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Este invento se refiere a un procedimien-
to perfeccionado para la produccién de ésteres in-
saturados de dcidos inorgénicos. De una Fforma mas
particular, el invento se refiere a un procedimien-

5. to para la produccidn de acetato de vinilo a partir

Mod. 113



S5e

10.

15.

20.

25.

30.

-2- ﬂ
z
de etileno, oxigeno y dcido acético.
Moiseev et al., Dolklady Akademit Nauk,
U.R.R.5.S., Vol. 133, paginas 377-380 (1960) des-
cribe la preparacidn de acetato de vinilo a partir
de etileno, acetato sodico, dcido acético 1{quido
¥y un catalizador de paladio. Se informé ademds que
no se obtenie acetato de vinilo en ausencia de ace
tato sodico. En la Patente Estadounidense nimero
3.190.912, concedida a Robinson en 1965, se prepa-
raba acetato de vinilo haciendo reaccionar en fase
vapor etileno, ox{geno y dcido acético en presencia
de un catalizador de paladio. En una modalidad de
produceidn, particularmente conveniente, el catali-
zador es metal de paladio. No obstante, surgen cier
t08 problemas especiales del uso del catalizador de
peladio, especislmente en atmosfera oxidente, Si-
guiendo la guia marcada por Moiseev et al, se acos-
tumbré a activer el catalizador de paladio con ace-
tato sddico con el fin de obtensr mayores produccio
nes de acetato de vinilo. A pesar de ello, se ha
descublerto que todavia existe una grave dismimmeion
de actividad en el catalizador que resulta un incon-
venisnte en operaciones industriales a gran escala,
Asi, en la patente belga N@ 661.465 se informa que
el catalizador de paladio tiene una duracidn de tan
solo 40 horas, Esta dismirucidn en actividad del
catalizador supone una desventaja particular en una
operacién continua o semicontimue en las que se use
el catalizador para la produccion de acetato de vi-

nilo por espacios relativamente largos de tiempo.
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BEste problems concernienfg‘a la estabili-
dad o duracion del catalizador ha sido reconocido
por todos los expertos en la materia y ha habido
mmerosas proposicionss para su solucién incluyendo
la regeneracion del catalizedor. Tales procedimien~
tos tienen la desventaja de necesitar una detencion
de la etapa de sintesis subsiguiente a la regemera-
cion del catalizador de paladio gastado o el extraer
periodicamente una parte del catalizador de la zona
de reacclon acompafiado por la adicidon de mevo caba-
lizador y una regeneracién por separado de la parte
de catalizador retirada de dicha zona. La necesidad
de una frecuente regemeracion del catalizador resul-
ta carente de atractivo desde el punto de vista eco-
nomico, en razén al tiempo y gastos que implica. Por
consiguiente, seria muy ventejoso disponer de un ca-
talizador con mayor estabilided sin perjudicar la
produceion de acetato de vinilo.

Este invento tiene por objeto proporeionar
un procedimiento perfeccionado para la preparacién
de ésteres insaturados de dcidos carboxilicos orgé-
'nicos, utilizando un catalizador con contenido en
peladio.

Otro de los objetos del invento es propor-
cionar un procedimiento perfeccionado para la prepa-
racion de acetato de vinilo wtilizando un catalize-
dor con contenido en paladio.

Otra finelidad del invento es proporcionar
un procedimiento perfeccionado por el que se hacen

reaccionar etileno, dcido acético y ox{geno en la
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fase de vapor en presencia de un catalizador que
contenga metal de paladio.,

Otro fin adicional del invento es propor-
cionar un proceso de eleboracion en fase vapor para
la preparacidn de acetato de vinilo a partir de eti-
leno, dcido acético y oxigeno, utilizando cataliza-
dores que oontenggn metal de paladio con una gran
duracion de empleo. ‘

Estos y otros objetos y ventajas del in-
vento se haran mds facilmente evidentes en el trans
curso de la descripcion siguiente y en las modali-
dades ilustrativas del mismo.

