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" iones de hierro férrico y iones de molibdeno.

te a las mezelas en las que los compuestos de molibdeno y

jos minerales gelificados, sflidos y transparentes, entre

Otro objeto del invento es la wtilizacién de estos
géles cono filtrog dpticos ¥ coﬁo precursores de 6xidos
mixtos entre los éxidos de hierro y de molibdeno, entre los
cuales alguncsde ellos son utilizables como catalizadores
de oxidacién de 1los alcoholes primarios a aldéhidos vy mds
especialmente del metanol a formaldehido.

Se hé descubierto, ¥y ?ste es el objeto principal del
presente invento, que es posible preparar complejce geli-
ficados entre log - iones de hierro férrico y los iones de
molibdeno, mequando por 1o ménosvun compuesto molibdico
y por lo menos un compuesto de hieffo férrico en presencis
de una centidad de agua como méximo igual a la cantidad
global necesaria para formar por separado soluciones acuo-~
sas satﬁradas con los diferentes compuestos de la nezcla.
Esta agua estd constituida preferentemente por el agus de
hidratacion de los reactivos, en el caso en que gé utilicey
compuestos cristalizados en fbrma de hidratos. Noipbstante,
puede estar constituida por agua égregadé a la mez&la de
los reactivos, Los reactivos se mezclan de cualéuiér forna
conocida, La mezclahde estos compuestos, inicialmente en-
forma de polvo o de pasta, se tpansforma en ung pasta homo
génea o en una solucidn transparente. Una u otra, por en~
durecimiento esponténeo, dan a confinuacién lugar a wne
sustancia gelificada transparente, cristalograficanente
amorfa, dura y quebradiza. -

El procedimiento'del invento se.aplica especialuen-

(1)
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de hierro férrico se encuentran en proporciones tales que

le relecidn del nimero de atomos de molibdeno el nimero de

" 4tomos de hierro (Mo/Fe) estd comprendida entre 0,4 ¥ 5. -

Te relacién atdmica MQ/Ee en el gel resultante despuds del
trétamientp de ecuerdo con el procedimiento del invento es-
tard iguﬁlmente éomprendida'entre 0,4 ¥ 5.

Junto a los compuestos de molibdeno y de hierro £é=
rrico, dentro»de los 1iﬁ;tes,del'invento es posible intro-
ducir en la mezclé_a tratar compuestos de otros metales,
que se encontrardn preéentes ya sea en forma de cationes
simples (este es el caso del cobalto, niqugl, manganeso,

ecromo, escandio, itrio y de los metales de las tierras ra-

ras de numero atémico 57 a 71 ambos inclusive, denowinados

M), 0 ya sea en forums de iones complejos oxigenados (como
en el caso de wolfﬁ?mio,'cromo, mAanganeso, uranio y vana-—
dio, denominados N).

La adicﬁén de estos compuestos metilicos debe rea-
lizarse en cantidades tales que las relaciones del pﬁméro
de dtomos de molibdeno y'de los otros metales N el ndmero
de dtomos de hierro y de los otros metales M, (Mo N)/ '
(Fe + M) esté comprendida entre 0,4 y 5 ¥ que las relacio~
nes etdémicas N/(Mo '+ ¥) y M/(Fe + M) estén comprendidas,
cada una de ellés, entre O y 0,5,

De acuerdo con el procedimiento del invento, para
introducir el molibdeno en la mezclae en travamiento, se
puede utiliiar anh{drido molibdico recién precipitado y
todas las sales ouyo enidn contenga molibdeno, a excepcién
de 1os molibdatos de Los metaies alcalinos como litio, so-
dio y potasio, cuya utilizacidn solo condﬁce, en el mejor’

de log casos, a geles opacos ¥y no‘pomogéneog. Se prefiere

o
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" eventualmente se adiciona una pequeiia cantidad de amon1aco.

