Association (IZA) Structure Commission. A maioria da estrutura de
zeodlita de aluminosilicato € construida de alumina e silica, mas pode incluir
metais de estrutura diferentes do que aluminio (isto €, zedlitas substituidas por
metal). Como usado aqui, o termo “substituido por metal” com relacdo a uma
zeolita quer dizer uma estrutura de zedlita tendo um ou mais dtomos de
estrutura de aluminio ou silicio substituidos por um metal de substituicdo. Em
contraste, o termo “metal trocado” quer dizer uma zedlita tendo estrutura
extra ou fons de metal livres associados com a estrutura de armag¢ao, mas nao
formam parte da estrutura em si. Exemplos das armagdes de AEI substituidas
com metal incluem aquelas que compreendem atomos de ferro e/ou cobre da
armacdo. Qualquer isotipo de aluminosilicato de AEI é adequado para a
presente invengao.

[0019] Preferivelmente, a fase cristalina primdria da peneira
molecular é AEI, apesar de outras fases cristalinas tais como FAU também
poderem estar presentes. Em certas modalidades, a fase cristalina priméria
compreende pelo menos cerca de 90 porcento em peso AEI, preferivelmente
pelo menos cerca de 95 porcento em peso AEIL, e ainda mais preferivelmente

pelo menos cerca de 98 ou pelo menos cerca de 99 porcento em peso AEL A
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peneira molecular pode conter FAU em quantidades minimas,
preferivelmente menos do que 5 porcento em peso, € ainda mais
preferivelmente menos do que cerca de 2 porcento em peso, ou ainda menos
do que cerca de 1 porcento em peso. Preferivelmente, a peneira molecular de
AEI € substancialmente livre de outras fases cristalinas e ndo é um
intercrescimento de dois ou mais tipos de armacgdo. Por ‘“substancialmente
livre” com relagdo a outras fases cristalinas, se quer dizer a peneira molecular
contém pelo menos 99 porcento em peso AEI.

[0020] Zeodlitas preferidas possuem uma razdo molar de silica para
alumina (SAR) de cerca de 20 até cerca de 30, mais preferivelmente cerca de
20 até cerca de 25, por exemplo, cerca de 20 até cerca de 22, cerca de 22 até
cerca de 25, ou cerca de 25 até cerca de 30. A razdo de silica para alumina das
zeolitas pode ser determinada por andlise convencional. Esta razdo deve
representar, tdo proximo quanto for possivel, a razdo na armacdo atOmica
rigida do cristal da zedlita e para excluir silicio ou aluminio no ligante ou na
forma catibnica ou outra forma dentro dos canais. J4 que pode ser dificil
medir diretamente a razdo de silica para alumina da zedlita apds ter sido
combinada com um material ligante, particularmente um ligante de alumina,
estas razoes de silica para alumina sdo expressas em termos de SAR da zedlita
por si s0, isto €, antes da combina¢do da zedlita com os outros componentes
catalisadores.

[0021] Em adicdo a zedlita de AEI, a composicdo catalisadora
compreende pelo menos um metal promotor disposto em e/ou dentro do
material de zedlita como metais de estrutura extra. Como usado aqui, um
“metal de estrutura extra” € um que reside dentro da peneira molecular e/ou
em pelo menos uma por¢cdo da superficie de peneira molecular,
preferivelmente ja que as espécies 10nicas, ndo inclui aluminio, € ndo inclui
atomos que constituem a estrutura da peneira molecular. Preferivelmente, a

presenca de metais promotores facilita o tratamento de gases de escape, tais
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como gds de escape a partir de um motor de diesel, incluindo processos tais
como reducao de NOx, oxidacao de NHj3, e armazenamento de NOX.

[0022] O metal promotor pode ser qualquer um dos metais
cataliticamente ativos reconhecidos que sdo usados na industria de catalisador
para formar zedlitas de troca de metal, particularmente estes metais que sao
conhecidos como cataliticamente ativos para tratar gases de escape derivados
de um processo de combustao. Metais particularmente preferidos sdo uteis na
reducdo de NOx e processos de armazenamento. Metal promotor deve ser
interpretado vastamente e especificamente inclui cobre, niquel, zinco, ferro,
tungsténio, molibdénio, cobalto, titdnio, zirconio, manganés, cromo, vanidio,
niébio, bem como estanho, bismuto e antimdnio; metais do grupo da platina,
tais como ruténio, rédio, palddio, indio, platina, e metais preciosos tais como
ouro e prata. Metais de transicdo preferidos sdo metais de base, e metais de
base preferidos incluem aqueles selecionados a partir do grupo que consiste
de cromo, manganés, ferro, cobalto, niquel, e cobre, e misturas dos mesmos.
Em uma modalidade preferida, pelo menos um dos metais promotores &
cobre. Outros metais promotores preferidos incluem ferro, particularmente em
combinac¢do com cobre.

[0023] Em certas modalidades, o metal promotor estd presente em o
material de zedlita em uma concentracdo de cerca de 0,1 até cerca de 10
porcento em peso (% em peso) com base no peso total da zedlita, por exemplo
a partir de cerca de 0,5 % em peso até cerca de 5 % em peso, a partir de cerca
de 0,5 até cerca de 1 % em peso, a partir de cerca de 1 até cerca de 5 % em
peso, cerca de 2,5 % em peso até cerca de 3,5 % em peso, e cerca de 3 % em
peso até cerca de 3,5 % em peso. Para modalidades que usam cobre, ferro, ou
a combinacdo dos mesmos, a concentracdo destes metais de transicdo no
material de zeodlita preferivelmente € de cerca de 1 até cerca de 5 porcento em
peso, mais preferivelmente cerca de 2,5 até cerca de 3,5 porcento em peso.

[0024] Em certas modalidades, o metal promotor, tal como cobre, estd
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presente em uma quantidade a partir de cerca de 2.856 (80) até cerca de 4.284
g/m? (120 g/ft3) da zedlita ou carregamento de revestimento lavédvel, incluindo
por exemplo, cerca de 3.034,5 (85) até cerca de 3.391,5 g/m’ (95 g/ft3), ou
cerca de 3.213 (90) até cerca de 3.391,5 g/m? (95 g/ft3).

[0025] Em certas modalidades, o metal promotor estd presente em
uma quantidade relativa a quantidade de aluminio na zedlita, designadamente
o aluminio de estrutura. Como usado aqui, a razdo de metal
promotor:aluminio (M:Al) é baseada na relativa quantidade molar de metal
promotor para Al de estrutura molar na zedlita correspondente. Em certas
modalidades, o catalisador material possui uma razao de M:Al de cerca de 0,1
até cerca de 1,0, preferivelmente cerca de 0,2 até cerca de 0,5. Uma razio de
M:Al de cerca de 0,2 até cerca de 0,5 € particularmente util onde M € cobre, e
mais particularmente onde M € cobre e 0 SAR da zeodlita € cerca de 20 a 25.
[0026] Em um exemplo, uma zedlita de troca de metal € criada
misturando a zedlita em uma solu¢do contendo precursores soliveis dos
metais cataliticamente ativos. O pH da soluc¢ao pode ser ajustado para induzir
a precipitacdo dos cdtions de metal cataliticamente ativo na ou dentro da
estrutura de zedlita (mas ndo incluindo a armagdo de zedlita). Por exemplo,
em uma modalidade preferida, um material de zedlita de AEI € imerso em
uma solucdo contendo nitrato de cobre para um tempo suficiente para permitir
a incorporacao dos cétions de cobre cataliticamente ativo para a estrutura de
peneira molecular pela troca i6nica. fons de cobre ndo trocados sio
precipitados. Dependendo da aplicagdo, uma por¢do dos ions nao trocados
podem permanecer no material de peneira molecular como cobre livre. A
zeOllita de troca de metal entdo pode ser lavada, seca, e calcinada.

[0027] Em geral, troca i6nica de cétion de metal catalitico para ou na
peneira molecular pode ser realizada em temperatura ambiente ou em uma
temperatura até cerca de 80° C sobre um periodo de cerca de 1 a 24 horas em

um pH de cerca de 7. O material de peneira molecular catalitica resultante é
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preferivelmente seca em cerca de 100 a 120°C durante a noite e calcinada em
uma temperatura de pelo menos cerca de S00°C.

[0028] Em certas modalidades, a composi¢cdo catalisadora
compreende a combinacdo de pelo menos um metal promotor e pelo menos
um metal alcalino ou metal alcalino terroso, em que os metais de transi¢ao e
metais alcalinos ou metais alcalinos terrosos sdo dispostos no ou dentro do
material de zedlita. O metal alcalino ou alcalino terroso pode ser selecionado
a partir de sddio, potdssio, rubidio, césio, magnésio, célcio, estroncio, bdario,
ou alguma combinacdo dos mesmos. Como usado aqui, a frase “metal
alcalino ou alcalino terroso” ndo quer dizer os metais alcalinos e metais
alcalinos terrosos sao usados na alternativa, mas em vez disso um ou mais
metais alcalinos podem ser usados sozinhos ou em combinacdo com um ou
mais metais alcalinos terrosos € que um ou mais metais alcalinos terrosos
podem ser usados sozinhos ou em combinagdo com um ou mais metais
alcalinos. Em certas modalidades, metais alcalinos sdo preferidos. Em certas
modalidades, metais alcalinos terrosos sdo preferidos. Metais alcalinos ou
alcalinos terrosos preferidos incluem célcio, potédssio, e combinagcdes dos
mesmos. Em certas modalidades, a composicado catalisadora é essencialmente
livte de magnésio e/ou bario. Em certas modalidades, o catalisador €
essencialmente livre de qualquer metal alcalino ou alcalino terroso exceto
célcio e potassio. Em certas modalidades, o catalisador € essencialmente livre
de qualquer metal alcalino ou alcalino terroso exceto cdlcio. e em certas
outras modalidades, o catalisador € essencialmente livre de qualquer metal
alcalino ou alcalino terroso exceto potédssio. Como usado aqui, o termo
“essencialmente livre” quer dizer que o material ndo possui uma quantidade
aprecidvel do metal particular. Ou seja, o particular metal ndo esta presente na
quantidade que pode afetar as propriedades fisicas e/ou quimicas bésicas do
material, particularmente com relacdo a capacidade do material para reduzir

seletivamente ou armazenar NOX.
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[0029] Em certas modalidades, o material de zedlita possui um
conteido de alcalinos de menos do que 3 porcento em peso, mais
preferivelmente menos do que 1 porcento em peso, € ainda mais
preferivelmente menos do que 0,1 porcento em peso.