Segin el presente invento, se ha descu-
bierto ahora que se pueden conseguir procesos de
vinilacidén perfeccionados utilizado un catalizador
de paladio que contenga oro. La cantidad de oro en
el catalizador puede variar de un 5 a un 80% en peso,
basado en el peso total de los metales. De preferen-
cia, la cantidad de oro habra de hallarse comprendi-
da entre el 5 y el 404 en peso. Cuando se emplea un
catglizador de paladio que contenga oro para oxidar
etileno a acetato de vinilo en presencia de dcido
acético y oxigeno o un gas que contenga oxigeno, se
ha descublierto que la vida activa o la eshabilidad
del catalizador es notablemente meyor especialmente
cuando se compara con la del catalizador con conte-
nido en paladio empleado hasta ahora. Segun otra ca-
racteristica de este invento, se ha descubierto que
el empleo de cabtalizadores de paladio con contenido

en oro da por resultado una mejora en la proporcion
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de produccidn de acetato de vinilo, as{ como en la
duracion del catalizador,

Se pueden emplear técnicas normales para
la preparscién de catalizadores de paladio-oro. Asi,
por ejemplo, se pueden disolver las diversas sales
de los metales en disolventes convenientes y después
rociarse sobre un soporte o vehiculo inerte en con-
diciones en que el disolvente se volatilice rapida-
mente. En un método alternativo de preparacién, los
nodulos del vehiculo inerte pueden sumergirse en la
solucidn, eliminando despuds el exceso de disolvente.
Las sales metdlicaes pueden ser o bien inorganicas co-
mo son el nitrato, sulfato, fosfato, etc. empleande
agua como disolvente, organicas o complejos organi-
cos, como son el acetato, benzoato, naftenato, ace-
tilacetonato, etc., empleando disolventes orgndnicos
como son el benceno, c¢loroformo, acetona, alcohol
etilico, etc.; o las mezclas de los mismos. Se puC-
den emplear con eficacia los barnices de metal de
oro disponibles en el mercado y aceltes secantes,

generalmente Solubles en benceno o hidrocarburos

'clorados, como fuente del componente de oro del ca~

talizador para vinilacidn. Son ejemplos de tales ma-
teriales los que se pueden adquirir con las marecas
registredas de Hanovia Bright White Cold y Bright
Yellow Gold. También se pueden emplear materiales
orgénicos de oro puro, tales como los alquilmercép-
tidos, solubles en disolventes orgénicos. Con fre-
cuencia es conveniente afiadir determinados materia-

les organicos de temperatura de ebullicidn elevada,
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tales como la colofonia, dcidos de colofonia, acidos
aliféticos o aromaticos de peso molecular elevado y
otros similares, a las solucionss de sal para eviiar
la emigracidn y/o volatilizacidn de las sales meté-
licas durante la etapa subsiguiente en la que las
sales metélicas se descomponen o reducen s metales
libres.,

No parece que sea un factor eritico el or-
den de deposicion del oro y del paladio en el mate-
rial vehiculo inerte. El oro puede depositarse sobre
el vehiculo antes de la deposicidn del paladio; si-
multéneamente con el paladio; o despuds de depositar
dicho paladio. No obstante, es necesario en cada ca-
80 comvertir les sales metdlicas precipitadas o de-
positadas a metales libres con el fin de obitener un
catalizador activo. Cuando se hace por separado la
deposicion de las sales de paladio y de oro, es nox
malmente conveniente convertir primero la sal afiadi
da a metal libre antes de depositar la segunda sal,
Por otro lado, cuando se emplea una deposicidn si-
muliénea, se reducen simultdneamente las sales a
metales libres. La conversion de las sales metdlicas
a metales libres puede realizarse empleando procedi-
mientos comocidos, tales como la descomposicion tér-
mica o reduccidn directa con hidrégeno a una ‘tempe-
raturs inferior al punto de descomposicion térmica.
También se puede efectuar la reduccidn directa en
suspension acuosa o no acuosa mediante materiales,
Yales como formaldehido alcalino acuoso, hidracina

acuosa, borohidruro sédico acuoso o alcoholico, y



otros similares. La descomposicidn térmica se rea~-
liza generalmente en atmosfera de aire o nitrégeno
a una temperatura compremiida entre 1502 y 8002C
por espacio de 1 a 8 horas., En ocasiones es comve-
5 niente seguir una reduccidn térmica con uno u otro
de los procedimientos anteriormente descritos. No
obstante, se comprenderé que la manera exacta de
preperar el catalizador de paladio-oro no es una
caracteristica del presente invento.

10. Aungue se ha descrito el invento prinecipal
mente con respecto al uso del paladio como componen~—
te del catalizador, también se puedenemplear otros
metales de la-serie como son el platino, rutenio,
rodio, iridio, o mezeclas de metales nobles del grupo

15. VIII. No obstante, se ha averiguado que el uso de
metel de paladio es parbticularmente util y se consi-
dera el metal noble preferido del Grupo VIII como
componente del catalizador.

