MEMORIA DESCRIPTIVA
qQue se acompaia a
la solicitud de
una PATENTE de INVENCION por VEINTE ANOS en ESPANA
‘ a favor de
INSTITUT B‘RAN&;}AIS DU PETROLE, DES CARBURANTS ET LU
BRIFIANTS, Sociedad de nacionalidad francesa, resi
dente en Paris (l6e), rrancia, 2 rue de iubeck,
por
"UN PROCEDIMIENTO SELECTIVO DE FABRICACION DEL 4,4
DIMETIIMETADIOXANO".
Inventores: ifernand Coussemant y Michel Hell{n, am
bos de nacionalidad francesa.
Prioridad: De la solicitud francesa PV. 734.679,
del 22 de marzo de 1857,
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La presenté invencién, debida a los trabajos de los
Srs. Hellin y Coumemant, tiene por objeto un procedimien
to que permite fabricar selectivamente el 4,4 dimetilme-
tadioxano por reaccidén de una mezcla de hidrocarburos -
que posesn un nimero de 4tomos de carbono inferiex & 5
con el formaldehido.

Has ahora, el 4,4 dimetilmetadioxano se obtenfa prin
clpalmente por condensacidén de isobuteno puro con formal
dehido, en presencia o no de hidrocarburos parafinicos =~
que no intervienen en la reacciém. ihora bien, semejante
procedimiento es costoso, pues impone la utilizacién como
materia rima de un producto puro de un costo relativamen
te elevado. |

Por otra parte, el tratamiento de mezclas de hidroe
carburo qQue tienen menos de 5 dtomos de carbono en la mo-
lécula y que contienen ademds del isobuteno, otras olefi-
nas, no permitia: : hasta shora alslar de manera satisfac-
toria, como producto de la réaccién, el 4,4 dimetilmeta-
dioxano.

kn efecto, los dioxanos formados partiendo de olefi=
nag distintas del isobuteno, no podfan ser separados en
condiciones satisfactorias de 4,4 dimetilmetadioxano, ya
sea por destilaciéh o por extraccién con solventes. En de
finitiva, no era posible obtener el 4,4 dimetilmetadioxa-
no con un grado de pureza suficiente haciendo reaccionar
una mezcla de hidrocarburos que tengan menos de 5 &tomos
de carbono en la molécula, conteniendo isobut;no y otzras
olefinas con el formadehido, y semejante tratamiento con=-
ducia a pérdidas apreciables en formaldehido por condensa
cibén de éste con las otras olefinas contenidas en la mez-—

cla.
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La presente invencidén permite precisamente remediar
este inconveniente asegu{ando la fabricacién del 4,4 di-
metilmetadioxano, partiendo de mezclas de hidrocarburos
gue posean un nimero de 4tomos de carbono inferior a 5,
gue contienen no solamente el isobuteno, sinc igualmente
otras olefinas y eventualmnente hidrocarburos paraf{nicos.

la reaccién se efectda de forma gue sélo el isobute
no contenido en semejante mezcla pueda précticanente reac
cionar con el formaldehido.

Esta reaccién se efectia de acuerdo con el esguema -

siguiente:
CH3\ CHB\ /CH’2 — CHZ\
C = CH2 + 2 CH2 0 C 0
cH o 7/ N\ /
3 | | Hs 0 — ¢,

, Las reacciones de condensacién delAformaldehido con
las otras olefinas presentes en la mezcla, no conducCen,
en las condicionés de trabajo consideradas segln la presen
te invencidn, més que a la formacién de cantidades despre-~
ciables de dioles y de dioxanos distintos del 4,4 dimetlil-
metadioxano. Ademés, podrfa resultar 1la formacién de alco-
holes de una reac¢16n paralela a la de formacidn de los =
dioxanos que es igualmente muy débil. La condensacidn se -
efectia en presencia de un 4cido mineral fuerte, tal como
el 4cido sulfdrico o el dcido fosfdrico, que obra como ca=-
talizador y es utilizado en solucién acuosas

£l formaldehido también se emplea generalmente en so-~

lucién acuosa. ror el #Srmino "formaldehido" es preciso com

prender, igualmente, sus polimeros tdles como el parafor=

'maldehido, cuya utilizacidn permite evitar ls dilucién del

4cido utilizado como catalizador.
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La reaccidn se produce en la fase lfquida, compren=
diendo el agua, el 4cido y el . formaldehido.

