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Relatorio Descritivo da Patente de Invencao para "PROCESSO
PARA EPOXIDAGAO CATALITICA DE PROPENO COM PEROXIDO DE
HIDROGENIO".
Técnica Precedente

Da EP-A 100 119 e EP-A 230 949 sabe-se que o propeno pode

ser convertido, por meio de perdxido de hidrogénio, em oxido de propeno,

caso seja usada uma zedlita contendo titdnio como catalisador.

O perdxido de hidrogénio nao reagido nao pode ser recuperado
economicamente da mistura de reagéo de epoxidagdo. Aléem disso, o peroxi-
do de hidrogénio nao reagido envolve esforgo e dispéndios adicionais na
elaboracdo da mistura de reagéo. A epoxidagédo do propeno €, portanto, de
preferéncia realizada com um excesso de propeno e até uma alta conversao
de perodxido de hidrogénio. De modo a conseguir uma alta conversao de pe-
roxido de hidrogénio € vantajoso usar um sistema de reacao de fluxo conti-
nuo. Tal sistema de reagao pode compreender um ou mais reatores de fluxo
continuo ou uma disposi¢cao de dois ou mais reatores de mistura de fluxos
ligados em serie. Exemplos de reatores de mistura de fluxos séo reatores
com agitadores no tanque, reatores de reciclo, reatores de leito fluidizado, e
reatores de leito fixo, com reciclagem da fase liquida.

O peroxido de hidrogénio e, em geral, aplicado na reacao de
epoxidagdo como uma solugdo aquosa. Assim, acredita-se que a reagao de
epoxidagao ocorre na fase aquosa liquida. Portanto, de modo a se conseguir
uma alta velocidade de reacao, tao alta quanto possivel, uma concentragao
de propeno se faz necessaria na fase liquida. Visto que a fase liquida com-
preende, predominantemente, de uma solugdo de perdxido de hidrogénio
aquoso, e, opcionalmente de um solvente organico, a solubilidade do prope-
no na fase aquosa fica limitada. Até onde se conhece da técnica precedente,
duas diferentes vias s&o descritas para se conseguir uma alta concentragdo
de propeno na fase aquosa.

Visto que geralmente é sabido que a difusdo na fase gasosa é
amplamente mais rapida, comparada com a difusdo na fase liquida (ver, por

exemplo, Perry's Chemical Engineer's Handbook, 72. Edition, Mc Graw.Hill,
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1997, pp. 5-42), a reagdo é realizada sob uma atmosfera de propeno a ele-
vada pressdo, com o efeito da presenca de um sistema de reagdo com uma
fase aquosa, compreendendo todo o perdxido de hidrogénio e algum prope-
no, e na presenca de uma fase gasosa rica em propeno. Assim, 0 propeno
destituido da fase liquida devido a reagao é suplementado pelo propeno da
fase gasosa.

De EP-A 100 119 e EP-A 230 949 sabe-se que na reagao de
epoxidagdo pode ser usado um solvente para melhorar a solubilidade do
propeno na fase de perdxido aquosa. De acordo com a teoria supradescrita,
a reacgdo e realizada a elevada pressdo para aumentar a solubilidade do
propeno na fase aquosa. Somente se nenhum solvente solubilizante estiver
presente, a pressao aumentada iria conduzir a uma liquefagdo do propeno. A
presenca de uma fase orgénica rica em propeno no caso de uma fase aquo-
sa contendo um solvente de solubilizante, ndo é detectada.

Uma via similar & vista em WO 99/01445, ensinando um proces-
so para epoxidacao do propeno onde a temperatura e pressdo sdo aumen-
tadas, durante a operagdo do reator, de um modo eficaz para manter uma
concentragdo substancialmente constante de propeno na fase aquosa liqui-
da, de modo a compensar a desativagdo do catalisador. Como se evidencia
a partir dos exemplos 1 e 2 em WO 99/01445, a temperatura € aumentada
durante o curso da reagéo de 65,6°C para 71,1°C, de modo a manter uma
conversao de Hy0O, constante com o fato de compensar a desativacdo do
catalisador. No exemplo 1 a pressao foi mantida aproximadamente constan-
te a cerca de 2 MPa (20 bar), resultando na redugdo da concentragdo de
propeno na fase aquosa e da seletividade do 6xido de propeno. Em contras-
te a isto, no exemplo 2 a pressédo foi aumentada para manter a concentragao
de propeno aproximadamente constante, resultando em que a seletividade
do 6xido de propeno diminuiu em menor proporgédo. Porém seria ainda dese-
javel conseguir uma melhor seletividade do 6xido de propeno.