[0030] Em certas modalidades, o metal alcalino e/ou alcalino terroso
(coletivamente AM) est4 presente in o material de zedlita em uma quantidade
com relacdo a quantidade de metal promotor (M) na zedlita. Preferivelmente,
o M e AM estdo presentes, respectivamente, em uma razao molar de cerca de
15:1 até cerca de 1:1, por exemplo, cerca de 10:1 até cerca de 2:1, cerca de
10:1 até cerca de 3:1, ou cerca de 6:1 até cerca de 4:1, particularmente foram
M é cobre e AM ¢ célcio. Em certas modalidades que incluem um metal
alcalino e/ou alcalino terroso tal como célcio, a quantidade de cobre presente
¢ menor do que 2,5 porcento em peso, por exemplo menos do que 2 porcento
em peso ou menos do que 1 porcento em peso, com base no peso da zedlita.
[0031] Em certas modalidades, a relativa quantidade cumulativa de
metal promotor (M) e metal alcalino e/ou alcalino terroso (AM) esta presente
no material de zedlita em uma quantidade relativa a quantidade de aluminio
na zedlita, designadamente o aluminio de estrutura. Como usado aqui, a razao
de (M+AM):Al esta baseada nas relativas quantidades molares de M + AM
para Al de estrutura molar na correspondente zedlita. Em certas modalidades,
o catalisador material possui uma razdo de (M+AM):Al de ndo mais do que
cerca de 0,6. Em certas modalidades, a razao de (M+AM):Al nao é mais do
que 0,5, por exemplo, cerca de 0,05 até cerca de 0,5, cerca de 0,1 até cerca de
0,4, ou cerca de 0,1 até cerca de 0,2.

[0032] O metal promotor e metal alcalino/alcalino terroso podem ser
adicionados a peneira molecular através de qualquer técnica conhecida tal
como troca i0nica, impregnacao, substitui¢cao isomorfa, etc. O metal promotor
e o metal alcalino ou alcalino terroso podem ser adicionados ao material de

zellita em qualquer ordem (por exemplo, o metal pode ser trocado antes,
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apds, ou concorrentemente com o metal alcalino ou alcalino terroso), mas
preferivelmente o metal alcalino ou alcalino terroso € adicionado antes ou
concorrentemente com o metal promotor, particularmente quando o metal
alcalino terroso € cdlcio e o metal promotor é cobre.

[0033] Em certas modalidades, os catalisadores de zedlita promovidos
por metal da presente invencdo também contém uma quantidade
relativamente grande de cério (Ce). Em certas modalidades, a concentracio de
cério no catalisador material estd presente em uma concentragdo de pelo
menos cerca de 1 porcento em peso, com base no peso total da zedlita.
Exemplos de concentracdes preferidas incluem pelo menos cerca de 2,5
porcento em peso, pelo menos cerca de 5 porcento em peso, pelo menos cerca
de 8 porcento em peso, pelo menos cerca de 10 porcento em peso, cerca de
1,35 até cerca de 13,5 porcento em peso, cerca de 2,7 até cerca de 13,5
porcento em peso, cerca de 2,7 até cerca de 8,1 porcento em peso, cerca de 2
até cerca de 4 porcento em peso, cerca de 2 até cerca de 9,5 porcento em peso,
e cerca de 5 até cerca de 9,5 porcento em peso, com base no peso total da
zellita. Em certas modalidades, a concentracdo de cério no catalisador
material é cerca de 1.785 (50) até cerca de 19.635 g/m?® (550 g/ft®). Outras
faixas de Ce incluem: acima de 3.570 g/m® (100 g/ft3), acima de 7.140 g/m?
(200 g/ft?), acima de 10.710 g/m? (300 g/ft3) acima de 14.280 g/m> (400 g/ft3),
acima de 17.850 g/m? (500 g/ft3), a partir de cerca de 2.677,5 (75) até cerca de
12.495 g/m* (350 g/ft3), a partir de cerca de 3.570 (100) até cerca de 10.710
g/m?® (300 g/ft3), e a partir de cerca de 3.570 (100) até cerca de 8.925 g/m?
(250 g/ft3).

[0034] Em certas modalidades, a concentracio de Ce excede a
quantidade méxima tedrica disponivel para a troca na zedlita promovida por
metal. De maneira apropriada, em algumas modalidades, Ce estd presente em
mais do que uma forma, tal como fons de Ce, céria monomérica, céria

oligomérica, e combinagdes dos mesmos, provido que a dita céria oligomérica
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possui um tamanho de cristal médio de menos do que 5 pum, por exemplo
menos do que 1 um, cerca de 10 nm até cerca de 1 um, cerca de 100 nm até
cerca de 1 um, cerca de 500 nm até cerca de 1 um, cerca de 10 até cerca de
500 nm, cerca de 100 até cerca de 500 nm, e cerca de 10 até cerca de 100 nm.
Como usado aqui, o termo ‘“céria monomérica” quer dizer CeO, como
moléculas individuais ou por¢des que residem livremente em e/ou na zedlita
ou fracamente ligada com a zedlita. Como usado aqui, o termo ‘“céria
oligomérica” quer dizer CeO; nanocristalina que reside livremente em e/ou na
zellita ou fracamente ligada com a zedlita.

[0035] Catalisadores da presente invengdo sdo aplicaveis para
sistemas de reagdo catalitica heterogénea (isto €, catalisador sélido em contato
com um reagente gasoso). Para aprimorar a area de superficie de contato,
estabilidade mecanica, e/ou caracteristicas de escoamento de fluido, os
catalisadores podem ser dispostos em e/ou dentro de um substrato,
preferivelmente um substrato poroso. Em certas modalidades, um
revestimento lavéavel contendo o catalisador € aplicado a um substrato inerte,
tal como placa de metal corrugada ou um tijolo de cordierita de favo de mel.
Alternativamente, o catalisador é amassado junto com outros componentes
tais como preenchedores, ligantes, e agentes de reforco, em uma pasta
extrusdavel que entdo € extrusada através de uma matriz para formar um tijolo
de bloco de metal. De maneira apropriada, em certas modalidades é provido
um Artigo catalisador compreendendo um catalisador de zedlita de AEI
promovido por metal descrito aqui revestido em e/ou incorporado em um
substrato.

[0036] Certos aspectos da inven¢do proveem um revestimento lavavel
catalitico. O revestimento lavdvel compreendendo o catalisador de AEI
descrito aqui € preferivelmente uma solucdo, suspensdo, ou pasta fluida.
Revestimentos adequados incluem revestimentos de superficie, revestimentos

que penetram uma porcdao do substrato, revestimentos que permeiam O
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substrato, ou alguma combina¢do dos mesmos.

[0037] Em certo aspecto, a inveng¢do ¢ uma composi¢ao catalisadora
compreendendo peneira molecular de AEI de cristais de aluminosilicato tendo
um tamanho de cristal médio (isto €, de cristais individuais incluindo cristais
geminados) de mais do que cerca de 0,5 um, preferivelmente entre cerca de
0,1 e cerca de 15 um, tal como cerca de 0,5 até cerca de 5 um, cerca de 0,7
até cerca de 1,5 um, cerca de 1 até cerca de 5 um, ou cerca de 1 pm até cerca
de 10 pm, particularmente para catalisadores que sdo livres ou
substancialmente livres de halogénios, tais como fldor. O tamanho de cristal é
o comprimento de uma borda de uma face do cristal, preferivelmente a borda
mais longa provida que os cristais ndo sdo conformados em agulha. A
medicao direta do tamanho de cristal pode ser realizada usando métodos de
microscopia, tais como SEM e TEM. Por exemplo, a medi¢gdo por SEM
envolve examinar a morfologia de materiais em altas ampliacdes (tipicamente
1000x a 10.000x). O método de SEM pode ser realizado distribuindo uma
por¢do representativa da zedlita em pé em uma quantidade adequada tal que
partigos individuais sdo razoavelmente igualmente espalhados pelo campo de
visdo em 1000x a 10.000x de ampliacdo. A partir desta populacdo, uma
amostra estatisticamente significativa de cristais individuais aleatorios (por
exemplo, 50 a 200) sdo examinados e as dimensdes mais longas dos cristais
individuais paralelos com a linha horizontal da borda reta sdo medidas e
gravadas. (Partigos que sdo agregados policristalinos claramente grandes nao
devem ser incluidos as medi¢cdes.) Com base nestas medi¢des, a média
aritmética dos tamanhos de cristal de amostra € calculada.

[0038] Em adicdo ao tamanho de cristal médio, composi¢cdes
catalisadoras preferivelmente possuem uma maioria dos tamanhos de cristal
sdo maiores do que cerca de 0,5 um, preferivelmente entre cerca de 0,5 e
cerca de 15 pum, tal como cerca de 0,5 até cerca de 5 um, cerca de 0,7 até

cerca de 5 um, cerca de 1 até cerca de 5 um, cerca de 1,5 até cerca de 5,0 um,
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cerca de 1,5 até cerca de 4,0 um, cerca de 2 até cerca de 5 um, ou cerca de 1
um até cerca de 10 pm. Preferivelmente, o primeiro e o terceiro quartis da
amostra de tamanhos de cristais € maior do que cerca de 0,5 um,
preferivelmente entre cerca de 0,5 e cerca de 15 um, tal como cerca de 0,5 até
cerca de 5 um, cerca de 0,7 até cerca de 5 um, cerca de 1 até cerca de 5 um,
cerca de 1,5 até cerca de 5,0 um, cerca de 1,5 até cerca de 4,0 um, cerca de 2
até cerca de 5 um, ou cerca de 1 um até cerca de 10 um.