Se ha descubierto que el empleo de metal

20, de oro como el otro componente del catalizador de
vinilecidn es un factor eritico, puesto que no se ha
.oonsegwdo mejors alguna, o muy pequefia mejora, cuan-
do se empleaban otros metales o sales en lugar del
oro. Ain més, se ha descubierto que el uso de metal

25. de oro en si como catalizedor metdlico para la vini-
lacidn no resulta en la preparacion de acetato de
vinilo.

Bl catalizador metalico de dos componentes
de este invento puede usarse como tal o junto con un

30. vehiculo. También se puede depositar el catalizador
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sobre lg pared del reactor, cuentas de cristal, etec.,
o emplear el catalizador en un lecho fluido o mezcle~
do con sélidos inertes para evitar la congestion y
obstruceion del reactor. No obstante, se comsiguen
resultados particularmente sobresalientes cuendo se
deposite el catalizador sobre un vehiculo inerte.

Los vehiculos preferidos son alimina o las mezclas

de carbonatos de bario, estronsio 6 calecio con s{ilice-
alumina. Es preferible en especial el empleo de un
vehiculo o soporte de alumina, en vista de los exce-
lentes reswltados obtenidos c¢uando se emplea Junto
con el catalizador descrito anteriormente.

En general, solo es necesario emplear can-
tidades cataliticas de los catalizadores en el pro-
cedimiento del invento. El contenido total de metal
en el catalizador puede oscilar entre un 0,1 a un 5%
en peso, basado en el peso del vehiculo inerte, sien
do los limites preferidos los comprendidos entre un
0,5 a un 2% en peso.

Segin se indicd anteriormente, el catali-
zador de dos componentes metalicos de este invento,
puede activarse antes de su empleo en la reaccidn de
sintesis afiadienic en el mismo una pequefia cantided
de una sel de dcido o una sal de dcido inorganico de
metal alcalino o metel alcalinotérreo. La cantidad
de activador afiadido puede oscilar entre un 20 a un
1000%, preferiblemente enmtre un 50 y un 250%, en
peso, basaedo en el peso total del contenido de los
metales. Las sales de metal alcalino o de metal al-

calinotérreo de dcidos débiles, tanto orgénicas como
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inorgénicas, han probado ser.aetivaaé’e especia.'l.-
mente utiles. Se ha descubierto que las sales de
sodio, lltio y potasio son las mds eficaces, siendo
preferible el uso de sales de sodio, por ejemplo,
acetato sodico. Corrientemente, seran sales activa-
doras utiles aquellas cuyas soluciones acuosas ten-
gan un pH superior a 7, aproximedamente, o cuya cons

-1 . Las sales

tante de ionizecidn ses inferior a 10
pueden tener anlones, tales como clirato, acetato,
borato, fosfato, tartrato, benzoato, aluminato y
otras semejantes. Tambidn ha probado ser eficaz el
uso de hidrdxidos de metal alcalino o metal alcali-
notérreo. Se deberd evitar el uso de iones de haluro,
puesto que la presencis de haluros afectan perjudi-
cialmente lae reaccion de sintesis. EL proceso de vi-
nilacion de este invento se lleva a cabo generalmen-
te a una temperatura comprendida entre 02 y 3502C,
aproximadamente, y preferiblemexnte entre'unos 5(50 a
unos 2502C, y en condiciomes de presion que pueden
oscilar entre 1,054 y 105,46 kgs/cm?, absolutos, pre
feriblemente emtre 1,054 y 1'},‘57 kgs/cm?. No obstan-
te, se comprenderd que ni la temperatura, ni las con
diciones de presion se consideran un factor eritico
con relacidn al procedimiento perfeccionado del
invento.

El procedimiento del presente invento se
lleva & cabo bien en fase liquida p vepor, siendo
preferible este ultimo modo de operacidn. Cuando se
realiza la operacion en fase vapor, los materiales

de alimentacion: etileno, ox{geno y 4cido acdtico se



5.

10.

15.

20,

25.

30.