A EP-A 659473 descreve um processo de epoxidacdo onde, de
acordo com os exemplos, uma mistura liquida de perdxido de hidrogénio,

isopropanol como solvente e propeno € conduzida por zonas de reagéo de
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leitos fixos sucessivas dispostas em série na operagao de fluxo descenden-
te. Em cada zona de reacgéao, a reagao é realizada até uma conversao parci-
al, sendo a mistura da reacgéo liquida removida de cada zona de reagao,
conduzida para um trocador de calor externo, para extrair o calor da reagéo,
e a maior proporcao desta fase liquida € entao reciclada para esta zona de
reacdo, sendo uma menor propor¢ao da fase liquida passada para a proxima
zona. Assim, cada zona de reac¢ao pode ser considerada como um reator
adiabatico independente. Ao mesmo tempo, o propeno gasoso € introduzido,
juntamente com a mistura em depdsito da carga liquida, orientado numa cor-
rente paralela para a fase liquida sobre as zonas de reagao de leitos fixos, e
extraido no final do sistema de reacgao, além da mistura de reacéo liquida,
como uma corrente gasosa de dejeto contendo oxigénio. Como se evidencia
nos exemplos, foram escolhidas condi¢des de reacédo que resultam em ape-
nas uma fase aquosa liquida, onde o propeno é dissolvido. O aumento no
rendimento do 6xido de propeno, comparado com reatores tubulares con-
vencionais, esta relacionado apenas ao controle de temperatura descrito em
EP-A 659 473. Porém, por conta da complexidade do sistema de reagao ne-
cessario para se realizar o processo, sao envolvidos consideraveis custos
adicionais.

Similarmente, de acordo com WO 00/07965, a reagdo de epoxi-
dacéo e realizada sob condigBes para se ter apenas uma fase, ou seja, a
fase aquosa liquida com uma concentragdo razoavelmente alta de propeno.
No exemplo 2, uma solug¢do de peréxido de hidrogénio aquoso, metanol e
propeno € introduzida em um reator tubular de leito fixo. Pelo ajuste das
quantidades relativas das cargas, de uma baixa propor¢ao de carga de pro-
peno até carga total, e uma proporg¢ao alta de carga de metanol até carga
total, e aplicando-se uma pressao de 2 MPa (20 bar), somente uma fase li-
quida se apresenta. Embora, tomando-se estas medidas uma conversao de
98,4% de peroxido de hidrogénio pode ser conseguida, a seletividade de
80,3% de Oxido de propeno ainda € muito baixa para uma aplicagdo comer-
cial do processo descrito.

Na WO 00/17178 & apresentada uma alternativa a possibilidade



10

15

20

25

30

4/12

de conduzir a epoxidagdo do propeno com peroxido de hidrogénio usando
duas fases liquidas, ou seja, uma fase aquosa e uma fase organica. Mas a
presenca dos solventes organicos com uma baixa solubilidade em agua,
como os hidrocarbonetos halogenados, sé&o descritos como obrigatoérios, de
modo a formar uma segunda fase organica. Assim, a segunda fase orgénica
liquida é formada apor um solvente orgénico insoluvel em agua.

Em virtude da tecnica precedente citada, o objeto da presente
invenc@o & prover um processo para a epoxidagdo de olefinas, resultando
em seletividade do produto melhorada comparado com WO 00/07965, o qual
pode ser descartado usando sistemas de reagao convencionais.

Objetivo da Invencao

Este objetivo é conseguido mediante um processo para a epoxi-
dagao catalitica de olefinas com perdxido de hidrogénio, numa mistura de
reagdo multifasica, compreendendo uma fase rica em peroxido de hidrogénio
aquoso liquido, contendo um solvente organico com uma solubilidade em
agua de pelo menos 10% em peso a 25°C, e uma fase orgénica liquida rica
em olefina.

