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A talalmany targya eljaras 0ij eziistkatalizatorok
eldallitasara, amelynek sordn héalld, porézus hor-
dozoanyagra a katalizator tdmegére vonatkozta-
tott 3-20 t% eziistot és promotorként 0,003-0,05
t% kaliumot, rubidiumot és/vagy céziumot visznek
fel a hordozbéanyag eziists6-amin komplexekkel és
promotorvegyiiletekkel valé impregnalasa és az
impregnalt hordozo 170-400 "C-ra valé melegitése
Utjén; a talalmany szerint az eziistsé-amin komplex
képzéséhez aminként olyan elegyet alkalmaznak,
amely 10-40 t% mennyiségben legalabb egy
R,R,R,C—NH, altalanos képletii tercier aminbol
és 60-90 1% mennyiségben legalabb egy
R,R,CH—NH, altalanos képletii szekunder alkil-
aminbol —ahol R, R,, R;, R, és R, 14 szénatomos
alkilcsoportokat képvisel - all. Az j eziistkataliza-
tor killondsen az etilén-oxidnak etilén oxigénnel
torténd katalitikus oxidaci6 tjan torténd eldallita-
sanal alkalmazhaté.




A taldlmany eljaras uj, hgallo porozus hordozoa-
nyagra felvitt eziistb31 & promotorbol 4116 eziistka-
talizitorok elballitdsara. A talalméany szerinti elja-
rassal eléallithatd vj eziistkatalizitorok elénydsen
alkalmazhatok az etilénoxid etilénbgl oxigénnel
torténd katalitikus oxidacio utjan lefolytatott els-
allitdsara.

Az etilénoxidot nagyiparilag ugy allitjak eld,
hogy etilént eziistkatalizatoron oxigénnel kdzvetle- 0
niil oxidalnak. Az eljarast altalanossagban a kévet-
kezd szakirodalmi hely ismerteti: Kirk-Othmer,
Encyclopedia of Chemical Technology, 9. kotet,
432.-471. oldal, John Wiley, London-New York,
1980. 15

Az ismert eljards soran etilént és oxigént tartal-
mazd gizt vezetnek be a reaktorba, annak felsd
részén. A reaktor 1bb ezer cséboi kialakitott cs§-
kotegbdl dll, ahol a csovek hossziisiga 6 méter és
t6bb mint 10 méter k6z6tt lehet. A gaz a csdvekben 0
taldlhato katalizator felett aramlik, rendszerint *
150-400 °C hdmérsékleten és 0,15-3 MPa talnyo-
mdson, €5 az alkalmazott etilén mennyiségének
5-20%-a alakul at.

Az etilénoxid képzédése mellett az etilén jelentds
része, mintegy 25%-a, szén-dioxidda és vizze oxida- *
16dik (teljes oxidaci6). Ez az aldbbi reakcidegyenle-
tekkel szemléltethet :

Etilénoxid képzédése

2C,H, + 0, 2C,H,0

Teljes oxidacio

CH, + 30, - 2C0, + 2H,0

A homérséklet szabalyozasa és a ho elvezetése
érdekében a csdvek koriil héatado kozeg talalhatd,
amely eltavolitja a felszabadulé hét a reaktorbol, _
Az etilénoxidot és szén-dioxidot tartalmazoé reakcio. 37
g4z a reaktorbél a feldolgoz6 részbe keriil, ahol az
etilénoxidot és a szén-dioxidot elvélasztjak. Az eti-
lénoxidtdl és szén-dioxidtol megszabaditott gazt
ismét feldusitjak etilénnel és oxigénnel, s ujbdl a
reaktorba taplaljak. igy az ismert eljarasnal folya- 40
matos korfolyamatot valésitanak meg heterogén
katalizis mellett.

Katalizatorként eziisttartalmy katalizatort hasz-
nalnak. Az ilyenfajta katalizitor mindségét lénye-
geben a szelektivitasa, az aktivitasa és az élettarta- 45
ma jellemazi.

A szelektivitason a reagaltatott etilénnek azt a
molszazalékban kifejezett hanyadat értjitk, amely
etilénoxidda alakul.

Az aktivitast a reaktorkimenetnél egyébként 4l- 50
landé feltételek mellett fennalld etilénoxid-
koncentracié jellemzi. (Ilyen feltételek példaul a
kovetkezok: hémérséklet, nyomas, gazmennyiség,
katalizatormennyiség.) Minél nagyobb az etilén-
oxid-koncentracio, annal nagyobb az aktivitas. 55
Mas szavakkal kifejezve: minél alacsonyabb az a
hémérséklet, amely egy meghatdrozott etilénoxid-
koncentrécid eléréséhez sziikséges, annal nagyobb
az aktivitas.

Az eziisttartalmi katalizatoroknak az eldallitasa 60
mar hossza ideje ismert. Ez a kovetkezképpen
torténik:

A hordozdt atitatjak valamely eziistsé oldataval.

Az atitatott hordozét megszaritjak, és ekkor kiva-
lik az eziistso a hordozén. Az ilyen modon eziistso- 65
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val impregnalt hordoz6t olyan korillmények beha-
tasanak teszik ki, amikor az eziistsd elbomlik, s
elemi eziist képz3dik, amely finom eloszlasban he-
lyezkedik el a hordozén. Ez az elbontas tisztan
termikus tton is elvégezhetd, 170-400 °C kozotti
hémérsékletre térténd felmelegitéssel, vagy példaul
redukdloszerek, igy formaldehid segitségével.
A termikus redukcié kdzémbos gazok - példaul
levegd, nitrogén, szén-dioxid vagy elegyeik - atve-
zetése kdzben torténhet.

Rendszerint az eziis: mellett igynevezett promo-
torokat, példaul kaliumot, rubidiumot és/vagy cé-
ziumot is felvisznek a hordozéra, mivel ezek az
anyagok jelents mértékben javitjak a kész katali-
zator hatékonysagat.

Ujabban megéllapitottak, hogy akkor érhetd el
nagy hatékonysagu eziistkatalizator, ha a vivé-
anyagot meghatarozott eziistsd-amin komplex ve-
gyiiletekkel impregnaljak. Erre vonatkozélag id3-
kézben szamos javaslat sziiletett.

A 21 59 346 sz. német szOvetségi koztarsasagbeli
kozzétételi irat szerint -- amely a 3 702 259 sz. ame-
rikai egyesiilt allamokbeli szabadalmi leirasnak fe-
lel meg — a hordozot olyan vizes oldattal itatjak at,
amely legalabb egy eziistkarboxilatot és legalabb
egy szerves amint tartalmaz az eziistkarboxilat-
amin komplex kialakitésahoz, ahol a szolubilizalo/
redukalo szerves amin eldnydsen etilén-diamin, eti-
lén-diamin és etanol-amin elegye, ammoéniumbhid-
roxid és etilén-diamin elegye vagy ammoniumhid-
roxid és etanol-amin elzgye.