La mezcla de hidrocarburos que se va a tratar se -
presenta segin las temperaturas y preéiones utilizadas de
acuerdo con la invencidn sea bajo la forma de un gas qie
se hace reaccionar dispemindolo por agitacidén o por cual
quier otro medio en la fase 1lfquida, sea bajo la forma
1{quida a una presidn convenientemente determinada, en =
cuyo caso cog;iene igualmente asegurar una agitacién sufi
ciente. Que la mezcla de hidrocarburos utilizada sea ga=~
seosa o liquida, una parte de ésta se disuelve en la fase
acuosa, pero el isobuteno disuelto reacciona précticamente
86lo con el formaldehido, para dar el 4,4 dimetilmetadio-
Xano.

#n la préctica, las mezclas de hidrocarburos,més ine-

teresantes a tratar son las fracciones de craking C, y las

_ 4
fracciones C, + C, . wetas fracciones contienen, aparte de

los hidrocariuros4parafinicos tales como el butano y el
isobutaneo, que no reaccionan, diversas olefinas distintas
del isobuteno y particularmente el buteno 1, el buteno 2,
el propeno, etc.

¥l tratamiento de tales carzas por el formaldehido da
lugar a dos tipos de reacciones concurrentes; las cque ter=~
minan en la formacién de dioxano o de dioles y las que con
ducen & la formacién de alcoholes. Una de las finalidades
de la presehte invencién ha sido determinar las condici ones
operatorias que permitan limitar lo més posible la forma-
cién de alcohol, por una parte, y por otra parfe favorecer

al miximo la formacién de dioxanos con relacifn a la de

dioles.
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En fin, ¥y eéto es un elemento esencial, ha sido proba-
do por los autores de la presente invencidn que en determi-
nadas condiciones operatorias, las olefinas distintas del
isobuteno contenidas en la mezcla de hidrocarburos a tra=-
tar, no daba lugar més gque a la formacién de cantidades ex-
tremadamente bajas y pricticamente despreciables de dioxa-
nos distintos del 4,4 dimetilmetadioxano. La conjuncién de
estas condiciones con las que exige la limitacién al minimo
de la formacidn de alcohol, ha llevado & la determinacidn
dé limitaciones rigurosas de los valores a atribuir a las
variables operatorias para que el 4,4 dimetilmetadioxano .
sea préicticamente el unico producto de la reaccién de una
mezcla de hidrocarburos gque tengan'menos de 5 &tomos de car
bono en la molécula, conteniendo isobuteno con el formaldehi

Otro objetivo de la presente invencién ha sido inves-—
tigar en los limites antes determinados los valores de las
variables operatorias que permitan obtener sn un proceso
continuo el rendimiento horario dptimo en 4,4 dimetilmeta-
dioxanoe. _.

w1l procedimiento, segln la invencién, consiste en tra=-
tar las mezclas de hidrocarburos liguidos o gaseosos que
tengan menos de 5 &tomos de carbono en la molécula, conté~
niendo isobuteno, por medio de una soliridén acuosa de for-
maldehido y de &cido mineral fuerte en ciertas condiciones
precisas.

na sido especialmente determinado que era necesario
paera limitar lo més posible la proporcidén de &lcohol en los
productos de la reaccién, utilizar en la solucién un exceso
de formaldehido con relacidn a la cantidad .estequiomédtrica

necesatia para transformar el isobuteno en 4,4 dimetilmeta=
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dioxano. Jonviene, en la préctica, utilizar por lo menos de

dos a cuatro mol de formaldehido en 1la solucién por mol de
isobuteno contenido en el hidrocarburo a tratar. No se tra=
ta con ello, no obstante, més que de un minimo y es a menu=-
do ventajoso utilizar el formaldehido en mucho mayor exceso
del orden de 10 a 100 veces la cantidad estequiométrica. La
importancia de este exceso no itiene, por otra parte, ningu-
na influencia sobre el consumo de formaldehido en el curso
de la reaccidn que se sitda en las proximidades de 2 moles
de formaldehido por mol de olefina contenida en la mezola
de hidrocarburos a tratar. Nste exceso se mentiene sensi-
blemente constante en el curso de la reaccién con la ayuda
de una cantidad de formaldehido equival ente a la que se ha
consumido. En una operacién continua esta ayuda puede rea-
lizarse en el cﬁrso del reciclado de la solucién acuosa.