De acordo com o modo preferido na presente invengéo, apre-
senta-se um processo para epoxidag¢ao do propeno com peroxido de hidro-
génio, na presen¢a de uma zedlita contendo titdnio como catalisador, numa
mistura de reagao multifasica, compreendendo uma fase liquida rica em pe-
roxido de hidrogénio aquoso contendo metanol e propeno dissolvido e uma
fase organica liquida rica em propeno.

Os presentes inventores descobriram, surpreendentemente, que
mediante 0 uso de uma mistura de reagdo multifasica compreendendo uma
fase rica em peroxido de hidrogénio aquoso liquida e uma fase organica li-
quida rica em olefina, a seletividade do produto, comparada com a técnica
precedente, pode ser consideravelmente melhorada, sem comprometer a
conversdo do peroxido de hidrogénio. Este resultado foi especialmente sur-
preendente, visto que esperava-se, pelo conhecimento de livros técnicos em
geral, conforme exemplificado no Perry’'s Chemical Engineers’Handbook su-

pra, que no caso de transferéncias de duas massas de fase liquida, a partir
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da fase organica liquida para a fase aquosa liquida, onde ocorre a reagao,
deveriam mostrar magnitudes menores, comparado com sistemas com uma
Unica fase aquosa, ou uma fase aquosa e uma fase gasosa de olefina. De
acordo com as expectativas, isto deveria ter um efeito negativo sobre a con-
versdo do perdxido de hidrogénio. Mas, ndo obstante, a seletividade do pro-
duto pdde ser melhorada com sucesso, de acordo com a presente invengéo,
sem comprometer a converséo.

Descricdo Detalhada da Invencéo

A caracteristica essencial da presente invencgéo é a presencga de
duas fases liquidas imisciveis, ou seja, uma fase liquida rica em perdxido de
hidrogénio aquoso e uma fase organica liquida rica em olefina, com um sol-
vente organico miscivel em agua presente na fase aquosa. Como é conside-
rado por profissionais da area, a presenga de duas fases imisciveis num sis-
tema de reagdo compreendendo uma olefina, um solvente organico miscivel
em agua e uma solugao de perdxido de hidrogénio aquosa, dependera de
muitos fatores diferentes.

Primeiramente, a presenga de uma fase organica liquida rica em
olefina adicional dependera da temperatura e da pressao aplicadas no reator
e da olefina selecionada. De preferéncia a presséo aplicada é igual ou supe-
rior a pressao de vapor da olefina na temperatura escolhida. Aléem disso, ela
dependera da selegado do solvente organico.

Sao adequados como solvente organico todos os solventes que
ndo sdo oxidados ou sao levemente oxidados pelo perdxido de hidrogénio
sob as condigdes de reagao escolhidas, e que dissolvem-se numa quantida-
de maior que 10% em peso, em agua a 25°C. Sé&o preferidos solventes que
dissolvem-se numa proporgao maior que 30% em peso, em agua a 25°C, de
preferéncia mais que 50% em peso, em agua a 25°C. Os solventes mais
preferidos sdo completamente misciveis em agua. Os solventes adequados
incluem alcoois, como metanol, etanol, ou butanol-terciario; glicéis, como por
exemplo, etilenoglicol, 1,2-propanodiol, ou 1,3-propanodiol; éteres ciclicos
como por exemplo, tetrahidrofurano, dioxano ou Oxido de propileno; éteres

de glicol, como por exemplo, éter monometilico de etilenoglicol, éter monoe-
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tilico de etilenoglicol, éter monobutilico de etilenoglicol, ou éter monometilico
de propilenoglicol, e cetonas, como por exemplo, acetona ou 2-butanona.
Metanol é particularmente preferido.

Usando os processos de acordo com a invencgao, quaisquer ole-
finas podem se epoxidadas, em particular olefinas com 2 a 6 atomos de car-
bono. O processo de acordo com a invengdo € mais particularmente ade-
quado para a epoxidacao do propeno em oxido de propeno. Por motivos e-
condmicos, preferir-se-ia, para um processo em escala industrial, 0 uso do
propeno ndo numa forma pura, mas como uma mistura técnica com propano
que, como via de regra, contém de 1 a 15% em volume de propano.

