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MEMORIA DESCRIPTIVA 
para solicitar

P A T E N T E  D E  I N V E N C I O N  
en

E S P A Ñ A
por VEINTE años

a nombre de SHELL INTERNATIONALE RESEARCH MAATSCHAPPU 
N.V., entidad holandesa, establecida en 30* Carel van 
Bylandtlaan, La Haya, Holanda, por:
"UN PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION DE COMPUESTOS 
CARBONILICOS".

Este invento se refiere a un procedimiento para la 
preparación de compuestos carboxilicos por oxidación ca­
talítica de definas y a nuevos catalizadores adecuados 
para empleo en este procedimiento* Al mencionar compues- 

5 tos carbonilicos se alude a todos los compuestos que con­
tienen un grupo carbonilo; es decir, aldehidos y cetonas,
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asi (pomo ácidos carboxílicos.
Tor la patente belga ns 569.036 se sabe ya que pue­

den prepararse aldehidos, cetonas y ácidos carboxílicos por 
oxidación catalítica de alquenos con oxígeno molecular o 
con un gae que contenga oxígeno molecular, en presencia 
de agua y, además, en presencia de compuestos de metales 
preciosos del grupo VIII del sistema periódico y da sis­
temas redox. Si se desea, los catalizadores pueden estar 
soportados sobre soportes sólidos. "Los sistemas redox 
contienen compuestos de metales que pueden estar presentes 
en diferentes estados de valencia bago las condiciones de 
reacción, tales como cobre, mercurio, cerio, talio, esta­
ño, plomo, titanio, vanadio, antimonio, cromo, molibdeno, 
uranio, manganeso, hierro, cobalto y ñique!. Además, en 
dicha patente se recomienda realizar la reacción de oxi­
dación en presencia de halógenos, haluro de hidrógeno y/o 
compuestos que producen halógeno y/b haluro de hidrógeno 
bajo las condiciones de reacción, con lo cual el catali­
zador conserva su actividad durante mayor tiempo.

La patente belga arriba mencionada describe también 
una realización del procedimiento en la que los componen­
tes catalíticos están presentes en suspensión o en solu­
ción en un medio acuoso al que se han añadido sales de 
metales alcalinos o de metales alcalinotérreos para mejo­
rar la solubilidad de las sales de cobre presentes.

Se ha encontrado ahora que se consiguen ventajas, 
igualmente cuando el catalizador está soportado sobre un 
soporte sólido, al incorporar uno o más compuestos de 
ciertos metales alcalinos en la masa catalítica. Los ca­
talizadores así obtenidos tienen una actividad notable-
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mente incrementada y una estabilidad mayor que loa cata­
lizadores hasta ahora conocidos.

De acuerdo con el procedimiento dei invento, se pre­
paran compuesto carbonilicos haciendo reaccionar una ole- 
fina en fase gaseosa con oxigeno molecular o con un gas 
que contenga oxigeno molecular, a una temperatura por de­
bajo de 350" C. en presencia de vapor de agua, y de haló­
geno, y/o haluro de hidrógeno, y/c uno o más compuestos 
productores de halógeno y/b haluro de hidrógeno bajo las 
condiciones de reacción, y de un catalizador que compren­
de a) un soporte sólido, b) uno o más compuestos de meta­
les preciosos del grupo VIII del sistema periódico, c) 
uno o mós compuestos de hierro, cobalto o níquel o de me­
tales de transición del grupo I o VII del sistema perió­
dico, y d) uno o más compuestos de metales alcalinos que 
tienen números atómicos desde 11 hasta 55 inclusive.

El invento se refiere también a nuevos catalizado­
res adecuados para la oxidación catalítica de definas a 
compuestos carbonilicos que tienen la composición dada 
arriba.

Los metales preciosos del grupo VIII del sistema 
periódico son: rutenio, rodio, paladio, osmio, iridio y 
platino. De estos metales, el preferido es el paladio.

