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(67) Resumo: PROCESSO PARA A FABRICACAO DE MATERIAL
DE CERAMICA POROSA. A presente invengdo refere-se a um
processo para a fabricagdo de um corpo de ceramica porosa, usando
um formador de poros que contenha potassio. O formador de poros é
tratado para a redugdo da concentragdo do potassio antes da
formacédo de uma mistura com um material sinterizavel pelo calor, tal
como a alumina. O material de cerdmica porosa, especificamente os
veiculos para catalisadores usados em reacgdes de epoxidagao, podem
der fabricados com a utilizagdo do processo descrito aqui, neste
pedido de patente.
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Relatério Descritivo da Patente de Invencado para "PROCESSO
PARA A FABRICACAO DE MATERIAL DE CERAMICA POROSA".

Campo da Invencao

A presente invencao refere-se em geral a um processo para a
fabricagdo material de cerdmica porosa. O processo usa um formador de
poros. Em modalidades especificas, esta invencao refere-se a um processo
pa}a a fabricacao de um corpo de ceramica porosa para uso CoOmo um veicu-
lo para um catalisador.

Antecedentes da Invencao

Na epoxidacao de olefina, um material de alimentagao contendo
uma olefina e fontes de oxigénio € posto em contato com um catalisador sob
condi¢des de epoxidagéo. A olefina é reagida com o oxigénio para a forma-
cao de um Oxido de olefina. Resulta uma mistura de produtos que contem
6xido de olefina e tipicamente, o material de alimentagdo nao reagido e os
produtos da combustao.

O 6xido de olefina pode ser reagido com agua para a formagao
de um 1,2-diol com um alcool para a formagao de um éter de 1,2-diol ou com
uma amina para a formagao de uma alcanolamina. Desse modo, 1,2-didis,
éteres de 1,2 diol e alcanolaminas podem ser produzidos em um processo
de multiplas etapas compreendendo inicialmente a epoxidagao de olefina e
em seguida a conversdo do 6xido de olefina formado com agua, um alcool
Ou uma amina.

Os catalisadores da epoxidagdo da olefina compreendem um
componente de prata, usualmente com um ou mais elementos adicionais
depositados com o mesmo, ou um veiculo. A prata e os elementos adicio-
nais podem ser depositados através da utilizagcao de uma ou mais solugdes
de impregnacao. O veiculo é tipicamente formado a partir de um material
refratario, tal como a alfa alumina. Para ser comercialmente viavel, o veiculo
pode tipicamente possuir poros através dos quais o componente catalitico
pode ser depositado. Os poros podem ser incorporados dentro do veiculo

através do uso de materiais queimados. Tipicamente, os materiais queima-

-dos sao materiais organicos de ocorréncia natural tais como cascas obtidas
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a partir de uma arvore ou materiais orgéanicos sintéticos tais como polimeros.

Os materiais usados para a fabricagdo dos veiculos podem in-
cluir; um material que pode ser sinterizado; um material que se descompde
termicamente, isto é, o material queimado; um diluente; e lubrificantes ou
outros auxiliares de processamento. Os veiculos sao fabricados através da
selecdo das matérias-primas; processamento das matérias-primas para a
producdo de corpos de veiculo ndo queimados, também conhecidos como
"material verde" e sinterizando os corpos de veiculo ndo queimados para a
produgédo do veiculo.

A U.S. 5.801.259 descreve um catalisador de 6xido de etileno
que compreende um veiculo preparado sem a utilizagdo de um material
queimado. O uso de um material queimado é evitado devido a que o material
queimado tende a deixar 6xidos metalicos lixiviaveis depois o material quei-
mado tenha sido removido. Alguns materiais lixividveis sao indesejaveis de-
vido a que eles sdao conhecidos como afetando de forma adversa a estabili-
dade da seletividade e/ou a atividade do catalisador.

O desempenho do catalisador pode ser avaliado com base na
seletividade, atividade e estabilidade da operag¢éo. A seletividade é a fragado
da olefina convertida produzindo o éxido de olefina desejado. Na medida em
que o catalisador envelhece, a fragdo da olefina convertida normalmente se
reduz com o passar do tempo e para manter um nivel constante de produgéao
do oxido de olefina a temperatura de reagédo pode ser aumentada. No entan-
to isso afeta de forma adversa a seletividade da conversao com relacdao ao
6xido de olefina desejado. Além disso, o equipamento usado pode tolerar
temperaturas somente até um determinado nivel de tal forma que é necessa-
rio terminar a reagdo quando a temperatura de reacao podera alcangar um
nivel ndo apropriado para o reator. Assim, quanto mais longas possam ser
mantidas a atividade e a seletividade em valores aceitaveis, mais longa a
carga de catalisador pode ser mantida no reator e mais produto é obtido.
Melhoramentos um tanto modestos na seletividade e na manutengao da se-
letividade e da atividade durante longos periodos de tempo produzem divi-

dendos substanciais em termos de eficacia do processo.
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Sumario da Invencado
Em uma modalidade, esta invencao € um processo que compre-

ende as seguintes etapas. Tratando um ou mais materiais que podem se
descompor termicamente em forma particulada compreendendo potéassio
sob condi¢bes suficientes para a redugao da quantidade total de potassio no
material que pode ser decomposto termicamente. Preparando uma mistura
que compreende o material de pode ser decomposto, termicamente tratado
e um material que pode ser sinterizado com calor. Aquecendo a mistura para
sinterizar o material se sinteriza dom o calor e para decompor termicamente
o material que pode ser decomposto termicamente tratado para a formagéao
do material de ceramica poroso.

Descrigao Detalhada da Invengéao

Dependendo da fonte, os materiais que podem se decompor
termicamente podem varias amplamente no seu conteudo de impurezas. Foi
descoberto que a existéncia de quantidades varidveis de compostos que
contém potassio no material que pode se decompds termicamente pode im-
pactar de forma significativa e adversa a fabricacao do veiculo, a fabricagédo
do catalisador e o desempenho do catalisador. A capacidade de variagao
nas quantidades de compostos que contém potassio pode ocasionar pro-
blemas na producgdo do veiculo, por exemplo, inconsisténcias de lote para
lote no veiculo.

Durante a fabricagédo do catalisador, o processo de deposicdo de
metal pode ser afetado de forma adversa pela preseng¢a de quantidades va-
riaveis de compostos que contém potassio deixadas nos poros a partir da
remogédo do material que pode ser decomposto termicamente. Sem a inten-
¢ao de sugerir, esta invencao esta limitada através de uma teoria ou meca-
nismo, isso pode levar a dissolugao desses compostos que contem potassio,
deixados na solugdo de impregnagao. Além disso, como referido na U.S.
5.187.140, a solugcdo de impregnagao pode ser reutilizada varias vezes na
fabricagdo do catalisador. Quando a solugdo de impregnacao é reutilizada,

0s compostos contendo potassio deixados para tras podem crescer na solu-

-¢ao de impregnagéo reutilizada e serem depositados em quantidades varia-
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veis nos lotes subsequentes do veiculo.

O tratamento do material que se decompde termicamente para a
redugd@o da concentragcao de compostos contendo potassio antes da forma-
cao do veiculo, de acordo com esta invengdo, melhora a preparacgao do vei-
culo, especificamente melhora a consisténcia do veiculo. Também, o trata-
mento do material que se decompde termicamente de acordo com esta in-
vengdo melhora a fabricagcdo do catalisador, especificamente aumenta a
consisténcia do desempenho do catalisador. _

Além disso, quando um catalisador é preparado de acordo com
esta invengao, é conseguida uma vantagem no desempenho do catalisador
quando comparado ao desempenho de um catalisador que usa um veiculo
preparado sem o tratamento do material que pode ser decomposto termica-
mente, isto €, o material queimado. A vantagem pode ser encontrada, por
exemplo, em uma melhora na seletividade do catalisador e em uma resis-
téncia aumentada contra o declinio do desempenho, especificamente na ati-
vidade e seletividade.

Um material que pode ser decomposto termicamente pode fun-
cionar como um formador de poros. Na forma usada aqui, neste pedido de
patente, o material que pode ser decomposto termicamente € um sélido em
forma particulada. O material que pode ser decomposto termicamente é mis-
turado com um material que pode ser sinterizado com o calor antes da etapa
de aquecimento. As particulas individuais do material que pode ser decom-
posto termicamente ocupam uma grande quantidade de pequenos espagos
na mistura. As particulas individuais do material que pode ser decomposto
termicamente sao removidas através da decomposi¢do térmica durante a
etapa de aquecimento e por meio disso deixando os poros no material de
ceramica formando o veiculo. Os poros também podem ser descritos como
uma pluralidade de espacos vazios distribuidos através de todo o veiculo. O
material que pode ser decomposto termicamente nao deve ser sollvel em
qualquer outro ingrediente usado para a fabricagéo do veiculo. Similarmente,
o material que pode ser decomposto termicamente ndo deve se dissolver em

qualquer outro dos ingredientes. Devido a que o material que pode ser de-
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composto termicamente ocupa um volume antes da etapa de aquecimento e
0s espagos ocupados pelo material permanecem em geral ndo ocupados
depois que a etapa de aquecimento tenha sido completada, o material fun-
ciona como um formador de poros.

O material que pode ser decomposto termicamente util em um-
processo desta invengao é tipicamente um material organico. A férmula qui-
mica adequada do material orgénico compreende carbono e hidrogénio. O
material que pode ser decomposto termicamente pode ser um material de
ocorréncia natural ou sintético, ou uma mistura dos mesmos. De preferéncia,
o material que pode sér decomposto termicamente pode ser um material
organico que tenha uma temperatura de decomposig¢ao qué nao seja maior
do que a temperatura de sinterizagdo do material sinterizavel com calor. Isso
assegura que o material que pode ser decomposto termicamente seja parci-
almente removido antes de ou ao mesmo tempo com a sinterizagcdo do ma-
terial sinterizavel com o calor. Para facilitar a decomposicgdo, a férmula qui-
mica do material que pode ser decomposto termicamente pode compreen-
der, de preferéncia, carbono, hidrogénio e oxigénio. A temperatura de de-
composicao pode ser abaixada através da presencga de oxigénio.