[0039] Em certos aspectos, o catalisador é uma zedlita de AEI
promovida por metal tendo um SAR de cerca de 15 até cerca de 25, tal como
cerca de 15 até cerca de 17, e tendo um tamanho de cristal médio de cerca de
0,1 até cerca de 10 um, tal como cerca de 0,5 a 5 um, ou 0,5 a 1,5 um,
particularmente onde tal catalisador € livre ou substancialmente livre de
halogénios, tais como fluor. Metais promotores preferidos para tal catalisador
incluem cobre e ferro. Preferivelmente, tais zeolitas de AEI sao sintetizadas
usando um modelo de hidroxido de N,N-Dimetil-3,5-dimetilpiperidinio. Tais
catalisadores demonstram alta durabilidade hidrotérmica e também produzem
altas conversodes de NOx quando usados como catalisadores de SCR.

[0040] Em certos aspectos, a invencdo € um catalisador de SCR
compreendendo dois ou mais materiais cataliticos arranjados em zonas
separadas ou formuladas como misturas. Por exemplo, em certos aspectos, o
catalisador de SCR compreende uma primeira zona compreendendo uma
zeolita de AEI promovida por metal como definido aqui, € uma segunda zona
contendo um segundo catalisador tal como um catalisador de SCR. A primeira
e a segunda zonas podem estar em um Unico substrato, tal como filtro de
escoamento de parede ou um favo de mel de fluxo através, ou em substratos
separados, mas sdao preferivelmente dispostos em ou estdo dentro de uma
unica unidade de substrato. Exemplos de um segundo catalisador incluem
peneiras moleculares, tais como aluminosilicatos, silicoaluminofosfatos, e

ferrosilicatos incluindo peneiras moleculares de poro pequeno, peneiras
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moleculares de poro médio, e peneiras moleculares de poro grande. Para
certas aplicacdes, zedlitas de poro pequeno e SAPOs sdo preferidos. um
exemplo de uma peneira molecular de poro pequeno é CHA. Outro exemplo
de uma peneira molecular de poro pequeno é AFX. Outras peneiras
moleculares de poro pequeno incluem AEI, DDR, LEV, ERI, RHO, AFX,
AFT, e KFI. Outras peneiras moleculares tteis incluem BEA, MFI, MOR, e
FER. A peneira molecular do segundo catalisador pode estar na forma de H*,
e/ou pode ser trocada com um metal de transi¢ao, tal como Cu, Fe, Ni, Co, e
Mn, um metal nobre tal como Au, Ag, Pt, Pd, e Ru, ou alguma combinagao
dos mesmos. Metais particularmente uteis incluem Fe e Cu. Outros exemplos
de um segundo catalisador incluem vanddio catalisadores, tal como V,Os
suportado em silica, titdnia, ou alumina, e opcionalmente em combina¢do com
outros metais tal como tungsténio e/ou molibdénio. A primeira zona pode
estar a montante ou a jusante da segunda zona com relacao ao fluxo de gas de
escape, mas preferivelmente estd a jusante. A zona a montante € a zona a
jusante podem corresponder com a extremidade frontal e a extremidade
traseira, respectivamente, de um favo de mel de fluxo através substrato, ou
podem corresponder com os lados de entrada e de saida, respectivamente, de
um filtro de escoamento de parede. As duas zonas podem parcialmente ou
completamente se sobrepor. Para a sobreposicdo parcial, a secdo de
sobreposicdo vai criar uma terceira zona intermedidria. Alternativamente, as
duas zonas podem ser adjacentes entre si, com pouca ou nenhuma lacuna
entre elas (isto €, menos do que 0,2 polegadas). Alternativamente, o primeiro
e o segundo catalisadores podem ser misturados e revestimentos lavaveis
como uma Unica camada catalisadora ou extrusada como um substrato de favo
de mel homogéneo. Em certos aspectos, o catalisador compreende
adicionalmente um terceiro material de catalisadores que é misturado com um
ou ambos do primeiro e do segundo materiais cataliticos ou estd disposto em

uma terceira zona, em que a terceira zona estd a jusante ou a montante do
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primeiro catalisador e/ou do segundo catalisador, mas preferivelmente esta no
mesmo substrato.

[0041] Um revestimento lavdvel também pode incluir componentes
ndo cataliticos, tais como preenchedores, ligantes, estabilizantes,
modificadores de reologia, e outros aditivos, incluindo um ou mais de
alumina, silica, silica alumina diferente de zedlita, titania, zircOnia, céria. Em
certas modalidades, a composi¢do catalisadora pode compreender agentes de
formacdo de poro tal como grafita, celulose, amido, poliacrilato, e polietileno,
e semelhantes. Estes componentes adicionais ndo necessariamente catalisam a
reacdo desejada, mas em vez disso proveem a efetividade do material
catalitico, por exemplo, aumentando a sua faixa de temperatura de operagao,
aumentando a area de superficie de contato do catalisador, aumentando a
aderéncia do catalisador a um substrato, etc. Nas modalidades preferidas, o
carregamento de revestimento lavavel € >0,3 g/in3, tal como >1,2 g/in3, >1,5
g/in3, >1,7 g/in3 ou >2,00 g/in3, e preferivelmente < 3,5 g/in3, tal como < 2,5
g/in3. Em certas modalidades, o revestimento lavdavel é aplicado a um
substrato em um carregamento de cerca de 0,8 a 1,0 g/in3, 1,0 a 1,5 g/in3, ou
1,5a2,5 g/in3.

[0042] Dos projetos de substrato mais comuns sdo placas e favo de
mel. Substratos preferidos, particularmente para aplicagdes moveis, incluem
monolitos de fluxo através tendo uma assim chamada geometria de favo de
mel que compreendem multiplos canais paralelos adjacentes que sdo abertos
em ambas as extremidades e em geral se estendem a partir da face de entrada
para a face de saida do substrato e resultam em uma razdo de &area para
volume de alta superficie. Para certas aplicacdes, o monolito de fluxo através
de favo de mel preferivelmente possui uma alta densidade de célula, por
exemplo, cerca de 600 a 800 células por polegada quadrada, e/ou uma
espessura de parede interna média de cerca de 0,18 a 0,35 mm,

preferivelmente cerca de 0,20 a 0,25 mm. Para certas outras aplicagcdes, o

Peticdo 870200000076, de 02/01/2020, pag. 22/91



17737

monolito de fluxo através de favo de mel preferivelmente possui uma
densidade de célula baixa de cerca de 150 a 600 células por polegada
quadrada, mais preferivelmente cerca de 200 a 400 células por polegada
quadrada. Preferivelmente, os monolitos de favo de mel sdo porosos. Em
adicdo a cordierita, carbeto de silicio, nitreto de silicio, ceramica, e metal,
outros materiais que podem ser usados para o substrato incluem nitreto de
aluminio, nitreto de silicio, titanato de aluminio, a-alumina, mulita, por
exemplo, mulita acicular, polucita, um thermet tal como Al,OsZFe, Al,O3/Ni
ou B4CZFe, ou compdsitos compreendendo segmentos de quaisquer dois ou
mais dos mesmos. Materiais preferidos incluem cordierita, carbeto de silicio,
e titanato de alumina.

[0043] Catalisadores do tipo placa possuem menores quedas de
pressdo e sao menos susceptiveis ao entupimento e incrustacdo do que os
tipos de favo de mel, o que € vantajoso em aplicagcdes estaciondrias de alta
eficiéncia, mas configuracdes de placa podem ser muito maiores € mais caras.
Uma configuracdo de favo de mel tipicamente € menor do que um tipo de
placa, que € uma vantagem em aplicacdes moveis, mas possui maiores quedas
de pressdo e entopem mais facilmente. Em certas modalidades o substrato de
placa é construido de metal, preferivelmente metal corrugado.

[0044] Em certas modalidades, a invencdo € um Artigo catalisador
feito por um processo descrita aqui. em uma modalidade particular, o Artigo
catalisador € produzido por um processo que inclui as etapas de aplicacdo de
uma composi¢cdo de zedlita de AEI promovida por metal, preferivelmente
como um revestimento lavéavel, para um substrato como uma camada tanto
antes quanto apds pelo menos uma camada adicional de outra composicado
para tratar gis de escape foi aplicada ao substrato. como uma ou mais
camadas catalisadoras no substrato, a camada catalisadora de AEI promovida
por metal, sdo arranjadas em camadas consecutivas. Como usado aqui, o

termo “consecutivas” com relacdo as camadas do catalisador em um substrato
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quer dizer que cada camada estd em contato com as suas adjacentes camadas
e que as camadas catalisadoras como um todo sdo arranjadas uma sobre a
outra no substrato.