A 2300 512 sz. német szovetségi koztarsasagbeli
kdzrebocsatasi irat szerinti kataliztor a kataliza-
tor mennyiségére vonatkoztatott 3-20 tOmeg%
eziistb8l és promotorként 0,003-0.05 suly% kali-
umbdl, rubidiumbol és/vagy céziumbdl all, s az
eziist &s a promotor hdallé, porézus hordozén he-
Iyezkedik el, és az eziistnek a hordozéra valo felvi-
telehez szintén egy eziistkarboxilat-etiléndiamin-
és/vagy -etanolamin komplex vegyiiletet alkalmaz-
nak.

A 26 22 228 sz. német szovetségi koztarsasagbeli
kbzrebocsatasi iratban és a 26 40 540 sz. német
kozzétételi iratban az alabbi vegyiileteket emlitik
meg mint amelyek komplexképzé aminként a szer-
Ves vagy szervetlen eziistsohoz hasznalhatok: 1-8
szénatomos alkilcsoportot tartalmazé primer ami-
nok, a legfeljebb mintegy 6 szénatomos alkanok
poliaminjai, aliciklusos aminok, példaul ciklohexil-
amin, heterociklusos aminok, példaul pirrolidon,
piperidin és morfolin, tovabba az
(R,R)—CH—NH, A4ltalanos képletii aminok,
ahol R és R’ jelentése alifas csoport.

A 2655738 és 2734912 sz. német szOvetségi
kdztarsasigbeli kozrebocsitasi iratokbol ismert,
hogy az eziistnek és a cézium promotornak hordo-
z6 anyagra t6rténd levélasztasahoz olyan atitato
oldatot alkalmaznak, amely legalabb egy eziistkar-
boxilatot, legalabb egy amint és legalabb egy, az
eziistkarboxilat-amin komplexben oldhaté cézium-
vegyiiletet tartalmaz. Aminként meghatarozott ali-
fas diaminokat, alifas poliaminokat és meghatdro-
zott alifas aminoétereket hasznalnak. Az atitato
oldat vizet is tartalmazhat.

A 4235757 sz. amerikai egyesiilt allamokbeli
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szabadalmi leirasban végiil kiildnosen eldényds
komplexképzoknek emlitik az eziist hordozora tor-
ténd felvitelehez az NH,—R—NH—R’'—OH él-
talanos képletii aminokat, ahol R és R’ jelentése
2-4 szénatomos alkilcsoport.

Az eziistnek és a promotornak a hordozéanyag-
ra torténd felvitelével kapcsolatban az emlitett an-
terioritdsokban kilonféle eljarasokat ismertetnek.

Igya 2300512 ésa 27 34 912 sz. német szvetsé-
gi koztarsasagbeli kozrebocsatasi iratban targyalt
eljaras szerint az eziistot (az eziistso-amin komple-
xet) €s a promotort (a promotor vegyiiletet) egyide-
jileg és atitatdssal viszik fel a hordozdanyagra.

A 26 40 540 sz. német szOvetségi koztarsasagbeli
kozzétételi irat szerinti eziistkatalizator eldallitasa-
nal nem kritikus az eziistnek és a promotornak a
hordozora valo felviteli modszere. Az eziistot és a
promotort egyidejileg és egyetlen atitatassal felvihe-
tik, vagy pedig egymadst kdvetden. Ez utobbi meg-
oldasnal vagy az eziistot csapjak ki az els atitatas-
nal, és a masodik atitatasnal torténik a promotor
kicsapasa, vagy pedig megforditva, elGszOr viszik
fel a promotort, és utana az eziistot.

A javitott tulajdonsagokkal rendelkezd eziistka-
talizatorok eziistso-amin komplexek alkalmazasa-
val torténd eldallitdsahoz mar nagy szami komp-
lexképz6 amint ajanlottak. Ennek ellenére fennall
az igény tovabbi aminok alkalmazasa irant, mivel
azismert komplexképz6 aminok egyrészt tobbnyire
nehezen hozzaférhetdk, masrészt pedig a hasznala-
tukkal elért aktivitas, szelektivitis és élettartam
még hagy kivannivalot maga utan.

Meglep6 modon azt talaltuk, hogy komplexkép-
76 (szolubilizald és redukald) aminként killonosen
elényds egy olyan elegy, amely legalabb egy tercier-
alkilaminbol és legalabb egy szekunder-alkilamin-
bol all. Ezek felhasznalasaval ugyanis olyan eziist-
katalizatorokat kapunk, amelyek nemcsak rendki-
vl nagy aktivitassal, szelektivitassal és élettartam-
mal rendelkeznek, hanem, meglepd modon, a sze-
lektivitasuk olyan csekély mértékben flgg az etilén-
atalakulastol, ami a technika allasabol ismert ami-
nokkal nem érhetd el. A talalmany szerint alkalma-
zott amin (aminelegy) hatdsa fiiggetlen az eziistnek
és a promotornak a hordozéra torténd felviteli
modjatol.

A fent vazolt kdvetelményeket kielégitd 1j eziist-
katalizator oly eljarassal allithaté el, amelynek
soran h6allo porozus hordozéanyagra a kész kata-
lizator silyara vonatkoztatva 3-20 tomeg% eziistot
és promotorként 0,003-0,05 tomeg% kaliumot, ru-
bidiumot és/vagy céziumot visziink fel oly médon,
hogy a hordozdanyagot eziistsé-amin komplexek-
kel és promotorvegyiiletekkel impregnaljuk, majd
az igy impregnalt hordoz6t az eziistso-amin komp-
lex elbontasa céljabol 170-400 °C hdémérsékletre
melegitjitk, mimellett a taldlmany szerinti 4j elja-
rast az jellemzi, hogy az eziistsdo-amin komplex
képzéséhez aminként egy olyan elegyet alkalma-
zunk, amely 10-40 tdmeg% mennyiségben legalabb
egy (I) altalanos képletii tercier-alkilaminbdl,
amelynek képlete
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és 60-90 tdmeg% mennyiségben legalabb egy (II)
altalanos képletit szekunder-alkilaminbol, amely-
nek képlete

R,
>CH—NH,
Ry
all, ahol R}, R,, R;, R, és R, jelentése 14 szénato-
mos alkilcsoport.

A talalmany szerinti eljarasban alkalmazott/
szolubilizalo/redukal6é aminelegy elonydsen 20-30
tomeg% mennyiségben tartaimaz legalabb egy (I)
al:alanos képletii tercier-alkilamint és 70-80 to-
m2g% mennyiségben legalabb egy (II) altalanos
képletli szekunder-alkilamint.

A talalmany értelmében alkalmazott tercier-al-
ki‘aminok és szekunder-alkilaminok koéziil elonyo-
sek azok, ahol az altalanos képletekben R, R,, Ry
illetve R, és R jelentése metilcsoport vagy etilcso-
pert.