Adicionalmente, a presenga de uma segunda fase organica rica
em olefina dependera das quantidades relativas de olefina, 4gua e solvente.
A guantidade de solvente é escolhida para conseguir solubilidade suficiente
da olefina na fase aquosa rica em perdxido de hidrogénio, de modo a alcan-
car a desejada velocidade de reag&o. A uma dada temperatura e presséo, as
quantidades relativas dos ingredientes olefina e solvente podem ser ajusta-
das para garantir a formag¢ao de uma segunda fase organica liquida. Ou se-
ja, para garantir a formagéo de uma segunda fase liquida rica em olefina or-
ganica, a quantidade de olefina tem de ser selecionada em excesso da
quantidade soluvel na fase aquosa a temperatura e pressao selecionadas.

Um meio simples de confirmar experimentalmente a presenga de
uma segunda fase organica liquida nas condigdes de reacgédo, € pela coleta
de uma amostra da mistura de reagado num recipiente equipado com um vi-
dro transparente a temperatura e pressao usadas no processo. Alternativa-
mente, o reator pode ser equipado com um vidro transparente na posicao
adequada para observar a fase limitrofe diretamente durante a reagdo. No
caso de um reator de fluxo continuo, o vidro transparente é preferenciaimen-
te posicionado proximo da saida do efluente do reator, para ter-se um 6timo
controle de que as duas fases liquidas estdo presentes por todo o tempo de
permanéncia no reator.

Assim, um profissional da area pode, sem nenhum esforgo, veri-

ficar que, quando aplicadas algumas sele¢des para olefinas, solventes e pa-
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rametros de reag&o, um sistema bifasico liquido, conforme requerido pela
presente invengao, esta presente, e pode ajustar a variagdo dos parametros,
como acima exposto em detalhe no sistema de reacdo, de modo a estabele-
cer uma segunda fase orgénica liquida.

De acordo com a modalidade preferencial da presente invengao,
a olefina é selecionada para ser propeno, usando-se metanol como solvente.
Por exemplo, para uma mistura de reagdo compreendendo propeno, metanol
e peroxido de hidrogénio aquoso, a uma temperatura de reagéo entre 30°C e
80°C e uma presséo de 0,5 a 5 MPa (5 a 50 bar), a relagédo de fluxo de pro-
peno para fluxo total, no caso de um sistema de fluxo continuo, pode ser
ajustada para estar na faixa de 0,1 a 1, de preferéncia de 0,2 a 1, de modo a
obter-se uma segunda fase organica liquida. Condi¢gbes de reacéo especifi-
cas sdo mostradas nos exemplos.

Uma vantagem adicional do processo da presente invengao é
que mesmo se a corrente de alimentagéo do reator contém dxido de olefina,
seja devido a presencga do Oxido de olefina na corrente de alimentagdo ou
devido ao reciclo parcial do efluente do reator, a seletividade do produto nado
é consideravelmente realizada, embora um profissional da area esperasse
que uma concentragdo aumentada do produto na mistura de reagdo pudesse
ser prejudicial para a seletividade do produto.

Uma fase gasosa adicional compreendendo vapor de olefina e,
opcionalmente, um gas inerte, ou seja, um gas que nao interfira com a rea-
cao de epoxidagdo, pode estar presente, adicionalmente, de acordo com a
presente invengdo. A adicdo de um gas inerte € util para manter uma pres-
sdo constante dentro do reator e para remover gas oxigénio formado pela
decomposicdo de uma pequena parte do peroxido de hidrogénio carregado
para o reator.

De acordo com a presente inven¢éo, qualquer sistema de rea-
¢céo conhecido para a epoxidacao de olefinas & aplicavel, incluindo reatores
de batelada e reatores de fluxo continuo. Prefere-se o uso de um sistema de
reacdo ndo adiabatica, ou seja, um sistema de reacdo onde o calor de rea-

¢ao é, pelo menos parcialmente, removido durante o curso da reagéo. Sis-
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temas, de reagado com resfriamento externo ou intermediario sdo menos pre-
feridos devido a consideragbes econdmicas. Sistema de reacgdo de fluxo
continuo, e, especialmente, aqueles onde a mistura de reacéo é passada
através de um leito catalitico fixo sao particularmente preferidos.