De los compuestos de metales mencionados en el apar­
tado e), se prefieren los compuestos de metales que tie­
nen números atómicos desde 25 hasta 29 inclusive y, de 
modo más especial, se prefieren los compuestos de cobre. 
Sin embargo, pueden obtenerse también muy buenos resul­
tados con catalizadores que contengan uno o más compues­
tos de plata.
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De loe compuestos de metal alcalino mencionados en 
el apartado d), se prefieren los compuestos de potasio.

En el procedimiento del invento; los metales se re­
ducen generalmente a un estado de valencia inferior o al 
estado metálico. Esta reducción va acompañada de una párdi- 
da de actividad catalítica. Se supone que el halógeno li­
bre, o el haluro de hidrógeno del cual se forma halógeno 
por oxidación, vuelve a poner los metales preciosos en su 
estado de valencia superior, y que esta regeneración está 
fuertemente catalizada por la presencia de los compuestos 
metálicos mencionados en c) Junto con los mencionados en 
d).

La actividad de los catalizadores puede incrementar­
se además por incorporación adicional da uno o más compues­
tos de metales de transición de uno o más de los grupos 
111-VI- del sistema periódico, preferiblemente de los me­
tales de tierras raras. Bt la presante Memoria descripti­
va y en las reivindicaciones, se considera que el grupo 
de tierras raras comprende la serie de elementos que tienen 
números atómicos desde 57 hasta 71, inclusive. Como ejem­
plos de otros metales convenientes de los grupos 111-71 
están: circonio, titanio, vanadio, cromo, molibdano, iiainio 
y tungsteno.

Como compuestos de metales de tierras raras, se em­
plean preferiblemente los compuestos de la mezcla conoci­
da con el nombre de didimio. El didimio contiene princi­
palmente lantén o y neodimio, asi como pequeñas cantidades 
de praseodimio y samarlo.

Las proporciones en que están presentes en el cata­
lizador loe metales de las diversas categorías pueden va?-



5

10

15

20

25

riar dentro de amplios limites, preferiblemente, el cata­
lizador contiene por lo menos 3 átomos, y como máximo 15, 
de hierro, cobalto o níquel o de metales de transicián de 
los grupos I y Til y, por lo menos 3, y como máximo 15, 
átomos de metales alcalinos con números atómicos desde 11 
hasta 55, inclusive, por cada átomo de un metal precioso 
del grupo VIII. Si el catalizador contiene también uno o 
más compuestos de metales de transicián da los grupos 
III*VI, las cantidades de éstos con preferiblemente tales 
que, por lo menos uno de los átomos, y como máximo 7, de 
estos metales de transicián están presentes en el cata­
lizador, por cada átomo de un metal precioso d.el grupo

los compuestos metálicos presentes en el cataliza­
dor son, preferiblemente, sales, por ejemplo, haluros o 
sulfates. El metal se encuentra presenta generalmente co­
mo catión. Sin embargo, si se desea, al anión puede con­
tener uno o más metales de los grupos arriba mencionados. 
Como ejemplos de sales de este tipo están: moiibdatos, 
tungstatos, silicomolibdatos y silicotungstatos.

Se obtienen muy buenos resultados con catalizado­
res que comprenden a la vez sulfatos y haluros de los meta­
les presentes en ellos. los sulfatos comunican al catali­
zador una selectividad mejorada, porque favorecen la con­
versión de oíefinas a compuestos carbonilicos, al mismo 
tiempo que se oxida una cantidad relativamente pequeña de 
material a 00 y OOg* Se prefieren los catalizadores en los 
que por lo menos 30 %  de los aniones de los compuestos 
metálicos presentes son iones sulfatos. Sin embargo, pue­
den emplearse también catalizadores en los que hay pre-
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lugar de sulfatos y/o haluros, o en combinación con estas 
sales*

Como soportes convenientes pueden mencionarse los 
diversos materiales comunmente empleados para este fin 
en procedimientos análogos; por ejemplo, pómez y alúminas. 
Desde luego, los resultados óptimos se obtienen empleando 
ceno soporte el de sílice, particularmente con gel de sí­
lice que tiene un área superficial de lm^/gr., por lo me­
nos, para un diámetro de poro promedio de 80 A, por lo me-

