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MEMORI.. DESCRIPTIVA e
que se presenta para unir a la solicitud
d e
PADPEZNTE DE INVILENCION
formulada el dia 8 de Junio de 1.966, con el N2. 327.679
e n
B8P ATA
por VIINTTE afios
a nombre de THi STANDARY OIL COMPANY, entidad norteameri-
cana, establecida en Midland Building, Cleveland, Ohio,
Bstados Unidos de América, opor: |
"UN PROCEDIMIGENTO PARA TA CONVIRSION DFE UNA MONOOLEFINA
BN UN DIENO CONJUGLDO"

Este invento se refiere a un procedimiento pa
ra la conversidén de monoolefinas en diolefinas por medio
de una oxideshidrogenacidn catalitica y mas particularmen

te concierne a la oxideshidrogenacidbn catalitica de mono-

5 olefinas que tienen de 4 a2 10 &tomos de carbono a dienos
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conjugados que tienen de 4 a 10 adtomos de carbono en pre-
sencia de un catalizador de molibdato de bismuto que con-
tiene también los 6xidos de al menos dos metales de transi

cibn del grupo VIII de la tabla periddica de Mendelejef:'

de los elementos.

o s

Los catalizadores preferidos en este invenéd:
estdn compuestos de molibdato de bismuto mis los 6xidoE ‘de
al menos dos metales de btransicidn del grupo VIII y @réﬁg
riblemente uno de estos metales de transicidn es hie%?b}
Parte del bismuto del molibdato de bismuto puede seﬂ}ééq@
plazado por uno o varios de los elementos antimonioﬁl%?tg
flo, cobre o arsénico. Los catalizadores mis preferidos eg
t4n compuestos de fosfomolibdato de bismuto més Oxido de
hierro y el 6xido de al menos un mebtal de transicidn del
grupo VIII, y parte del bismuto puede estar reemplazado
por uno o mis de los elementos antimonio, estano, cobre o
arsénico.

in el procedimiento del inveanto, hidrocarbu-
ros monoolefinicos alifdticos o ciclicos que contienen de
4 g 10 Atomos de carbono son oxideshidromenados a la co-
rrespondiente diolefina o compuesto aromdtico. Mas parti-
cularmente, este invento concierne a la conversidn de mo-
noolefinas que tienen una cadena recta de al menos 4 &to-
mos de carbono en diolefinas conjugadas y concierne nds
particularmente a la formacidén de butadieno-1l,% e isopre-
no a nartir de los butenos normales y de los isopentenos,
resnectivamente.

Liste procedimiento implica hacer pasar une mo

. s - A 3 -
noolefina y oxigeno molecular, tal como aire, en nresen-

cia o ausencia de un diluyente tal como vapor de asua,
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didxido de carbono, nitrdgeno u otro gas inerte, a una

temperatura moderada sobre un catalizador de la siguien-
. - *

ve composicidn: .,

& B Fe Bi,P Mo O :

© .

. . — .
en la cual i es un metal de transicidn del grupo VIII de

»
.
(3

la tabla vperiddica de Mendelejef y B es al menos uno de

.
* e ay,

los elementos antimonio, estafio, cobre y arsenico, en que

a:. ¢
a es un nbimero de 0,1 a 12, b es un nimero de O a 125 °¢

. o

es un ntmero de 0,1 a 12, & es un nimero de 0,1 a 125 ¢

.
. PER

es un numero de O a 12, £ es un nlmero de 6 a 12 y ¥ &s
un nimero determinado nor las necesidades de valencia de
A, B, Te, Pi, P y Mo. Se prefiere que los elementos re-
presentados vor A, B, Fe, Bi, P y Mo estén en sus més al-
tos estados de oxidacibn, o ordéximos a ellos, en el pre-
sente procedimiento. Aunque el molibdeno en la precedente
composicidn de catalizador puede ser reemplazado parcial
o completamente por tungsteno para producir resultados
aceptables en el presente procedimiento, se prefiere em-
plear solo molibdeno. Una ilustracidn especifica de un
catalizador activo dentro del alcance del presente.inven—
to es la composicidn Nilo’5Fe BiO,5M°12055 que estd sopor
tado sobre un soporte de silice.