50 del uranio y del vanadio, los uranatos y los vanadatos

utlllzara el nltrato de uranllo o el ozalato de vanadilo.

cobalto, niquel, manganeso, cromo, escandio, itrio y tie-

“formiatos, carbonatos, bromuros, oxalatos o sulfatos. No

gacidn de "azules de mplibdeno"‘que dificultaria la goli~

utllizar las gales de amonio (por eaemplo mollbdato,'neptar

mollbdato o paramollbdato ¥y dodecamolibdato), a las que’

El wolframio, el cromo y el manganeso, en forma de
iones complejos oxigenzdos, son introducidos preferiblemen-

te por medio de sales amdnicas. Por el contrario, en el ca-

de amonio son de empleo poco.cémodo; entonces se prefiere
utilizar estos elementos en-forma de cationes complejos

oxigenados, es decir uranilo y Vvanadilo. Por ejemplo, se

En el caso partlcular en que se utlllce una sal del idn |

vanadilo, es necesario agregar a la mezcla de los compues—
tos a‘tratar une cantidad variable de una sustancia oxidand
te, por ejempio peféxido de;hidr5geno.

Los metales en forma de cationes simples (hierwvo,

rras raras) son introdueidos preferiblemente en forma de

gales como, por ejemplo, nitratos, clorures, acetatos,

obstante, se preferird utilizar los nitratos o a veces los
cloruros, que permiten obtener los geles en las mejores
condiciones. Se puede adicionar a estas séies una. pequefia
cantidad de un écido mineral, por ejemplo dcido nitrico,
sulfurlco, percldrico o cualquler otro aczdo fuerte.

No' obstante, ©s necesario evitar la introduccidn del
hierro en forma-de sales ferrosas. En efecto, el poder re-
ductor de estas sales es tal que durante sl tratamiento pox
mesticado con un molibdato aménico, se produciria la seére-

.
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‘genados son utilizados generalmente en su forme hidratada

jo, comprendido por ejemplo entre 10 y 30 % en peso.

— —
e LK ll

3?6? 2 i

S
{e8. S
flcaclon posterior.,

* Tos. compuestos de 1os metales en forma de cationes

simples y de los metales en forms de iones complejos oXi-

normal (por ejemplo, 4 moléculas de agua por molécula de
paramolibdato andnico ¥ 9 moléeculas de agua. por molécula
de nitrato ferrlco), pero 1gualmente pueden ser utlllzados
en forma parclalmente deshidratada, mds e39901almente en el
caso de los comppestos de los metales en formg de cationes
simples. _

Asimismo, se puede agreger & la mezcla de estos pro-
ductos una cierta cantidad de agum, como miximo iguel a la
cantidad global necesaria para formar separadamente golu-
ciones acuosas saturadas con lag diferentes sales de la
mezcla. Ie cantidad méxinme de agua depende en cierto grado
de la temperatura a la cual se efectda la mezcla: a titulo
indicatiw, en el caso en que la mezcla a tratar esté cons-
tituida por 1/7 moles de paramolibdato aménico tetrahidraty
do ¥ 2 moles de nitrato férrico nonghidratado, si- la nez—
cla debe ser efectuada a 20°C la cantldad de agua eventual
mente afiadida no debe sobrepasar los 800 ml. E

En la mayoria de los casos, el proceulmlenxo del

invento permlte preparar directamente (smn desnmdrata01on

posterior) geles que presentan un contenido en agua muy ba-

Se puede sustituir parcialmente el agua por cualquig
otro disolvente polar, orgéniéo 0 iﬁorgénico; por ejemplo,
se utiliéaré un alcohol, primario,  secundario o terciario,
alifdtico o aromitico, un diol o un poliol, una amina, un
aminoalcohol, una amida, un éldehido, una cetona, un dcido,

-
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un 4eido aloohol, un cetodeido, -un aminoéoido, asl como ‘e~
tranldrofurano, dioxano, formamlda o uno de sus deerados,
furfuraldehido o dimetilsulféxixo; de hecho, aquf es utlllqg
ble cualquier disolvente'due permita favbfecer la reaccidn
entré las sales de partida. Como en el caso del agua, la can
tidad de disoi%ente uﬁlllzables, como méximo, igual a la can
tidad. global necesaria para former separadamente soluciones
éaturadas con lgs diferentes sales de partida. |

- A los compuestos de los métales eh forma de iones com—
plejos oxigenados, los de los metales en forma de catlones
simples o a sus megclas se 1es puede agregar una sal m;neral
soluble como aitrato amdnico, clorato o perclorato amébénico.