Dada la gran actividad de los catalizadores del in­
vento, pueden alcanzarse conversiones mucho mayores a ele­
vadas velocidades espaciales, que lo que era posible con 
los catalizadores hasta ahora conocidos, nal, pues, el 
procedimiento puede ponerse en práctica convenientemente 
empleando aire como fuente de oxígeno molecular. La rela­
ción molar preferida de la defina a oxígeno moleoular es­
tá comprendida entre 0.5:1 y 10:1* Tero, si se desea, pue­
den elegirse otras relaciones.

El procedimiento del invento se pone en práctica 
preferiblemente haciendo pasar una mezcla de la defina, 
oxígeno molecular o un gas que contenga oxígeno molecu­
lar, vapor de agua y, por ejemplo, haluro de hidrógeno a 
travás de un catalizador o sobre el catalizador, prefe­
riblemente, la defina se hace pasar a travás del catali­
zador o sobre el catalizador con una velocidad espacial 
comprendida entre 10 y 1.000 litros da defina por litro 
de catalizador por hora, y mejor aún, comprendida entre 
2o y 200 litros de olefina por litro de catalizador por
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hora. El procedimiento se realiza preferiblemente emplean­
do el catalizador en estado fluidificado. Bi este caso, 
conviene que el soporte sea de naturaleza porosa.

Como ejemplos de compuestos adecuados que producen 
halógeno o haluro de hidrógeno bajo las condiciones de 
reacción están ios halaros metálicos, por ejemplo FeCl^, 
y  los hidrocarburos halogenados, por ejemplo, cloruro de 
metilo y cloruro de etilo.

La cantidad de halógeno, haluro de hidrógeno y/d com­
puesto de halógeno presente en la mezcla de reacción puede 
ser muy pequeña. La reacción se realiza preferiblemente en 
presencia de cloruro de hidrógeno, en cantidad tal que la 
relación molar del cloruro de hidrógeno a la defina está 
comprendida entre 0,001 y 0,5.

Entre las definas, se prefieren especialmente las 
monooleflnas y, de entre óetas, particularmente las alfa- 
definas. *Es muy conveniente el etileno. Otras definas 
adecuadas son, por ejemplo, propileno, buteno-1 y penta- 
no-1, asi como las que se obtienen por craqueo de hidro­
carburos paraíinicos, tal como por ejemplo, cera parafi- 
nica, fracciones parafinicas de alto punto de ebullición 
y residuos obtenidos en la destilación de aceites mine­
rales, asi como destilados de productos de craqueo de frac­
ciones de petróleo de alto punto de ebullición. Pueden em­
plearse también como materiales de partida otras definas, 
por ejemplo, buteno-2 y eetireno, definas cíclicas, ta­
les como ciclopenteno; y didefinas, tales como butadie­
no, pentadieno-1,4 o isopreno. Segán sea la defina que 
se elija como material de partida, pueden prepararse al­
dehidos, cotonas y/d ácidos carboxilicos. Cuando la ali-
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mentación está constituida por etileno, el producto prin­
cipal de reacción obtenido es acetaldehido. Si se desea, 
puede prepararse ácido acético con elevado rendimiento? 
además de acetaldehido, o en lugar de éste, si se eligen 
convenientemente las condiciones de reacción y/b el cata­
lizador a emplear. La formación de ácido acético ae favo­
rece especialmente mediante el empleo de temperaturas de 
reacción relativamente altas. Cuando se emplea como mate­
rial de partida propileno, el producto principal de la 
reacción ea acetona.

La temperatura a que se realiza la reacción está com­
prendida preferiblemente entre 180 y 350° pero, en princi­
pio, pueden emplearse temperaturas menores.

EJEMPLOS

preparación de los catalizadores

Se secó gel de sílice a 500° C. durante dos horas y 
luego se impregnó con una solución acuosa que contenía los 
compuestos metálicos en forma de sales solubles. La canti­
dad de solución empleada fuá la máxima que podía absorber­
se por los poros del soporte. El soporte impregnado de es­
ta manera se secó con agitación y se calentó a 300° C. en 
una estufa durante tres horas.