Depois da decomposicao térmica o volume do material soélido
que pode ser decomposto termicamente pode ser reduzido por pelo menos
98%, de preferéncia pelo menos 99%, com relagdo ao volume pré decom'po-
sicao do material que pode ser decomposto termicamente. Essa redugao em
volume é conseguida através da conversdao do material que pode ser de-
composto termicamente em um ou mais produtos secundarios gasosos. Um
outro produto secundario da decomposicao térmica do material que pode ser
decomposto termicamente pode ser a cinza. O termo "cinza", na forma usa-
da aqui, neste pedido de patente é o residuo deixado depois da decomposi-
¢ao do material que pode ser decomposto termicamente. A quantidade de
cinza pode ser de menos do que 2 por cento em peso, de preferéncia menos
do que um por cento em peso, com relagao ao peso do material que pode
ser decomposto termicamente. |

O material que pode ser decomposto termicamente pode ser um
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material sintético. O material sintético pode ser um material de polimero. O
material de polimero pode ser formado com a utilizacdo de uma polimeriza-
¢ao em emulsao, incluindo a polimerizagdo em suspensdo, que é quase
sempre de preferéncia uma vez que o polimero pode ser obtido na forma de
particulas finas que sao diretamente utilizaveis como o material que pode ser
decomposto termicamente. De preferéncia, 0 material do polimero pode ser
formado com a utilizagdo de polimerizagdo anidénica. O material de polimero
pode ser polimeros ou copolimeros de olefina, por exemplo, polietileno, poli-
propileno, poliestireno, éalcool de polivinila, acetato de etileno-vinila e copoli-
meros de etileno e alcool de vinila; polimeros e copolimeros de diénos tais
como o polibutadieno, borracha EPDM, copolimeros de estireno-butadieno e
borrachas de butadieno e acrilonitrila; poliamidas tais como a poliamida-6 e a
poliamida 66, poliésteres tais como o tereftalato de polietileno. De preferén-
cia, o material de polimero pode ser de polimeros de hidrocarboneto, tais
como poliolefinas, de mais preferéncia polipropileno. O material que pode
ser decomposto termicamente pode ser um material organico de ocorréncia
natural. Os materiais organicos de ocorréncia natural adequados podem ser
obtidos a partir de uma parte de uma planta ou arvore, por exemplo, a serra-
gem de madeira. Os materiais organicos de ocorréncia natural também po-
dem ser derivados a partir de uma planta ou arvore, por exemplo, carvao
vegetal. Os materiais organicos de ocorréncia natural podem ser obtidos a
partir der uma parte de uma fruta, a partir de uma planta ou arvore. Por e-
xemplo, os materiais organicos de ocorréncia natural podem incluir cascas
de noz pec3, cascas de améndoas, cascas de castanha de caju, cascas de
nozes, carog¢os de azeitona, carogos de abricé e sabugos de milho, que po-
dem ter sido trituradas ou moidas em uma forma particulada comumente
conhecida como um pé.

Embora a maioria dos materiais que possam ser decompostos
termicamente possa usar uma unica fonte de materiais em bruto, os materi-
ais que podem ser decompostos termicamente podem ser formados a partir
da mistura de materiais em bruto de origens dfferentes, tais como uma com-
binagdo de cascas de améndoas, que tem uma primeira composi¢cao quimi-
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ca, e carocos de péssegos, que tém uma segunda composi¢ao quimica.

O material que pode ser decomposto termicamente pode ser
peneirado ou classificados de outra forma para limitar o tamanho das parti-
culas individuais a uma faixa especifica de tamanho de particula. Se deseja-
do um primeiro material que pode ser decomposto termicamente, tendo par-
ticulas dentro de uma primeira faixa de tamanho de particula pode ser com-
binado com um segundo material que pode ser decomposto termicamente,
que tenha particulas dentro de uma segunda faixa de tamanho de particula,
para ser obtida uma distribuigdo multimodal de tamanhos de poros no mate-
rial de ceramica porosa do veiculo. As limitagdes com relagdao a uma faixa de
tamanho de particula sdo determinadas pelo tamanho dos poros a serem
criados no material de ceramica porosa do veiculo.

O material que pode ser decomposto termicamente pode ter um
volume médio de tamanho de particula de no maximo 1000 microns, de pre-
feréncia no maximo de 500 microns, e mais preferéncia, no maximo de 400
microns. O material que pode ser decomposto termicamente pode ter um
volume de tamanho médio de particula de pelo menos 1 micron, de prefe-
réncia de pelo menos 5 microns, de mais preferéncia de pelo menos 10 mi- |
crons. O material que pode ser decomposto termicamente pode ter um vo-
lume de tamanho médio de particula na faixa a partir de 5 até 500 microns,
de preferéncia a partir de 10 até 400 microns, de mais preferéncia a partir de
15 até 300 microns.

Na forma usada aqui, neste pedido de patente, o volume do ta-
manho médio de particula representa um didmetro de particula ao qual exis-
tem volumes esféricos equivalentes de particula maiores e de particulas me-
nores do que o tamanho médio de particula estabelecido.

O volume de tamanho médio de particula pode ser medido atra-
vés de um instrumento de dispersao de luz de laser, por exemplo, um anali-
sador de tamanho de particula Horiba LA900. O método inclui a dispersao
das particulas através de tratamento com ultra-som, quebrando dessa forma
as particulas secundarias, se existirem algumas, em particulas primarias.

.Este tratamento de sonicagao é continuado até que nao seja observada ne-
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nhuma mudang¢a em valor, o que requer tipicamente uma sonicag¢do de 5
minutos quando é utilizado o analisador de tamanho de particula Horiba
LAS00.

Os materiais que podem ser decompostos termicamente contém
em geral potassio e/ou compostos que contém potassio que foram conside-
rados como sendo prejudiciais para o veiculo e a fabricagao do catalisador e
o desempenho do catalisador. Além disso, as concentragdes de potassio
encontradas nos materiais organicos de ocorréncia natural comercialmente
disponiveis podem ser altamente varidveis. A concentracdo de potassio nos
materiais organicos de ocorréncia natural pode ser impactada através de
varios fatores, que incluem as condigdes do solo no qual as arvores ou plan-
tas foram cultivadas bem como do equipamento e condigbes de armazena-
mento usadas para a trituragcdo e armazenamento dos materiais organicos
de ocorréncia natural. Sem a pratica da presente invengdo muitos materiais
organicos de ocorréncia natural sao menos adequados para a produgéo de
veiculos para catalisador que devem prover catalisadores com um desem-
penho superior consistente, por exemplo, em uma reacao de epoxidacao.
Isso é devido a variabilidade na concentracao de potassio.

Para resolver os problemas ocasionado pela presenga de potas-
sio no material que pode ser decomposto termicamente, o material que pode
ser decomposto termicamente pode ser tratado para a redugdao de uma pri-
meira concentragao de potassio no material que pode ser decomposto termi-
camente para produZir um material que pode ser decomposto termicamente,
o material que pode ser decomposto termicamente compreendendo uma
segunda concentragdo de potassio. A expressao "primeira concentragdo de
potassio” na forma usada aqui, neste pedido de patente, é a concentragdo
do potassio no material que pode ser decomposto termicamente antes do
tratamento, medida como o0 peso de potassio (como o elemento) com rela-
¢ao ao peso do material que pode ser decomposto termicamente. A expres-
séo "segunda concentragao de potassio” na forma usada aqui, neste pedido
de patente, é a concentragdo do potassio no material que pode ser decom-

posto termicamente tratado, medida como o peso de potassio (como o ele-
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mento) com relagcéo ao peso do material que pode ser decomposto termica-
mente. Potassio, na forma usada aqui, neste pedido de patente, é entendido
como incluindo potassio em qualquer forma tal como um ion, composto,
complexo ou espécie.

A quantidade total de potassio no material que pode ser decom-
posto termicamente pode ser reduzida pelo tratamento em pelo menos 10
por cento, calculado com base no peso do potassio no material que pode ser
decomposto termicamente tratado, com relagao ao peso do potassio no ma-
terial que pode ser decomposto termicamente nao tratado. De preferéncia, a
quantidade total de potéssio no material que pode ser decomposto termica-
mente pode ser reduzida através do tratamento em pelo menos 25 por cen-
to, de mais preferéncia em pelo menos 30 por cento, de maior preferéncia
em pelo menos 40 por cento, especificamente em pelo menos 50 por cento e
mais especificamente em pelo menos 60 por cento, calculado com base no
peso do potassio no material que pode ser decomposto termicamente trata-
do com relagdo ao peso do potassio no material que pode ser decomposto

termicamente nao tratado.

A primeira concentragdo de potassio pode ser no maximo de
25000, tipicamente no maximo de 10000, mais tipicamente no maximo de
5000, tipicamente maior do que no maximo 2000 em peso por milhdo
(ppmw) com relagéo ao peso do material que pode ser decomposto termi-
camente. A primeira concentragdo de potassio pode ser de pelo menos 1,
tipicamente de pelo menos 25, mais tipicamente de pelo menos 50 ppmw
com relagdo ao peso do material que pode ser decomposto termicamente.

A segunda concentragdo de potassio pode ser no maximo de
22000, de preferéncia no maximo de 16000, de mais preferéncia no maximo -
de 8000, de maior preferéncia no maximo de 1000 ppmw, com relagdo ao
peso seco do material que pode ser decomposto termicamente. A segunda
concentragao de potassio pode ser de pelo menos 0,5, ou de pelo menos,
10, ou pelo menos 15 ppmw, com relagdo ao peso seco do material que po-
de ser decomposto termicamente. |

Na forma usada aqui, neste pedido de patente, a concentragao
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de um metal alcalino, especificamente de potassio, no material que pode ser
decomposto termicamente é determinada pela secagem co material que po-
de ser decomposto termicamente a 110°C até que seja alcangado um peso
constante ("peso seco"); comburindo o material que pode ser decomposto
termicamente, e gerando, por meio disso os produtos secundarios gasosos e
as cinzas; e em seguida usando uma técnica de plasma acoplado de forma
indutiva para a determinagao da quantidade de metais alcalinos nas cinzas.
A quantidade de compostos dos quais pode ser extraido o acido nitrico, por
exemplo, um metal alcalino, em um veiculo é determinada através da ebuli-
¢ao de uma quantidade padronizada do veiculo em um volume padronizado
de acido nitrico a 10% durante 15 minutos, o qual extrai o metal na forma de
o nitrato soluvel, e em seguida analisando com relagdo ao valor metalico
residual. A quantidade de metal aicalino, tal como o potassio, é registrada
como uma concentragdo (ppmw) com base no peso seco do material que
pode ser decomposto termicamente ou do peso do veiculo.