Kiilondsen eldnyds tercier-alkilamin a tercier-
butilamin, amelynek képlete

CH,~

CH,—C—NH,

CH,~
Kulondsen eldnyos szekunder-alkilamin a szekun-
der-butilamin, amelynek képlste

CZHS
>CH—NH,
CH,

A taldlmany szerint a komplexképzd amint leg-
alabb olyan mennyiségben alkalmazzuk, amennyi
az eziistso-amin komplex képzddéschez szitkséges,
amennyi jelenlétében a hasznalt eziistso teljesen
feloldodik. Mivel egy eziistkation az Ag(amin),X
altalanos képletil vegyiilet képzéséhez — ahol X je-
lentése az alkalmazott eziistso anionja - két amino-
csoportot kot meg, egy mol eziistkationhoz leg-
alabb két aminocsoport alkalmazasa sziikséges.
Annak érdekében, hogy teljes mértékii oldast ér-
jiink el, rendszerint kis molfeleslegben vessziik a
szolubilizalé amint.

A taldlmany szerint alkalmazott aminmennyiség
altalaban 2,05-5 mél, eldnyésen 2,1-3 mél a hasz-
nal: eziistvegyiiletben 1évé eziist minden moljira
szdnolva.

Uj eziistkatalizator esetén a katalizator a meny-
nyiségére szamitott eldnydsen 7-14 témeg% eziis-
tot és 0,008-0,035 tomeg% promotort tartalmaz,
ahcl ez utobbi kdlium, rubidium vagy cézium vagy
kevarékiitk. A promotor elénydsen cézium.

Az, hogy milyen eziistsot €s milyen promotorve-
gyiiletet hasznalunk, 6nmagaban nem kritikus a
hordozo6 impregnalasa szempontjabol.

Eziistsoként hasznalhatunk szervetlen és/vagy
szerves sOkat. Célszeri szerves s0k az eziistkarboxi-
latok, példaul az eziistformiat, eziistacetat, eziist-
malonat, eziistoxalat, eziistlaktat és/vagy eziistcit-
rat.

Célszerl szervetlen s6 az eziistkarbonat, eziist-
nitrat és/vagy eziistnitrit. .

A felsorolt eziistsok koziil el6nyds az eziistace-
tat, eziistlaktat, eziistoxalat, eziistkarbonat és/vagy
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eziistnitrat. Ezek konnyen hozzaférheték és vi-
szonylag olcsok.

Promotorvegyuletként alkalmazhatunk szervet-
len ésfvagy szerves vegyilileteket, amelyek koziil
elényosek a sok és a hidroxidok. A promotorve-
gyilet anionja nem kritikus, mivel a katalitikus
hatékonysiag szempontjabol nincs jelentdsége.
A promotor a hordozora felvitt promotorvegyiilet
kationja alakjaban fejti ki hatasat. Elényos promo-
torsok a karboxilatok, példaul a formiat, acetat,
malonat, oxalat, laktat, tartarat és/vagy citrat. Cél-
szerll szervetlen so a karbonat, hidrogénkarbonat,
foszfat, nitrat és/vagy nitrit,

Az emlitett promotorvegyiiletek kozill elonydsek
a konnyen hozzaférhetd és viszonylag olcso aceta-
tok és/vagy nitratok.

A taldlmany szerinti eziistkatalizitor hordozo-
anyagaként a szokasos, a kereskedelembdl besze-
rezhetd, hdallé és porozus anyagok johetnek sza-
ciokorulmenyek kozott és az ott jelenlevo vegyiile-
tek jelenlétében is k6zombosek. A talalmany sze-
rinti ezistkatalizator eldallitdsahoz a hordozo-
anyag nem kritikus, alkalmas hordozok példaul a
kovetkezok : szén, korund, sziliciumkarbid, szili-
ciumdioxid, aluminiumoxid, tovabba aluminiumo-
xidbol és sziliciumdioxidbol allo keverékek. EIS-
nyOs az alfa-aluminiumoxid, mivel messzemenden
egyenletes porusatmérdje van. A fajlagos felillete

0,1-1 m?/g, elénydsen 0,2-0,6 m?/g (az ismert *

B.E.T.-modszer szerint mérve), a fajlagos porustér-
fogata 0,1-1 cm3/g, elényosen 0,2-0,6 cm3/g (az
ismert higany- vagy vizadszorpcidos maodszerrel
mérve), a latszdlagos porozitasa 20-70 térfogat%,
elényosen 40-60 térfogat% (az ismert higany- vagy
vizadszorpciés modszerrel mérve), a kozepes po-
rusadtmérdje 0,3-15 um, elonydsen 1-10 um, és a
0,03-10 pm atmérdjii porusok szazalékos részara-
nya legalabb 50 tomeg% (a porusatmeérét és a po-
rusatmérd-eloszlast ismert modon a fajlagos feliilet-
bol és a latszolagos porozitasbol hatarozzuk meg).

A hordozdanyagot eldnydsen granulatum, go-
lyo, gyiirii, szemcse stb. alakban alkalmazzuk. El6-
nyds alfa-aluminiumoxid vagy alfa-aluminiumoxi-
dot tartalmazd hordozoanyagok a Norton Com-
pany (USA) SA 5551 és SA 5552 jelzésu tipusai,
valamint a United Catalyst (USA) cég SAHM-
tipusai.

Az eziistOt és a promotort az ismert atitato elja-
ras segitségével vissziik fel a hordozéanyagra. En-
nek soran a hordozdanyagot az impregnalo oldat-
tal érintkeztetjiik, elonydsen atitatjuk (bemerités-
sel vagy raontéssel), és ekkor az oldat abszorpcio
és/vagy kapillaris hatds révén behato!l a hordozo-
anyag porusaiba. Az impregnalé oldat feleslegét
ezutan eltavolitjuk, példaul ledntéssel, lecsurgatas-
sal, lesziiréssel vagy lecentrifugalassal, a hordozot
pedig - amely teleszivta magat — megszaritjuk. En-
nek soran kivalik az eziistvegyiilet és/vagy a pro-
motorvegylilet.

Az impregnald oldat mennyiségét altaldban ugy
valasztjuk meg, hogy feleslegben legyen jelen az
impregnalni kivant hordozdanyag térfogatahoz ké-
pest. Az impregnalo folyadékot altaldban 0,5-3-
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szoros, eldnyosen 1-2-szeres mennyiségben hasz-
naljuk a hordozo térfcgatara vonatkoztatva.

Az impregnalas ideje, azaz azon 1d6, amely alatt
a hordozdanyag érintkezik az impregnalo folya-
dékkal, nyilvanvaloan akkora, amely alatt a sziik-
séges mennyiségli levalasztandd eziistvegyiilet és
promotorvegyiilet felvihetd a hordozéra. Ez az ido
altalaban 3-60 perc, es fOképpen az impregnald
oldat eziistvegyiilet- és promotorvegyiilet-koncent-
raciojatél, az alkalmezott hordozotol és annak
mindenkori szivoképességétd! fiigg.

Az impregnalasnal alkalmazott homérséklet tag
hatarok kozott lehet. Az impregnalast altalaban
szobahOmeérsekleten végezzilk, azonban magasabb
hémeérsékleten is dolgozhatunk. [gy az impregnalas
homérséklete rendszerint 15-80 °C, elénydsen
20-50 °C.

Az impregnalast rendszerint légkori nyomason
végezziik. Az impregnalasi folyamat meggyorsita-
saraazonban vakuumban is végezhetjiik az impreg-
nalast.