B& los ejemplos que se dan a continuación, la com­
posición de los catalizadores se expresa en milimóles por 
litro de soporte.

EJEMPLO I

Se hizo pasar una mezcla gaseosa constituida por 
etileno, oxígeno, nitrógeno, ácido clorhídrico gaseoso y 
vapor de agua en unarslación molar de Aíl^:p,o8:6, a tra-

- 8 - ¡X &  r; 4 - ^ ! '
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vás de un sistema catalítico fluidizado, a 236a 0. El ca­
talizador tenia la siguiente composición:

50 RLClg- 346 CuSÔ . - 173 KgSO^ .

La velocidad espacial calculada en litros de etileno 
(TTN) por litro de catalizador, por hora, fué 87,6; la ve­
locidad gaseosa lineal, 5,1 cm/segundo.

Bl análisis de la mezcla de reacción indicó que se 
había convertido 29,3 % m .  del etileno, siendo la selecti­
vidad frente a acetaldehido 37,2 %  y frente a ácido acéti­
co, 46,4 %. Del etileno convertido, el 6,1 %  se oxidó a 
COg.

EJEMPLO 11

Se realizó un experimento bajo laa mismas condicio­
nes que en el Ejemplo I, a excepción de que el cataliza­
dor contenía también, además de ios compuestos metálicos 
mencionados, una cantidad de DiCl^ igual a 154. La veloci­
dad gaseosa lineal fué llcm/segundo.

La conversión de etileno alcanzó ahora a 67,9 %  m.
La selectividad frente a acetaldehido fué 63,6 <%; frente 
a ácido acético, 18,4 %. Del etileno convertido, 13,4 %  
se oxidó a COg.

EJBKTLO III

Con fines comparativos, se realizó un experimento 
con un catalizador que no contenía ningún compuesto al­
calino, a una temperatura de 228c c., siendo las otras 
condiciones de reacción iguales que en los Ejemplos I y 
II. El catalizador tenia la composición s

9
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La velocidad, gaseosa lineal íué 5 cm/segundo.
La conversión de etileno alcanzó 11,2 %  m. ; en la 

mezcla de reacción se detectaron indicios de acetaldehido.

EJEMPLO IV

Se hizo pasar una mezcla gaseosa constituida por eti­
leno, oxigeno, nitrógeno, ácido clorhídrico gaseoso y va­
por de agua, en una relación molar de l:l/2:2;0,2:4, a tra­
vés de un sistema catalítico fluidizado, a 292 a g. La ve­
locidad espacial fuá 16o litros de etileno (3PIN) por litro 
de catalizador por hora; la velocidad gaseosa lineal, 5,1 
cm/segundo.

El catalizador empleado tenía la siguiente composi­
ción:

50 Taclg- 346 cuclg- 173 E2SO4- 154 DiCl^,

de manera que la relación de iones sulfato a iones cloro 
era 0,14.

Al terminar el experimento, se encontró que se había , 
convertido 24,3 %  m. de etileno, del cual, 7,0 %  se había 
convertido en acetaldehido, 11,1 %  en ácido acético y 34,6 
%  en COg*

EJEMPLO V

Se realizó un experimento bajo les mismas condicio­
nes empleadas en el Ejemplo IV, en el que se empleó un ca­
talizador con un mayor contenido de iones sulfato. Este
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catalizador tenia la siguiente composición:

50 23012- 346 CSO4 -346 KCl -154 Dicl^,

de manera Que la relación de iones sulfato a iones cloro 
5 era 0*38 .

' Se alcanzó una conversión de etiieno de 36 %  m. Del
i etiieno que había reaccionado* 24*4 %  se convirtió en ace- 

taldehido, 38*1 %  en ácido acético y 13*6 %  en 00g.