Los catalizadores aqul realizados son catali-
zadores de oxideshidrogenacidn inesperadamente buenos.
Con la composicidn especifica de catalizador antes mencio
nada, 82% de buteno-1 fue convertido en butadieno-l,3 con
una selectividad de 925, Ademéds de su alta eficacia para
producir la reaccidn deseada, los catalizadores aqui rea-

lizados son eficaces a temperaturas de reaccidn inespera-
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actividad de estos catalizadores en dicho intervalo de

temperaturas relativamente bajas es sorprendente a la vis
ta de la descripcidn de la patente USA 2.991,320 que des-
cribe la preparacidén de butadieno utilizando un cataliza-,

dor de fosfomolibdato de bismuto en el intervalo de teggé
raturas de 400 a 5382C. Ademds, la presencia de hierroag
un segundo elemento de metal de transicidn del grupo:hiﬁl
en el catalizador del presente procedimiento aumentai%n'

més del triple la conversidén de buteno-l en butadieﬁ?li,5
con relacidn a la obtenida con una composicidn de 5aﬁgli-
zador que contiene solo un elemento del grupo VIII tal co
mo se describe en la patente USA 3,110.746. Con el mejor
catalizador descrito en la patente USA 3.110.746, un Oxi-
do de bismuto, hierro y molibdeno, se obtuvo una conver-

A

sidén de 2836 de buteno~l en butadieno-1,3 bajo las condi-
ciones de reaccidn empleadas en el presente procedimien-
to mientras que se obtuvo una conversidén de 827 utilizan-
do el catalizador Nilo,5FeBio,5Sbo, M012055 bajo las mis-
mas condiciones.

Los catalizadores Gtiles en el presente drocg
dimiento pueden ser utilizados solos, soportados sobre, O
impregnados en un material de soporte. Materiales de so-
porte apropiados incluyen silice, altmina, &xido de torio,
6xido de zirconio, éxido de titanic fosfato de boro, car-
buro de silicio, piedra pomez, tierra de diatomeas, arci-
lla y similares. En general, este soporte se puede em-—
vlear en cantidades menores del 954 en peso de la comnosi

cibdn final de catalizador.

Los catalizadores aqui realizados pueden ser
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calcinados para oroducir propiedades fisicas deseables ta
les como resistencia al rozamiento, un &rea superficial y
un tamafio de particulas dptimos. Se prefiere generalmente

L IS

gue el catalizador calcinado sea posteriormente tratado .

LAY

térmicamente en vresencia de oxigeno y a una temperatura
'0
por encima de 2602C pero por debajo de una temperatura _':
perjudicial para el catalizador. .E“
Los catalizadores de este invento son ac%iﬁgb
* L 2

a temperaturas tan bajas como 2002C, aunque su estabhlidad

.,

redox es mds favorable a temperaturas ligeramente sﬁpeﬁig
res. A 2509C o mds, los catalizadores realizados én:és—
te invento muestran propiedades muy estables y activas.

El intervalo dptimo de temperaturas vara con-
vertir buteno-l en butadieno-1,3% vor el presente procedi-
miento estd entre 250 y 3252C, y no hay ventaja aparente
en trabajar a temperaturas muy por encima de 4002C.

La presidén a la que se conduce usualmente el
presente procedimiento es aproximadamente la presidn at-
mosférica aunque son activas presiones desde ligeramente
por debajo de la atmosférica hasta de 3 atmbsferas y més.

Il tiempo de contacto aparente empleado en el
presente procedimiento puede estar dentro del intervalo
de 0,1 a 50 segundos, y para una buena selectividad y bue
nos rendimientos se prefiere un tiempo de contacto entre
1 y 15 segundos.