O tratamento pode envolver o uso de um fluido. O fluido usado
no processo de tratamento pode ser qualquer fluido que seja capaz de re-
mover os ions de potassio e/ou os compostos que contenham o potassio a
partir do material que pode ser decomposto termicamente. O fluido de trata-
mento pode ser um liquido, um liquido supercritico ou um gas. De preferén-
cia, o fluido de tratamento € um liquido, de mais preferéncia um liquido a-
quoso, de maior preferéncia dgua deionizada. O fluido de tratamento pode
ser um liquido aquoso que compreenda ainda um ou mais compostos inor-
ganicos ou organicos, esses compostos podem ser alcodis, por exemplo,
metanol ou etanol; cetonas, por exemplo, acetona ou metil etil cetona; ou
acidos, por exemplo, o acido acético, acido nitrico, acido oxalico ou sais de
amoénio. O liquido aquoso pode compreender adicionalmente um ou mais
aditivos tais como um agente de quelagdo e/ou um agente de umedecimen-
to. A capacidade do liquido aquoso para a remogédo do potassio a partir do
material que pode ser decomposto termicamente pode ser aumentada com a

adicdo de aditivos ao liquido. Os agentes de quelagao podem ser, por e-

xemplo, o acido etilenodiamina tetraacético (EDTA), o acido nitrilo triacético,
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alcanolaminas, ou bases. Os agentes de umidificacdo podem ser, por exem-
plo, tensoativos ndo-iénicos.

O material que pode ser decomposto termicamente pode ser
tratado por lavagem, encharcamento, pulverizagdo, extragdo, ou extragao
supercritica de fluido, ou de outra forma, pondo em contato o material que
pode ser decomposto termicamente com o fluido de tratamento durante um
periodo de tempo suficiente para a remogao dos ions e/ou dos compostos
de potéassio.

Em modalidades nas quais o fluido de tratamento é um liquido, a
temperatura do fluido de tratamento pode ser qualquer temperatura na qual
o fluido de tratamento, permanece, pelo menos em parte na forma liquida.
Adequadamente, o fluido de tratamento pode estar na faixa a partir de 0 até
200°C, especificamente a partir de 10 até 50°C, mais especificamente a par-
tir de 15 até 40°C. O fluido de tratamento pode ser posto em contato com o
material que pode ser decomposto termicamente em qualquer pressao. A-
dequadamente, a pressao pode estar na faixa a partir de 0,05 a 1 MPa (0,5
até 10 bar), especificamente a partir de 0,1 a 0,5 MPa(1 até 5 bar), mais es-
pecificamente de cerca de 0,1 MPa (1 bar) (pressao atmosférica).

Em modalidades nas quais o fluido de tratamento ndao é um li-
quido, por exemplo, um gas ou vapor, a temperatura do fluido de tratamento
pode ficar na faixa a partir de 15 até 400°C, especificamente a partir de 20
até 350°C, mais especificamente a partir de 25 até 300°C. O fluido de trata-
mento pode ser posto em contato com o material que pode ser decomposto
termicamente em uma pressao na faixa a partir de 0,1 a 50 MPa (1 até 500
bar), especificamente a partir de 0,5 MPa a 40 MPa (5 até 400 bar).

O fluido de tratamento pode em seguida ser removido a partirdo -
material que pode ser decomposto termicamente para dar um material que
pode ser decomposto termicamente que tenha uma segunda concentragdo
de potassio que seja mais baixa do que a primeira concentragdo de potéssio.
Depois que o fluido de tratamento é removido, o material que pode ser de-

composto termicamente pode de preferéncia ser secado. A secagem pode

-ser executada através de um processo mecénico, por exemplo, turbilhona-
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mento. A secagem pode ser executada através de um processo térmico, por
exemplo, aquecendo entre 20 e 200°C e de preferéncia entre 30 e 150°C. De
preferéncia, a secagem é executada até o grau em que o material que pode
ser decomposto termicamente chega ao seu peso seco, como definido ante-
riormente aqui, neste pedido de patente, ou que contenha alem disso menos
do que 8% em peso do fluido, de mais preferéncia, menos do que 5% em
peso e de maior preferéncia menos do que 3% em peso.

O método para a medigao do teor de umidade do material que
pode ser decomposto termicamente tratado pode ser determinado através
da secagem do material que pode ser decomposto termicamente a 110°C
até que seja alcangado um peso constante e calculando a percentagem de
perda de peso no material que pode ser decomposto termicamente.

O material que pode ser decomposto termicamente pode ser
tratado em duas ou mais etapas com um fluido de tratamento adequado. Um
ou mais fluidos de tratamento podem ser usados para a remogéo do potas-
sio a partir do material que pode ser decomposto termicamente. Por exem-
plo, em uma primeira etapa de tratamento, o material que pode ser decom-
posto termicamente entra em contato com um primeiro fluido de tratamento.
Em uma segunda etapa de tratamento, o material que pode ser decomposto
termicamente entra em contato com um segundo fluido de tratamento. As
composi¢des quimicas dos primeiro e segundo fluidos de tratamento pode
ser a mesma ou diferente.

O uso de multiplas etapas no tratamento com o mesmo fluido de
tratamento pode depender da quantidade de potassio a ser removida, a so-
lubilidade do potassio no fluido de tratamento e a proporg¢ao do fluido de tra-
tamento. O uso de multiplas etapas no tratamento com fluidos de tratamento
diferentes pode ser usado quando o material que pode ser decomposto ter-
micamente contiver duas ou mais espécies quimicas que podem ndo ser
soluveis no mesmo fluido de tratamento. Por exemplo, em uma primeira eta-
pa de tratamento, o primeiro fluido de tratamento, tendo uma primeira com;
posi¢do quimica pode ser posto em contato com o material que pode ser

decomposto termicamente para a remogao de uma ou mais das espécies
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quimicas. Em uma segunda etapa do tratamento, o segundo fluido de trata-
mento, tendo uma segunda composigéo quimica diferente do primeiro fluido
de tratamento, pode ser posto em contato com o material que pode ser de-
composto termicamente para a remog¢éo de uma ou mais espécies quimicas
diferentes do que o primeiro fluido de tratamento.

A propor¢ao em peso do fluido de tratamento com relagdo ao
material que pode ser decomposto termicamente para ser usada na etapa de
tratamento pode ficar na faixa a partir de 1:1 até 25:1, de preferéncia a partir
de 2:1 até 15:1. Por exemplo, as proporcdes podem incluir 9:1, 6:1, 4:1 e
2:1. As proporgbes mais baixas de fluido de tratamento para o material que
pode ser decomposto termicamente podem limitar o custo e o tempo envol-
vidos na redugao da concentracao de potassio.

Se desejado, o material que pode ser decomposto termicamente
tratado pode ser combinado na mistura com um material que pode ser de-

composto termicamente nédo tratado. Tipicamente, a fragdo em peso do ma-

terial que pode ser decomposto termicamente é de mo maximo 100%, mais

tipicamente no maximo de 99%, tipicamente maior no maximo de 98%, es-
pecificamente no maximo de 95% com relagdo ao peso total do material que
pode ser decomposto termicamente. Tipicamente, a fragdo do peso do mate-
rial que pode ser decomposto termicamente é de pelo menos 5%, mais tipi-
camente de pelo menos 10%, tipicamente maior de pelo menos 20%, espe-
cificamente de pelo menos 25% com relagdo ao peso total do material que
pode ser decomposto termicamente.

Pode ser preparada uma mistura através da misturagdo de um
material sinterizavel com calor com um material que pode ser decomposto
termicamente tratado, como descrito acima. Os materiais sinterizaveis com o
calor podem ser um composto com base em alumina, silica, titAnia, carbeto
de silica, nitreto de silica, nidbia, magnésia, éxido de zinco, compostos com
base em zirconia ou as combinagdes dos mesmos. De preferéncia o material
sinterizavel com o calor compreende a alfa alumina. A mistura pode compre-

ender adicionalmente quantidades menores de outros 6xidos de cerdmica

-e/ou compostos de metal alcalino-terroso e compostos de metal alcalino.
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O material sinterizavel com o calor pode ter um volume de tamanho
médio de particula a partir de 0,5 até 100 microns, de preferéncia a partir de
1 até 80 microns. O material sinterizavel com o calor pode ter um tamanho
médio de cristalito a partir de 0,1 até 5 microns, de preferéncia a partir de 1
até 4 microns. Esse tamanho médio de cristalito pode ser determinado atra-
vés da medi¢gdo da dimensdo maxima de uma quantidade de cristalitos e
tirando a média das mesmas.

Em uma modalidade, o material sinterizavel como calor compre-
ende a alfa alumina e zircénia. A zirconia pode estar presente em uma quan-
tidade de no maximo 15% em peso, de preferéncia no maximo em 10% em
peso, de mais preferéncia de no maximo 5% em peso com relagdo ao peso
total do veiculo. A zircdnia pode estar presente em uma quantidade de no
minimo 0,01% em peso, de preferéncia de pelo menos 0,05% em peso, de
mais preferéncia de pelo menos 0,5% em peso com relagdo ao peso total do
veiculo. De preferéncia, a zirconia pode estar presente em uma guantidade
na faixa a partir de 0,05 até 2% em peso, com relagdo ao peso total do vei-
culo.

Também é um expediente comum a utilizagdo de um material de
ligagao, isto €, um material que reduza a duragdo do tempo de sinterizagédo
aplicado para ligar as particulas em conjunto, e é de preferéncia o emprego
de tal material de ligagdo quando da pratica desta invengédo. E vantajoso que
o material de ligagdo também forma um revestimento sobre pelo menos uma
parte da superficie do veiculo, o que torna a superficie do veiculo mais re-
ceptiva. O material de ligagdo pode ser baseado em uma composicdo que
contenha silica compreendendo um inibidor de cristalizagdo, que inibe a for-
magao de composigdes que contenham silica cristalina. Também é de prefe-
réncia que o material de ligagdo proporcione um revestimento de um com-
posto de silica nao cristalina para a superficie do veiculo.

Em uma modalidade, as composi¢gdes que contenham silica para
serem usadas como o material de ligagdo compreendem um composto de
silica amorfa que pode ser, por exemplo, um sol de silica, uma silica precipi-
tada, ou um silicato amorfo de sdédio ou de litio.
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Em outra modalidade, as composi¢bes que contenham silica
para serem usadas como o material de ligagdo podem compreender um sili-
cato de metal alcalino-terroso. O silicato de metal alcalino-terroso pode ser
um silicato de magnésio ou silicato de calcio, de preferéncia silicato de mag-
nésio. Pode ser feita referéncia, por exemplo, a U.S. 5.100.859 que fica in--
corporada aqui, neste pedido de patente por referéncia.