[0045] Em certas modalidades, o catalisador de AEI promovido por
metal € disposto no substrato como uma primeira camada e outra composi¢ao,
tal como um catalisador de oxidacgdo, catalisador de redu¢cdo, componente de
captura, ou componente de armazenamento de NOx, € disposto no substrato
como uma segunda camada. Em outras modalidades, o catalisador de AEI
promovido por metal € disposto no substrato como uma segunda camada e
outra composic¢ao, tal como tal como um catalisador de oxidag¢do, catalisador
de reducdo, componente de captura, ou componente de armazenamento de
NOx, é disposto no substrato como uma primeira camada. Como usado aqui o
termos “primeira camada” e “segunda camada” sdo usadas para descrever as
posicOes relativas das camadas catalisadoras no Artigo catalisador com
relacdo a direcdo normal de géas de escape que escoa através, além do, e/ou
sobre o Artigo catalisador. Sob condi¢des de escoamento de gas de escape
normais, gas de escape contata a primeira camada antes de contactar a
segunda camada. Em certas modalidades, a segunda camada ¢ aplicada a um
substrato inerte como uma camada de fundo e a primeira camada € uma
camada de topo que € aplicada sobre a segunda camada como uma série
consecutiva de subcamadas. Em tais modalidades, o gis de escape penetra (e
assim contata) a primeira camada, antes de contactar a segunda camada, e
subsequentemente retorna através da primeira camada para sair do
componente catalisador. Em outras modalidades, a primeira camada é uma
primeira zona disposto em uma por¢dao a montante do substrato e a segunda
camada € disposta no substrato como uma segunda zona, em que a segunda
zona estd a jusante da primeira.

[0046] Em outra modalidade, o Artigo catalisador € produzido por um

processo que inclui as etapas de aplicar uma composi¢dao catalisadora de
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zeolita de AEI promovida por metal, preferivelmente como um revestimento
lavdvel, para um substrato como uma primeira zona, € subsequentemente
aplicar pelo menos uma composi¢do adicional para tratar um gis de escape
para o substrato como uma segunda zona, em que pelo menos uma por¢ao da
primeira zona estd a jusante da segunda zona. Alternativamente, a composi¢ao
catalisadora de zedlita de AEI promovida por metal pode ser aplicada ao
substrato em uma segunda zona que estd a jusante de uma primeira zona
contendo a composi¢do adicional. Exemplos de composicdes adicionais
incluem catalisadores de oxidacgdo, catalisadores de reducdo, componentes de
captura (por exemplo, para enxofre, 4gua, etc.), ou componentes de
armazenamento de NOX.

[0047] Para reduzir a quantidade de espaco necessdrio para um
sistema de escape, componentes de escape individuais em certas modalidades
sdo projetados para realizar mais do que uma funcdo. Por exemplo, a
aplicacdo de um catalisador de SCR para um filtro de escoamento de parede
substrato em vez de um substrato de fluxo através serve para reduzir o
tamanho global de um sistema de tratamento de escape permitindo que um
substrato sirva a duas funcdes, designadamente reduzindo cataliticamente a
concentracdo de NOx no gas de escape e removendo mecanicamente fuligem
do gas de escape. De maneira apropriada, em certas modalidades, o substrato
¢ um filtro de escoamento de parede de favo de mel ou filtro parcial. Filtros
de escoamento de parede sdo similares com substratos de favo de mel de
fluxo através pelo fato de que contém uma pluralidade de canais paralelos
adjacentes. No entanto, os canais de substratos de favo de mel de fluxo
através sdo abertos em ambas as extremidades, em que os canais dos
substratos de escoamento de parede possuem uma extremidade tampada, em
que a limitacdo da extremidade ocorre em extremidades opostas de canais
adjacentes em um padrdo alternado. Extremidades alternadas tampadas de

canais evitam que o gas entre na face de entrada do substrato a partir do
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escoamento reto através do canal e existente. Em vez disso, o gas de escape
entra na frente do substrato e viaja até cerca de metade dos canais onde €
forcado através das paredes de canal antes de entrar a segunda metade dos
canais e sair da face de trds do substrato.

[0048] A parede de substrato possui uma porosidade e tamanho de
poro que é permedvel a gis, mas aprisiona uma por¢cdo maior da matéria
particulada, tal como fuligem, a partir do gis quando o gas passa através da
parede. Substratos de escoamento de parede preferidos sdo filtros de alta
eficiéncia. Filtros de escoamento de parede para o uso com a presente
invengdo preferivelmente possuem uma efici€éncia de pelo menos 70%, pelo
menos cerca de 75%, pelo menos cerca de 80%, ou pelo menos cerca de 90%.
Em certas modalidades, a eficiéncia serd a partir de cerca de 75 até cerca de
99%, cerca de 75 até cerca de 90%, cerca de 80 até cerca de 90%, ou cerca de
85 até cerca de 95%. Aqui, a efici€ncia € relativa a fuligem e outros partigos
de tamanho similar e para concentracdes de particulado tipicamente
encontradas em gas de escape de diesel convencional. Por exemplo,
particulados em escape de diesel podem variar de tamanho a partir de 0,05
micron a 2,5 micron. Assim, a eficiéncia pode ser baseada nesta faixa ou uma
subfaixa, tal como 0,1 a 0,25 micron, 0,25 a 1,25 micron, ou 1,25 a 2,5
micron.

[0049] A porosidade ¢ uma medida da porcentagem de espaco vazio
em um substrato poroso e estd relacionada com pressdo de retorno em um
sistema de escape: em geral, quanto menor a porosidade, maior € a pressao de
retorno. Preferivelmente, o substrato poroso possui uma porosidade de cerca
de 30 até cerca de 80%, por exemplo, cerca de 40 até cerca de 75%, cerca de
40 até cerca de 65%, ou a partir de cerca de 50 até cerca de 60%.

[0050] A interconectividade de poro, medida como uma porcentagem
do volume de vazio total do substrato, é o grau em que os poros, vazio, e/ou

canais, sao unidos para formar caminhos continuos através de um substrato
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poroso, isto €, a partir da face de entrada para a face de saida. Em contraste
com interconectividade de poro é a soma de volume de poro fechado e o
volume de poros que possuem um conduto para apenas uma das superficies
do substrato. Preferivelmente, o substrato poroso possui a interconectividade
de poro volume de pelo menos cerca de 30%, mais preferivelmente pelo
menos cerca de 40%.

[0051] O tamanho de poro médio do substrato poroso também ¢é
importante para a filtracdo. O tamanho de poro médio pode ser determinado
por qualquer meio aceitdvel, incluindo por porosidade de mercurio. O
tamanho de poro médio do substrato poroso deve ser de um valor grande o
suficiente para promover pressdo de retorno baixa, enquanto prové uma
eficiéncia adequada por qualquer do substrato por si s6, através da promog¢ao
de uma camada de bolo de fuligem na superficie do substrato, ou uma
combinacdo de ambos. Substratos porosos preferidos possuem um tamanho
de poro médio de cerca de 10 até cerca de 40 um, por exemplo, cerca de 20
até cerca de 30 um, cerca de 10 até cerca de 25 um, cerca de 10 até cerca de
20 pum, cerca de 20 até cerca de 25 pum, cerca de 10 até cerca de 15 um, e
cerca de 15 até cerca de 20 um.

[0052] Em geral, a produ¢do de um corpo sélido extrusado contendo o
catalisador de AEI promovido por metal envolve mistura com a zedlita de
AEI e o metal promotor (tanto separadamente quanto junto como uma zedlita
de troca de metal), um ligante, um composto de aprimoramento de
viscosidade organica opcional para uma pasta homogénea que entdo ¢é
adicionada a um componente de ligante/matriz ou um precursor do mesmo e
opcionalmente um ou mais de céria estabilizada, e fibras inorginicas. A
mistura é compactada em um aparelho de amassamento ou mistura ou em
uma extrusora. As misturas possuem aditivos organicos tais como ligantes,
formadores de poro, plastificantes, surfactantes, lubrificantes, dispersantes

como auxiliadores de processamento para aprimorar a umidificacdo e portanto
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produzir uma batelada uniforme. O material pldstico resultante entdo é
moldado, em particular usando uma prensa de extrusdo ou uma extrusora
incluindo uma matriz de extrusdo, e as moldagens resultantes sdo secas e
calcinadas. Os aditivos organicos sdao "queimados" durante calcinacdes do
corpo solido extrusado. Um catalisador de zedlita de AEI promovido por
metal também pode ser por revestimento lavdvel ou aplicado de outra forma
para o corpo sélido extrusado ja que uma ou mais subcamadas que residem na
superficie ou penetram completamente ou parcialmente para o corpo sélido
extrusado. Alternativamente, uma zedlita de AEI promovida por metal pode
ser adicionada a pasta antes da extrusao.

[0053] Corpos sélidos extrusados contendo zedlitas de AEI
promovidas por metal de acordo com a presente invencdo em geral
compreendem uma estrutura unitdria na forma de um favo de mel tendo
canais paralelos e dimensionados de maneira uniforme se estendendo a partir
de uma primeira extremidade para uma segunda extremidade da mesma.
Paredes de canal definindo os canais sdo porosos. Tipicamente, uma "pele"
externa cerca uma pluralidade de canais do corpo sélido extrusado. O corpo
sOlido extrusado pode ser formado a partir de qualquer secdo transversal
desejada, tal como circular, quadrada ou oval. Canais individuais na
pluralidade de canais podem ser quadrados, triangulares, hexagonais,
circulares etc. Canais em uma primeira extremidade a montante podem ser
bloqueados, por exemplo, com um cimento ceramico adequado, € canais nao
bloqueados na primeira extremidade a montante também podem ser
bloqueados em uma segunda extremidade a jusante para formar um filtro de
escoamento de parede. Tipicamente, o arranjo dos canais bloqueados na
primeira extremidade a montante parece um verificador de bordo com um
arranjo similar de extremidades de canal a jusante bloqueada e aberta.

[0054] O componente de ligante/matriz preferivelmente € selecionado

a partir do grupo que consiste de cordierita, nitretos, carbetos, boretos,

Peticdo 870200000076, de 02/01/2020, pag. 28/91



2317137

intermetdlicos, aluminosilicato de litio, um espinel, uma alumina
opcionalmente dopada, uma fonte de silica, titania, zircOnia, titinia — zircOnia,
zirconio e misturas de quaisquer dois ou mais dos mesmos. A pasta
opcionalmente pode conter fibras inorganicas de refor¢o selecionadas a partir
do grupo que consiste de fibras de carbono, fibras de vidro, fibras de metal,
fibras de boro, fibras de alumina, fibras de silica, fibras de silica - alumina,
fibras de carbeto de silicio, fibras de titanato de potdssio, fibras de borato de
aluminio e fibras de ceramica.