La cantidad de agua de la solucidn acuosa seré elegi~
da, segin la presente invencién, igual en peso de una a 10
veces el peso del formaldehido utilizado; los mejores ren=
&imientos se obtienen utilizando una cantidad de agua de
dos a tres veces el peso del formaldehido. En efecto, una
cantidad demasiado gramde de agua . darfa por resultado fa
vorecer la formacién de mayores cantidades de &l cohol butf
lico terciario y de dioles, y, & la inversa, una cail dad
demasiado baja de agua se traducirfa ignalmente en unadise-
ﬁinucién del rendimiento en 4,4 dimetilmetadioxano en bene-
ficio de productos pesados (productos hidroxifados que im=-
plican enlaces del tipo C = Qe C).

En fin, la cantidad de 4cido elegido deberd ser utili-
zada, sezin la presente invencidn, de manera gue correspon—

da & un intervalo de concentracicnes limite que se determina
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~ gan menos de 5 Atomos de carbono en la molécula, contenien-

utilizaré por ejemplo, cantidades de 4cido que representen

en peso del 5 &l 35% del peso de la solucién *agua + formol®
81 se emples &cido sulfirico y del 15 al 75% en pean de la
solucién si se utiliza el &cido fosférico.

Los limites arriba fijados para la concentracién de &ci-
do son imperativos, ya que las concentraciones inferiores a
los mfnimos indicados no permiten obtener una velocidad de
reaccidn s&ficiente para que el procedimiento sea explotable
en condiciones econdmicamente rentables y, por otra parte,
concentraciones més elevadas que las arriba fijadas como mé-
ximas, perjudican considerablemente la selectividad de la ob-
tencibn del 4,4 dimetilmetadioxano. En efecto, el producto
de la reacciédn nb podr{a ser aislado més gue con un rendimien-
to relativamente bajo, como conseCuencia de su descomposi-
cién bajo la influencia del 4cido.

Bl tratamiento de las mezclas de hidrocarburo que ten=

do isobuteno, por la solucidén "agua 4 formaldehido 4 &cido"
realizada en las condiciones arriba‘éonsideradas, se efectda
a una temperatura comprendida entre 10 y 852C, y, de preferen
cia, a una tempe ratura escoglida entre 55 y 75¢C.

Una temperatura demasiado baja perjudica;ia notabl emen=
te en rendimiento horario en 4,4 dimetilmetadioxano. No se
podrfa tomar en consideracién compensar este factor limitati-
vo del rendimiento méds que aumentando la concentracién en
4cido de ia solucidn, pero esta posibilidad no puede ser con-
siderada seriamente, ya que como se ha precisado mds arriba,
una concentracidn demasiado fuerte de &cido comluce ulterior-

mente, después de la separacién del producto de la reaccién,

- i
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a una descomposicidén apreciable de este dltimo.

Uel mismo modo, una temperatura demasiado elevada per=
judica a la obtencifn de un buen rendimiento en 4,4 dimetil
metadioxano, como consecuencia de la carbonacién de los pro
ductos de la reaccidn. ueneralmente, es interesante proce-
der a presiohes superiores a la presidén atmosférica, y par=
ticularmente, & presiones parciales de isobuteno, compr en-
didas entre /50 y 15 atmésferas.

oe tiene frecuentemente interes en operar a la presién

‘a la cual la mezcla de hidrocarburos tratada segin la inven=-

cibén, se licda en las condiciones de temperatura utiligadas,
ya que la velocidad de la reaccidn aumenta al mismd tiempo
que la presién, en tanto que ésta permanece inferior. a
aquella & 1la cual se licda la mezcla de hidrocarburos consi
derada. )

hdemés, conviene advertir que el rendimiento en 4,4 di
metilmetadioxano es susceptible de ser sensiblemente mejora
do cuando se disminuye la concentréci6n estacionaria en dig
xano en el medio en que se efectia la reaccién, ya éea DoY
extraccién con solvente de éste, ya sea por un 1ncr§mento
de la fuerza idnica, ya que el 4,4 dimetilmetadioxano no es
més que parcialmente soluble en el agua.

La fijacién de las diversas condiciones operatorias en
los 1lfmites més arriba indicados permite determinar la ley
de la velocidad de la reaccidén y, en consecuencia, detener
la reaccién cusndo el isobuteno ha reaccionado précticamente
de manera completa o cuando la proporcidn de isobuteno qu e
queda por reaccionar con relacién a la cantidad inicial de
isobuteno en la mezcla & tratar, llega a ser &masiado baja.