Tipicamente, as composi¢cdes que contém silica para serem u-
sadas como o material de ligagdo também podem compreender alumina hi-
dratada. A alumina hidratada de preferéncia é a boehmita, embora a gibbsi-
ta, baierita e a disporo possam também ser usadas.

Um material de ligagdo conveniente pode ser composto por uma
mistura de bohemita, silicato de aménio ou de metal alcalino ou sol e silica e
um sal de sédio soluvel em agua. Efeitos similares podem ser alcangados
através da incorporagdo de ligagdes de ceramica convencionais formuladas
para conter alumino silicatos e um componente de sédio ou de litio.

A mistura pode conter uma quantidade do material que pode ser
decomposto termicamente de no maximo 40% em peso, de preferéncia de
no maximo 30% em peso, de mais preferéncia de no maximo 25% em peso
com relagao ao peso total da mistura. A mistura pode conter uma quantidade
de material que pode ser decomposto termicamente de pelo menos 2% em
peso, de preferéncia de pelo menos 5% em peso, de mais preferéncia de
pelo menos 10% em peso com relagdo ao peso total da mistura. De prefe-
réncia, a mistura pode conter uma quantidade de material que pode ser de-
composto termicamente na faixa a partir de 2 até 40% em peso, de mais pre-
feréncia na faixa a partir de 5 até 30% em peso, com relagio ao peso total
da mistura. A mistura pode conter uma quantidade de material sinterizavel
com o calor de no maximo 98% em peso, de preferéncia de no maximo 75%
em peso, de mais preferéncia de no maximo 70% em peso, com relagdo ao
peso total da mistura.

A mistura pode ser formada em corpos de veiculo. Em geral, o
tamanho dos corpos de veiculo é determinado pélas dimensdes do reator no

-qual eles devem ser depositados. No entanto, em geral, foi considerado mui-
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to conveniente o uso de corpos de veiculo na forma de particulas em pé,
corpos trapezoidais, cilindros, selas, esferas, roscas, e os semelhantes. Os
cilindros podem ser sdélidos ou ocos, retos ou dobrados e eles podem ter o
seu comprimento a partir de 4 até 20 mm, tipicamente a partir de 5 até 15
mm; o seu didametro externo a partir de 4 até 20 mm, tipicamente a partir de
5 até 15 mm, e o seu didmetro interno a partir de 0,1 até 6 mm, tipicamente
a partir de 0,2 até 4 mm. Os cilindros podem ter uma propor¢do de compri-
mento para o didmetro externo a partir de 0,5 até 2, tipicamente a partir de
0,8 até 1,2, |

Os corpos de veiculo podem ser formados a partir da mistura
através de qualquer processo de moldagem conveniente, tal como pulveri-
zagao, secagem por pulverizagdo, aglomeragdao ou pressionamento, e de
preferéncia eles séo formados através de extrusdo da mistura. Com relagéao
a métodos aplicaveis, pode ser feita referéncia, por exemplo, as US-A-
5145824, US-A-5512530, US-A-5384302, US-A-5100859 e US-A-5733842,
que ficam'incorporadas aqui, neste pedido de patente, por referéncia. Para
facilitar esses processos de moldagem, especificamente a extrusdo, a mistu-
ra pode adequadamente ser composta com até cerca de 30% em peso e de
preferéncia a partir de 2 até 25% em peso com base no peso da mistura, de
auxiliares de processamento. Os auxiliares de processamento (também refe-
ridos pela expressao "auxiliares de extrusdo") sao conhecidos na técnica
(conforme, por exemplo, a "Kirk-Othmer Encyclopedia of Chemical Techno-
logy", 4™ edition, Volume 5, pp. 610 ff.). Os auxiliares de processamento a-
dequados tao tipicamente substancias liquidas ou gordurosas, por exemplo,
geléia de petréleo, 6leo hidrogenado, alcool sintético, éster sintético, glicol
ou 6xido de poliolefina. O acido bérico também pode ser adicionado & mistu-
ra, por exemplo, em uma quantidade de até 0,5% em peso, mais tipicamente
em uma quantidade a partir de 0,01 até 0,5% em peso. O efeito da presenca
do acido bdrico pode ser um contetudo mais reduzido de ions de metal alca-
lino lixiviaveis no veiculo depois da queimagao. Bastante 4gua pode ser adi-
cionada a mistura para tornar a mistura moldavel (pela expresséo "o peso da

mistura”, na forma usada aqui, neste pedido de patente, é significado o peso



10

15

20

25

30

17

total da mistura, porém excluindo o peso de qualquer agua adicionada).

Os corpos de veiculo formados podem ser secados para a re-
mog¢ao de pelo menos uma parte da agua presente, se existir alguma. A a-
gua pode se converter em vapor de agua durante a etapa de aquecimento,
descrita a seguir aqui, neste pedido de patente, e afetar de forma adversa a
integridade dos corpos moldados. A secagem pode ocorrer depois da prepa-
racao da mistura e a formagao opcional da mistura em uma pluralidade de
corpos moldados. A etapa de secagem pode ser combinada com a etapa de
aquecimento através do controle do perfil térmico do formo ou da fornalha. A
secagem pode ter Iugaf entre 20 e 400°C e de preferéncia entre 30 e 300°C,
tipicamente durante um periodo de tempo de até 100 horas e de preferéncia
durante 5 minutos até 50 horas. Tipicamente, a secagem é realizada até o
grau em que a mistura contenha menos do que 2% em peso de agua.

A etapa de aquecimento pode ser executada em qualquer at-

mosfera, tal como ao ar, nitrogénio, argénio ou hélio ou a mistura dos mes-

mos. De preferéncia, a etapa de aquecimento é pelo menos em parte ou in-

teiramente executada em uma atmosfera de oxidagao, tal como uma atmos-
fera que contenha oxigénio. Na presenga dessa atmosfera de oxigénio pelo
menos parte do material que pode ser decomposto termicamente é removida
através da combustdo. A temperatura da etapa de aquecimento pode ser
entre 1150 e 1650°C, tipicamente entre 1300 e 1530°C, de preferéncia entre
1300 e 1520°C, tipicamente durante um periodo de tempo de até cerca de 8
horas e de preferéncia a partir de 2 até 6 horas. Durante a etapa de aqueci-
mento, 0 material que pode ser decomposto termicamente, € decomposto e
o material sinterizdvel com o calor na mistura é sinterizado formando por
meio disso o veiculo.

Na forma usada aqui, neste pedido de patente, a sinterizagéo
significa o processo de queima e de consolidagdao de um corpo a partir de
particulas em forma de pd. As particulas sao ligadas as particulas vizinhas.
Podem existir espagos vazios entre e/ou no interior das particulas.

O veiculo para uso nesta invengédo tem tipicamente um teor de

.componentes de acido nitrico extraivel (como o peso do metal ou SiOz) com
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relacdo ao peso do veiculo como se segue:

sodio: menos do que 2000 ppmw, de preferéncia menos do que
1500 ppmw, e/ou

calcio: menos do que 800 ppmw, de preferéncia menos do que
600 ppmw, e/ou

magnésio: menos do que 1000 ppmw, de preferéncia menos do
que 800 ppmw, e/ou

aluminio: menos do que 1100 ppmw, de preferéncia menos do
que 800 ppmw, e/ou ‘

silicato: menos do que 2000 ppmw, de preferéncia menos do
que 1500 ppmw.

A gquantidade de potassio no veiculo pode variar dependendo de
muitos fatores, especificamente da quantidade do material que pode ser de-
composto termicamente usado e da segunda concentragdo de potassio no
material que pode ser decomposto termicamente tratado. De preferéncia, a
quantidade de potassio no veiculo pode ser de mo maximo 200, de mais pre-
feréncia de no maximo 150, de maior preferéncia no maximo de 100 ppmw,
com relagéao ao peso.total do veiculo. Tipicamente, a quantidade de potassio
no veiculo pode ser de pelo menos 1, mais tipicamente de pelo menos 5
ppmw, com relagao ao peso total do veiculo.

O tempo e a temperatura aplicados durante a etapa de aqueci-
mento afetam a morfologia do veiculo com relagdo a uma determinada mis-
tura, por exemplo, a area de superficie, absor¢do de agua, volume total de
poros e distribuicdo do volume de poros. |

A area da superficie do veiculo pode ser adequadamente'de pe-
lo menos 0,1 m?g, de preferéncia de pelo menos 0,3 m?g, de mais prefe-
réncia de pelo menos 0,5 m?/g, e especificamente de pelo menos 0,6 m?/g,
com relagao ao peso do veiculo e a area da superficie pode ser adequada-
mente de no maximo 10 m?/g, de preferéncia de no maximo 6 m?g, e espe-
cificamente de no maximo 4 m?/g, com relagéo ao peso do veiculo. "Area dé
superficie", na forma usada aqui, neste pedido de patente é entendida como
se referindo a area de superficie como determinada pelo método B.E.T.
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(Brunauer, Emmett and Teller) como descrito no Journal of the American
Chemical Society 60 (1938) pp. 309 - 316. Veiculos com area de superficie
elevada, especificamente quando eles s&o veiculos de alfa alumina compre-
endendo opcionalmente em adicdo componentes de silica, metal alcalino
e/ou metal alcalino-terroso, proporcionam um desempenho melhorado e es-
tabilidade de operagéao.

A absorcao de agua do veiculo pode ser adequadamente de pe-
lo menos 0,2 g/g, de preferéncia de pelo menos 0,25 g/g, de mais preferén-
cia de pelo menos 0,3 g/g, de maior preferéncia de pelo menos 0,35 g/g; e a
absorgao de agua podé ser adequadamente no maximo de 0,85 g/g, de pre-
feréncia no maximo de 0,7 g/g, de mais preferéncia de no maximo 0,65 g/g,
de maior preferéncia de no maximo 0,6 g/g. A absorcao de agua do veiculo
pode ficar na faixa a partir de 0,2 até 0,95 g/g, de preferéncia na faixa a par-
tir de 0,25 até 0,7 g/g, de mais preferéncia a partir de 0,3 até 0,65 g/g, de
maior preferéncia a partir de 0,3 até 0,6 g/g. Uma absor¢do de dgua mais
elevada pode ser favoravel em vista de uma deposicao mais eficiente do
metal e de outros elementos, se alguns, no veiculo através de impregnagao.
No entanto, em uma absorcao de agua mais alta, o veiculo ou o catalisador
feito a partir do mesmo, pode ter uma resisténcia ao esmagamento mais bai-
xa. Na forma usada aqui, neste pedido de patente, a absor¢do de agua é
julgada como tendo sido medida de acordo com a ASTM C20, e a absorgao
de agua é expressa como o peso da agua que pode ser absorvida para den-
tro dos poros do veiculo, com relagao ao peso do veiculo.