Az impregnal6d oldatok készitéséhez alkalmas
oldészerek a kdvetkezdk: viz, szerves folyadékok,
valamint vizbdl és szerves folyadékokbdl allo ele-
gyek. El6nyos olddszer a viz, metanol, etanol, pro-
panol, izopropanol, aceton, valamint elegyeik.

Az impregnal folyadék feleslegéto] megszabadi-
tott, impregnalt hordozoanyag szaritasat altalaban
20-150 °C, elénydsen 50120 °C kozotti homérsék-
leten végezziik. Az olddszer leparlasa példaul szek-
rényes szaritok, forgocsoves szaritok segitségével
vagy forro kozombds gizok. példaul nitrogén, leve-
gd és/vagy széndioxid atvezetésével torténhet.
A szaritds hémérséklet: fiigg altalaban az impreg-
nalo folyadék oldoszerének forraspontjatol. ElS-
nydsen a szaritdst kozOmbos gaz jelenlétében és
50-120 °C kozotti homérsékleten végezziik.

A megszaritott, impregnalt hordozdanyagot
170-400 °C kozotti, elényosen 200-350 °C kozotti
homeérsékletre hevitjiuk, annak érdekében, hogy a
levalasztott eziistso-amin komplexet fém eziistté
alakitsuk 4t (redukciéval, termikus elbontdssal).
A fent megadott homérsékletre valo hevitest példa-
ul szekrényes szaritobzn, forgdcsdves szaritoban,
elektromos flitésii csében vagy megfelelden felhevi-
tett k6zombds gaz atvezetésével végezhetjikk. (A
kozombos gaz példauvl levegd, mitrogén, szén-
dioxid vagy ezek elegye lehet.)

Az ezilist-amin komplexet talhevitett vizgdzzel is
atalakithatjuk fém ezistté. A talalmdny szerinti
eljaras elonyds foganatositasi modja szerint a fel-
vitt eziistvegyiilet term:kus elbontasat ugy végez-
ziik el, hogy levegét, nitrogént és/vagy szén-dioxi-
dot vezetiink at a 200-350 °C kozotti homersekletre
hevitett, kész, impregnalt hordozodanyag (eldkatali-
zator) felett. A fenti homérsékleten sziikséges hevi-
tési id6 altalaban 0,05-5 dra, elédnydsen 0,1-1 ora.

Az eziistvegyiilet elbontasaval fémes eziistré-
szecskék képzoédnek a hordozodanyagon jol tapado
csapadék alakjaban (a promotorvegyilletek nem
redukaldédnak a megfelelé fémme, a kalium, rubidi-
um és cézium alkalifémek Iényegében tehat a kati-
onjaik alakjaban, és nem szabad alkaliféemként
vannak jelen). Az eziist rendszerint ergsen tapado,

4.



1 190 487 2

lényegében egyenletes eloszlast, nem Osszefiiggd,
elkiiloniilt részecskék alakjaban van jelen.

Az impregnald eljarasnal az eziistmennyiségnek
(az alkalmazott eziistsé-amin komplex alakjaban)
és a promotormennyiségnek (az alkalmazott pro-
motorvegyiiletek alakjaban) torténd felviteh modja
nem kritikus. Igy az eziistot és a promotort felvihet-
jlk a hordozora egyidejiileg vagy id6ben elkiilonit-
ve, azaz egymas utan, tetszés szerinti sorrendben.
Az eziist és a promotor egyidejii levalasztasakor a
teljes eziist- és promotormennyiséget felvihetjitk
egyetlen impregnaldssal. Tobb, elonyosen két imp-
regnalast is alkalmazhatunk, ahol egy-egy impreg-
nalassal csak egy részét vissziik fel a teljes eziist- és
promotormennyiségnek. Ebben az esetben e€l6-
nyosnek bizonyult, ha egy elsé impregnald lépés-
ben az Osszes eziistmennyiség 55-85 tomeg%-at, az
Osszes promotormennyiségnek pedig 15-45 to-
meg %-at vittiik fel egyidejlileg a hordozora, majd
szaritas utan egy masodik impregnald lépéssel vit-
tik fel a hatralévé mennyiségeket.

Ha az eziistot és a promotort egymast kdvetden
kivanjuk felvinni a hordozora, akkor elészor vihet-
juk fel az eziistt, majd pedig a promotort, vagy
¢loszor a promotort, majd azt kovetoen az eziistot,
mégpedig mindig egy vagy tobb impregnalassal. Ha
el0szor visszitk fel az eziistvegyiiletet, s utana a
promotorvegyiiletet, akkor a promotorvegyiilet fel-
vitele elott elvégezhetjiik a fém eziistté valo reduk-
cidt. Ugy is eljarhatunk azonban, hogy csupan kdz-
bens6 szaritast alkalmazunk.

A talalmany szerinti eljaras egy tovabbi valtoza-
ta szerint az els6 impregnalassal felvihetjiik a teljes
eziistmennyiséget €s az 0sszes promotormennyiség
egy részét, majd egy masodik impregnalassal vihet-
jiik fel a fennmaradd promotormennyiséget. Ebben
az esetben elonyGsnek mutatkozott, ha az els6 imp-
regnalo 1épésben a teljes eziistmennyiséget és a tel-
jes promotormennyiség 15-45 tomeg %-at felvittik,
és a fem eziistté torténd redukcid utan egy masodik
impregnald lépésben vittiik fel a teljes promotor-
mennyiség hatralévd részét.

Ezzel analog modon tgy is eljarhatunk, hogy az
elsé impregnalod 1épésben a teljes promotormeny-
nyiséget és a teljes eziistmennyiség egy részét visz-
szik fel, és egy masodik impregnalassal vissziik fel
a fennmaradt ezilistmennyiséget.

Tovabba az eziist6t és a promotort egymas utan,
valtakozo sorrendben, tobb impregnalissal is felvi-
hetjiik a hordozora. Igy példaul eldszor a teljes
eziistmennyiség egy részét, majd utana egy vagy
16bb impregnalassal a promotormennyiséget, végiil
a hatralévo eziistmennyiséget vissziik fel. Analdg
moddon a promotorral is kezdhetjitk az impregnala-
sokat.

Az alkalmazott impregnalo modszerhez hasznalt
oldatok eziist- és promotorvegyiilet-koncentracioja
tag hatarok kozott lehet. Ezeket a koncentréaciokat
elsésorban az hatarozza meg, hogy mennyi eziistot
¢s promotort kivanunk a hordozora felvinni.
A megszoritas mind6ssze annyi, hogy az impregna-
16 oldatokban az eziist és a promotor koncentracio-
jat ugy valasztjuk meg, hogy az impregnalassal
3-20 tomeg%, elonydsen 7-14 tomeg% eziistot és
0,003-0,05 tomeg%, eldnyosen 0,008-0,035 to-
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meg% promotort vigyiink fel a hordozora. Eloki-
sérletekkel és az ezek soran a hordozora felvitt
eziistvegyiilet és promotorvegyiilet mennyiségének
meghatarozasaval konnyen és gyorsan megallapit-
hatjuk a célszerii koncentricioértéket.