Se puede, en efecto, en determinados cesos, tener inte—
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rés en no proseguir la reaccién hasta el agotamiento préc-
ticamente completo del isobuteno, en particular cumdo se
desea obtener el 4,4 dimetilmetadioxano en estado muy puro.
Hay agui{ que hacer un compromiso entre la pureza del pro-
ducto buscado y la utilizacidén mis o menos completa de la
caxrgae.

En la préctica, por otra parte, se comprueba que el
4,4 dimetilmetadioxano, obtenido fartiendo de mezclas de
hidrocarburos que tengan menos de 5 &tomos de carbono en
la molécula y conteniendo més del 45 % de isobuteno, no
contiene més del 1 al 2,5% de impurezas cuando la reaccién
se prosigue hasta el agotamiento del 95 al 99,5 % del imobu-
teno. En el caso de que las mezclas tratadas contengap de
un 20 a 45 % de isobuteno, el porcentaje de impurezas con-

tenidas en el 4,4 dimetilmetadioxano producido varfa del 1

| al 4%, segin las mezclas tratadas por un tipo de cow ersidn

del 95 por cisento del iscbutenc.

De manera general, convendri detener la reaccién cuan-
do la casl totalidad del isobuteno haya reaccionado, pues
la reaccién de las dltimas trazas del isobutenc es extrema
damente lenta, y va acompailada de reacciones paralelas de
olefinas distintas del isobuteno contenidas en la mezcla;
los productos de estas reacciones paralelas dejan de ser des-
preciables oon relacién sl producto de la reaccidn de las
dltimas trazas de isobuteno.

kn el caso de mezclas de hidrocarburo que tengee menos
de 5 &tomos de carbono en la .molétula y conteniendo un 45%
de isobuteno, por ejemplo, se puede proseguir la reacciédn
hasta el agotamiento del 99,7 al 99,3 por ciento & éste sin

que se produzca formacifn apreciable de productos de reac=
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cifn de otras olefinas con el formaldehido y, por consiguien
te, con un muy buen rendimiento de 4,4 dimetilmetadioxano.
¥l procedimiento genersalde fabricacién del 4,4 dimetil-
metadioxano, partiendo de mezclas de hldrocarburos conte=-
niendo isobuteno y otras olefinas, tal como se describe mis
arriba, puede ilustrarse por los siguientes ejgmplos:
Ejemplo T
Procedimiento de fabricacidén de 4,4 dimetilmetadioxano par=-

tiendo de una mezcla de isobuteno y de buteno 1.

Una mezcla de 504 g. de isobuteno (9 moles) y de 504 g.
de buteno 1 (9 moles) se somefe a tratamiento por barboteo
en circuito cerrado por medio de una solucién de 1510 g dé
formol y 519 g de 4cido sulfdrico en 3731 g de agua & una
temperatura‘de 60%C y a la presifn atmosférica.

Se procede a la cbncentracién estacionaria en formal-
dehido verificando el aporte de formaldehido cada diez minu
tos aproximadamente para wemplazar el formaldehide conaimi-
do en el curso de la reaccidn. 4l cabo de un perfodo de 166
minutos en el curso del cual se han vuelto a afiadir 570 g de
formaldehido, el 99 por ciento del isobuteno ha reaccionado,
produciendo 927 g de 4,4 dimetilmetadioxsno de un grado de
pureza de 98,4 % lo que corresponde a un remlimiento en produg
to puro de‘87,2 por ciento con relacidn al isobuténo, y de
82,5 por ciento con relacién al formaldehido. Iia absercién
del buteno 1 es précticamente despreciable (455 %) y no da
més que 15 g aproxinmamente de productos de condensacién cong
titufdosy principalmente, por el etil 4 metadioxano.

Los otros productos de la reaccidén del isobuteno son:
el alcohol butflico terciario (27,5 g), el metil 3 butano
diol 3 (30,2 g) y residuos pesados (147 g).




10

15

20

25

Los productos de la reaccidn se extraen por medio de un
solvente hidrocarbonado, como por ejemplo, el ciclohekano,
el decahidronaftaleno o el cetano. &l 4,4 dimetilmetadioxano
se separa de los alcoholes, dioles y productos pesados, for-
mados por destilaciéng
ajemplo 2

Procedimiento de fabricéei6n del 4,4 dimetilmetadioxano

partiendo de una mezcla de isobuteno y de buteno 2.