EJEMPLO VI
10

Se realizó un experimento en el que todas las demás 
condiciones eran por lo demás iguales, empleando un catali­
zador que tenía un contenido todavía mayor de iones sulfa­
to. Este catalizador tenia la composición siguiente:

15
50 Pdclg- 346 CUSC4- 173 KgS04-154 DÍCL3*

de manera que la relación de iones sulfato a iones cloro 
era 0*92.

Se alcanzó una conversión de etiieno de 36*2 % m.*
20 siendo las selectividades frente a acetaldehido* ácido

acético y C0g* 31*5 %* 40*3 % y  13*3 %* respectivamente.

EJEMPLO VII

Se hizo pasar una mezcla gaseosa a través de un sis— 
25 tema catalítico fluidizado* a 278% c., con una velocidad

lineal de 5 cm/segundo y una velocidad espacial de 16o 
litros de etiieno por litro de catalizador por hora. La 
mezcla gaseosa estaba constituida por etiieno, oxigeno* 
nitrógeno* ácido clorhídrico gaseoso y vapor de agua en 
una relación molar de 1:0*25*2,3:0,1:4.30
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El catalizador tenia la siguiente composición;

90 TiSO^- 346 cuSO^-173 KgSO^-154 DiCl^,

Se comprobó que, del etileno empleado, se habían con­
vertido 20,5 %  m,, del cual 39,5 % se había convertido en 
acetaldehido, 3o,7 %  en ácido acético y 8,8 %  en COg.

EJEMPLO VIII

con fines comparativos, se realizó un experimento, 
a 282" C., en el que las cantidades de los componentes 
de las mezcla gaseosa estaban en una relación mutua de 1 
etiíeno:l/2 oxígeno:2 nitrógeno:0,1 ácido clorhídrico ga­
seoso: 4 agua. Las otras condiciones y el catalizador fue­
ron iguales que en el ejemplo precedente.

En este experimento, se alcanzó una conversión de 
etileno de 36,6 % m., siendo las selectividades frente a 
acetaldehido, ácido acético y COg de 36,9 %, 34,7 %  y 
10,1 %, respectivamente.

EJEMPLO IX

La alimentación, que se hizo pasar a través de un 
sistema catalítico flnidizado, a 220" C., estaba consti­
tuida por etileno, oxígeno, nitrógeno, ácido clorhídri­
co gaseoso y vapor de agua en una relación molar de 
l;l/:2;o,2:4. La velocidad espacial alcanzó a 16o litros 
de etileno por litro de catalizador, por hora, siendo la 
velocidad lineal gaseosa de 5 cm/segundo. La composición 
catalítica era la siguiente:

-  12 -
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50 MSO4- 346 CuClg- 1?3 K2SO4-77 Di (SO^y

Se alcanzó una conversión de etileno de 27 ,8 % m. Las 
selectividades frente a acetaldehido, ácido acético y COg 
fueron 38,5 %, 12,6 % y 5,0 %, respectivamente.

EJRdUO X

Con fines comparativos, se empleé el mismo cataliza­
dor en un experimento a ana temperatura de reacción de 
228oc y una relación molar de ácido clorhídrico gaseoso a 
etileno de 0,1, siendo el resto de las condiciones igua­
les a las mencionadas en el Ejemplo IX.

Se comprobó que se había convertido 29,1 %  m. de eti­
leno, del cual 51,5 %  se convirtió en acetaldehido, 20,6% 
en ácido acético y 5,5% en C0g+

BJRMUO 2d ^

Finalmente, se realizó un experimento con el mismo 
catalizador, en el que la relación molar de ácido clorhí­
drico gaseoso a etileno se había rebajado a 0,05. La tem­
peratura de reacción fuá de 226e& siendo las otras con­
diciones iguales que las del Ejemplo IX.

Se comprobó que la conversión de etileno había sido 
de 28,9%m., del cual el 66,1%  se había convertido en ace­
taldehido, 17,3% en ácido acético y 6,2% en COg.

Esta solicitud, que corresponde a la presentada en 
Holanda el 29 de Mayo de 1962, bajo el na 279.024-, se aco­
ge a los beneficios del articulo 51 del vigente Estatuto 
sobre propiedad Industrial.