- 10 -

pasan en forme de vapor & la i!ﬁé He Jeaceion que
contiene el catalizador de este invento. La mezcla
gaseosa producto de la reacceion procedente de la
zona de reaccion se somete a un tratamiento para ex-
traer de la misma el acetato de vinilo y se recicla
el material de la carga sin resccionar. La sintesis
puede realizerse bien de una manera contimea o semi-

continua,

‘

Aungue anteriormente se ha descrito el pro-
ceso de vinilacion respecto el uso de etileno pare la
preparacién de acetato de vinilo, se comprenderé que

se pueden emplear alquenos con 2 a 18 &tomos de car-

bono por molécula para preparar los ésteres organicos

insaturados correspondientes. Los algquenos que pueden
servir de ejemplo comprenden: etileno, propileno, bu-
teno-1, buteno-2, isobuteno, octadecenoc-1, penteno-2,
penteno-3 y otros por el estilo. Se pueden emplear
otros hidrocarburos insaturados en el procedimiento
del invento, tales como, por ejemplo: butadieno, es-
tireno, p-cloroestireno, acetato de alilo, alil ben~
ceno, acrilato de etilo, hexadieno-1,5, etc., asi co-
mo las mezclas de uno o mds de los compuestos citados.
El dcido acético es el acido organico pre-
ferido en el procedimiento del invento. No obstante,
otros dcidos que Se pueden emplear comprenden el
dcido férmico, cloromcético, fenilacético, propidnico,
isobutirico, benzoico, p-toluicoy léurico, palmitico,
estearico ¥y las mezclas de los mismos. As{, el dcido
orgénico libre puede tener la férmula R'COCH en la

que R' es hidrogeno o un radical alifdtico, ciclo-
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alifatico o aromético sustitufdo o insustitufdo, de
cadena ramificada o recta, que tenga preferiblemente
de 1 a 10 &tomos de carbono por molécula.

El invento se comprenderd en su totelidad
més fécilmente con relacidn a las siguientes moda-
lidades ilustrativas del mismo.

EJEMPLO 1 -

En los experimentos siguientes, se deter-
mind la actividad y estabilided de ceda catalizador
pasando un chorro de oxigeno al 15% en etileno, sa-
turado en vapor de dcido acdtico a %OQC, a une velo-
cidad de 1,5 & 1 hora sobre una muestfa de 10 gramos
de catalizador mantenida a 1408C. Las reacciones se
realizaron en una base continua de 24 horas al dfa
con muestreo periddico del efluenmte del reactor me-
diante bloqueo & =769C y andlisis mediamte cromato-
grafia en fase de vapor.

Experimento 1.

Je trataron 10,0 gms de un catalizador de
paladio al 2% sobre esferas de alimina con 0,164 gms
de acetato sodico anhidro, & partir de una solucidn
acuosa por evaporacion del agua en un evaporador ro-
tatorio. El catalizador se seco antes de su uso en
un horno de vacio 2 909C y a una presidn de 0,1 mm
por espacio de 2 horas,

Experimento 2.

Se trataron 10,0 gme de una aleacidn que
contenfa un 2% de paladio y un 0,3% de oro que te-
nfan un soporte de alimina, con acetato sdédico, como

en el Experimento 1.
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Experimento 3.

10,0 gramos del mismo catelizador empleado
en el Experimento 1, humedecidos con cloroformo, Se
trataron con 5 ml de cloroformo que contenfan 0,5 ml.
de Hanovia Brighy White Gold en solucion (que conte~
nfa, aproximadamente 70 mg de oro por ml.). Se eva-
pord el cloroformo y se secd el catalizador en vatio
por espacio de 15 minutos & T02C. Entonces se calen-
6 el catalizador lentamente en atmésfera de aire a
T7502C y se mantuvo a T7502C por espacio de 1 hora.
Desﬁués de dejarlo anfriér a temperatura ambiente,
se puso el catalizador bajo atmosfera de nitrégeno,
se calenté a 1002C, despuds se puso bajo atmésfera
de hidrdgeno y se calenté a 16092C-1802C por espacio
de una hora. El catalizador que contenfa un 2% de
paladio y un 0,35% de oro se dejé enfriar a la tem~
perature ambiente bajo atmésfera de nitrogeno y se
traté con acetato sodico, segin se desoribe en el
Experimento 1.

Las sctividades de estos catalizadores
se determinaron a lo largo de un periodo de siete
dias en las comdiciones de reaccidn descritas an-
feriormente. ILos resultados que se indican & con-
timacion se den en milimoles de acetato de vinilo

producidas por hora por cada 10 gms de catalizador.

TABLA A,
Experimento 24 horas 72 horas 168 horas
1 8,5 7,0 6,3
2 9,7 10,6 10,3

3 8,4 8,7 8,9
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BEJEMPLO 2 —
Experimento 4.