[0055] O componente de ligante de alumina/matriz preferivelmente é
gama alumina, mas pode ser qualquer outra alumina de transicao, isto é, alfa
alumina, beta alumina, chi alumina, eta alumina, rho alumina, kappa alumina,
theta alumina, delta alumina, lantanio beta alumina e misturas de quaisquer
dois ou mais tais aluminas de transi¢do. E preferido que a alumina é dopada
com pelo menos um elemento diferente de aluminio para aumentar a
estabilidade térmica da alumina. Dopantes de alumina adequados incluem
silicio, zirconio, bario, lantanideos e misturas de quaisquer dois ou mais dos
mesmos. Dopantes de lantanideo adequados incluem La, Ce, Nd, Pr, Gd e
misturas de quaisquer dois ou mais dos mesmos.

[0056] Fontes de silica podem incluir um sol de silica, quartzo, silica
fundida ou amorfa, silicato de sodio, um aluminosilicato amorfo, um
alcoxisilano, um ligante de resina de silicone tal como resina de metilfenil
silicone, uma argila, talco ou uma mistura de quaisquer dois ou mais dos
mesmos. Desta lista, a silica pode ser SiO, desta maneira, feldspato, mulita,
silica - alumina, silica — magnésia, silica — zircOnia, silica — toria, silica —
berilia, silica — titania, silica — alumina — zircOnia ternaria, silica — alumina —
magnésia ternéria, silica — magnésia — zircOnia terndria, silica — alumina —
toria terndria e misturas de quaisquer duas ou mais das mesmas.

[0057] Preferivelmente, a zedlita de AEI promovida por metal €

dispersa por, e preferivelmente igualmente por, todo o corpo do catalisador
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extrusado.

[0058] Onde qualquer um dos corpos sélidos acima extrusados sao
feitos em um filtro de escoamento de parede, a porosidade do filtro de
escoamento de parede pode ser de 30 a 80%, tal como a partir de 40 a 70%. A
porosidade e o volume de poro e raio de poro podem ser medidos, por
exemplo, usando porosimetria de intrusdo de mercurio.

[0059] O catalisador de AEI promovido por metal descrita aqui pode
promover a reacdo de um redutor, preferivelmente amonia, com 6xidos de
nitrogénio para formar seletivamente nitrogénio elementar (N») e dgua (H,O).
Assim, em uma modalidade, o catalisador pode ser formulado para favorecer
a reducdo de o6xidos de nitrogénio com um redutor (isto €, um catalisador de
SCR). Exemplos de tais redutores incluem hidrocarbonetos (por exemplo,
hidrocarbonetos de C3 a C6) e redutores nitrogenados tais como amodnia e
amoOnia hidrazina ou qualquer precursor de amoénia adequado, tal como uréia
((NH,),CO), carbonato de amonio, carbamato de amodnio, carbonato de
hidrogénio amodnio ou formato de amonio.

[0060] O catalisador de AEI promovido por metal descrita aqui
também pode promover a oxida¢do de amodnia. Assim, em outra modalidade,
o catalisador pode ser formulado para favorecer a oxidacdo de amo6nia com
oxigénio, particularmente uma concentracdo de amoOnia tipicamente
encontrada a jusante de um catalisador de SCR (por exemplo, catalisador de
oxidacdo de amodnia (AMOX), tal como um catalisador de fuga de amoOnia
(ASC)). Em certas modalidades, o catalisador de zedlita de AEI promovido
por metal € disposto como uma camada de topo sobre uma camada subjacente
oxidativa, em que a camada subjacente compreende um catalisador de metal
do grupo da platina (PGM) ou um catalisador ndio PGM. Preferivelmente, o
componente catalisador na camada subjacente € disposto em um suporte de
sdo de superficie alta, incluindo mas ndo limitado a alumina.

[0061] Em mais uma modalidade, uma SCR e operacdes de AMOX
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sdo realizadas em série, em que ambos os processos usam um catalisador
compreendendo a zedlita de AEI promovida por metal descrita aqui, € em que
o processo de SCR ocorre a montante do processo de AMOX. Por exemplo,
uma formulacdo de SCR do catalisador pode ser disposto no lado de entrada
de um filtro e uma formulacdo de AMOX do catalisador pode ser disposta no
lado de saida do filtro.

[0062] De maneira apropriada, € provido um método para a reducio
de compostos de NOx ou a oxidagdo de NH3; em um gés, que compreende
contactar o gis com uma composicdo catalisadora descrita aqui para a
reducdo catalitica de compostos de NOx por um tempo suficiente para reduzir
o nivel de compostos de NOx e/ou NH3 no gias. Em certas modalidades, é
provido um Artigo catalisador tendo um catalisador de fuga de amonia
disposto a jusante do catalisador de redugdo catalitica seletiva (SCR). Em tais
modalidades, o catalisador de fuga de amo6nia oxida pelo menos uma por¢ao
de qualquer redutor nitrogenado que ndo é consumido pelo processo de
reducdo catalitica seletiva. Por exemplo, em certas modalidades, o catalisador
de fuga de amoénia € disposto no lado de saida de um filtro de escoamento de
parede e um catalisador de SCR € disposto em o lado a montante de um filtro.
em certas outras modalidades, o catalisador de fuga de amonia esta disposto
na extremidade a jusante de um substrato de fluxo através e um catalisador de
SCR ¢ disposto na extremidade a montante do substrato de fluxo através. Em
outras modalidades, o catalisador de fuga de amonia e SCR catalisador sdao
dispostos em tijolos separados dentro do sistema de escape. Estes tijolos
separados podem ser adjacentes a, € estar em contato entre si ou separados por
uma distancia especifica, provido que eles estdo em comunicac¢do fluida entre
si e provido que o tijolo de catalisador de SCR € disposto a montante do tijolo
de catalisador de fuga de amonia.

[0063] Em certas modalidades, a SCR e/ou o processo de AMOX ¢

realizado em uma temperatura de pelo menos 100°C. Em outra modalidade,
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0s processos ocorrem em uma temperatura a partir de cerca de 150°C até
cerca de 750°C. Em uma modalidade particular, a faixa de temperatura é a
partir de cerca de 175 até cerca de 550°C. Em outra modalidade, a faixa de
temperatura € de 175 a 400°C. Em mais uma modalidade, a faixa de
temperatura € de 450 a 900°C, preferivelmente 500 a 750°C, 500 a 650°C, 450
a 550°C, ou 650 a 850°C. Modalidades usando temperaturas maiores do que
450°C sdo particularmente uteis para tratar gases de escape a partir de um
motor de diesel de carga leve e pesada que € equipado com um sistema de
escape compreendendo (opcionalmente catalisado) filtros de particulado de
diesel que sdo regenerados de maneira ativa, por exemplo, injetando
hidrocarboneto no sistema de escape a montante do filtro, em que a zedlita
catalisador para o uso na presente invencao estd localizada a jusante do filtro.

[0064] De acordo com outro aspecto da inven¢do, é provido um
método para a reducdo de compostos de NOX e/ou oxidacdo de NH3; em um
gas, que compreende contactar o gds com um catalisador descrita aqui para
um tempo suficiente para reduzir o nivel de compostos de NOX no gas.
Métodos da presente invencdo podem compreender uma ou mais das
seguintes etapas: (a) acumular e/ou queimar fuligem que esta em contato com
a entrada de um filtro catalitico; (b) introduzir um agente redutor nitrogenado
na corrente de gds de escape antes de contactar o filtro catalitico,
preferivelmente sem intervencdo de etapas cataliticas que envolvem o
tratamento de NOx e o redutor; (c¢) gerar NH; por um catalisador de
adsorvedor de NOx ou capturador de NOx pobre, e preferivelmente usando tal
NH; como um redutor em uma reacdo de SCR a jusante; (d) contactar o
corrente de gés de escape com DOC para oxidar hidrocarboneto com base na
fracdo organica solivel (SOF) e/ou monoéxido de carbono em CO,, e/ou
oxidar NO para NO,, que por sua vez, pode ser usado para oxidar matéria
particulada no filtro de particulado; e/ou reduzir a matéria particulada (PM)

no gas de escape; (€) contactar o gis de escape com um ou mais dispositivos
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catalisadores de SCR de fluxo através na presenca de um agente redutor para
reduzir a concentracdo de NOx no géds de escape; e (f) contactar o géas de
escape com um catalisador de fuga de amonia, preferivelmente a jusante do
catalisador de SCR para oxidar a maioria da, se ndo toda, a amodnia antes de
emitir o gis de escape para a atmosfera ou passar o gas de escape através de
um ciclo de recirculacio antes do gas de escape entrar/reentrar no motor.
[0065] Em outra modalidade, todo o ou pelo menos uma por¢ao do
redutor com base em nitrogé€nio, particularmente NH3, para o consumo no
processo de SCR pode ser fornecido por um catalisador adsorvedor de NOX
(NAC), um capturador de NOx pobre (LNT), ou um catalisador de
armazenamento/reducdo de NOX (NSRC), disposto a montante do catalisador
de SCR, por exemplo, a SCR catalisador da presente inven¢do disposto em
um filtro de escoamento de parede. Componentes de NAC uteis na presente
inven¢do incluem uma combinagdo catalisadora de um material basico (tal
como metal alcalino, metal alcalino terroso ou um metal de terras raras,
incluindo 6xidos de metais alcalinos, 6xidos de metais alcalinos terrosos, €
combinacdes dos mesmos), € um metal precioso (tal como platina), e
opcionalmente um componente catalisador de reducdo, tal como rédio. Tipos
especificos de material bésico util em NAC incluem 6xido de césio, 6xido de
potassio, 6xido de magnésio, 6xido de sdédio, 6xido de célcio, 6xido de
estroncio, 6xido de bdrio, e combinacdes dos mesmos. O metal precioso
preferivelmente estd presente em cerca de 357 (10) até cerca de 7140 g/m’
(200 g/ft3), tal como 714 a 2.142 g/m*® (20 a 60 g/ft3). Alternativamente, o
metal precioso do catalisador é caracterizado pela concentracio média que
pode ser a partir de cerca de 40 até cerca de 100 gramas/ft3.