Una mezcla de 830 g de isobuteno (14,8 moles) y de 900
g de buteno 2 (16,1 moles) se trata por barboteo en circui=-
to cerrado por medio de una solucifn de 15u5 g de formalde-
hido y de 1470 g de dcido sulfirico en 3325 g de agua a una
temperatura de 202C a la presifén atmosférica.

ve procede a la concentracifm estacionaria de formalde-
hido haciendo la adicién de formaldehido cada 1lU minutos
aproximadamente para reemplazar el formaldehido consumido en
el curso de la reaccién. Al cabo de un perfodo de 338 minu-
tos duraote el cual se habrén afiadido asi 1000 g de formal-
denido, un 99% del isobuteno ha reaccionado, mientras que el
buteno 2 no ha reaccionsdo sino en el orden de 3,8 par cien-
to. sun cuando me tenga asi una proporcidén ligeran ente mayor
en productos de condensacién del buteno 2 (principalmente en
forma de 4,5 dimetilmetadioxano) que la de los prodactos de
condensacifn del buteno 1, en el ejemplo 1, los rendimientos
en productos de condensacién del isobuteno son, en tods los
aspectos, comﬁarables a los del ejemplo le.

vespués de la extraccidn de estos productos pa un sole-
vente hidrocarbonado , el 4,4 dimetilmetadioxano éeparado

por destilacién, se obtiene con un grad de pureza del 96%.
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permita hacer la adicién de formaldehido a medida que éste se

de tiempo regulares, por ejemplo cada diez minutos groxima=

zjemplo 3
Procedimiento de fabricacién del 4,4 dimetilmetadioxano

partiendo de una porcién C, de cracking de gasoil en la fase

4
vVapore

El andlisis fisico por el método infrarrojo y la croma-
tografia en fase vapor ha permitido determinar la composi-

cdfn del corte de cracking tratado, que es la siguiente:

Hidrocarburos Por ciento en peso
n- butano e isobutano 12
lsobuteno 25
euteno 1 - , 31
Buteno 2 - 30
hidrocarburos C3 y C5 | 2
Total 100

Sertratan 5 kgs. del corte de craking considerada por
medio de una solucién de 2040 g de formaldepido y de 1980 é
de 4cido sulfirico en 4480 g de agua a una temperatura de -
602C en autoclave a una presién de 7 kgs/cm2 aproximadamente.

| Se dispersan las dos fases liguidas, agitendo fuertemente

el autoclave en el cual se habré montado un dispositivo gque

va consumiendo, de forma que se mantenga una concentracién
estacionaria de este Yltimo en el autoclave. En la préctica,

la concentracién de formaldehido de reajustari a intervalos

damente. Al.cabo de un periodo de 85 minutos en el curso del
cual se han afiadido de este modo 1460 g de formaldehido, el
99 por ciento del isobutenc ha reaccionado, mientras que el

buteno 1 no ha reaccionado j mds gue en el orden de 2,9 y
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1,5 % respectivamente.

Los productos de la reaccidén se extraen con ciclohexa=
no. se separan después por destilacidén 2.320 g. de 4,4 dime
tilmetadioxano de un gradb de piweza del 95%; las impurezas
estén esencialmente constituidas por el 4,5 dimetilmetadio-
xano y el 4 etilmetadioxano. £l rendimiento en 4,4 dimetile
metadioxano puro es, pues, del 86 % Gon relacidén al isobute
no que haya reaccionado.

Conviene destacar que es aun posiBle mejorar la pureza
del 4,4 dimetilmetadioxano obtenido medim te la aceptacién
de un tipo més bajo de conversidén del isobuteno.

rs asi que, en el caso del ejemplo 1, se puede obtener
el 4,4 dimetilmetadloxano con un grado de pureza de 99,2 %,
si se consiente una pérdida del 10% del isobuteno (transfor
macién del 90 por ciento del isobuteno contenido en la mez-
cla). ademés, en este caso, 1a duracidén de la reaccién se
reduce a 96 minutos.

bDel mismo modo, en ol caso del ejemplo 2, el 4,4 dime-
tilmetadioxano puede obtenerse con un grado de pureza de _
97,8% si no se hace reaccionar més que el 90% del isobuteno;
ademds, la duracién de la reaccién se redute a 192 minu-
tos.