Las proporciones molares de olefina a aire y
de olefina a vapor de agua pueden variar entre aproximada
mente 1:1 y 1:75. Pronorciones prdéximas al limite supe-
rior originan usualmente pobre selectividad, y proporcio-

nes prdximas al limite inferior tienden a disminuir la ac

...5...
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tividad del catalizador. Ias proporciones molares nreferi
das de olefina a oxizeno y a vapor de agua estén dentro

del margen de aproximadamente 1:0,5 a 1:30, .

L4

Ios catalizadores empleados en los ejemplos '
LA I

de este invento fueron nreparados disolviendo sales solu-

bles de los respectivos metales en agua o &cido y caleéﬁgé
do la mezcla con una dispersidn acuosa de silice hasté?"
que se formé un gel. Después de la gelificacidn, la Hhbguw—
cla resultante fue calenvada a 1302C hasta sequedad.i@é}
catalizador fue calentado a aproximadamente 3002C du;gﬁte
4 horas y fue calcinado a 426,52C en aire durante 2@:5?ras
adicionales. En algunos casos, los catalizadores fueron
también tratados nosteriormente en aire durante % horas a
su9eC, |

Il reactor empleado para la conversidn de mo-
noolefina en diolefina en este ejemplo y en los subsi-
guientves, era un reactor normalizado con un lecho fijo de
catalizador. ¥l volumen de catalizador era de 5 cm5 ¥y el
tamaiio de grano del catalizador era de 500 a 841 micras.
Los gases fueron medidos con rotimetros. =l vapor de
agua fve inyectado en la forma de agua a través de un dis
vositivo de Jeringa eléctricemente accionado. Los produc-—
tos de reaccidén fueron analizados por medio de una croma-
tografia gaseosa. La columna empleada era de 5 mm, de
beta,betat-oxidipropionitrilo al 25 sobre ladrillo re-
fractario de un tamano de grano de 250 a 595 micras. Los
butenos y el butadieno fueron analizados haciendo pasar
los mases efluentes del reactor sobre un agente secados

sblido y despuds dentro de una valvula de toma Ge mues-

tras de gas que fue abierta periddicamente para andlisis
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cromatografico gaseoso. Los isopentenos y el isooreno fue
ron analizados introduciendo el efluente del reactor du-

rante un periodo fijo de tiempo en un microlavador que

.
-

contenia 5 cm? de metilciclohexano, enfriado exbteriormefs °
[ ]

LK 2 ]
te por agua helada. Una parte alicuota de 24 microlitros
. s
L4
de esta solucidn fue inyectada entonces en una columna ‘!

cromatografia que contenfa beta,beta'-oxipropionitrilo}
Tos gases residuales, didxido de carbono y monoxido des.:
carbono, fueron analizados por un andlisis cromatogr%?}éo
Fischer normalizado. Il presente procedimiento se P@E@é
llevar a cabo también en un reactor de lecho fluidi?%é?—
do.

7=l dieno conjugado y otros productos obveni-
dos con el procedimiento de este invento pueden ser aisla
dos y purificados por nrocedimientos conocidos para los
técnicos en la materia tales como los procedimientos indi
cados en la solicitud de patente USA de J.L. Callahan,

B. Gertisser y R.K.Grasselli, serial nlmero 201.330, soli
citada el 11 de Junio de 1.962,

Los catalizadores utilizados en los ejemplos
fueron preparados como sigue:

A) Un catalizador compuesto de 82,5% en peso
de NilO,BFe ]31'131”101205,7,25 v 17,56 en nmeso de SiO2 fue nre
parado mezclando los sizulentes materiales en el orden ci
tado: 116,4 g de una dispersidn al 30% en veso de silice
en agua, 6,4 g de HBPO4 al 85%; 117,8 g de (HN4)6M07024.
4H,0 disuelto en agua; 26,9 g de Bi(N05)3.5H20 disuelto
)

en 50 cm” de una solucidbn de HNOa—Hgo al 25% en volumen;
22,4 g de Fe(N05)3.9H20 disuelto en agua y 169,0 g de

Ni(N05)2.6H20 disuelto en agua.