[0066] Sob certas condi¢des, durante os eventos de regeneracdo
periodicamente ricos, NH3; pode ser gerado sobre um catalisador adsorvedor
de NOx. O catalisador de SCR a jusante de catalisador adsorvedor de NOx

pode aprimorar a eficiéncia global de reducao de NOx do sistema. No sistema
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combinado, o catalisador de SCR € capaz de armazenar a NHj liberada do
catalisador de NAC durante eventos de regeneracdo rica e usa a NHj3
armazenada para reduzir seletivamente parte ou todo o NOx que escapa
através do catalisador de NAC durante as condi¢bes de operacdo pobre
normais.

[0067] O método para tratar gas de escape como descrito aqui pode
ser realizado em um g4s de escape derivado de um processo de combustao, tal
como a partir de um motor de combustao interna (seja movel ou estaciondrio),
uma turbina de gés e carvado ou plantas de energia a base de 6leo. O método
também pode ser usado para tratar gis a partir de processos industriais tais
como refino, a partir de aquecedores de refinaria e caldeiras, fornos, a
industria de processamento quimico, fornos de coque, plantas de residuo
municipal e incineradores, etc. Em uma modalidade particular, o método ¢é
usado para tratar gas de escape a partir de um motor de combustdo interna de
queima pobre veicular, tal como um motor de diesel, um motor de gasolina de
queima pobre ou um motor energizado por gas de petrdleo liquido ou gas
natural.

[0068] Em certos aspectos, a inven¢do € um sistema para tratar gas de
escape gerado pelo processo de combustio, tal como a partir de um motor de
combustdo interna (seja movel ou estaciondrio), uma turbina de gas, carvao
ou plantas de energia a base de 6leo, e semelhantes. Tais sistemas incluem um
Artigo catalisador compreendendo a zeélita de AEI promovida por metal
descrita aqui e pelo menos um componente adicional para tratar o gas de
escape, em que o Artigo catalisador e pelo menos um componente adicional
sdo projetados para funcionar como uma unidade coerente.

[0069] Em certas modalidades, o sistema compreende um Artigo
catalisador compreendendo uma zedlita de AEI promovida por metal descrita
aqui, um conduto para direcionar um escoamento de gis de escape, uma fonte

de redutor nitrogenado disposto a montante do Artigo catalisador. O sistema
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pode incluir um controlador para a medi¢do de redutor nitrogenado para o
escoamento de gas de escape apenas quando € determinado que o catalisador
de zeolita € capaz de catalisar redu¢do de NOx em uma ou acima de uma
eficiéncia desejada, tal como acima de 100°C, acima de 150°C ou acima de
175°C. A medicao do redutor nitrogenado pode ser arranjada tal que 60% a
200% da amonia tedrica estd presente no gas de escape que entra no
catalisador de SCR calculado em 1:1 NH3/NO e 4:3 NH3/NO..

[0070] Em outra modalidade, o sistema compreende um catalisador de
oxidacdo (por exemplo, um catalisador de oxidacdo de diesel (DOC)) para
oxidar monéxido de nitrogénio no gas de escape para dioxido de nitrogénio
pode estar localizado a montante de um ponto de medicdo do redutor
nitrogenado para o géis de escape. Em uma modalidade, o catalisador de
oxidacdo € adaptado para produzir uma corrente de gis que entra no
catalisador de zeodlita de SCR tendo uma razdo de NO para NO, a partir de
cerca de 4:1 até cerca de 1:3 por volume, por exemplo, em um gés de escape
temperatura na entrada do catalisador de oxidacdo de 250°C a 450°C. O
catalisador de oxida¢do pode incluir pelo menos um metal do grupo da platina
(ou alguma combinacdo destes), tal como platina, paladio, ou rédio, revestido
em um monolito de fluxo através substrato. Em uma modalidade, o pelo
menos um metal do grupo da platina € platina, palddio ou uma combinagio
tanto de platina quanto palddio. O metal do grupo da platina pode ser
suportado em um componente de revestimento lavavel de area de superficie
alta tal como alumina, uma zedlita tal como uma zedlita de aluminosilicato,
silica, silica alumina nao zedlita, céria, zircOnia, titania ou um 6xido misto ou
composito contendo tanto céria quanto zirconia.

[0071] Em uma modalidade adicional, um substrato de filtro
adequado estd localizado entre o catalisador de oxidacdo e o catalisador de
SCR. Substratos de filtro podem ser selecionados a partir de qualquer um

daqueles mencionados acima, por exemplo filtro de escoamento de paredes.
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Onde o filtro é catalisado, por exemplo, com um catalisador de oxidacdo do
tipo discutido acima, preferivelmente o ponto de medi¢cdo de redutor
nitrogenado estd localizado entre o filtro e o catalisador de zedlita.
Alternativamente, se o filtro € nao catalisado, os meios para medir o redutor
nitrogenado podem estar localizados entre o catalisador de oxidacdo e o filtro.
EXEMPLOS
Exemplo 1 — Sintese de zedlita de AEI (SAR = 22)
[0072] Um gel de reacdo de composicdo (molar) de 60 partes de SiO»,
1,2 partes de Al,Os, 13,41 partes Na,O, 9,5 partes hidroxido de N,N-dietil-
2,6-dimetilpiperidinio (22,23 % em peso solucdo), e 2721 partes H,O foi
preparado como na sequéncia: Cerca de 130,6 gramas de uma fonte de silica
(30 % em peso de SiO,) foram alterados para uma autoclave de aco
inoxiddvel de 1 litro com o agitador definido para girar em 300rpm. Cerca de
341,4 g de NaOH 1IN foram misturados em um béquer com 98,3 g do modelo.
Cerca de 7,6 g de zedlita Y de troca de amoOnio foram adicionados a esta
mistura. A mistura foi agitada em temperatura ambiente por 10 a 15 min antes
de ser adicionada para a silica coloidal na autoclave. A autoclave foi vedada e
a mistura continuada, em temperatura ambiente, por mais 10 minutos antes de
ser aquecida até 135°C. A temperatura foi mantida por 12 dias entdo a
autoclave foi resfriada até a temperatura ambiente, o produto descarregado
entdo filtrado, lavado com &4gua desmineralizada e seco a 110°C durante a
noite.
[0073] O produto resultante foi analisado por difracdo de p6 de raios
X em po e descoberto como sendo uma zedlita do tipo AEI altamente
cristalina. O padrdao de XRD para este material € mostrado na Figura 1.
[0074] Uma por¢do do material entdo foi ativado por métodos de
troca i0nica e calcinagdo convencionais. A amostra primeiro foi calcinada por
aquecimento da amostra, no ar, a partir da temperatura ambiente para 110°C a

2°C por minuto e mantida naquela temperatura por 10 horas entio elevada
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para 450°C a 5°C por minuto e mantida naquela temperatura por 16 horas
seguindo que foi aquecida até 550°C, a 5°C por minuto, e mantida naquela
temperatura por um periodo de 16 horas antes de ser resfriada até temperatura
ambiente. A troca 10nica foi realizada contatando a zedlita calcinada, em
temperatura ambiente, com uma solu¢do 1M de solu¢do de cloreto de amdnio
usando 10cc de solucdo por grama de zeolita calcinada. Apds uma hora a
agitacdo foi interrompida a zedlita deixada descansar e o sobrenadante
sifonado. O procedimento foi repetido usando uma batelada fresca de solucdo
de cloreto de amonio seguindo que a zedlita foi filtrada, lavada com é4gua
desmineralizada e entdo seca a 110°C durante a noite para gerar a zeolita
NH4-AEI

[0075] Para converter este material para H-AEI, o material foi
calcinado por aquecimento, no ar, at¢ 150°C a 2°C por minuto entdo mantido
a 150°C por 10 horas antes de ser elevado para 450°C a 5°C por minuto e
mantida naquela temperatura por 16 horas. A andlise do material por XRF
mostrou um SAR de composicao de 22.

Exemplo 2 — Sintese de zedlita de AEI (SAR = 20)

[0076] Um gel de reacdo foi preparado por um método similar e
usando reagentes similares a aqueles como descritos no Exemplo 1 acima
exceto que o modelo foi uma solucdo de 22,23 % em peso. Neste caso o gel
de reacdo teve uma composi¢do (molar): 60 partes de SiO,, 1,21 partes de
AL O3, 15,0 partes de NaO, 9,5 partes de modelo, e 2721 partes de H,O. A
reacdo foi realizada em uma autoclave de 1,5 L com agitacdo a 300rpm. A
reacdo foi realizada a 135°C por 8 dias antes de ser resfriada até temperatura
ambiente, descarregada a partir da autoclave e filtrada, lavada e seca a 110°C
durante a noite.