Se recubrieron 12,0 gms de nddulos de alumina
de 3,18 mm de diametro, que tenfan un drea de superfi-
cle activa de % m?/g, con 0,35 gms de acetilacetonato
de paladio, 0,2 gms de colofonia y 0,5 gms de dcido
nafténico refinado a partir de cloroformo poniendo en
Buspension los nodulos en la solucion de cloroformo,
evaporando después el disolvente mientras se mezcla-
ban los nodulos. Los nodulos recubiertos se secaron
al vacio por espacio de 30 mimmtos a soe-ﬁoec, des-
puds se calentaron con cuidado & 1502-2008C en atmés-
fera de aire para descomponer el com@lejo'de paladio.
Después de la descomposicién, se calentaron los nddu-
& 75020 en atmésfera de sire y se manbtuvieron a T502C
por espacio de 1 hora. Despuds de enfrier & tempera~
tura embiente, se pusieron los nodulos bajo atmésfe—
ra de nitrdgeno, se calentaron a 1002C y después se
pusieron bajo atmésfera de hidrdgeno y se calentaron
a 1602~1802C por espacio de 1 hora. Se enfriaron los
nédulos & temperatura ambiente bajo atmdsfers de ni-
trégeno y se trataron 10,0 gms con acetato sodico, se
gun se describe en el Ejemplo 1, Experimento 1.

Experimento 5.

12,0 gms del mismo soporte empleado en el
BExperimento 4 se trataron simulténeamente con 0,35
gns de acetilacetonato de paladio y 0,2 gmws de Hanovia
Bright White Gold en solucién (que contenfa aproximg-
damente 70 mg de oro por ml) a partir de cloroformo

empleanio el procedimiento descrito en el Experimento
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4. Este catalizador que comtenfa un 1% de paladio”
y un 0,1% de oro también se cocid, hidrogend y ac-
tivé con acetato sodico, segun se describe en ol
Experimento 4.

Experimento 6.

Se trataron 12,0 gms del mismo soporte
empleado en el Experimento 4 con 0,35 gms de ace-~
tilacetonato de paladio y 0,2 ml de Hanovia Bright
Gold en solucion & partir de cloroformo empleando
el método descrito en el Experimento 4, pero sin
exponerlo a un calor sSuperior a %OQC. Enbtonces se
pusieron los nodulos en suspension en 50 ml. de
Ne,C0, acuoso al 2% que contenfa 0,5 gms de NeBH, .
Al cabo de 30 mimtos se decanto la solucidn, se
lavaron varias veces los ndodulos, cada una de ellas
con agua, metanol y acetona en ese orden. El cata-
lizador, que contenia un 1% de paladio y un 0,1% de
oro, se secd en horno de vecic a 909C y a 0,1 mm,
por espacio de 1 hora y después se trataron 10,0
gms con acetato sddico, segun se describe en el Ex-
perimento 4. Este catalizador demostro ser una alea-
cion de paladio-oro por andlisis de rayos X.

Las actividades de cada uno de estos cata-
lizadores se determinaron por un periodo de siete
dias en las mismas condiciones de reaccion descritas
En el Ejemplo 1. Los resultados expuestos a continua
cion se dan en milimoles de acetato de vinilo produ~-

cidas por hora por cada 10 gms de catalizador.
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TABLA B
Experimento 24 horas %2 horas 168 horas
4 3,0 1,2 0,9
5 4,0 345 3,5
6 3,0 3,2 3,2

EJEMPTO 3.

Se saturaeron 10,0 gms del mismo soporte
empleado en el Ejemplo 2, Experimento 4, con solu-
cidn de Hanovia Bright Yellow Gold, desecados al
vacio, y después calentados en atmisfera de aire a
iOOQC para formar un precipitado metdlico libre en
el soporte. Los nodulos resultantes se trataron en-
tonces con 0,285 gms de acetilacetonato de paladio
y 0,2 gns de colofonia en solucidn de cloroformo.
Después se secaron los nodulos recubiertos de ca-
talizador y ge sometieron al mismo tratamiento de
reduceidn expuesto en el Experimento 4. Después
de haberse enfriado los nddulos a temperatura am—
biente, se activaron con acetato sddico, segin se
describe también en el Experimento 4. EL cataliza-
dor que contenia un 1% de paladio y un 4% de oro
dié una productividad de 2,9 y 2,7 milimoles de
acetato de vinilo por hora por cada 10 gms de cata-
lizador después de 24 y 168 horas de operacion de
sintesis, respectivemente.