rindlmente en el cam del ejemplo 3, el grado de pure=
za dei 4,4 dimtilmetadioxano y la duracién de la reaccién
se da en funciéh del porcentaje de 1soﬁuteno absorbido, en

la tabla siguiente:
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Imobubens b 1 sescoidn ir4 Simetiimeradion

sorbido (minutos) xano

T2 26 98,0%

84 36 97, 7%

88 s 42 97,2%

92,5 50 : 96,5%

96 _ 6u 96,0%

wsta tabla muestra que se puede, €ligiendo las condi-
ciones operatorias dentro de los limites fijedos en el 4m-
bito de la presente invencidn, por um parte, y operando B9
bre la duracifn de la reaccidn para limitar el tipo de con=-
versién del isobuteno, por otra, obtener a voluntad el 4,4
dimetilmetadioxano con el grado de pureza deseado.

Los ejemplos dados més arriba tiemen solamente caréc-
ter puramente ilustrativo, y el procedimiento general dé fa
bricacidn del 4,4 dimetilmetadioxano tal como ha sido des-
crito prededentemente, se aplica con el mismo éxito en el
tratamiento de todas las mezclas de nidrocarburos que ten=-
gan menos de 5 &tomos de carbono en la moléculé conteniendo
isobuteno y otras olefinas, cualesquiera que sean las pro-
porciones resﬁectivas de los elementos constituyentes de es
tas mezclas.

EOTA

&n resumen: .a r@tente de invencién que se solicita, re-
caeré sobre las reivindicaciones que siguen: |

1%.- “Un procedimiento selectivo de fabricacién del 4,4
dimetilmetadioxano', caracterizado porque se parte de una
mezcla de hidrocarburos que tengan menos de 5 4tomos de car
bono en la molécula, conteniendo isobuteno y otras olefinas;

eate prooedimiento gse caracteriza, adeués, porque se hace
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solucién acuosa de formaldehido y de &cido mineral fuerte,
constitufdo poi formaldehido a razén de més de 2 moles por
mol de isobuteno contenido en la mezcla de hidrocarburos a
tratar, por agua en cantidad igual en peso de una a diez ve
ces el peso del formaldehido y por una cantidad de écido m;
neral fuerte determinada en funcidn del grado de acidez de
éste, el tratamiento se efectla a una témperatura comprendi-
da entie 10 y 8562C y, preferentemente, entre 55 y 758C, a

una presidn tal que la presidn parcisl del isobuteno contew

- nido en 1la mezcla est, compendida entre 1,50 y 15 atmésfe-

ras, pudiendo fijarse a voluntad el grado de pureza del 4,4

 dimetilmetadioxano por el ajuste de la duracifn de la reac-

cién.

22.,- "Un procedimiento selectivo de fabricacifm del 4,4
dimetilmetadioxano", segin reivindicacién 12, caracterizado
porque utiliza como &cido en la solucién acuosa el &cido sul
firico en una cantidad de 5 a 354 del peso de la solucién
acuosa del formaldehido.

3%, 4Un procedimiento selsctivo de fabricacidén del 4,4
dimetilmetédioxano“,segﬁn reivindicacién 1%, caracterizado
porgue utiliza como 4cido en la solucién acuosa el 4cido fos
férico en una cantidad de 15 a 75% del peso de la solucién
acuosa de formaldehido.

4%.~ Se reivindica, por dltimo, como objeto sobre el
que ha de recaer la Patente de invencibn que se solicita: "UN
PROCEDIMIENTO SELECTIVO DE FABRICACION DE 4,4 DIMETILMETADIO~
XANO" .

10do conforme gueda descrito en la presente memoxri &, qQue

consta de quince péginas escritas e méquiha y dibujos adjuntop.
P

Madrid, 18 de rzo de 1958
Algié%%§;§" _f
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'REGISTRO DE LA PROPIEDAD INDUSTRIAL

N PATENTE DE mwewcron.. ..

" MEMORIA DESCRIPTIVA

que se acompafia a la solicitud de

una PATENTE DE . IRVENCION ... por.. 20 .. afios, en Espaﬁ#

‘a favor de

INSTITUT FRANCAIS..DU.PRTROLE,. DES.CARBURANTS.ED de nacionalidad
" LUBRIFIANTS ° :

framoesa domiciliado en .B8z{s (16e) Framoia . .

callede . 2 rue de MubeCK . ..o o B

. por:

 <UN PROCEDIMIENTO.SELECTIVO DE.FASHLCACION DEL.4»4 DIMETIIME.
TADIOKANOY ¢ oo e o

_.6321.,

|

Agente Sr. UNGRIA
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