[0077] O material entdo foi ativado de uma maneira como aquela
descrita no Exemplo 1 resultando em uma zedlita de H-AEI que foi mostrada

por XRD como sendo altamente cristalina e por XRF para ter um SAR de 20.
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Exemplo Comparativo 1- Sintese de zedlita de AEI (SAR = 14)

[0078] Um gel de reacdo de composi¢do (molar) tendo 60 partes de
Si0,, 1,704 partes de AlOs, 15,7 partes de Na,O, 9,5 partes de modelo
(Hidréxido de N,N-dietil-2,6-dimetilpiperidinio (solucdo 19,34%p/p)), e 2721
partes de H,O foi preparado como na sequéncia: Cerca de 123,9 g de uma
fonte de silica (30 % em peso de Si0,) foram carregados em uma autoclave
de aco inoxidavel de 1 L e com o agitador definido para girar em 300rpm.
Cerca de 399,65 g de NaOH 1N foram misturados em um béquer com 113,09
g do modelo. A esta mistura foram adicionados 10,7 g de zedlita Y de troca
de amoénio. A mistura foi agitada em temperatura ambiente por
aproximadamente 10 min antes de ser adicionada para a silica coloidal na
autoclave. A autoclave foi vedada e a mistura continuada, em temperatura
ambiente, por mais 10 minutos antes de ser aquecida até 135 oC. A
temperatura foi mantida por aproximadamente 7 dias entdo a autoclave foi
resfriada até a temperatura ambiente, o produto descarregado entdo filtrado,
lavado com dgua desmineralizada e seco a 110°C durante a noite.

[0079] O produto resultante foi analisado por difracdo de p6 de raios
X em po e descoberto como sendo, bastante, uma zedlita do tipo de AEL. A
andlise por XRF mostrou o produto tendo um SAR de 14.

[0080] Uma por¢do do material entdo foi ativado por métodos de
troca i0nica e calcinagdo convencionais. A amostra primeiro foi calcinada por
aquecimento da amostra, no ar, a partir da temperatura ambiente para 110°C a
2°C por minuto e mantida a 110°C por 10 horas, entdo elevada para 450°C a
5°C por minuto e mantida naquela temperatura por 16 horas seguindo que foi
aquecida até 550°C, a 5°C por minuto, € novamente mantida naquela
temperatura por um periodo de 16 horas antes de ser resfriada até temperatura
ambiente. A troca 10nica foi realizada contatando a zedlita calcinada, em
temperatura ambiente, com uma solu¢do 1M de solu¢do de cloreto de amdnio

usando 10cc de solucdo por grama de zedlita calcinada. Apds uma hora a
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agitacdo foi interrompida a zedlita deixada descansar e o sobrenadante
sifonado. O procedimento foi repetido usando uma batelada fresca de solucdo
de cloreto de amonio seguindo que a zedlita foi filtrada, lavada com é4gua
desmineralizada e entdo seca a 110°C durante a noite para gerar zeolita NHy-
AEL

[0081] Para converter este material para H-AEI o material foi
calcinado por aquecimento, no ar, at¢ 150°C a 2°C por minuto entdo mantido
a 150°C por 10 horas antes de ser elevado para 450°C a 5°C por minuto e
mantida naquela temperatura por 16 horas. O material resultante foi altamente
cristalino, como mostrado por XRD de pé.

Exemplo Comparativo 2 - Sintese de zedlita de AEI (SAR =17)

[0082] Um gel de reacdo foi preparado por um método similar como
aquele descrito no Exemplo Comparativo 1 acima. Neste caso o gel de reacao
teve uma composi¢ao (molar): 60 partes de SiO,, 1,34 partes de Al,Os, 15,7
partes de Na,O, 9,5 partes de modelo, e 2721 partes de H,O e foi preparado
usando similar reagentes exceto que o modelo foi uma solu¢do aquosa de
19,34% p/p. As quantidades dos reagentes usados foram: 128,8 g de fone de
silica, 8.42 g da zedlita Y, 399,6 g de solucao de hidroxido de soédio 1M, 113
g de modelo de hidréxido de N,N-dietil-2,6-dimetilpiperidinio, e 33,1 g dgua
desmineralizada.

[0083] Como no Exemplo 1 uma autoclave de aco inoxidavel de 1 L
foi empregado com agitacdo a 300 rpm. Uma vez que todos os reagentes
foram adicionados a autoclave foi vedada e deixada sob agitacio em
temperatura ambiente por 30 minutos antes de ser aquecida até 135°C e
mantendo nesta temperatura por 7 dias seguindo que foi resfriada até a
temperatura ambiente, descarregada a partir da autoclave e filtrada, lavada e
seca a 110°C durante a noite. O material entdo foi ativado de uma maneira
como aquela descrita no Exemplo 1 resultando em uma zedlita de H-AEI que

foi mostrada por XRD como sendo altamente cristalina e por XRF para ter um

Peticdo 870200000076, de 02/01/2020, pag. 39/91



347137

SAR de 17.

Exemplo Comparativo 3 - Sintese de zedlita de AEI (SAR = 18)

[0084] Um gel de reacdo foi preparado por um método similar e
usando reagentes similares a aqueles como descritos no Exemplo
Comparativo 1 acima. Neste caso o gel de reacdo teve uma composi¢ao
(molar): 60 partes de SiO,, 1,34 partes de Al,Os, 15,08 partes de Na,O, 9,5
partes de modelo, e 2721 partes de H,O.

[0085] A reacgdo foi realizada em a 1L autoclave e foi reagida a 135°C
por 7 dias antes de ser resfriada até temperatura ambiente, descarregada a
partir da autoclave e filtrada, lavada e seca a 110°C durante a noite. O
material entdo foi ativado de uma maneira como aquela descrita no Exemplo
I resultando em uma zeodlita de H-AEI que foi mostrada por XRD como
sendo altamente cristalina e por XRF para ter um SAR de 18.

Exemplo 3 — Desempenho de conversao de NOx apds envelhecimento em alta
temperatura

[0086] Uma amostra de 5 gramas de AEI (SAR = 22) p6 de
aluminosilicato similar a aquele descrito no Exemplo 1 foi tratado com
acetato de cobre usando uma técnica de impregnacao incipiente para produzir
um catalisador carregado com 3 porcento em peso cobre. Amostras
carregadas com cobre de AEI (SAR 18), AEI (SAR 19), e AEI (SAR 20)
foram preparadas usando técnicas similares. Em adicdo, uma amostra
carregada com cobre de 3 porcento em peso de um aluminosilicato tendo uma
estrutura de CHA (SAR = 16) e uma amostra carregada com cobre de um
aluminosilicato tendo uma estrutura de CHA (SAR = 22) também foram
preparadas usando uma técnica similar.

[0087] Uma por¢do do material a partir de cada amostra catalisadora
foi envelhecida hidrotermicamente a 500°C/4,5% agua no ar por 2 horas.
Apo6s o envelhecimento as amostras em po foram carregadas separadamente

para um reator de teste de atividade catalisadora sintético (SCAT) e testado
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usando uma mistura de géds de escape de diesel sintético (na entrada) contendo
os seguintes: 500 ppm de NO, 385 ppm de NHj3, 10% de O,, 10% de H,O, N,
de equilibrio em uma velocidade espacial de 60.000 h'!. O desempenho de
conversado de NOx de cada amostra foi testado sobre uma faixa de
temperaturas. Os resultados destes testes sao providos na Figura 2a.

[0088] Outra porcdo do material a partir de cada amostra catalisadora
descrita acima foi envelhecida hidrotermicamente a 900°C/4,5% agua no ar
por 3 horas. Apds o envelhecimento as amostras em pé foram carregadas
separadamente para um reator de teste de atividade catalisadora sintético
(SCAT) e testado usando uma mistura de gds de escape de diesel sintético (na
entrada) contendo os seguintes: 500 ppm de NO, 385 ppm de NHj3, 10% de
02, 10% de H,O, N, de equilibrio em uma velocidade espacial de 60.000 h'!.
O desempenho de conversdao de NOx de cada amostra foi testado sobre uma
faixa de temperaturas. Os resultados destes testes sdo providos na Figura 2b.
[0089] Os resultados mostram que a conversdao de NOx para um
catalisador de AEI ap6s envelhecimento em alta temperatura (isto €, 900°C)
foi significativamente melhor para amostras com um SAR de pelo menos 20
comparadas com amostras tendo um SAR de menos do que 20. Em adicdo,
um catalisador de aluminosilicato de AEI envelhecido em alta temperatura
tendo um SAR de pelo menos 20 teve melhor desempenho se comparado com
um catalisador de aluminosilicato de CHA envelhecido em alta temperatura
tendo um SAR compardvel e carregamento de cobre.

Exemplo 4 — Desempenho de Conversao de NH; apds envelhecimento em alta
temperatura

[0090] Uma amostra de 5 gramas de p6 de AEI (SAR = 22) similar a
aquele descrito no Exemplo 1 foi tratado com acetato de cobre usando uma
técnica de impregnacdo incipiente para produzir um catalisador carregado
com 3 porcento em peso cobre. Amostras carregadas com cobre de AEI (SAR

18), AEI (SAR 19), e AEI (SAR 20) foram preparadas usando técnicas
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similares.

[0091] Uma por¢do do material a partir de cada amostra catalisadora
foi envelhecida hidrotermicamente a 900°C/4,5% agua no ar por 3 horas.
ApOs o envelhecimento as amostras em po foram carregadas separadamente
para um reator de teste de atividade catalisadora sintético (SCAT) e testado
usando uma mistura de gds de escape de diesel sintético (na entrada) contendo
os seguintes: 500 ppm de NO, 385 ppm de NHj3, 10% de O,, 10% de H,O,
balance N, em uma velocidade espacial de 60.000 h'!. O desempenho de
conversado de NH; de cada amostra foi testado sobre uma faixa de
temperaturas. Os resultados destes testes sao providos na Figura 3.

[0092] Os resultados deste teste mostram um aprimoramento
significativo na conversao de NHj para catalisador de aluminosilicato de AEI
envelhecido em alta temperatura, provido que SAR do catalisador € de pelo
menos 20.