O catalisador para uso nesta invengao pode compreender um
metal. De preferéncia, o metal pode ser uma espécie metalica cataliticamen-
te ativa. A espécie metalica ativa de forma catalitica pode compreender um .
ou mais de prata, molibdénio, niquel e tungsténio, ou compostos dos mes-
mos de préferéncia a prata.

A descricao que se segue proporciona detalhes de um catalisa-
dor de prata da invengao, sua preparagao e o uso do mesmo em um proces-

so de epoxidacao. A descrigao que se segue nao esta destinada a ser limita-

-tiva sobre o ambito da invengao.
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A preparagdo do catalisador de prata é conhecida na técnica e
os métodos conhecidos podem ser aplicados para a prepara¢ao do catalisa-
dor que pode ser usado na pratica desta invengao. Os métodos de depositar
a prata sobre o veiculo incluem a impregnagéo do veiculo ou dos corpos de
veiculo com um composto de prata que contenha prata catibnica e execu-
tando uma redugéao para a formagao das particulas metalicas de prata. Pode
ser feita referéncia, por exemplo, as US-A-5380697, US-A-5739075, EP-A-
266015, e US-B-6368998, cujas patentes US ficam incorporadas aqui, neste
pedido de patente, por referéncia. A '

A reducao da prata catidnica para a prata metalica pode ser
conseguida durante uma etapa na qual o catalisador é secado de tal forma
que a redugao como tal nao necessite de uma etapa de processo separada.
Este pode ser o caso se a solucdo de impregnagdao que contém a prata
compreender um agente de reducgao, por exemplo, um oxalato, um lactato ou
formaldeido.

E obtida uma apreciavel atividade catalitica através do emprego
de um teor de prata do catalisador de pelo menos 10 g/kg, com relagdo ao
peso do catalisador. De preferéncia, 0 catalisador compreende prata em
uma quantidade a partir de pelo menos 10 g/kg, com relagdo ao peso do ca-
talisador. De preferéncia, o catalisador compreende prata em uma quantida-
de a partir de 50 até 500 g/kg, de mais preferéncia a partir de 100 até
400 g/kg.

O catalisador de prata para ser usado nesta invengao pode
compreender adicionalmente um componente promotor. O componente
promotor pode ser um ou mais de rénio, tungsténio, molibdénio, cromo, e as
misturas dos mesmos. De preferéncia, 0 componente promotor compreende,
como um elemento, o rénio.

O componente promotor pode estar presente de preferéncia em
uma quantidade de pelo menos 0,01 mmol/kg, de mais preferéncia de pelo
menos 0,1 mmol/kg, e de maior preferéncia de pelo menos 0,5 rhmol/kg, cal-
culada como a quantidade total do elemento (isto &, o rénio, tungsténio, mo-

libdénio e/ou cromo) com relacao ao peso do catalisador. O componente
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promotor pode estar presente em uma quantidade de no maximo
50 mmol/kg, de preferéncia de no maximo 10 mmol/kg, de mais preferéncia
de no maximo 5 mmol/kg, calculada como a quantidade total do elemento
com relacao ao peso do catalisador. A forma pela qual 0 componente promo-
tor pode ser depositado sobre o veiculo ndao é importante com relagao a in-
vencgao. Por exemplo, o componente promotor pode ser provido de forma
adequada como um éxido ou como um oxidnion, por exemplo, como um re-
nato, per-renato, ou tungstanato, em forma de sal ou em forma de acido.

Quando o catalisador de praté compreende um componente
promotor que contém rénio, o rénio pode tipicamente estar presente em uma
quantidade de pelo menos 0,1 mmol/kg, mais tipicamenté de pelo menos
0,5 mmol/kg, e de preferéncia de pelo menos 1,0 mmol/kg, em particular de
pelo menos 1,5 mmol/kg, calculada como a quantidade do elemento relativa
ao peso do catalisador. O rénio esta tipicamente presente em uma quantida-
de de no maximo 5 mmoles/kg, de preferéncia de no maximo 3 mmoles/kg,
de mais preferéncia de no maximo 2 mmoles/kg, e especificamente de no
maximo 1,5 mmol/kg.

Além disso, quando o catalisador de prata compreende um com-
ponente promotor que contém rénio, o catalisador pode de preferéncia com-
preender um co-promotor de rénio, como um componente adicional deposi-
tado sobre o veiculo. De forma adequada, o co-promotor de rénio pode ser
um ou mais elementos de tungsténio, cromo, molibdénio, enxofre, fésforo,
boro e as misturas dos mesmos. De preferéncia, o co-promotor de rénio po-
de ser um ou mais de tungsténio, cromo, molibdénio, enxofre, e as misturas
dos mesmos. E de preferéncia especifica que o co-promotor de rénio com-
preenda como um elemento o tungsténio.

O co-promotor de rénio pode estar presente de preferéncia em
uma quantidade total de pelo menos 0,01 mmol/kg, de mais preferéncia de
pelo menos 0,1 mmol/kg, e de maior preferéncia de pelo menos
0,5 mmol/kg, calculada como o elemento (isto é, o total de tungsténio, cro-

mo, molibdénio, enxofre, fésforo e/ou boro), com relagdo ao peso do catali-

-sador. O co-promotor de rénio pode estar presente em uma quantidade total
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de no maximo 40 mmoles/kg, de preferéncia de no maximo 20 mmoles/kg,
de mais preferéncia de no maximo 10 mmoles/kg, de maior preferéncia de
no maximo 5 mmoles/kg, na mesma base. A forma através da qual o co-
promotor de rénio pode ser depositado sobre o veiculo ndao é importante pa-
ra a invengao. Por exemplo, ele pode de forma adequada ser provido como
um éxido ou como um oxianion, por exemplo, como um sulfato, borato ou
molibdato, na forma de sal ou de acido.

. De preferéncia, o catalisador compreende prata, 0 componente
promotor, e um componente que compreenda outro elemento, depositado
sobre o veiculo. Os outros elementos qualificados podem ser um ou mais de
nitrogénio, fluor, metais alcalinos, metais alcalino-terrosos, titanio, hafnio,
zirconio, vanadio, talio, tério, tantalo, nidbio, galio e germéanio e as misturas
dos mesmos. De preferéncia, os metais alcalinos sao selecionados a partir
de litio, potassio, rubidio e césio. De mais preferéncia, 0 metal alcalino é o
litio, potassio e/ou césio. De preferéncia, os metais alcalino-terrosos sao se-
lecionados a partir de calcio e bario. Tipicamente, o elemento adicional esta
presente no catalisador em uma quantidade total a partir de partir de 0,01 to
500 mmoles/kg, mais tipicamente a partir de 0,05 a 100 mmoles/kg, calcula-
do como o elemento sobre o peso do catalisador. Os elementos adicionais
podem ser providos em qualquer forma. Por exemplo, os sais de um metal
alcalino ou de um metal alcalino-terroso sdao adequados. Por exemplo, os
sais de litio podem ser o hidréxido de litio ou o nitrato de litio.

As quantidades, de preferéncia, dos componentes do catalisa-
dor, quando calculadas como o elemento, com relagdo ao peso do catalisa-
dor, sao:

- prata a partir de 10 até 500 g/kg,

- rénio a partir de 0,01 até 50 mmoles/kg, se presente,

- 0 outro elemento ou elementos, se presentes, cada um a partir
de 0,1 até 500 mmoles/kg, e,

- 0 co-promotor de rénio a partir de 0,1 até 30 mmoles/kg, se
presente.

Na forma usada aqui, neste pedido de patente, a quantidade de
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metal alcalino presente no catalisador € julgada como sendo a quantidade
na medida em que ela possa ser extraida a partir do catalisador com agua
deionizada a 100°C. O método de extracdo envolve a extragao de uma a-
mostra de 10 gramas do catalisador trés vezes através do aquecimento do
mesmo em porgdes de 20 ml de agua deionizada durante 5 minutos a 100°C
e determinando nos estratos combinados os metais relevantes através da
utilizagao de um método conhecido, por exemplo, a espectroscopia por ab-
sorgao atémica.

Na forma usada aqui, neste pedido de patente, a quantidade de
metal alcalino-terroso bresente no catalisador é julgada como sendo a quan-
tidade na medida em que ela possa ser extraida a partir do catalisador com
10% de acido nitrico em agua deionizada a 100°C. O método de extragao
envolve a extragao de uma amostra de 10 gramas do catalisador através da
ebulicado do mesmo com uma porgao de 100 ml de acido a 10% durante 30
minutos (101 KPa), isto &, 1 atmosfera, isto é, 101 kPa) e determinando nos

extratos combinados os metais relevantes atraves da utilizagao de um méto-

do conhecido, por exemplo, a espectroscopia por absor¢cao atdbmica.
E feita referéncia a U.S. -A- 5.801.259 a qual fica incorporada aqui, neste
pedido de patente, por referéncia.

Embora o presente processo de epoxidacao possa ser executa-
do em muitas maneiras, é de preferéncia a execu¢dao do mesmo como um
processo SM fase de gas, isto €, um processo no qual o material alimentado
€ posto em contato na fase de gas com o catalisador que esta presente co-
mo um material sélido, tipicamente em um leito carregado. Em geral, o pro-
cesso € executado como um processo continuo.

A olefina para ser usada no presente processo de epoxidagao
pode ser qualquer olefina, tal como uma olefina aromatica, por exemplo, esti-
reno, ou uma di-olefina, seja conjugada ou nao, por exemplo, 2,9-decadieno
ou 1,3-butadieno. Tipicamente, a olefina € uma mono olefina, por exemplo,
2-buteno ou isobuteno. De preferéncia, a olefina € uma mono-o-olefina, por
exemplo, 1-buteno ou propileno. A olefina de maior preferéncia é o etileno.

A concentragcdo da olefina no material de alimentacao pode ser
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selecionada dentro de uma faixa ampla. Tipicamente, a concentragdao de
olefina no material de alimentagédo sera de no maximo 80% em moles, com
relagdao ao total material de alimentacao. De preferéncia, ela estara na faixa
a partir de 0,5 até 70% em moles, especificamente a partir de 1 até 60% em
moles, na mesma base. Na forma usada aqui, neste pedido de patente, o
material de alimentagao € considerado como sendo a composicao que é
contatada com o catalisador.