Lﬁs reactivos sdlidos; prevignente mezclados groserzmen
te, por ejemplo cﬁn,hn'mortero, puedeh ser introducidos en
un aparato para mdlturacidn o] mésticado, por ejemplo uag mez
clgdora, un masticador de rodillos o un molino de martillos.

Se utilizs ventajosamente un masticador de lémings signoides

que da los mejores resultados.

I mezcla de los reactivos s8lidos se eectlia a una temperatira cmtprench.—
da eire la temperatura de congelacitn iricisl de Jes solnciones soghmdas de
los compuestos considerados y 150 C, durante wn tlempo sufi-

ciente para que se forme la mase gelificada.,

Cuando se realiza el contecto fmtimo de los reactivos por triturecidn me|

cénica, puedsn observerss dos tipes de fendnenos , segta 1a relacid atdumica glo-
el (Mo + N)/(Fe + M) en la mezcla de los rwactivos de partida.
Si la realeidn etbuice: global (Mo + N)/(Fe + 1) estd
comprendida entre O, 4 ¥ 1,5, el polvo que sale de la mezcla
de los, rsactlvos séjidos se transforma en algunos minu-
tos en una solucidn transparente de VlSCOSldad infe-

rior a wuos 1000 centlpolses (meﬁlda,a 20-0).751 se calien—

PRRASYS 2% T
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ta esta solucidn a una temperatura comnrendlda preferen—-
temente entre la temperatura anbiente y 150°C y si se pro-
sigue el tratamiento con una trituracidén mecdnica, se vuel-
ve progresivamente viscose y finalmente se transforma en
un gel homogéneo, eléstico y transparente. '

Si la reiagién atdmica global (Mo + N)/(Te + M) es
superior a 1,5, el polvo que resulta de la.mezcle de los
compuesfos s6lidos de parﬁidg se’ transforma en algunos mi-
nutos en una soluéién dé vigcosidad supefior a unos 1000
centipoises (medida a 20°C); esta solucidn, que todavia
contiene algunos cristales mw disneltos, se transforms s con-—

tinuacién, en un tiempo variable, en un gel homogénec,

. eldstico y.+transparente.

Le duracidn de la transformacidn de la solucidn en
gel, en los dos tipos de.fenémenos antes descritos, depen—
de de la forme de trituracidén mecédnica utilizada y de la
temperatura a la cusl se realiza esta trituracidén. Si se
utiliza, por ejemplo, un masticador de léminas sigmoides,
la transformacién de la solucidn en gel a 70°C, para una
relacién atdmica Mo/Fe igual e 1, se produce en 3 horas.

A 209 y para una relacidn atdmica M /Pe igual a 2, se pro-

'duce en 30 minutos.

Los geles transparentes preparados bor el procedi-
miento desqfito mis arribe pueden ser ubtilizados como £il-
tros Spticos,

En todo el canpo de relaciones atdmicas (Mo + )/
(Fe'+ M) anterlormente definido, los geles nreparados por:

el procedimiento del invento ‘den lugar, nediante un masti-

_cado posterior prolongado durante 2 horas como minimo a ung

temperatura comprendide entre 20° y 150°C, a.una sustancis

-
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'si los Unicos elementos metdlicos utilizados son hierro y

. figuracidn es especialumente interesante en la utilizacidn

pecialmente del metanol a formaldehido, utilizacidon que se

_cuales el hierro y el molibdeno pueden ser sustitufdos par

376202

pulverulenfa Que presents una coloracidn amarilla pélida,

molibdeno y une coloracidn variable cuendo participanfen'

le reaccidn compuestos de otros elementos metdlicos. Durant

te esta operacidn se favorece 1a separacidn del agua esta-
blecmendo, por eaemplo, una cireulacidn . de aire a través

de la mezcle tratada. Esta sustancia pulverulenta presenta
un contenido eﬁ ague inferior al 10 % en peso. Es crista-
logrdficanente amorfa_y;sé‘éohfigﬁra fdcilmente por pasti-

llaje, extrusibn o drageificacidn (granulacidn). Esta con-

de estos productos como precursores de catalizadores de

oxidacidén de los alcoholes primerios a aldehidos y mis es-

describe mds adelante.
Los geles y los productos pulverulentos obtenidos
por los méto@os antes descritos son precursores de ¢xidos

mixtos entre los 6xidos de hierro y de molibdeno (en los

cialmente por los otros elementos ya citados y representa~

dos respectivamente por las letrag M y n.