-7 -
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La mezcla fue calentada sobre una placa ca-

liente con constante agitacidn hasta que se formd un gel
..

v fue secada después en una estufa de secado con aire a.,”".
1009C durante 18 horas. Bl catalizador fue secado después

a %002C durante 4 1/2 horas y después a 426,520 duranﬁb..:

2% horas en vresencia de aire. .

s

B) Un catalizador compuesto de 82,5/ en pesc

Ses

i TeBi i el i0 s €
de N110’5LeB10,5SbO,5M012055 y 17,5 en peso de Sioga'fue

‘o.t-
preparado mezclando los ingredientes siguientes en el <wr-
« ®

* o .

den citado: 3,4 g de metal antimonio que fue oxidado-en
aproximadamente 20 ml de HN05 concentrado; 116,4 g de una
dispersibn al 307 en peso de silice en agua; 117,8 o de

. o . cotme 13 L o . Y.
(HN4)6M070244H20 Gisuelto en agua; 13,4 5 de Bl(NDé)E
-

5H20 disuelto en HNO _O al 25%, 22,4 g de Fe(N03)3.9H

3 72
disuelto en azua y 169,0 7 de Ni(NOB)g.GHgo disuelto en

2O
agua.,

31 volumen total de aproximadamente 800 cm5
fue reducido a 400 cm5 cuando la mezcla gelificd, La mez-
cla fue colocada en una estufa de secado con aire a apro-
ximadamente 1002C, fue tratada térmicamente en ailre a
2999C durante 4 horas y después a 426,52C durante 23 ho-
ras.

C) Una vnorcibn del catalizador B anterior fue
tratada térmicamente en presencia de aire durante 3 horas
a 6499C,

D) Un catalizador compuesto de 82,54 en peso
de Colo,5FeBiPM012057’25 vy 17,50 en peso de 810, fue pre-
parado mezclando los siguientes ingredientes en el orden
citado: 116,4 g de una disversidn al %0% en peso de sili-

ce en agua; 6,4 g de una solucidn acuosa al 85, de H3P005
X

-8 -
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117,8 g de (HN,)gMo,0,,.4H,0; 26,9 & de Bi(NO, ). 5H,0;

2
22,4 g de Fe(NO§)5.9H20 v 169,6 g de CO(N05)2.6H20.
5.

L
- ‘e" .0
fue evaporado hasta aproximadamente #00 cm” en cuyo punto

® s

Bl volumen total de aproximadamente 800 cm

la mezcla comenzb a gelificar. El gel resultante fue colp,

*
LA 4

*
cado en una estufa a aproximadamente 1002C durante un cor
L} ."‘ .
to tiempo, después fue tratado térmicamente a 299°C en®

aire durante 4 horas y después a 426,52C durante 23 horas.

B) Una porcidn del catalizador descrito e

"% 4
3

. . N s ¢
fue también calentada en aire durante 3 horas a G492€. .
) Un catalizador que tenfa la composicidnsd
82,5% en peso de Ni FeBiPMo, A0, - ¥ 17,5% en peso de
* 8 12753,5
8102 fue nreparado utilizando los ingredientes apropia-
dos por el procedimiento de A anterior y el catalizador
final tratado térmicamente en aire durante 3 horas a
6492C.
G) Un catalizador que tenia la composicidn
82,5% en peso de Ni,.FeBiPMo, .0 y 17,5/ en neso de
6 12750,5 -
SiO2 fue preparado por el procedimiento citado en T.
H) Un catalizador que tenia la composiciébn
2 ~/ 0] D2 TN (1\/ _:
82,5 en peso de Nllo,5B1;H012055,75 y 17,5% en peso de
8102, que estéd fuera del alcance del presente invento,
fue preparado por el nrocedimiento de G anterior.
I) Un catalizador que bvenia la composicidn
82,55 en peso de Ni BiPMo, ,0 17,5% en peso de
o en 10,55 1012055 95 7 17,50 en T
8102 que esté también fuera del alcance del presente in-
vento, fue DHreparado por el procedimiento bosquejado en
A,
J) Un catalizador que tenia la composicidn de