O presente processo de epoxidacao pode ser com base no ar ou
com base em oxigénio, ver, "Kirk-Othmer Encyclopedia of Chemical Techno-
logy", 3" edition, Volume 9, 1980, pp. 445 - 447. No processo com base em
ar, o ar ou ar enriquecido com oxigénio &€ empregado como uma fonte de
agente de oxidagcao enquanto que no processo com base em oxigénio, oxi-
génio de pureza elevada (de pelo menos 95% em moles) € empregado como
a fonte do agente de oxidagdo. Presentemente, a maioria das instalagdes
para epoxidagao sdo com base em oxigénio e essa é uma modalidade de
preferéncia da presente invengao.

A concentragao de oxigénio em uma composig¢éo de alimentagéo
pode ser selecionada dentro de uma faixa ampla. No entanto, na pratica, o
oxigénio é aplicado em geral em uma concentragdo que impede o regime
inflamavel. Tipicamente, a concentragdo de oxigénio aplicada ird estar den-
tro da faixa a partir de 1 até 15% em moles, mais tipicamente a partir de 2
até 12% em moles do total da composigdo de alimentacao.

Com o propésito de permanecer fora da regiao inflamavel, a
concentragao do oxigénio na composicao de alimentagao pode ser abaixada
na medida em que a concentragao da olefina é aumentada. As faixas reais
de operagédo segura dependem, junto com a composicdo de alimentagdo
também das condi¢gbes de reagdo tal como a temperatura e a pressdo da
reagao.

Um modificador de reagdo pode estar presente na composi¢cao
de alimentagé@o para o0 aumento da seletividade, supresséo da oxidacao nao
desejavel da olefina ou do 6xido de olefina para diéxido de carbono e agua,

com relagdo & formagdo desejada do 6xido de olefina. Muitos compostos
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organicos, especialmente os halogenetos organicos e os compostos organi-
cos de nitrogénio, podem ser empregados como o modificador de reagao.
Os éxidos de nitrogénio, hidrazina, hidroxilamina ou aménia, também podem
ser empregados. E considerado com frequiéncia que sob as condigdes de
operagao da epoxidagao da olefina os modificadores de reacdo que contém
nitrogénio sao precursores dos nitratos ou nitritos, isto &, eles sdo denomi-
nados como compostos de formagao de nitrato ou de nitrito (conforme, por
exemplo, a EP-A- 3642 e a U.S. -A- 4.822.900, as quais ficam incorporadas
aqui, por referéncia.

Os halogehetos organicos sdo os modificadores de reacao de
preferéncia, especificamente os brometos orgénicos, e mais'especificamente
os cloretos organicos. Os halogenetos organicos de preferéncia sdo os cloro
hidrocarbonetos e os bromo hidrocarbonetos. De mais preferéncia eles sao
selecionados a partir do grupo de cloreto de metila, cloreto de etila, dicloreto
de etileno, dibrometo de etileno, cloreto de vinila ou uma mistura dos mes-
mos. Os modificadores de reagdo de maior preferéncia sao o cloreto de etila
e o dicloreto de etileno.

Os 6xidos de nitrogénio adequados séo os da férmula geral NOy
na qual x esta na faixa de 1 até 2, e incluem, por exemplo, NO, N2O3 e N2O,.
Os compostos de nitrogénio adequados sdao os compostos nitro, compostos
nitrosos, aminas, nitratos e nitritos, por exemplo, nitrometano, 2-nitropropano
ou 2- nitropropano. Em modalidades preferidas, os compostos de formagao
de nitrato ou de nitrito, como por exemplo, os 6xidos e/ou os compostos or-
ganicos de nitrogénio, sdo usados em conjunto com um halogeneto organi-
co, especificamente um cloreto orgéanico.

Os modificadores de reagado sao em geral eficazes quando usa-
dos em baixa concentragdo na composicao de alimentagdo, por exemplo,
em até 0,1% mol com relagdo ao total da composicdo de alimentagdo, por
exemplo, a partir de 0,01x10™ a 0,01% em mol. De forma especifica, quando
a olefina é o etileno, é de preferéncia que o modificador de reacao esteja

presente na composi¢cdo de alimentagdo em uma concentragdo a partir de

0,1x10™* até 50x10% em moles, especificamente a partir de 0,3x10™ até
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30x10™% em moles, com relagéo ao total da composi¢éo de alimentagao.

Além da olefina, oxigénio e modificador de reagdo, a composicao
de alimentagdo pode conter um ou mais componentes opcionais, tais como
diéxido de carbono, gases inertes e hidrocarbonetos saturados. O diéxido de
carbono é um produto secundario no processo de epoxidagdo. No entanto, o
diéxido de carbono em geral tem um efeito adverso sobre a atividade do ca-
talisador. Tipicamente, uma concentragao de didxido de carbono na compo-
sicdo de alimentagdo em excesso de 25% em moles, de preferéncia em ex-
cesso de 10% em moles, com relagéo ao total da composi¢ao de alimenta-
¢ao, é evitada. Uma co'ncentragéo de dioxido de carbono de mo maximo 1%
em mol, de preferéncia de no maximo 0,2% em mol, com relagdo ao total da
composi¢gao de alimentagdo pode ser empregada. Uma concentragao de
diéxido de carbono de pelo menos 0,01% em mol, de preferéncia de pelo
menos 0,05% em mol, de mais preferéncia de pelo menos 0,1% em mol,
com relagdo ao total da composi¢cdo de alimentagédo, pode ser empregada.
Os gases inertes, por exemplo, o nitrogénio ou argdnio, podem estar presen-
tes na composicao de alimentagdo em uma concentragédo a partir de 30 até
90% em moles, tipicamente a partir de 40 até 80% em moles. Os hidrocar-
bonetos saturados adequados sdo o metano e o etano. Se hidrocarbonetos
saturados estiverem presentes, eles podem estar presentes em uma quanti-
dade de até 80% em moles, com relagdo ao total da composigao de alimen-
tacao, especificamente até 75% em moles. Eles estao presentes freqiente-
mente em uma quantidade de pelo menos 30% em moles, mais freqlente-
mente em pelo menos 40em moles. Os hidrocarbonetos saturados podem
ser adicionados a composi¢ao de alimentacdao com a finalidade de aumentar
o limite de capacidade de inflamag¢éao do oxigénio.

O processo de epoxidagao pode sé_r executado com a utilizagao
das temperaturas de reacao selecionada a partir de uma ampla faixa. De
preferéncia, a temperatura de reagdo esta na faixa a partir de 150 até 325
°C, de mais preferéncia na faixa a partir de 180 até 300 °C.

O processo de epoxidagéo é executédo, de preferéncia em uma

-pressao de entrada no reator na faixa a partir de 1000 até 3500 kPa. A
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"GHSV" ou a Gas Hourly Space Velocity (Velocidade Horaria no Espago do
Gas) é a unidade de volume de gas em temperatura e pressao normais (0°C,
(101, 3 KPa), isto é, 1 atm. passando sobre uma unidade de volume de cata-
lisador carregado por hora. De preferéncia, quando o processo de epoxida-
cao é um processo em fase de gas que envolve um leito de catalisador car-
regado, o GHSV fica na faixa a partir de 1500 até 10000 N1 (1 hora). De pre-
feréncia, o processo é executado em uma velocidade de trabalho na faixa a
partir de 0,5 até 10 moles de 6xido de olefina por m® de catalisador por hora,
especificamente 0,7 até 8 moles de 6xido de olefina produzido por m® de
catalisador por hora, por exemplo, 5 kmoles de 6xido de olefina produzidos
por m® de catalisador por hora. Na forma usada aqui, neste pedido de paten-
te, a velocidade de trabalho do catalisador por hora e a seletividade sao a
quantidade molar de 6xido de olefina formada com relagdo & quantidade mo-
lar da olefina convertida.

O oxido de olefina produzido pode ser recuperado a partir da
mistura de reacao através da utilizagdo de métodos conhecidos na técnica,
por exemplo, através da absorgao do 6xido de olefina a partir da corrente de
saida do reator em agua e opcionalmente recuperando o 6xido de olefina a
partir da solugdo aquosa através de destilacdo. Pelo menos uma parte da
solugdo aquosa que contém o 6xido de olefina pode ser aplicada em um
processo subsequente para a conversao do 6xido de olefina em um 1,2-diol
ou em um éter de 1,2-diol.

O 6xido de olefina produzido no processo de epoxidagdo pode
ser convertido em um 1,2-diol ou em um éter de 1,2-diol. Na medida em que
esta invengao leva a um processo mais atraente para a produgdo do éxido
de olefina, ele leva ao mesmo tempo a um processo mais atraente que com-
preende a produgéo do 6xido de olefina de acordo com a invengao e ao uso
subsequente do 6xido de olefina obtido na fabricagdo dos 1,2-diol ou em um
éter de 1,2-diol.

A conversao nos 1,2-diol ou em um éter de 1,2-diol. pode com-
preender, por exemplo, a reagao do 6xido de olefina com agua, usando de
forma adequada um catalisador acido ou basico. Por exemplo, para a fabri-
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cagao predominante do 1,2-diol € menos do éter de 1,2-diol, o éxido de ole-
fina pode ser reagido com dez vezes de excesso molar de agua, em uma
reacao de fase liquida na presenga de um catalisador acido, como por e-
xemplo, 0,5 a 1,0 % em peso de acido sulfurico, com base no total da mistu-
ra de reagao, a 50 - 70 °C em (0,1 MPa) 1 bar absoluto, ou em uma reagao
em fase de gas de 130 - 240 °C e (2-4 MPa) 20-40 bar absoluto, de prefe-
réncia na auséncia de um catalisador. Se a proporgado de agua for abaixada,
a proporgao dos éteres de 1,2-diol na mistura de reagdo é aumentada. Os
éteres de 1,2-diol produzidos dessa forma podem ser um di-éter, tri-éter, te-
tra-éter ou um éter subseqijente. Os éteres de 1,2-diol alternativos podem
ser preparados através da conversdo do Oxido de o‘lefAina com um alcool,
especificamente um alcool primario, tal como o metanol ou etanol, através
da substituicdo de pelo menos uma parte da agua pelo alcool.

O 1,2-diol e o éter de 1,2-diol podem ser usados em uma grande
variedade de aplicagbes industriais, por exemplo, nos campos de alimentos,
bebidas, tabaco, cosméticos polimeros termoplasticos, sistemas de resinas
curaveis, detergentes, sistemas de transferéncia de calor, etc.