Na pratica da presente invenc¢ao, de acordo com a modalidade
preferida supra, pode ser usado qualquer reator comum com um leito catali-
tico fixo e dispositivos de resfriamento. De preferéncia reatores tubulares
com uma camisa de resfriamento sao aplicados, desde que estejam disponi-
veis de modo padréo a custo relativamente baixo. Como meio de resfriamen-
to, que é bombeado através dos dispositivos de resfriamento, de preferéncia
a camisa de resfriamento, utiliza-se preferivelmente agua. Preferivelmente a
temperatura do meio de resfriamento é controlada por um termostato e a
velocidade de fluxo do meio de resfriamento € ajustada a fim de manter a
diferenca de temperatura entre a entrada do meio de resfriamento para o
dispositivo de resfriamento e a sua saida abaixo de 5°C.

Numa modalidade preferida da presente invengéo, a mistura de
reagdo € passada através do leito catalitico em um modo de operagao de
fluxo continuo, com uma velocidade superficial de 1 a 100 m/h, de preferén-
cia de 5 a 50 m/h, mais preferivelmente de 5 a 30 m/h. A velocidade superfi-
cial € indicada como a relagdo da velocidade de fluxo em volume/secgéao
transversal do leito catalitico. Conseqlientemente, a velocidade superficial
pode variar num dado reator tubular pelo ajuste da velocidade de fluxo da
mistura de reagéo.

Adicionalmente, prefere-se passar a mistura de reagao através
do leito catalitico com uma velocidade espacial horaria de liquido (LHSV) de
1a20h", de preferénciade 1,3a15h™.

Sempre que a velocidade de fluxo da mistura de reacéo for ajus-
tada para preencher os requisitos supra-indicados para velocidade superfici-
al e velocidade espacial horaria de liquido podem ser conseguidas seletivi-
dades particularmente altas. De acordo com uma modalidade especialmente
preferida na presente invengéo, o processo e realizado em um modo de ope-

racdo de fluxo descendente onde especialmente o leito catalitico € mantido
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em um estado gotejante.

Quando utilizando a presente invengao, a corrente de alimenta-
¢ao global para o reator compreende uma solugéo de peroxido de hidrogénio
aquoso, uma olefina e o solvente organico. Por isso, esses componentes
podem ser introduzidos no reator como cargas independentes, ou uma ou
mais dessas cargas podem ser misturadas antes da introduc¢ao no reator.

De modo a ser capaz de operar 0 processo continuamente,
quando alterando e/ou regenerando o catalisador de epoxidacgdo, dois ou
mais reatores podem, caso desejado, ser também operados em paralelo ou
em série no modo supradescrito.

Zedlitas contendo titanio, cristalinas, especialmente as de com-
posicao (TiO2)x(SiO2)1x onde x &€ de 0,001 a 0,05, com uma estrutura cristali-
na MF| ou MEL, conhecida como titanio silicalito-1 e titanio silicalito-2, séao
adequadas como catalisadores para o processo de epoxidagao, de acordo
com a invencgdo. Tais catalisadores podem ser produzidos, por exemplo, de
acordo com o processo descrito em US-A 4.410.501. O catalisador de titanio
silicalito pode ser empregado como um catalisador conformado na forma de
granulos, extrudados ou corpos conformados. Para o processo de conforma-
¢ao0, o catalisador pode conter de 1 a 99% de um aglutinante ou material ve-
iculo, sendo adequados todos os aglutinantes e materiais veiculos que néo
reajam com o perdxido de hidrogénio ou com o epoxido sob as condigdes de
reagdo empregadas para a epoxidacao. Extrudados com um diédmetro de 1 a
5 mm séo de preferéncia usados como catalisadores de leito fixo.

O perdxido de hidrogénio € usado no processo, de acordo com a
invengdo, na forma de uma solugé&o aquosa com um teor de perdxido de hi-
drogénio de 1 a 90% em peso, de preferéncia de 10 a 70% em peso e parti-
cularmente preferivel de 30 a 50% em peso. O perdxido de hidrogénio pode
ser usado na forma de solugGes estabilizadas comercialmente disponiveis.
Sao tambem adequadas solu¢des de perdxido de hidrogénio aquosas, nao
estabilizadas, como as obtidas no processo de antraquinona para a produ-
¢ao de perdxido de hidrogénio.