EJEMPLO 4 -

Se pusieron en suspensidén 10,0 gms del
mismo soporte empleado en el Ejemplo 2, Experimento
4, en 15 ml de cloroformo que contenia 0,29 gms de
acetilacetonato de paladio y 0,045 gms de t-amil~
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mercaptida de oro. Se evaporé el cloroformo bajo ~
un chorro de nitrégeno nientras se mezclaban 1los
nédulos. Entonces se calentaron lentemente los no-
dulos tratados a 2002C en aimésfera de aire y des-
pués se mentuvieron a 2002C por espacio de una ho-
ra. Al enfriarse a temperatura ambiente, estos nd-
dulos se trataron con 0,164 gms de acetato sodico
anhidro, segun se describe en el Experimento 4.

El catalizador que conbenia un 1% de paladio y un
0,3% de oro dié productividades de %,2 ¥y 6,3 mili-
moles de acetato de vinilo por hora por cada 10 gms
de catalizador después de una operacion de sintesis
de 24 horas y 168 horas, respectivamente,

Los datos anteriores demuestran que el
uso de metal de oro junbo con un componente de me-
tal noble del Grupo VIII para la formulacidn de un
catalizador de vinilacidn, conduce a unos resulta-
dos no alcanzados hasta el momento. Se demostro que
la presencia del oro metélico prolongebe notablemen
te la duracidn activa del catalizador y, ademés da-
ba un aumento en produccidn del producto de éster
organico deseado. Se obtuvieron prdcticamente les
mismas mejoras tualquiera que fuese el método exac-
to de preparacidon del catalizador, la forma de los
componentes metdlicos paladio-oro y el porcentaje
de oro empleado dentro de los amplios limites ex-
puestos anteriormente.

A pesar de haberse expuesto anteriormente
solo algunas modalidades particulares del invento,

se comprenderd que logicamente el imvento puede
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aceptar variaciomss y modificaciones sin desvierse
de la amplitud de su alcance.
-NOT A~
Descrita suficientemente la naturaleza del
5. invento, as{ como la manera de realizarlo en la prég
tica, debe hacerse constar que las disposiciomes an-
teriormente descritas, son susceptibles de modifice-
ciones de detalle en cuanto no alteren su prineipio
fundemental.. Tembién se hace constar gue el invento
10. corresponde a una solicitud de patente presentada en
Norteamérica, con fecha 24 de agosto de 1966, bajo
el mimero 574.546, acogiéndose por lo tanto, a los
beneficios que conceden los Convenios Internaciona-
les en vigor, siendo lo que constituye la esencia
15. del referido invento y por lo que se solicita Paten
te de Imvencion, por 20 afios en Espafia: "PROCEDI-
MIENTO PARA LA PREPARACION DE ACETATO DE VINILOY;
caracterizandogse por lo siguiente:
18, Procedimiento para la preparacidn
20, de acetato de vinilo, caracterizado porque en una
primere etapa, se hace reacclonar, en fase vapor,
etileno, ox{geno y deido acético, a una temperatu-
ra de 12082C, por lo menos, y en presencia de un ca-
talizador de peladio activo, soportado en un vehiculo
25. inerte, que contiene de un 5 a un 80%, preferentemen
te de un 5 a un 40# on peso, aproximademente, de oro,
basado en el peso total de metal en dicho cataliza-
dor, y en una segunda y ultima etapa, se recupera sl
acetato de vinilo del producto de reaccidn resultante.

30. 28,.~ Procedimiento, segin la reivindicacidn
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10.

15.

18, caracterizado porque el citado catalizador se-
activa con acetato sddico.

38.- Procedimiento, segin la reivindica-
cidn 18, caracterizado porque como material vehiculo
inerte se emplea alumina.

48 . Procedimiento, segin la reivindica-
cion 12, caracterizado porque como catalizador se
emplea una aleacion de paladioc-oro.

58.- Procedimiento, segin la reivindica-
cidon 18, caracterizado porque como catalizador se
emplea una mezcla de metales de paladio y oro.

68.- Procedimiento para la preparacion
de acetato de vinilo; tal y como queda substancial-
mente descrito en la presente Memoria.

Esta Memoria consta de dieciocho hojas,

%
Madrid, AGQ‘ w
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