-  13 -
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Los puntos de invención propia y nueva que se pre­
sentan para que sean objeto de esta ¡¡Patente de Invención 
en Españat por VEINTE años, son los siguientes4

13. - Qn procedimiento para la preparación de com­
puestos carbcnilicos que comprende hacer reaccionar una d e ­
fina en fase gaseosa con oxígeno molecular o con un gas que 
contenga oxigeno molecular, a una temperatura por debajo de 
3503C, en presencia de vapor de agua, y de halógeno, y/o 
haluro de hidrógeno, y/o uno o más compuestos productores 
de halógeno y/o haluro de hidrógeno bajo las condiciones 
de reacción, y de un catalizador que comprende a) un so­
porte sólido, b) uno o más compuestos de metales preciosos 
del grupo 7111 del sistema periódico, c) uno o más compues­
tos de hierro, cobalto o níquel o de metales de transición 
del grupo I o del grupo 711 del sistema periódico, y d) uno 
o más compuestos de metales alcalinos que tienen números 
atómicos desde 11 a 55 inclusive.

23. - un procedimiento según se reivindica en la rei­
vindicación 1, en el que el catalizador contiene un com­
puesto de paladlo.

33. - pn procedimiento según se reivindica en las 
reivindicaciones 1 ó 2, en el que el catalizador contiene 
uno o más compuestos de metales que tienen números atómi­
cos desde 25 a 29 inclusive.

4-3. - pn procedimiento según se reivindica en la 
reivindicación 3, en el que el catalizador contiene uno 
o más compuestos de cobre.

50. - pn procedimiento según se re
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quiera de las reivindicaciones 1-4 en el que el compuesto 
de metal alcalino es un compuesto de potasio.

6c. - en procedimiento según se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones 1-5, en el que el catali­
zador contiene también uno o más compuestos de metales de 
transición de uno o más de los grupos 111-VI del sistema 
periódico.

70. - un procedimiento según se reivindica en la rei­
vindicación 6, en el que el catalizador contiene uno o más 
compuestos de metales de tierras raras.

8c. - un procedimiento según se reivindica en la rei­
vindicación 7^ en el que el catalizador contiene uno o más 
compuestos de didimio.

9c. - un procedimiento según se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones 1-8, en el que el cataliza­
dor contiene por lo menos tres y como máximo 15 átomos de 
hierro, cobalto o níquel o de metales de transición de los 
grupos I y 711, y por lo menos tres y como máximo 15 áto­
mos de metales alcalinos que tienen número atómico desde 
11 a 55 inclusive, por cada átomo de metal precioso del 
grupo 7111.

loe. - un procedimiento según se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones 1-9 en el que el cataliza­
dor contiene por lo menos uno y como máximo 7 átomos de 
metales de transición de los grupos 111-VI del sistema 
periódico por cada átomo de metal precioso del grupo 7111.

lie. - un procedimiento según se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones l-lo, en el que los compues­
tos metálicos presentes en el catalizador son sales.

12B. - un procedimiento según se reivindica en la
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reivindicación 11) en el que el catalizador contiene hala­
ros y sulfatos de los metales presentes en el mismo.

13B. - un procedimiento según se reivindica en la 
reivindicación 11 ó 12, en el que por lo menos 30% de los 
aniones de las sales son iones sulfato.

14s. - un procedimiento según se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones 1-13, en el que el soporte 
es gel de sílice.

15B. - un procedimiento según se reivindica en la 
reivindicación 14, en el que el gel de sílice tiene un 
área superficial de, por lo menos, 1 m^/gr. para un diá­
metro de poro promedio de 8ci, por lo menos.

16a. - un procedimiento segdn se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones 1-15, en el que la rela­
ción molar de la defina al oxígeno molecular está com­
prendida entre 0,5:1 y 10:1.

17s. - Un procedimiento segdn se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones 1-16, en el que la defina 
se hace pasar a través del catalizador o sobre ei mismo, 
con una velocidad espacial entre lo y 1000 litros de d e ­
fina por litro de catalizador por hora.