O processo, de acordo com a invengéo, para epoxidacéo de ole-
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finas, de preferéncia propeno, & tipicamente realizado a uma temperatura de
30° a 80°C, de preferéncia de 40° a 60°C. De acordo com uma modalidade
particularmente preferida da presente invengéo, o perfil da temperatura den-
tro do reator € mantido de modo que a temperatura média do dispositivo de
resfriamento, de preferéncia o liquido de resfriamento na camisa de resfria-
mento do reator tubular, seja inferior a 40°C e a temperatura maxima no inte-
rior do leito catalitico seja de 60°C no maximo. Selecionando-se tal perfil de
temperatura estreitamente definido dentro do reator, pode ser obtido um e-
quilibrio otimizado entre a conversdo de peroxido de hidrogénio e a seletivi-
dade de 6xido de olefina.

A pressao dentro do reator € normalmente mantida a uma pres-
sao igual ou superior a pressdo de vapor da olefina na temperatura selecio-
nada, por exemplo, de 1 a 5 MPa (10 a 50 bar), de preferéncia de 2 a 5 MPa
(20 a 50 bar), mais preferivelmente de 2,1 a 3 MPa (21 a 30 bar). Com o
propeno, isto se traduz em uma presséo inferior a 1,65 MPa (16,5 bar) a
uma temperatura de reagao de 40°C e inferior a 2,5 MPa (25 bar) a uma
temperatura de reagéo de 60°C.

A olefina é de preferéncia empregada em excesso com relagéo
ao peroxido de hidrogénio e numa quantidade suficiente para manter uma
segunda fase liquida rica em olefina durante a reagao. A relagdo molar de
olefina, de preferéncia propeno, para peroxido de hidrogénio sendo escolhi-
da preferencialmente a faixa de 1,1 a 30. O solvente é de preferéncia adicio-
nado numa relagdo em peso de 0,5 a 20, em relagéo a quantidade de pero6-
xido de hidrogénio usado. A quantidade de catalisador empregado pode va-
riar dentro de amplos limites e & de preferéncia escolhida de modo que um
consumo de peréxido de hidrogénio superior a 90%, de preferéncia superior
a 95%, seja conseguido dentro de 1 minuto a 5 horas, sob condigbes de rea-
cao empregadas.

A presente invencao sera agora descrita mais detalhadamente
com referéncia aos exemplos a seguir:

Exemplos 1 e 2 e Exemplo Comparativo 1

Foi empregado um catalisador de silicato de titanio em todos os
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exemplos. O po de silicato de titdnio foi conformado em extrudados de 2
mm, usando uma solucdo de silica como aglutinante, de acordo com o E-
xemplo 5 em EP 00 106 671.1. O H;O, empregado foi preparado de acordo
com o processo de antraquinona como uma solugéo aquosa a 40% em pe-
SO.

Realizou-se a epoxidagdo continuamente num modo operativo
de fluxo descendente, num tubo de reacado de 300 mi de volume, com dia-
metro de 10 mm e um comprimento de 4 m. O reator foi adicionalmente e-
quipado com um vidro transparente, localizado proximo da saida do reator
para permitir verificagao visivel, caso estivessem presentes duas fases liqui-
das como acima descrito. O equipamento € ainda composto de trés recipien-
tes para liquidos e bombas adequadas e um vaso de separac¢éo de liquido.
Os trés recipientes para liquidos compreendiam metanol, o H,O, a 40% e
propeno. O H,0, a 40% foi ajustado com ambnia a um pH de 4,5. A tempe-
ratura de reacao foi controlada via liquido de resfriamento aquoso circulante
ou na camisa de resfriamento, pelo que a temperatura do liquido de resfria-
mento & ajustada para 40°C por meio de um termostato. A presséo do reator
foi ajustada conforme indicado na Tabela 1. O fluxo de massa das bombas
de alimentagado foi ajustado para resultar num fluxo de metanol de 0,2 kg/h,
um fluxo de H,0O, de 0,033 kg/h. O fluxo de propeno no exemplo 1 e exem-
plo comparativo 1 foi ajustado para 0,0753 kg/h e para 0,125 kg/h no exem-
plo 2.

Exemplo comparativo 2

O exemplo comparativo 1 foi repetido usando parametros de re-
acdo como apresentado no Exemplo 2 do WO 00/07965 e relatado na Tabe-
la 1.