Exemplo 5 — Desempenho catalitico apds envelhecimento rico/pobre

[0093] Uma amostra de p6 de aluminosilicato de AEI (SAR = 20)
similar a aquele descrito no Exemplo 1 foi tratado com acetato de cobre
usando uma técnica de impregnagdo incipiente para produzir um catalisador
carregado com 3 porcento em peso cobre. amostras de CHA carregado com
cobre de 3 porcento em peso (SAR = 26) e aluminosilicatos de BEA também
foram preparadas usando técnicas similares.

[0094] Uma por¢do do material a partir de cada amostra catalisadora
foi envelhecida hidrotermicamente a 500°C/4,5% agua no ar por 2 horas.
Outra porcdo de cada uma das amostras foi sujeitada as condi¢Oes de
envelhecimento pobre e rico alternadas (5 segundos pobre/15 segundos rico)
por 12 horas expondo o pé as seguintes composicoes de gas a 600°C e em

uma velocidade espacial de 30.000 h':
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Tabela 1
Componente gasoso Rico (R) Pobre (L)
NO 200 ppm 200 ppm
CsHs (as C1) 5000 ppm 0
Ha 1,30% 0
co 4,00% 0
0 1,00% 10%
H.0 5% 5%
CO» 5% 5%
[0095] ApOs envelhecimento pobre/rico, as amostras em pd foram

carregadas separadamente para um reator de teste de atividade catalisadora
sintético (SCAT) e testado usando uma mistura de gis de escape de diesel
sintético (na entrada) similar a aquele descrito no Exemplo 3. O desempenho
de conversao de NOx e NHs de cada amostra foi testado sobre uma faixa de
temperaturas. Os resultados destes testes sdo providos na Figura 4a, 4b, e 4c.
[0096] Os dados a partir destes testes mostram que um catalisador de
aluminosilicato de AEI carregado com cobre tendo um SAR de 20 possui
desempenho de conversdo de NOx e NHiz que € compardvel com um
catalisador de aluminosilicato de AEI carregado com cobre tendo um SAR de
26.

Exemplo 6 — aluminosilicato de AEI carregado com cobre

[0097] Amostras de um aluminosilicato de AEI foram carregadas com
cobre usando uma técnica de impregnacdo incipiente para produzir os
seguintes carregamentos: 2,5 % em peso de cobre, 3,0 % em peso de cobre,
3,5 % em peso de cobre, e 4,0 % em peso de cobre. Uma por¢ao de cada uma
destas amostras foi hidrotermicamente envelhecida a 500°C por 2 horas.
Outra porcdo de cada uma das amostras foi envelhecida hidrotermicamente a
750°C por 80 horas. E outra porcdo de cada uma das amostras foi envelhecida
hidrotermicamente a 900°C por 2 horas.

[0098] Cada uma das amostras foi testada em um equipamento de
SCAT sob condi¢Oes similares a aquelas descritas no Exemplo 3. O teste
indica que o carregamento de cobre de cerca de 2,5 até cerca de 3,5 porcento
em peso produz conversio de NOx superior tanto em 200°C quanto em

475°C.
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REIVINDICACOES

1. Composi¢ao catalisadora para tratar um gas de escape,

caracterizada pelo fato de que compreende uma peneira molecular de

aluminosilicato tendo uma estrutura de AEI e uma razdo molar de silica para
alumina de 20 até 30 e de 1 até 5 porcento em peso de um metal promotor,
com base no peso total do material de peneira molecular.

2. Composicado catalisadora de acordo com a reivindicacdo 1,

caracterizada pelo fato de que a peneira molecular possui a razdo molar de

silica para alumina de 20 até 22.
3. Composicao catalisadora de acordo com a reivindicagdo 1,

caracterizada pelo fato de que a peneira molecular possui a razdo molar de

silica para alumina de 22 até 25.
4. Composi¢do catalisadora de acordo com a reivindicacdo 1,

caracterizada pelo fato de que a peneira molecular possui a razdo molar de

silica para alumina de 25 até 30.
5. Composicado catalisadora de acordo com a reivindicacdo 1,

caracterizada pelo fato de que o metal promotor é selecionado a partir do

grupo que consiste de cobre, niquel, zinco, ferro, tungsténio, molibdénio,
cobalto, titdnio, zircOnio, manganés, cromo, vanddio, nidbio, estanho,
bismuto, antimdnio, ruténio, rédio, paladio, indio, platina, ouro, prata, ou
combinac¢des de dois ou mais destes.

6. Composicao catalisadora de acordo com a reivindicacdo 1,

caracterizada pelo fato de que o metal promotor € cobre, ferro, ou uma

combinacdo de cobre e ferro.
7. Composi¢do catalisadora de acordo com a reivindicacdo 1,

caracterizada pelo fato de que o metal promotor é cobre.

8. Composicao catalisadora de acordo com a reivindicagdo 1,

caracterizada pelo fato de que o metal promotor € ferro.
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9. Composicado catalisadora de acordo com a reivindicacdo 1,

caracterizada pelo fato de que o cobre estd presente em um carregamento de

2,5 até 3,5 porcento em peso, com base no peso total do material de zedlita.
10. Composicao catalisadora de acordo com a reivindicagdo 1,

caracterizada pelo fato de que o cobre estd presente em um carregamento de

3,0 até 3,5 porcento em peso, com base no peso total do material de zedlita.
11. Composic¢ado catalisadora de acordo com a reivindicagdo 1,

caracterizada pelo fato de que a peneira molecular € uma mistura fisica de

estruturas de AEI e FAU, provido que a peneira molecular seja de pelo menos
90 porcento em mol de AEIL

12. Composicao catalisadora de acordo com a reivindicagdo

10, caracterizada pelo fato de que a peneira molecular é pelo menos 99
porcento em mol de AEI

13. Composi¢do catalisadora para tratar um gas de escape,

caracterizada pelo fato de que compreende:

a. uma peneira molecular de aluminosilicato tendo uma
estrutura de AEI e uma razao molar de silica para alumina de cerca de 19 até
cerca de 30;

b. metal promotor de armacdo extra (PM) disposto em e/ou
dentro da peneira molecular, em que o metal promotor esti presente em uma
razdo molar de PM para aluminio de 0,15 até 1.

14. Composi¢ao catalisadora de acordo com a reivindicacdo 13

caracterizada pelo fato de que o aluminio € aluminio estrutural.

15. Composicao catalisadora de acordo com a reivindicagdo 1,

caracterizada pelo fato de que a composicdo é um revestimento lavdvel

compreendendo o catalisador.

16. Método para tratar um gés de escape, caracterizado pelo

fato de que compreende:
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contactar um gas de escape compreendendo NOx e um redutor
com uma composi¢do catalisadora como definida na reivindicacao 1;

reduzir seletivamente pelo menos uma porcao de NOx para N,
c Hzo.

17. Método de acordo com a reivindicacdo 16, caracterizado

pelo fato de que o géas de escape € derivado de um motor de combustio
interna de queima pobre.

18. Método de acordo com a reivindicacdo 16, caracterizado

pelo fato de que o redutor é NHj.

19. Método de acordo com a reivindicacdo 18, caracterizado

pelo fato de que pelo menos uma por¢cdo do dito NH3 € derivado de um
capturador de NOx pobre (LNT), NAC, ou um material de armazenamento de

NOx.

20. Método de acordo com a reivindicacdo 19, caracterizado

pelo fato de que o dito gds de escape que contata o catalisador alterna entre
rico e pobre.

21. Método para tratar um gés de escape, caracterizado pelo

fato de que compreende:

contactar um gis de escape compreendendo uma primeira
concentracido de NOx e uma primeira concentracdo de NH; com um
catalisador para produzir um gis de escape parcialmente tratado tendo uma
segunda concentracdo de NOx e uma segunda concentracdo de NH3, em que a
segunda concentracdo de NOx e a segunda concentracdo de NHz ¢ menor do
que a primeira concentracdo de NOx e uma primeira concentragao de NHs,

contactar o gas de escape parcialmente tratado com um
catalisador compreendendo uma composi¢do como definida na reivindicagao
1 para oxidar pelo menos uma por¢ao de NHj3 para produzir um gas de escape
purificado tendo uma terceira concentracdo de NHj;, em que a terceira

concentra¢do de NH;3 € menor do que a segunda concentracdao de NHs.
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22. Artigo catalisador para tratar um gas de escape,

caracterizado pelo fato de que compreende:

a. uma composicdo catalisadora como definida na
reivindicagdo 1;

b. um substrato com o qual e/ou em que o catalisador estd
disposto.

23. Artigo catalisador de acordo com a reivindicagdo 22,

caracterizado pelo fato de que o substrato € um monolito de fluxo através.

24. Artigo catalisador de acordo com a reivindicagdo 22,

caracterizado pelo fato de que o substrato € um filtro de escoamento de

parede.
25. Artigo catalisador de acordo com a reivindicagdo 22,

caracterizado pelo fato de que o catalisador € um revestimento lavével

carregado no substrato.
26. Artigo catalisador de acordo com a reivindicagdo 22,

caracterizado pelo fato de que o substrato é extrusado com o catalisador.

27. Sistema para tratar um gis de escape, caracterizado pelo

fato de que compreende:

a. um artigo catalisador como definido na reivindicagdo 22;

b. um ou mais componentes a montante selecionados a partir
de um catalisador de oxidacdo de diesel, um catalisador de absorvedor de
NOx, um capturador de NOx pobre, um filtro, um injetor de NHs, e um
catalisador de SCR; e

c. opcionalmente um catalisador de fuga de amonia a jusante.

Peticdo 870200000076, de 02/01/2020, pag. 47/91



Intensidade (a.u.)

8000

7000

6000

5000

4000

3600

2000

1000

1/6

Figura 1

40 50
DOIS-TETA (2)

60

70

80



2/6

Figura 2a
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Figura 3
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Figura 4a
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Figura 4b
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