Igy az eziist és promotor egy vagy tobb impreg-
nalassal torténé felviteléhez alkalmazott célszerii
impregndld oldat példaul a kovetkezd alkotoré-
szekbdl all:

(a) viz, (b) 30-40 tomeg % eziistvegyiilet, (¢) 2,1-3
mol amin (a talalmany szerinti aminelegy) az alkal-
mazott eziistvegyiiletben 1év6 eziist minden méljara
és (d) 0,03-0,1 tomeg% promotorvegyllet, ahol a
tomeg% értékek minden esetben az oldat mennyiseé-
gére vonatkoznak.

Ha az eziistvegyiiletet és a promotorvegyiiletet
kilon-kiilon vissziik fel, mindig egy vagy tobb imp-
regnalassal, akkor példaul az alabbi Osszetételil
cldatokat hasznalhatjuk:

(a) viz, (b) 30-40 tomeg% eziistvegyiilet és (c)
2,1-3 mol amin (a talalmany szerinti aminelegybol)
az alkalmazott eziistvegyiiletben 1évé eziist minden
moljara; illetoleg

(a) viz vagy viz és egy szerves oldoszer, elényodsen
metanol, etanol, propanol, izopropanol vagy ace-
ton elegye, és (b) 0,03-0,1 tomeg% promotorvegyii-
let, ahol a tdmeg% minden esetben az oldat meny-
nyiségére vonatkozik. (Ezekben az impregnalo ol-
datokban tehat az olddszer olyan mennyiségben
van jelen, hogy a madsik komponens megadott
mennyiségét 100 tomeg%-ra egésziti ki.)

A talalmany szerinti eziistkatalizator nagy akti-
vitassal és szelektivitassal rendelkezik, s hosszu az
élettartama. Kiilonosen fontos elénye, hogy megle-
pd mdodon csekély mértékben fiigg az etiléndtalaku-
1¢s szelektivitasatol.

Amint ismeretes, az ezlistkatalizatorok etilén-
oxidképzési szelektivitdsa fiigg a reaktorban rea-
giltatott etilénmennyiségtdl, mégpedig oly modon,
hogy az atalakult etilén mennyiségének novekedése
a szelektivitas csdkkenéséhez vezet. Ez az eziistka-
telizator tipusanak megfelelG kisebb vagy nagyobb
mértékd fiiggés jelentds hatranyt képez. Amikor
arra torekednek, hogy az etilénoxidot gyarto beren-
dezést minél nagyobb kihasznaldssal, azaz minél
nagyobb mértéku etilénatalakitassal Gzemeltessék,
szitkségszeriien csOkkend szelektivitassal és ennek
kovetkeztében novekvo etilénveszteséggel kell sza-
molni. Ennek megfeleléen annal jobb az eziistkata-
lizator, minél kisebb a szelektivitas csokkenése no-
vekvo mértéku etilenatalakulasnal.

A taldlmany szerinti eziistkatalizatornal lényege-
sen kisebb a szelektivitds fliggése az etilénatalaku-
las mértékétdl, mint az ismert eziistkatalizatorok-
nal. Ezzel kapcsolatos az a tovabbi nagy elony,
hogy viszonylag kevés katalizator elegendo a talal-
many szerinti eljarassal nyert termékbdl az ismert
ketalizatorokhoz képest. Tekintettel az eziistkatali-
zatorokkal kapcsolatos jelentds koltségekre, ez
nyilvanvaldan jelent8s gazdasagi elény. A talal-
mainy szerinti eziistkatalizator alkalmazasakor vi-
szonylag kis gazmennyiséggel dolgozhatunk, és ez
a 24z komprimalasat illetden energiamegtakaritast
eredményez.

A taldlmany szerinti eziistkatalizator hasznalata
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esetén tehat viszonylag kis gazmennylseggel és
vnszonylag nagyfoku etilénatalakitassal még jo sze-
lektivitast ériink el, s ehhez még valamennyi tovab-
bi, fentebb ismertetett eldny hozzajarul.

Az 1j eziistkatalizator eléallitisira szolgald ta-
lalmany szerinti eljaras egyszeriien és kénnyen kivi-
telezhetd. Nem tartalmaz bonyolult vagy kéltséges
eljarasi l1épést, és kiilonleges impregnalo oldatokra
sincs sziikség. A talalmany értelmében alkalmazott
aminok konnyen hozzaférhetok, konnyen kezelhe-
tok és olcsok.

Az 1j eziistkatalizatort Snmagukban ismert ko-
riillmények kozott alkalmazzuk. Ilyenek a kovetke-
z6k: homérséklet, nyomas, tartozkodasi ido, higi-
toszer, az etilénnek az oxigén hatasara bekovetkezo
oxidaciojat szabalyozd anyagok, visszakeringtetés,
az etilénoxid-kitermelés novelésére szolgalo eljaras-
technikai intézkedések stb. A reakciohOmérsékiet
altalaban 150400 °C, el6nydsen 175-200 °C, a
nyomas a reakcié soran 0,15-3 MPa, elénydsen 1-2
MPa.

A reaktorba bevitt elegy sszetétele tobbnyire a
kovetkez6: 5-30 mol% etilén, 3-15 mol% oxigén és
a fennmaradé hanyadot k6zombos gazok, példaul
nitrogén, szén-dioxid, vizgdz, metan, etan, argon
stb., tovabba fekezd anyagok, példaul vinilklorid,
1,2-dikloretan stb. képezik.

A reakciotermékbol az etilénoxidot ismert mo-
don kiilonitjiik el, a gazelegyet a szokasos médon
tisztitjuk és a reakcioba ismét visszavezetjik.

A talalmany szerinti eziistkatalizatort elénydsen
ugy alkalmazzuk, hogy az etilént koriilbeliil 8,5
tomeg% oxigént tartalmazé gazeleggyel oxiddljuk
etilénoxidda 175-250 °C hémérsékleten az uj eziist-
katalizator jelenlétében.
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A taldlmanyt az alabbi példak segitségével részle- .

tesen ismertetjiik.

1. példa

A talilmany szerinti katalizator el6allitasahoz az
alabbi dsszetételii oldatot készitettik:

21,000 g (26,5655 tomeg%)  viz
30,000 g (37,9502 tomeg%,
0,177 mol eziist) eziistnitrat

7,000 g ( 8,8555 tomeg%,

0,096 mol)

21,000 g (26,5655 tomeg%, .

0,287 mol) szek.-butilamin

0,050 g ( 0,0633 tomeg%)  céziumnitrat
(tehé.t 0,383 mol aminelegyet — amely 25 tomeg%
tercier-butilaminbol és 75 tomeg % szekunder-butil-
aminbol allt - vettiink 0,177 mol eziistre, azaz 2, 16
mol amint 1 mol eziistre).

Ebbe az oldatba 40 *C-on 15 percre teljesen be-
meritettiik a United Catalyst cég SAHM jelzésii
hordozoanyagat, amely hengeres alakd, 0,2 m?/g
fajlagos felilletd alfa-aluminiumoxidbol alit. Az
impregnalo oldat feleslegének lecsepegtetése utan a
nedves hordozdt 30 percig szdritottuk levegd-nitro-
gén atmoszféraban, 110 °C-on.