A corrente de produto foi analisada por cromatografia gasosa e a
conversdo de H,0, foi determinada por titulagéo. A seletividade do propeno
foi calculada como a relagao da quantidade de Oxido de propeno em relagao
a quantidade total de éxido de propeno e de oxigénio contendo hidrocarbo-
netos formados durante a reacdo de epoxidagao como 1-metoxi-2-propanol,

2-metdxi-1-propanol e 1,2-propanodiol. Os resultados véem-se na Tabela 1.
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Tabela 1
N° | Pres- | Numero de | Relacdo | Conver- | Seletivi- | Rendimento
880 | fases liqui- | fluxOprope. sao dade de oxido de
MPa das pe- de H,O, | de déxido |Propenc com
(bar) no efluente no/F!UXO[O [%] de base eom
tal propeno | H2021%]
[%]
E1 125 (25) 2 0,24 96 96 92
E2 |25 (25) 2 0,35 96 97 93
CE1:1,5(15) 1 0,21 95 88 84
CE2! 2(20) 1 0,12 98 80 78

Como se pode ver a partir dos resultados experimentais quando

da realizagao da reacao de epoxidacao na presenga das duas fases liquidas,

de acordo com a presente invengdo, os resultados indicam um aumento

consideravel na seletividade de 6xido de propeno sem comprometer a con-

versdo de perdxido de hidrogénio comparado com a técnica precedente. As-

sim, altos rendimentos de 6xido de propeno podem ser obtidos com o pro-

cesso da presente invengao.




10

15

20

25

30

REIVINDICACOES

1. Processo para epoxidacgao catalitica de propeno com perdxido
de hidrogénio, em que uma zedlita contendo titanio € usada como catalisa-
dor, a temperatura de reacao é de 30 a 80 °C e a pressao ¢ de 0,5 a 5 MPa
(6 a 50 bar), caracterizado pelo fato de que a epoxidagéo é realizada em
uma mistura de reacac multifasica compreendendo uma fase liquida rica em
peroxido de hidrogénio aguoso, contendo metanol e propeno dissolvido e
uma fase orgéanica liquida rica em propeno, empregando um sistema de rea-
¢ao de fluxo continuo.

2. Processo, de acordo com a reivindicagao 1, caracterizado pe-
lo fato de que o perdxido de hidrogénio € introduzido como uma solugéo a-
guosa contendo de 30 a 70% em peso de perdxido de hidrogénio.

3. Processo, de acordo com a reivindicacédo 1 ou 2, caracteriza-
do pelo fato de que a relagao de fluxo de propenc para fluxo total esta na
faixa de 0,2 para 1.

4. Processo, de acorde com qualquer uma das reivindicagdes 1
a 3, caracterizado pelo fato de que € usado um reator de leito fixo compre-
endendo dispositivos de resfriamento.

5. Processo, de acordo com a reivindicagao 4, caracterizado pe-
lo fato de que o reator € tubular e o dispositivo de resfriamento € uma cami-
sa de resfriamento.

6. Processo, de acordo com a reivindicagao 4 ou 5, caracteriza-
do pelo fato de que o perfil de temperatura dentro do reator € mantido de tal
forma que a temperatura média de resfriamento do meio de resfriamento &
de pelo menos 40°C e a temperatura maxima dentro do leito catalitico é de
60°C no maximo.

7. Processo, de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 1
a 6, caracterizado pelo fato de que a epoxidacgao é realizada em um modo
de operacéo de fluxo descendente.

8. Processo, de acordo com a reivindicagao 7, caracterizado pe-
lo fato de que o leito catalitico fixo € mantido em um estado de leito gotejan-

te.
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9. Processo, de acordo com qualquer uma das reivindicagbes 4
a 8, caracterizado pelo fato de que a mistura de reacdo é passada através
do leito catalitico com uma velocidade superficial de 1 a 100 m/h, de prefe-
réncia de 5 a 50 m/h, mais preferivelmente de 5 a 30 m/h.

10. Processo, de acordo com qualguer das reivindicagdes 4 a 8,
caracterizado pelo fato de que a mistura de reagdo &€ passada através do
leito catalitico com uma velocidade espacial horaria de liquido (LHSV) de 1 a
20 h", de preferénciade 1,3a 15 h™".

11. Processo, de acordo com qualquer uma das reivindicagoes 1
a 10, caracterizado pelo fato de que a temperatura de reagdo € de 40 a
60°C.
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