82,5% en peso de Ni5 5 Fe BiP Mo
9

5 905,05 12957 05 7 17,55

-9 -
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en peso de Siog, fue nrenarado por el procedimiento cita-
do en F,
K) Un catalizador que tenia la composicidn de

82,5/ en peso de Nilo 5 Co BiP Mo12 57,25 y 17,5% en De

A

de 8102, que estd fuera del alcance del presente 1nvenuo,

te

fue preparado por el procedimiento de F.

.
*e% .

L) Un catalizador que tenia la composicidn:de
82,5% en peso de Nilo 5 FeBiO 58b0 5P Moy 50 57,5 7 17, 535"

LR

en peso de ¢ 10? nrenarado de acuerdo con el Drocedlmueato

v’o

de B, fue ademds tratado vérmicamente a 6492C durantle o

c,.

% o
A

horas., .

M) Un catalizador que tenia la comnosicidn de
82,5/ en peso de N110’5 Fe.-abl‘lolzo55,25 v 17,50 en neso de
SiO2 que estd Fuera dcl alcance del presente invento, fue
nreparado nor el procedimiento de L.

N) Un catalizador gue tenia la composicidn ce

6 e i FeBiPW % l

82,5,6 en peso de N11015 ﬂeBlPJ12057?25 vy 17,5% en neso de
SiO29 fue prenarado por el nrocedimiento de A,

0) Un catelizador que tenia la composicidn
de 82,5 en peso de Nllo 5U31 12050 75 3 v 17,56 en peso

8102, que esté fuera del alcsnce del presente invento,
fue »renarado por el procedimiento de T,

P) Un catalizador que tenfa la composicidn de
82,5% en peso de Nllo 5SnBlrM012057 75 vy 17,50 en neso de
SiO2 que no estd dentrc del alcance del presente invento,
fue preparado por el orocedimiento de F.

Q) Un catalizador que tenfa la composicidn de

ol < s P o/ ¥ ,

82,5 en peso de Nllo 5HﬂBl M012057,25 y 17,5 en neso de

SiO2 que estd fuera del alcance del presente invento, fue

preparado por el procedimiento de A.

- 10 -
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R) Un catalizador que tenia la comnosicidn de
/ ~ s TS T (4 -
82,54 en neso de NllO’BVulfM012058’25 y 17,5% en neso de

SiO2 aue estd fuera del alcance del presente invento, fue
. L]

..
*9 4 o

preparado por el procedimiento A, .

S) Un catalizador que tenia la composiciéq.:'.
82,5/ en peso de Nijy g S Bi P Mo),0cn ng ¥ 17,54 en gzé‘-:
so de SiO2 que esté fuera del alcance del vresente in%gﬁ-
to, fue preparado por el »Hrocedimiento A. Tredd

T) Un catalizador que tenia la composici%p:be
50% en peso de BigPM012048 y 50% en peso de 810,, quafés—
%4 fuera del alcance de este invento, fue preparadoféé?
el nrocedimiento citado en el ejemplo 1 de la patente USA
2.904, 580.

U) Un catalizador compuesto de los bxidos de
bismuto, hierro y molibdeno fue nreparado por el procedi-
miento citado en el ejemplo 7 de la patente USA 3,110,746,

V) Una porcibn del catalizador A fue trabtada
térmicamente a 5762C durante 3 horas.

W) Una porcidn de catalizador A fue tratada
térmicamente a 6492C durante 3 horas.

X) Un catalizador que tenia la composicidn de
82,5/ en peso de Fell,S Bi P M012057,25 ¥y 17,5% en neso
de SiO2 que estd fuera del alcance del presente invento,
fue preparado por el pnrocedimiento de F,

Y) Un catalizador que tenia la composicidn de
82,5% en peso de Ni5,75 Fe5’75Bi P M012057’25 v 17,5% en
peso de Siog, fue prevarado por el procedimiento F.