.

. Estos Oxidos mixtos se obtienen por descomposicidn

térmice de dichos geles y productos pwlverulentos, realizat

da a una temperatura comprendida’ entre 300° y 500°C y wis
ogpecilalmonte entre 350°_y 470°O, duwrante un ‘tliempo info-—
rior a 6 horas y, preferiblemente, comprendido entre 1 y 5
horas. .

Con freéueﬁcia es ventajoso que esta desconposicidn
térmica veya precedida de ﬁna deshidratacidn, por ejemplo

en estufa, realizada a unz temperatura comprendida entre
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'uﬁ-tiempé superior o igual a 6 horas y preferiblemente comt
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40°% y 150°% y mfs especimlmente entre 50° y 90°C, durante

prendido entre 24 y 72 horas. Los geles asi tratadog ge
deshidratan lentamente transformindose en nuevos geles tanm
bién'oristalogréficamenteiamorfos y transparentes en el
espectro visible y en el infrarrojo préxino.

Algunos de estos dxidos mixtos constituyen materias
cateliticas de calidad en la oxidacidn de los alcoholes
primarios a aldehidos.y'més'especialnenﬁe del metanol a
formaldehido. Los éxidos mixtos ubilizables como cetaliza~
dores son los procedentes de la descomposicidn térmica de
los geles y de las sustanciés'pulveruientas preparédas por
el método enteriormente descrito , pero en los que las can-
tidades respectivas de‘los'compuestos utilizados son ta~
comprendide. entre 1,5 y 5. “:

. Ia temperatura medida directamente sobre eljﬁféca—
talizador durante le descomposicidn no deve vasar de.SOO°C
ya que unas temperaturas de calcinacidn excesivas pueden
ger la causa de una desactivacidn posterior del cataliza-
dor.

. "El catalizador asi obtenido es un sélido de color
amﬁrillo verdoso a verde'eﬁ ausencia de aditivos y de colof °
variable segin-la naturaleza y el contenido en aditivos.
Su resistencia mecdnica es buena, su superficie especifica
estd comprendida entre 0,5 y 20 m?/g; los mejores resulte- |
dog se oftienen con catalizadores de superficie coaprendi-
-da entre 4 y 12 m/g.

El catalizador puede ser diluido rediante un mote-
rigl cataliticamente inerté y de granulometria convenien-

o
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temente seleccionada. Ia proporcion en volumen catdliza—

© Bs conveniénte seleccionar la granulometria del diluyente

| “tan préxima como sea posible.a la del catalizador.

-10 -

ﬁor/diluyente + catélizadaf puede variar entre 0,1 y 1.

Los diluyentes~ihertes habitualmente utilizados
adoptan diversas formas'(bolas, ¢ilindros o anillos, por
ejemplo). Por ejemplo;'pueagn estar constituidogvpor mate=
riales'cerémicos o alimina, sflice, silicoaluminatos, vi-
drios o carburo de siliclo.-

Ias particulas de'diluyqnxe pﬁeden ger mezoladas
con las particulas de catalizador o bien pueden estar dis-
puestas en wno. o varios lechos situados por encime, por
debajo o intercalados en el lecho del catalizador; en tér-
minos mgs generales, preceden, 51guen o se intercalan con

regpecto al lecho del catalizedoxr.

Los diluyentes convenientemente 51tuados con respec

to al lecho catalitico permlten megorar el intercambio ter
mico en este Ultimo. Ademas, permlten 1imitar los fendme-
nos ds abrasidn o de atricién del lecho cataliti@o ¥ limi-
tar lag pérdides de carga en este Ultimo.- .i

Lo oxidacién dol mobonol o formeldohldo Qosronliza
haciendo pasar una mezcla de metanol vaporizedo y do gas
que contenga oxigeno molecular sobre 61 Lecho catalitico,
& una presidn cualquiere préxima, preféribleménte, a la
presién atmosférica, habiendo precalentado el lecho cata~
11tico a una temperatura comprendlda entre 250° y 450°C
v preferlblemente comprendida entre 300° y 400°C,

El gas que acompafia 2l oxigeno puede ser nitrdgeno
0 un gas inerte cﬁalQuiera,'al'que eventualmente se adi-
cionan algunos gases, como fépér de agua‘o g.s carbdénico.