Az ilyen moédon atitatott és megszdritott hordo-
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z0 25 g mennyiségét ezutan egy 200 °C-ra elomele-
gitett livegcsdbe toltottitk a hordozon talalhatod
eziistvegyiilet redukcidja érdekében. A 30 mm bel-
s0 atméroji és 300 mm hosszisagu csGben oran-
ként 30 liter leveg6t aramoltattunk alulrdl felfelé.
Koriilbeliil 50 mm-re a redukalni kivant hordozo
felett oranként 60 liter nitrogént vezettiink be a
lehetséges robbanas megakadalyozasara. Féloras
redukci6 utan kész, felhaszndlhatd eziistkataliza-
tort kaptunk, amely 8,7 tomeg% eziistot és 0,014
tomeg% céziumot tartalmazott.

A kapott katalizator 20 ml mennyiségét felhasz-
naltuk ivegreaktorban, atmoszférikus nyomason
és 185 °C homérsékleten etilénbdl és oxigénbdl allo
elegy reakciojahoz. A rzaktorba bevitt gaz 30 t6-
meg% etilént, 8 tdmeg% oxigént, 0,0003 tomeg%
vinilkloridot és nitrogént tartalmazott. A kataliza-
tor terhelése oranként 400 liter gaz/liter katalizator
volt.

A reaktorbdl tavozd reakcidtermék 1.8 térfo-
gat% etilénoxidot tartalmazott. Analitikailag meg-
hataroztuk a képzddott etilénoxid és szén-dioxid,
valamint a reagalt etilén mennyiségét, és a kapott
adatokbol kiszamitottuk a szelektivitast (1 mol rea-
galt etilénre vonatkoztatott képz6dott etilénoxid
moljainak szama), valamint az etilénatalakulast (a
bevitt etilénre vonatkoztatott, atalakult etilén, tér-
fogat%). Azt az eredményt kaptuk, hogy 7,7%-os
etilénatalakulas mellett a szelektivitas 80,7%.

2 honapig végzett hasznalat utan a szelektivitas
még nem csokkent.

Annak érdekében, hogy megvizsgaljuk, milyen
modon fiigg ennek a katalizatornak a szelektivitasa
az etilén atalakulasatol, 185 °C-rél 192 °C-ra emel-
tik a reakciohOmérsékletet. Az etilénatalakulas
mértéke ekkor [2% volt (korabban 7,7%), a képzo-
dott etilénoxid mennyisége pedig 2,9 térf. % (korab-
ban 1,8 térf.%). A szelektivitas 79,0%-nak addédott.
Annak ellenére tehat, hogy az etilénatalakulas 4,3
egységgel novekedett, a szelektivitas csak 1,7 egy-
séggel csokkent.

2. példa

A taldlmany szerinti katalizitor el6allitasihoz az
alabbi dsszetétell oldator keszﬂettuk

21,000 g (26,9058 tomeg%) viz
30,000 g (38,4369 t6meg%,
0,179 mol eziist) eziistacetat

5,000 g (6,4061 tomeg%,
0,068 mdl)

22,000 g (28,1871 tdmeg%, L
0,301 mol) szek.-butilamin
0,050 g (0,0641 tomeg’%), céziumacetat

(tehat 0,369 mol aminelegyet — amely 18,5 tdmeg%

tercier-butilaminbol és 81,5 tomeg% szekunder-

butilaminbdl allt - vettiink 0,179 mol eziistre, azaz

2,06 mol amint 1 mol eziistre).
Hordozéanyagként a Morton cég SA 5552 jelzé-

sti termékét alkalmaztuk, amely 0,3 m?/g fajlagos

feliiletli alfa-aluminiumoxid hengerekbdl all.
A hordozobanyag atitatasat 15 percig végeztiik 50

terc.-butilamin
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°C-on. A szaritas és a redukciéo az 1. példaban
ismertetett modon tortént.

Olyan eziistkatalizatort kaptunk, amely 8,8 to-
meg% eziistot és 0,015 tomeg% céziumot tartalma-
zott.

Ez a katalizator 1,8 térf.% etilénoxidot termelt az
1. példaban megadott vizsgalati kériilmények ko-
zott, 183 °C homérsékleten. Az analitikailag meg-
hatarozott etilénoxid-, szén-dioxid- és atalakult eti-
lénmennyiségbdl 80,5% értéki szelektivitast szami-
tottunk ki 7,9%-os etilénatalakulas mellett.

Amikor a hémérsékletet 190 °C-ra emeltiik, az
etilénoxid mennyisége 2,8 térf. % lett, a szelektivitas
pedig 79%-nak adodott 11,7%-os etilénatalakulas
mellett. Annak ellenére tehat, hogy az etilénatala-
kulas 3,8 egységgel novekedett, a szelektivitas csak
1,5 egyseéggel csokkent.

2 hénapig hasznaltuk a katalizatort a megadott
kisérleti korillmények kozott, a szelektivitas csok-

kenését azonban nem tapasztaltuk. 20

3. példa
Osszehasonlits példa -

Ebben a példaban - eltérden a talalmanyt ismer-
tetd példaktol — nem hasznaltunk tercier-butil-
amint. Egyébként a 2. példa szerint jartunk el. Az
impregnald oldat sszetétele az alabbi volt:
21,000 g (26,5655 tomeg%) viz
30,000 g (37,9505 tomeg%,

0,177 mél eziist)

28,000 g (35,4207 t6meg%,
0,383 mol) szek.-butilamin |
0,050 g (0,0633 tdmeg%) céziumacetat
A kapott eziistkatalizator 8,6 tdmeg% eziistot és

0,015 tdmeg% céziumot tartalmazott.

Ezzel a katalizatorral az 1. példa szerinti vizsga-
lati korilmeények kozott 1,8 térf.% etilénoxidot
kaptunk 193 °C-on. A szelektivitas 79,5% volt 8%- 40
os etilénatalakulas mellett. Amikor a reakcidoho-
mérsékletet 195 °C-ra emeltiik, 2,7 térf% etilénoxid
képzddott, s a szelektivitds 77% értékiinek adodott
12%-os etilénatalakulas mellett. Az etilénatalaku-
las tehat 4 egységgel novekedett, ugyanakkor a 45
szelektivitas 2,5 egységgel csokkent. Miutan a kata-
lizatort 2 hdnapig hasznaltuk a megadott kisérleti
koriilmények kozott, a szelektivitis tovabb csok-
kent 0,3 egységgel.
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B 4. példa
Osszehasonlito példa

A 2. példat ismételtitk meg, azzal az eltéréssel, 55
hogy a talalmany szerinti aminelegy helyett 5,0 g
etanolamin és 12,0 g etiléendiamin elegyét hasznal-
tuk a 2159 346 sz. német szovetségi koztarsasagbe-

li szabadalmi leirds szerint (amely a 3 702 259 sz.
amerikai egyesiilt allamokbeli szabadalmi leirasnak 60
felel meg). ‘

Az impregnal6 oldat Osszetétele az alabbi volt:

21,000 g (30,8597 tdmeg%) viz
30,000 g (44,0852 tomeg%,
0,179 mol eziist) ezustacetat 65

5,000 g (7,3475 tomeg%,

0,082 mol) etanolamin
12,000 g (17,6341 témeg%,
0,200 mol) etiléndiamin

0,050 g (0,0735 tomeg%) céziumacetat

(A 0,082 mol etanolamin | mol eziistre vonat-
koztatva 0,46 mol etanolaminnak felel meg.
A 0,200 mol etiléndiamin azt jelenti, hogy 1 mol
eziistre 1,12 mol etiléndiamin van jelen. Az etiléndi-
ariin két aminocsoportot tartalmaz.)