Z) Un catalizador que tenia la composicidn de

82,5% en peso de Ni5 BiP Mo

¢’
,5 °3,5 Fe5 5 1295725 ¥ 17,5%
en neso de Siog, fue preparado por el procedimiento F,.

- 11 -
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S aMPTO T

La actividad de los precedentes catvalizadores

E

14
. Y - . Py -
en la deshidrogenacidn oxidante de buteno-1 a butadienowid

.
estéd mostrada en la tabla I. Las condiciones de reaccidu*

v

L]
son las mostradas y la alimentacidn estaba compuesta dge,

.
buteno-l, aire y agua (vapor de agua) en la proporcidmes.

molar de 1:20:21,4 respectivamente. Tl tamafio de pariicu-

“es

las del catalizador estaba entre 500 y 841 micras y &1’ Yo
- *ogt

lumen de catalizador era de 5 cm”. Bl reactor era un’ Yeag
ty o
tor de acero inoxidable con una capacidad de aproxipafa-

= 4 e o

mente 8 cm”.

EJOMPLO IT

Se siguid el procedimiento del ejemplo I Yy Se
variaron las proporciones molares de buteno-1 a aire a
agua. 21 tiempo de contacto fue de 2,3 segundos y los re-
sultados de estos experimentos estdn mostrados en la +ta-

bla II.

Se renitid el procedimiento del ejemplo I uti
lizando catalizadores que habian sido tratados térmicamag
te a 426,52C y a 64¢2C, Se nuede observar de los resulta-
dos indicados en la tabla ITI que los catalizadores mis e
ficaces bajo las condiciones empleadas son aquellos que
fueron tratados térmicamente a una temperatura por encima

de 426,52C.
SJEMPLO IV

————

Se renitid el procedimiento del ejemplo I ex-
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"Cauk

cepto que se utilizd buteno~2 compuesto de 825 de trans-
buteno-2 y 185 de cis-buteno-2 en lugar de buteno-1, en
»
la alimentacibén. Los resultados estin dados en la tabla »*,
*

V. .

EJUIMPIO V N

Se repitid el ejemnlo del procedimiento I ex-

*
v sa,,

cepto en que se utilizaron los isopentenos mostrados,en,

LI .

la Tabla V en lugar de buteno-l en la alimentacidn y:ié’

. ¢
proporcidén molar de isopenteno a aire a agua era 1:303120,

4 o
Te o

respectivamente,
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La presente solicitud gque corresponde a la
presentada en los Zstados Unidos de América, el 10 de Ju-
L]

nio de 1.965, bejo el almero 463%.0%6, se acoge a los bé@g'
voy

ficios del articulo 51 del vigente Zstatuto sobre Propie-
L]

. !

.

dad Industrial. *

. e
N O T A

Los puntos de invencidn propia y nueva que se
presentan para que sean ovjeto de esta solicitud de Paten
te de Invencidén en Espafia, por VEINTE afios, son los si-
guientes:

1l.- Un procedimiento nara la conversidn de
una monoolefina que tiene de 4 a 10 dtomos de carbono en
un dieno conjugado que tiene de 4 a 10 dtomos de carbono,
caracterizado por poner en contacto dicha mono-olefina
con oxigeno molecular sobre un catalizador que tiene la

composicidn

BaBbFecBidPeMong

en la cual A es un metal de transicidn del grupo VIII de
la Tabla periddica de Mendelejef, B es por lo menos un
miembro seleccionado del grupo que consiste en antimonio,
estafio, cobre y arsénico; a es un nimero de 0,1 a 12, b
es un nGmero de O a 12, o es un ntmero de 0,1 a 12, de

es un numero de 0,1 a 12, e es un nimero de 0 a 12, f es

- 20 -
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un nimero de 6 a 12, y g es un nimero determinado por las
necesidades de valencia de A, B, Fe, Bi, P y Mo, y en la
cual el molibdeno puede ser reemvlazado parcial o comple-
tamente vor tungsteno, a una temneratura desde aproximadgs

e g e

mente 2002C., hasta aproximadamente 4002C. a una presidp?

iesde aproximadamente 1 hasta 3 atmbsferas. > .