18a. - un procedimiento segdn se reivindica en la 
reivindicación 17, en el que la velocidad espacial está 
comprendida entre 20 y 200 litros de defina por litro 
de catalizador por hora.

19S. - Un procedimiento segdn se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones 1-18, en el que el catali­
zador se emplea en estado fluidizado.

203. - Un procedimiento según se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones 1-19, en el que la reacción
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se realiza en presencia de cloruro de hidrógeno en cantidad 
tal que la relación molar del cloruro de hidrógeno a la d e ­
fina está comprendida entre 0*001 y 0*5.

2le. - un procedimiento según se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones 1-20* en el que la defina es 

' una mono-defina.
22a. - un procedimiento según se reivindica en la rei­

vindicación 21, en el que la defina es una alfa-mono-defi- 
ím*

23C. - Un procedimiento segán se reivindica en la rei­
vindicación 21 ó 22, en el que la oleflna es etileno.

24-2. - un procedimiento segán se reivindica en cual­
quiera de las reivindicaciones 1-23, en el que la reacción 
se realiza a una temperatura comprendida entre l8os y 35033.

250. - Mejoras introducidas en la fabricación de ca­
talizadores nuevos adecuados para empleo en un procedimien­
to para la preparación de compuestos carbonílicos segán se 
reivindica en cualquiera de las reivindicaciones 1-24* ca­
racterizadas porque dichos catalizadores comprenden a) un 
soporte sólido* b) uno o más compuestos de metales precio­
sos del grupo VIII del sistema periódico* c) uno o más com­
puestos de hierro, cobalto o níquel o de metales de transi­
ción del grupo I o VII del sistema periódico, y d) uno o 
más compuestos de metales alcalinos que tienen números ató­
micos desde 11 a 55 inclusive.

26a. - Mejoras según se reivindican en la reivindi­
cación 25* según las cuales el metal precioso del grupo 
VIII del sistema periódico es paladio.

273. - Mejoras según se reivindican en las reivindi­
caciones 25 ó 26, caracterizadas porque dichos catalizado-
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res contienen uno o más compuestos de metales que tienen 
número atómico desde 25 a 29 inclusive.

28c. - Mejoras según se reivindican en la reivindi­
cación 27) caracterizadas porque dichos catalizadores con­
tienen uno o más compuestos de cobre.

2$e. - Mejoras según se reivindican en cualquiera de 
las reivindicaciones 25 ó 28) según las cuales el compues­
to de metal alcalino; es un compuesto de potasio.

30*3. - Mejoras según se reivindican en cualquiera 
de las reivindicaciones 25-29)"caracterizadas porque di­
chos catalizadores contienen tambión uno o más compuestos 
de metales de transición de uno o más de los grupos 111-VI 
del sistema periódico.

316. - Mejoras según se reivindican en la reivindi­
cación 30) caracterizadas porque dichos catalizadores con­
tienen uno o más compuestos de metales de tierras raras.

326. - Mejoras según se reivindican sn la reivindi­
cación 31, caracterizadas porque dichos catalizadores con­
tienen uno o más compuestos de didimio.

336. - Mejoras según se reivindican en cualquiera 
de las reivindicaciones 25-32, según las cuales los com­
puestos metálicos presentes en los mismos son sales.

34-6. - Mejoras según se reivindican en cualquiera 
de las reivindicaciones 25-33) caracterizadas porque di­
chos catalizadores contienen háluros y suliatos de los 
metales presentes en los mismos.

356. - Mejoras según se reivindican en cualquiera 
de las reivindicaciones 25-32, según las cuales el sopor-
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te es gel de sílice.
36a. - un procedimiento para la preparación de com­

puestos carbonilicos.
Tal y como se ha descrito en la Memoria que antece­

de y con los fines que se han especificado.
Esta Memoria consta de diecinueve hojas escritas a 

máquina por una sola cara.
Madrid,

T. A.

4
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