A kapott katalizatort az 1. példaban ismertetett
mbdon vizsgaltuk. Az alabbiakban foglaljuk ossze
a vizsgalat eredményeit.

Hoémeérséklet Etilénatalakulas Szelektivitas
°C % %
192 7 78,5 -
196 11 75,5
. 5. példa
Osszehasonlité példa

A 2. példat megismételjiik, azzal az eltéréssel,
hogy a talalmany szerinti aminelegy helyett 30,0 g
H.N—CH,CH,—NH—CH,CH,—OH képleti
amint hasznaltunk, amelyet a 4 235757 sz. ame-
rikai egyesiilt allamokbeli szabadalmi leiras is-
mertet.

Az impregnald oldat Osszetétele az alabbi volt:

21.000 g (25,9099 tomeg%) viz
30.000 g (37,0142 tomeg%,
0,179 mol eziist) eziistacetat

30,000 g (37.0142 tomeg%,
0,289 mal)
H,N—CH,CH,—NH—CH,CH,—OH
0,050 g ( 0,0617 tomeg%) céziumacetat
(A 0,289 mo!l amin 1 mdl extistre vonatkoztatva
1,61 mdl aminmennyiségnek felel meg. Ez az amin
két komplexképzé aminocsoportot tartalmaz.)
A kapott katalizatort az 1. példaban leirtak sze-
rint vizsgaltuk. A vizsgalat eredményeit az alabbi-
akban foglaljuk ossze.

Homérséklet Etilénatalakulas  Szelektivitds

% %

192 7 79

19¢ 10 76,5
6. példa

A talalmany szerinti katalizator elGallitasara az
1. példiaban ismertetett modon jartunk el, és 91,5 g
mennyiségl aluminiumoxid gyiiriit az alabbi 6ssze-
tételil oldatba meritettiink 5 percre 40 °C h&mér-
sékleten:

10,500 g (26,5823 tomeg%) viz
15,000 g (37,9747 tomeg%,
0,088 mol eziist) eziistnitrat

3,800 g ( 9,6203 tomeg%,

0,052 mol) terc.-butil-amin
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10,200 g (25,8227 tomeg%,

0.0139 mol) szek.-butilamin
(tehat 0,0191 mol aminelegyet — amely 27 siily %
tercier-butilaminbol és 73 tdmeg% szekunder-butil-
aminbol allt — vettiink 0,088 mol eziistre, azaz |

mol eziistre 2,16 mol amint hasznaltunk.)

Az impregnald oldat feleslegének lecsepegtetése
utdn a hordozot 30 percig szaritottuk 110 °C-on.
Az ilyen médon atitatott és megszéritott hordozot 4
ezutan 3 percre bemeritettiik 40 °C-on egy alabbi
Osszetétell oldatba:

0,670 g (0,0670 tomeg%) céziumnitrat
994,330 g (99,4330 tdmeg%) metanol
5,000 g (0,500 tdmeg%) viz 15

Az oldat feleslegének lecsepegetése utan a hordo-
zOt 15 percig szaritottuk 110 °C-on. A redukciot az
1. példaban ismertetett modon végeztiik.

A kész katalizator, amelynek eléallitasakor elo-
szOr az eziist teljes mennyiségét (elsd impregnalas), ,q
majd azt kdvetden a cézium teljes mennyiségét (ma-
sodik impregnalas) vittitk fel a hordozéra, 8,7 to-
meg% eziistot és 0,017 tdmeg% céziumot tartalma-
zott.

Az 1. példaban alkalmazott vizsgdlati koriillmé- ,g
nyek kozott 189 °C-on 1,5 térf. % etilénoxidot kap-
tunk. 7%-os etilénatalakulasnal 81%-os szelektivi-
tast értiink el.

7. példa 30

A talalmany szerinti katalizator el6allitasara az
1. példdban ismertetett modon jartunk el, és 91,5 g
mennyiségl, aluminiumoxid gydriikbél allé hordo-
zOt szobahémérsékleten, S percre az alabbi 6sszeté- 35
telli oldatba meritettiink:

0,900 g (0,090 tomeg%) céziumnitrat
999,100 g (99,910 tomeg%) viz

Az oldat feleslegének dekantalasa utan a hordo-
zot 1 oran at szaritottuk 110 °C-on. 40

A szobahdémeérsékletre lehilt gyliriiket ezutdn ke-
verédobba helyeztiik, radontéttiink 36 g impregnald
oldatot, amely az alabbi Osszetételll volt:

10,500 g (26,5823 tomeg%) viz

15,000 g (37,9747 tomeg%, 15
0,088 mol eziist) eziistnitrat
3,500 g (8,8607 tdmeg%,

0,048 mol) terc.-butilamin
10,500 g (26,5823 tomeg %, 0,144 mol) szek.-butilamin
és szobahdmérsékleten 3 percig lassan kevertiik. "0
(Tehat 0,192 mdl taldlmany szerinti amint — amely
25 tomeg% tercier-butilaminbol és 75 tomeg% sze-
kunder-butilaminbdl allt - vettiink 0,088 mol eziist-
re, azaz 1 mdél ezistre 2,16 mol amint alkalmaz-
tunk.) £5

5 perc 4llasiddé utan a dob tartalmat 30 percig
szdritottuk 110 °C-on, majd az 1. példaban targyalt
modon levegd-nitrogén dramban redukaltuk.

A kesz katalizator, amelynek eldallitasakor eld-
szGOr a cézium teljes mennyiségét (elsé impregnalas), €0
majd utdna az eziist teljes mennyiségét (masodik
impregnalas) vittilk fel a hordozora, 8,6 tdmeg%
_eziistot és 0,018 témeg% céziumot tartalmazott,

A kapott katalizatorral az 1. példa szerinti vizs-
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galati koriilmények kdzott 190 °C-on, 1,6 tert.%
etilénoxidot termeltiink. 6%-os etilénatalakuldsnal
a szelektivitas 80,8% volt.