. o
-

. . . . L
2.- Un procedimiento de acuerdo con la re%vzg
s

dicacién 1, caracterizado »or el hecho de gue las nropor-

B 0
PR,

ciones molares de mono-olefina a oxigeno molecular s¢n,
. LR

desde 1:0,5 hasta 1:30, A?ff

K3

5.~ Un procedimiento de acuerdo con las;?éf—
vindicaciones 1 6 2, caracterizado por el hecho de ﬁﬁkiel
oxigeno molecular estd en forma de aire y se incluye va-
por de azua.

4,- Un nrocedimiento de acuerdo con una cual-
quiera de las reivindicaciones precedentes, caracterizado
nor el hecho de que el tiemno de contacto estd dentro del
intervalo de 0,1 a 50 sequndos.

5.~ Un procedimiento de acuverdo con las rei-
vindicaciones 1 a 4, caracterizado nor el hecho de que L
es niquel.

6.~ Un procedimiento de acuerdo con las rei-
vindicaciones 1 a 4, caracverizado nor el hecho de que A
es cobalto.

7+.= Un procedimiento de acuerdo con las rei-
vindicaciones 1 a &4, caracterizado »nor el hecho de que A4
es una combinacibn de niquel y cobalto.

8.~ Un procedimiento de acuerdo con una cual-
quiera de las reivindicaciones nrecedentes, caracterizado

por el hecho de que B es antimonio.
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S.~ Un procedimiento de acuerdo con una cual-
quiera de las reivindicaciones precedentes, caracterizado

por el hecho de gue la mono-olefina es buteno—l y el di:1&
no conjugado es butadieno-1,3. ’5’
10.- Un procedimiento de acuerdo con una éh@é
quiera de las reivindicaciones precedentes 1 a 3, car§§tg
rizado por el hecho de que la mono-olefina es bubteno-2,4y
el dieno conjuzado es butadieno-1l,3. CA

*
ey

11.~- Un procedimiento de acuerdo con uné:qu;

quiera de las reivindicaciones precedentes 1 a 8, gﬁ%@gtg

«
rizado por el hecho de que la mono-olefina es una mezéla
de buteno-l y buteno-2 y el dieno conjugado es buvadieno-
-1,%3,

12.~ Un procedimiento de acuerdo con una cual
quiera de las reivindicaciones precedentes 1 a 8, carscte
rizado por el hecho de que la mono-olefina es Z-metil-bu-
teno-1 y el dieno conjugado es isopreno.

13.- Un procedimiento de acuerdo con una cual
quiecra de las reivindicaciones vprecedentes 1 a 8, caracte-
rizado »or el hecho de que la mono-olefina es 2-metil-bu-
teno~-2 y el dieno conjugado es isopreno.

14.- Un procedimiento de acuerdo con una cual
quiera de las reivindicaciones precedentes 1 a 8, caracte
rizado por el hecho de que la mono-olefina es 2-metil-bu-
teno-1 y el dieno conjugado es isopreuno.

15.- Un procedimiento de acuerdo con una cual
quiera de las reivindicaciones nrecedentes, caracterizado
por el hecho de que los elementos representados vor 4, B,
Fe, Bi, P y Mo estdn en sus estados de oxidacibén més al-

tos o cerca de ellos.
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16.~ Un procedimiento mara la conversidn de

una monoolefina en un dieno conjugado.

Tal y como se ha descrito en la Memoria que 2.
‘e g "6
antecede y nara los fines gque se han especificado. .
5 Lsta lMemoria consta de veintitrés hojas es+,
Q.‘
critas a mAquina por una sola cara. : ¢
""-.‘
__ Y .
Madrid, Yerd JD Loan A
' Wb -
> s
Po Ao L :
‘o
al®a
vl
'\! Ey
',...aL
* 8
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