A nao ser que especificado de outra forma, os compostos orga-
nicos de baixo peso molecular mencionados aqui, neste pedido de patente,
por exemplo, as olefinas, 1,2-dibis, os éteres. de 1,2-diol e os modificadores
de reagédo, tém tipicamente no maximo 40 atomos de carbono, mais tipica-
mente no maximo 20 atomos de carbono, especificamente no maximo 10
atomos de carbono, mais especificamente no maximo 6 atomos de carbono.
Na forma definida aqui, neste pedido de patente, as faixas com relagdo aos
numeros de atomos de carbono (isto é, os nimeros de carbono) incluem os
numeros especificados com relagao aos limites das faixas.

Tendo descrito de um modo geral a invengcdo, um entendimento
adicional pode ser obtido através da referéncia aos exemplos que se se-
guem, que sao providos somente com a finalidade de ilustragao e nao estao
destinados a serem limitativos a nao ser que especificado de outra forma.

Exemplos
EXEMPLO 1 - Preparacao do Veiculo:
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Um material sinterizavel com calor de um pd de alfa alumina foi usado
para a preparagao do veiculo A e do veiculo B. O p6 de alfa alumina tem as
propriedades exibidas na Tabela 1 abaixo.

Tabela 1

volume médio do ta-

. 3,0-3,4 microns
manho de particula

Tamanho médio do

. ) 1,8-2,2 microns
cristalito

5 A mistura contida nos componentes de ceramica € mostrada nos Ta-
bela 2 abaixo. As quantidades sdo em partes por peso (pbw).

Tabela 2
Alfa alumina 98,8 (pbw)
ZircOnia 1,0 (pbw)
Silicato de magnésio 0,2 (pbw)

Os seguintes ingredientes foram adicionados em partes em peso co-

mo indicado na Tabela 3:

10 Tabela 3
Componentes de ceramica (ver a
i Tabela 2) ( 100 (pbw)
Cascas de nozes trituradas - 27 (pbw)
Polipropileno 1,5 (pbw)
Acido bérico 0,1 (pbw)
Geléia de petréleo 5 (pbw)

O veiculo A foi preparado a partir de uma mistura como descrita

acima na Tabela 3. As cascas de nozes trituradas usadas nao foram trata-

das e tinham um volume de tamanho médio de particula de 150 microns e

uma quantidade de 1660 ppmw de potassio (medida como o elemento) com

15 base no peso das cascas de noz trituradas, que representa neste exemplo a
primeira concentragao de potéssio. O veiculo B foi preparado a partir de uma

mistura como descrita acima na Tabela 3. As cascas de nozes trituradas fo-
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ram similares as cascas de nozes trituradas usadas para a preparagao do
veiculo A e foram tratadas de acordo com a presente invengdo. Especifica-
mente foram combinadas a agua deionizada e as cascas de nozes trituradas
em um recipiente aberto em uma propor¢ao em peso de 6:1 de agua deioni-
zada para as cascas de nozes trituradas. A agua deionizada estava na tem--
peratura ambiente. A agua deionizada foi deixada em contato com as cascas
de nozes trituradas durante dez minutos. A agua foi em seguida drenada das
cascas de nozes trituradas, e as cascas de nozes trituradas foram secadas
para dar um material que pode ser decomposto termicamente. A concentra-
cao de potassio no material que pode ser decomposto termicamente tratado
termicamente foi de 660 ppmw, com base no peso das cascas de nozes tri-
turadas tratadas, que representam neste exemplo a segunda concentragao
de potassio. A segunda concentragao de potassio foi de 60% menor do que
a primeira concentragao de potassio. O teste metélico lixiviavel com relagao
ao material que pode ser decomposto termicamente foi usado para a deter-
minagao da concentragdo de potassio, como descrito anteriormente aqui,
neste pedido de patente.

As misturas foram em seguida preparadas como se segue. Os
ingredientes mostrados na Tabela 3, exceto a geléia de petréleo, foram mis-
turados durante 45 segundos e bastante agua (cerca de 30 partes em peso)
foi adicionada para dar uma mistura que pudesse ser extrudada. A mistura-
¢ao foi continuada durante mais 4 minutos. Uma quantidade de geléia de
petréleo, equivalente a 5 partes em peso, foi adicionada e a misturacao foi
continuada durante mais 3 minutos. Um extrusor foi usado para a produgcao
de uma pluralidade de cilindros ocos que tinham um diametro externo de 8
mm, um didmetro interno de 1 mm, e um comprimento de 8 mm. Os cilindros
foram secados para menos do que 2 por cento em peso de umidade. Os ci-
lindros secados foram em seguida aquecidos em uma fornalha de tunel até
uma temperatura de 1420°C durante cerca de quatro horas. Enquanto na
fornalha de tinel, o material que pode ser decomposto termicamente foi ter-

micamente decomposto através da combustdo e a alumina foi sinterizada. O

-teste metdlico lixiviavel com relagao ao veiculo, como descrito anteriormente
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aqui, neste pedido de patente, foi usado para determinar que o veiculo A
tinha 127 ppmw de potassio € o Veiculo B tinha 73 ppmw de potassio o que
é uma reducao de 43 % na concentracao de potassio no veiculo feito com o
material que pode ser decomposto termicamente tratado quando comparado
com o veiculo feito com o material que pode ser decomposto termicamente
nao-tratado. A Tabela 4 descreve as propriedades dos veiculos A e B aca-
bados.
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Exemplo 2: Preparacido do catalisador:

Uma solugé@o e base de prata-amina-oxalato foi preparada atra-
vés do procedimento que se segue:

415 g de hidroxido de sédio de grau de reagente foram dissolvi-
dos em 2340 ml de agua deionizada e a temperatura foi ajustada para 50°C.

1699 g de nitrato de prata "Spectropure" foram dissolvidos em
2100 ml de agua deionizada e a temperatura foi ajustada para 50°C.

A solugao de hidréxido de sédio foi adicionada lentamente a so-
lugdo de nitrato de prata, com agitagdo, enquanto a temperatura da solugéo
era mantida em 50°C. Essa mistura foi agitada durante 15 minutos e em se-
guida a temperatura foi abaixada para 40°C.

A agua foi removida a partir do precipitado criado na etapa de
misturagdo e a condutividade da agua, que continha os ions de sédio e de
nitrato, foi medida. Uma quantidade de agua deionizada fresca igual a quan-
tidade removida foi adicionada de volta para a solugdao de prata. A solugdo
foi agitada durante 15 minutos a 40° C. O processo foi repetido até que a
condutividade da agua removida fosse de menos do que 90 unho/cm. 1500
ml de agua deionizada fresca foram em seguida adicionados.

630 g de diidrato do acido oxalico de alta pureza foram adiciona-
dos em aumentos de aproximadamente 100 g. A temperatura foi mantida em
40°C e o pH foi mantido acima de 7,8.

A agua foi removida a partir dessa mistura para deixar uma sus-
pensao espessa altamente concentrada que continha prata. A'suspenséo
espessa de oxalato de prata foi resfriada para 30°C.

699 g de 92 por cento em peso de etilenodiamina (8% de agua
deionizada) foram adicionados enquanto era mantida uma temperatura nao
maior do que 30 °C. A solugéo final foi usada como uma solucéo base para a
impregnac¢ao de prata para a preparagao dos catalisadores.

O veiculos A e B, preparados de acordo com o Exemplo 2, foram
usados para a fabricacao dos catalisadores de prata, na forma como se se-
gue: para a formagao do catalisador A (comparativo) e do catalisador B (de

acordo com a invengao), respectivamente. As cargas reais de prata e de cé-
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sio foram especificadas na Tabela 5, anteriormente aqui, neste pedido de
patente. Os Catalisadores A e B também continham 2,8 moles de catalisador
de rénio/por kg, 12 moles do catalisador de litio por kg, e 0,6 mol de catali-
sador de tungsténio por kg. '
Catalisador B (de acordo com a invenc¢ao):

O catalisador B foi preparado em duas etapas de impregnacéo.
A 122 gramas de solugdo base de impregnagao de gravidade especifica de
1,651 g/ml foram adicionados 8,3 gramas de agua, resultando em uma solu-
¢do com uma gravidade especifica de 1,495 g/ml. frasco contendo 30 gra-
mas de cilindros ocos do Veiculo B foi evacuado para 200 mm de Hg duran-
te 1 minuto e a solugédo de impregnacéo foi adicionada ao Veiculo B sob V-
cuo, em seguida o vacuo foi liberado e o veiculo foi deixado entrar em conta-
to com o liquido durante 3 minutos. O Veiculo B impregnado foi em seguida
centrifugado a 500 rpm durante 2 minutos para a remogédo do,excesso de
liquido. O Veiculo B impregnado foi colocado em um agitador de vibragéo e
secado em ar corrente em uma velocidade de 16,2 N1L/h a 250°C durante
5,5 minutos. O Precursor do Catalisador B resultante seco continha aproxi-
madamente 16,2 por cento em peso de prata.

Uma segunda solugéo foi feita através da mistura de 122,0 gra-
mas da solugdo base de prata de gravidade especifica de 1,555 g/ml com
uma solugdo de 0,1608 g de per-renato de aménio em 2 g em peso de etile-
nodiamina/agua 1:1, 0,0374 g metatungstato de amoénio dissolvidos em 2 g
de 1:1 aménia/agua e 0,2584 g de nitrato de litio dissolvidos em agua. Agua
adicional foi adicionada para o ajuste da gravidade especifica da solugédo
para 1,495 g/ml. 50 gramas dessa solugdo aditivada foram misturados com
0,1573 g de 46,07 por cento em peso e solugao de hidréxido de césio. Esta .
solugéo final de impregnacgao foi usada para a preparagdo do Catalisador B.
Um frasco contendo 30 gramas do precursor do Catalisador B foi evacuado
para 20 mm de Hg durante 1 minuto e a solugéo final de impregnagao foi
adicionada ainda sob vacuo, em seguida o vacuo foi liberado e o precursor
foi deixado entrar em contato com o liquido durante 3 minutos. O precursor

-impregnado foi em seguida centrifugado a 500 rpm durante 2 minutos para a
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remog¢ao do excesso de liquido. Os cilindros ocos do catalisador B foram
colocados em um agitador com vibragao e secados em ar corrente em uma
velocidade de 16,2 N1/h a 2502C durante 5,5 minutos.