§. példa

A talalmany szerinti katalizator el6allitisara eld-
szor az alabbi dsszetételdl oldatot készitettiik:
26,582 g (26,5823 tomeg%) viz
37,975 g (37,9747 tomeg%,

0,223 mol) ezistnitrat
8,860 g (8,8607 tomeg%,
0,121 mol) terc.-butilamin

26,590 g (26,5823 tomeg%,

0,363 mol) szek.-butilamin

(tehat 0,484 moél talalmany szerinti aminelegyet
~ amely 25 tomeg% tercier-butilaminbol és 75 to-
meg% szekunder-butilaminbdl allt — hasznaltunk
0,223 mol eziistre, azax | mol eziistre 2,17 mol amin
jutott).

Az elsé impregnald 1épésben 90 g mennyiségi, |.
példa szerinti hordozat helyeztiink forgathatd mi-
anyagdobba, és radntéttiink 35,2 g fenti osszetétell
ezlist-amin impregnald oldatot. A hordozbéanyag
felszivta az egész oldatmennyiséget. Ezutan a dob
tartalmat 40 percig szaritottuk szaritoszekrényben
120 °C-on. A sulyveszieség 10 g volt. Ezzel a keze-
léssel 25,8 g eziistsdé-amin komplexet, azaz 8,5 g
eziistot vittiink fel a herdozora. Szobahomeérséklet-
re torténd lehiités utan a gytiritkbol allo hordozot
egy masodik impregnalasnak vetettiik ala a fentebb
leirt forgathato dobbzn 38 mg céziumnitratbol és
10 g vizbd! allé impregnald oldattal végzett beper-
metezéssel. A hordozd a teljes oldatmennyiséget
felvette. 120 °C-on megszaritottuk (a stlyveszteség
9 g volt). Ezzel a masodik impregnalassal a teljes
céziummennyiséget felvittik.

Szobahdmérsékletre valo lehiités utan egy har-
madik impregnalast alkalmaztunk, amelynél a fenti
ezlist-amin impregnald oldatbdl 8,6 g mennyiséget
hasznaltunk fel az elsé impregnalasnal leirt médon.
A hordozdt ezutan 30 percig szaritottuk 110 °C-on.

Az ilyen modon nyert nyers katalizatort az 1.
példa szerint levegd-n-trogén eleggyel redukaltuk.
A kész katalizator 10,6 tomeg% ezistot és 0,026
tdmeg% céziumot tartalmazott.

A katalizatort az 1. példaban megadott modon
vizsgaltuk, és az alabbi eredményeket kaptuk:

Hoémérséklet  Etilénatalakulas  Szelektivitas

°C rerf.% %
193 7 81,3
197 10 79,5
9. példa

A 8. példat megismételtitk, azzal az eltéréssel,
hogy az impregnald lépések sorrendjét a kovetke-
zGképpen valtoztattuk meg:

8-
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1. impregnalé lépés: elsd eziistfelvitel
2. impregnal6 1épés: masodik eziistfelvitel
3. impregnalo 1épés: céziumfelvitel
A kész katalizator 10,6 tomeg% eziistot és 0,026
tomeg% céziumot tartalmazott.
A katalizatort az 1. példaban ismertetett modon

vizsgaltuk, és az alabbi eredményeket kaptuk:

Homérséklet Etilénatalakulas  Szelektivitas

°C térf.% % 0
194 7 81,1
198 10 79,2
15

Szabadalmi igénypontok

1. Eljaras ezistkatalizator eldallitasara, amely-
nek sordn hoallo, porézus hordozbéanyagra a kata-
lizator tomegére vonatkoztatott 3-20 tomeg% 20
eziistot és promotorként 0,003-0,05 tomeg% kaliu-
mot, rubidiumot, céziumot vagy ezek keverékét
vissziikk fel oly modon, hogy a hordozoanyagot
ezistso-amin-komplexekkel és promotorvegyiile-
tekkel impregnaljuk és az igy impregnélt hordozot 25
170400 °C homérsékletre melegitjiik, azzal jelle-
mezve, hogy az eziistsO-amin-komplex képzéséhez
aminként olyan elegyet alkalmazunk, amely 1040
tomeg% mennyiségben legalabb egy (I) altalanos
képleti tercier-alkil-aminbol 30
R,\
Rz7
R,
és 60-90 tomeg% mennyiségben legalabb egy (II).
altalanos képletii szekunder-alkil-aminbdl all,

C—NH, ()]

35

R,
>CH—NH,

R, (In)
a fenti képletekben R,, R,, R;, R, és R jelentése
1-4 szénatomos alkilcsoport. (ElsGbbség: 1983. 03. 40
24)

2. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemez-
ve, hogy tercier-alkil-aminként tercier-butil-amint,
szekunder-alkil-aminként pedig szekunder-butil-

amint alkalmazunk. (Els6bbség: 1983. 03.24.) 45

3. Az 1. vagy 2. igénypont szerinti eljaras, azzal
Jellemezve, hogy a hordozoéanyagra 7-14 tdmeg%
eziist6t €s 0,008-0,035 tdmeg% promotort visziink
fel. (Elsobbseg: 1983. 03. 24.)

4. Az | -3. igénypontok barmelyike szerinti elja-
ras, azzal jellemezve, hogy promotorként céziumot
a'kalmazunk. (Els6bbség: 1983. 03. 24.)

S. Eljaras eziistkatalizator eléallitasara, amely-
nzk soran héallo, pordzus hordozdanyagra a kata-
lizator tomegére vonatkoztatott 3-20 tomeg%
erilistot és promotorként 0,003-0,05 tomeg% kaliu-
mot, rubidiumot, céziumot vagy ezek keverékét
vissziikk fel oly modon, hogy a hordozéanyagot
legalabb egyféle eziistsot, legalabb egy eziistso-
amin-komplex képzésére alkalmas szerves amint és
legalabb egy az eziistso-amin-komplexben oldhaté
promotorvegyiiletet tartaimazo vizes oldattal imp-
regnaljuk és az igy impregnalt hordozéanyagot
170400 °C homeérsekletre raelegitjiik, azzal jelle-
mezve, hogy szerves aminként olyan elegyet alkal-
mazunk, amely 1040 tomeg% mennyiségben leg-
alabb egy (1) altalanos képletii tercier-alkil-aminbo!
R,
R

- I
R;/C NH, )]

€és 60-90 tomeg% mennyiségben legalabb egy (1)
altalanos képleti szekunder-alkil-aminbél all,
§2>CH—NH2 an
a fenti képletekben R, R,, R,, R, és R jelentése
1--4 szénatomos alkilcsoport. (Elsobbség: 1982. 07.
24)

6. Az 5.igénypont szerinti eljaras, azzal jellemez-
ve, hogy tercier-alkil-aminként tercier-butil-amint,
szekunder-alkil-aminként pedig szekunder-butil-
amint alkalmazunk. (Elsobbség: 1982. 07. 24.)

7. Az 5. vagy 6. igényponl szerinti eljaras, azzal
Jjellemezve, hogy a hordozéanyagra 7-14 tomeg%
eziistot és 0,008-0,035 tomeg % promotort visziink
fel. (Elsébbseg: 1982. 07. 24.)

8. Az 5., 6. vagy 7. igénypont szerinti eljaras,
azzal jellemezve, hogy promotorként céziumot al-
kalmazunk. (Els6bbség: 1982. 07. 24.)

Rajz nélkiil
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