Catalisador A (comparativo)

O Catalisador A foi preparado da mesma maneira como o Cata-
lisador B, com a utilizagdo de 40 gramas do veiculo A. A gravidade especifi-
ca da solugdo de impregnagdo na primeira impregnacgao foi de 1,476 g/ml. O
precursor do catalisador A secado foi em seguida impregnado com uma se-
gunda solugéo que foi feita através da misturacédo de 218,2 gramas de solu-
¢ao base de prata de gravidade especifica de 1,564 g/ml de uma solucéo de
0,3132 g de per-renato de ambnio em 2 g em peso de etilenodiamina/agua
1:1, 0,0728 g metatungstato de amédnio dissolvidos em 2 g de 1:1 amoé-
nia/dgua e 0,5032 g de nitrato de litio dissolvidos em agua. Agua adicional
foi adicionada para o ajuste da gravidade especifica da solugédo para 1,476
g/ml. O total de agua adicionada foi de 25,8 gramas. "1 gramas dessa solu-
¢ao aditivada foram misturados com 0,1452 g de uma solugao de hidréxido
de césio de 46,7 por cento em peso. Essa solugéo final de impregnagao foi
usada para a preparacao do catalisador A.

Exemplo 3 - Teste dos catalisadores

Os catalisadores foram usados para a produgdo de éxido de eti-
leno a partir de etileno e oxigénio. Para isso, amostras trituradas dos catali-
sadores foram carregadas em um tubo em forma de U de acgo inoxidavel. O
tubo foi imerso em um banho de metal derretido (meio de aquecimento) e as
extremidades foram conectadas a um sistema de fluxo de gas. O peso dos
catalisadores usados e a taxa de entrada do fluxo de gas (0,28 N1/ minuto)
foram ajustados para dar uma velocidade horaria de espago de gas de 3300
N1 (1 hora), como calculada para os catalisadores nao-triturados. A pressao
na entrada de gas foi de 1550 kPa (absoluta).

A mistura de gas passada através do leito do catalisador, e uma
operagao de "uma vez através", durante toda a rodada de teste incluindo o
inicio, consistiu em 30,0 por cento em volume de etileno e 8,0 por cento em

volume de oxigénio, 5,0 por cento em volume de diéxido de carbono, 57 por
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cento em volume de nitrogénio e 1,0 até 6,0 partes por milhdo em volume
(ppmv) de cloreto de etila.

A temperatura inicial do reator foi de 180°C e essa foi elevada
gradativamente em uma taxa de 10°C por hora até 225°C e em seguida ajus-
tada de tal forma para ser conseguido um conteudo constante de 6xido de
etileno de 3,1 por cento em volume na corrente de saida do gas em uma
concentragao de cloreto de etila de 2,9 ppmv. Para o Catalisador A (compa-
rativo), o experimento foi parado antes de alcangasdo 100 dias de operagéo.
Os dados do desempenho nesse nivel de conversdo sdo usualmente obtidos
com relagédo a seletividéde inicial de pico. Dependendo do catalisador usado
e dos parametros do processo de epoxidagado da olefina, o tempo necessario
para ser alcancada a seletividade de pico inicial, que é a seletividade mais
elevada alcangada na etapa inicial do processo, pode variar. Por exemplo, a
seletividade inicial do pico de um processo pode ser alcangada depois de
somente 1 ou 2 dias de operagado ou pode ser alcangada depois de tanto
quanto, por exemplo, 1 més de operagdo. Além disso, a seletividade que

ccorresponde a produgao crescente cumulativa de éxido de etileno também

poderia ser medida para serem obtidos os dados de estabilidade.

Como pode ser observada a partir dos dados da tabela 5, uma
vantagem da presente invengao é que os catalisadores feitos de acordo com
esta invengcdo exibem uma seletividade inicial aumentada nos mesmos ni-
veis de produgao de 6xido de etileno, quando comparados com o catalisador
comparativo A, mesmo embora a temperatura tenha sido mais elevada. A
operacgéo em temperaturas mais altas tende a abaixar a seletividade do cata-
lisador. Também, os catalisadores feitos de acordo com esta invengéo exi-
bem uma estabilidade de atividade melhorada, como evidenciada através da
manutengdo de temperaturas de reagdo mais baixas. A presente invengéo
também é presumida como exibindo uma estabilidade de seletividade au-
mentada.
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REIVINDICACOES

1. Processo para a fabricacdo de um material de cerédmica poro-
sa, compreendendo as etapas de:

(a) tratar um ou mais materiais que podem ser decompostos
com calor em forma particulada compreendendo potassio sob condi¢des su-
ficientes para a redugao da quantidade total de potassio no material que po-
de ser decomposto com calor;

(b) preparando uma mistura compreendendo o material que po-
de ser decomposto com calor tratado e um material sinterizavel com calor, e

(c) aquecehdo a mistura para sinterizar o material sinterizavel
com calor e para descompor termicamente o material que pode ser decom-
posto com calor tratado, para formar um material de ceramica porosa.

2. Processo de acordo com a reivindicagao 1, em que o material
que pode ser decomposto com calor compreende material combustivel.

3. Processo de acordo com a reivindicagao 2, em que o material
que pode ser decomposto com calor compreende um material organico.

4. Processo de acordo com a reivindicagao 3, em que o material
que pode ser decomposto com calor compreende oxigénio.

5. Processo de acordo com a reivindicagcao 1, em que, durante a
etapa de aquecimento a decomposi¢ao térmica reduz o volume do material
que pode ser decomposto.

6. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, em que a des-
composicao térmica compreende a combustao do material que pode ser de-
composto.

7. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, em que a des-
composigao térmica compreende converter pelo menos uma parte do mate-
rial que pode ser decomposto para um gas. |

8. Processo de acordo com a reivindicagao 1, em que em segui-
da a preparagao da mistura e antes do aquecimento da mistura, o processo
ainda compreende a etapa de formar a mistura em pelo menos um corpo
separado. |

9. Processo de acordo com a reivindicagao 8, em que a etapa de
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formagao compreende formar uma pluralidade de corpos separados.

10. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, em que o pro-
cesso ainda compreende a etapa de classificagdo do material que pode ser
decomposto em forma particulada por tamanho produzindo dessa forma uma
colegao de particulas dentro de uma faixa de tamanho de particula prede-
terminada.

11. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, em que o materi-
al que pbde ser decomposto compreende um material sintético.

12. Processo de acordo com a reivindicagao 1, em que o materi-
al que pode ser decomposto compreende um material de ocorréncia natural.

13. Processo de acordo com a reivindicagdo 12, em que o mate-
rial de ocorréncia natural compreende uma parte de uma planta ou de uma
arvore.

14. Processo de acordo com a reivindicagédo 13, em que o mate-
rial de ocorréncia natural compreende uma parte de uma fruta de uma planta
ou de uma arvore.

15. Processo de acordo com a reivindicagao 13, em que o mate-
rial de ocorréncia natural é selecionado a partir do grupo que consiste em
cascas de noz peca, cascas de améndoas, cascas de castanha de caju,
cascas de nozes, carogos de azeitona, carogos de abricd e sabugos de mi-
Iho.

16. Processo de acordo com a reivindicagdao 12, em que o mate-
rial de ocorréncia natural compreende serragem de madeira. '

17. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, em que o materi-
al que pode ser decomposto compreende também pelo menos um dos ions
selecionados a partir do grupo que consiste em SO42- e PO3-.

18. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, em que a des-
composi¢ao do material que pode ser decomposto cria poros no interior do
material de ceramida porosa.

19. Processo de acordo com a reivindicagdo 18, em que o mate-
rial de decomposi¢gdo € um material de formagao de poros, compreendendo

um primeiro material de formagédo de poros e um segundo material de for-
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magao de poros e, em que, 0s primeiro e segundo materiais de formagao de
poros tém composi¢des quimicas diferentes.

20. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, em que a etapa
de tratamento compreende por em contato o material que pode se descom-
por com um fluido.

21. Processo de acordo com a reivindicacao 20, em que a etapa
de tratamento compreende um primeiro tratamento, em que o material que
pode ser decomposto entra em contato com um primeiro fluido; e um segun-
do tratamento, em que o material que pode ser decomposto entra em conta-
to com um segundo fluido.

22. Processo de acordo com a reivindicagao 21, em que a com-
posicdo quimica do primeiro fluido e a composi¢cao quimica do segundo flui-
do sao idénticas.

23. Processo de acordo com a reivindicagéo 21, em que a com-
posi¢cdo quimica do primeiro fluido e a composigdo quimica do segundo flui-
do sao diferentes.

24. Processo de acordo com a reivindicagao 20, em que o fluido
compreende a agua.

25. Processo de acordo com a reivindicacao 20, em que o fluido
compreende um ou mais aditivos selecionados a partir do grupo que consis-
te em um agente de quelagao, um agente de umidificagdo, um agente de
secagem e um acido.

26. Processo de acordo com a reivindicagao 1, em que o materi-
al de ceramica porosa compreende um veiculo para um catalisador.

27. Processo de acordo com a reivindicagdo 1, em que a quanti-
dade total de potassio é reduzida em pelo menos 10 por cento, calculada
com base no peso do potassio no material que pode ser decomposto com
calor tratado com relagdo ao peso do potassio no material que pode ser de-
composto com calor ndo-tratado.

28. Processo de acordo com a reivindicagcao 27, em que a quan-
tidade total de potassio é reduzida em pelo mehos 20 por cento, calculada

-com base no peso do potassio no material que pode ser decomposto com



calor tratado com relagao ao peso do potassio no material que pode ser de-
composto com calor nao-tratado.

29. Processo de acordo com a reivindicagao 28, em que a quan-
tidade total de potassio é reduzida em pelo menos 30 por cento, calculada
com base no peso do potassio no material que pode ser decomposto com
calor tratado com relagdo ao peso do potassio no material que pode ser de-

composto com calor nao-tratado.
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RESUMO ,
Patente de Iinvengao: "PROCESSO PARA A FABRICAQAO_DE MATERIAL
DE CERAMICA POROSA". | .

‘A presente invengao refere-se a um processo para a fabricagao
de um corpo de ceramica porosa, usando Um’formador de poros que conte-
nha potéassio. O formador de poros é tratado para a redugéo da conceht'ra-
¢ao >do‘ pbtéssio antes da formagé@o de uma mistura com um material sin;éri-
zavel pelo calor, tal como a alumina. O material de ceramica porosa, especi-
ficamente os veiculos para catalisadores usédos em reagdes de epoxidagao,
podem der fabricados éém a.utilizagdo do prqcessé descrito aqui, neste pe-.
dido de patente. ‘ | ' " '
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