LI
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Las proporciones de gas inerte y de oxigeno son indiferenr

‘tes, dependiendo su eleccidn sobre todo de los riesgos de

explosidén de la mezcla con el vapor de metanol. Se puede

"utilizar aire ventajosamente en luger de la mezcle de ni-

trégeno-ox{geno. V
Ies proporciones habitualmente utilizedas para le
mezcle gaseosa alre-metanol varian entre 3 y 15 % y mds

especialmente entre 5y 7 % en volumen de metanél en el

aire; la mezcle de metanol y aire pasa sobre el lecho catad

litico a una velocided volumétrice horaria, expresacde en
litros de mezcls gaseosa, & présién y temperaturs normales
por litro de cgtalizador ¥ por hora, comprendida entre
3600 y 72,000 y preferiblemente emtre 24,000 y 36.000.

Los ejemplos que siguen ilustran el- invento y en
ningin caso deben ser considerados como limitativos.

EJEMPTO 1

Se prepara de la forma siguiente un gel en el que
se asocia el hierro y el molibdeno en una relacidn atdémica
igual a 2: . : . 1

En un mortero, ‘ge mezolan 202 g de. nltrato de hie=
rro férrico nonahidratado (0,5 1ones~gramo de Te3*) ¥y
176,6 g de paramolibdato aménico tetrehidratado (1 mol de
M003). Se obtiene un polvo amarillo que, introduciao en Fn
masticador & la teuperaturs ambiente, da lugar & la forma~
¢idn, en 15 minutos, de una solucidn muy viscosa que en
30 minutos ge transforms en un ggl eldstico y transparente
de color verde, que contiene 24 % en pes§ de agua.

. EJENPTO 2
El gel preparado en el Ejemplo 1 se deshidrata en

estufa durante 2 dfas a 60°0; da lugar a-un nuevo gel de
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. color pardo rojizo, iguelumente transparente, gque coatiene

pasar sobre el catalizador una mezcla gaseosa de aire-meta

3 ho;as, a unavtemperatura comprendida entre 400° y 450%,

2 % en peso de agua. '

Egte gel ée descompone en uﬁ horno & uns temperatu-
ra de 420°C, en corriente de aire, durante 4 horas, Se ob;
tiene un producto de‘colbr verde intenso con una superfi-
ci§ especifica de T,6 m2/g, presentando una relacién atdémit
ca_Mq/Fe igual a 2.

Seyinfroducen 6 nl de este producto en un reactor de

catdlisis, llevando el lecho catalitico a.350°C. Se hace

nol, al 6,6 % en volumen de metanol, siendo la velocidad
volumétrica horaria de 24,000 horas’1.'La experiencia durg
6 horas.‘

El balance de material indica que se han transforns
dob99,8 % en moles de metanol & que el rendimiento de for-
maldehido es de 96,9 % en moles.

EJENPLO

En un mortero se mezclan 176,6 g de oaramdlibdato
amdnico tetreshidratado (1-mol de MbOB) con 1?2,1 g de ni~
trato de hierro férrico nonshidratado (0,426 idn-g de
Fe3*) y 10 ml de- agua. | '

' ‘Le pasta amarilla obtenida, iﬂtroducida en un mes—
ticador de ldminas sigmoides, se tritura mecdnicanmente du—
rante 30 minutos & la temperatura ambiente y despuds du-

rante 30 minutos a 50°C, EL gel transparente asi obtenido,

de color verde, es deshidratado a T0°C en una estufa durant’

te 48 horas y después descompuesto en lecho fijo, durante

en ligera corriente de aire.

(1
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wne relacién atdmica Mo/Fe = 2,35.

" de nitrato de cromo y agregando a la mezcla 100 g de nitra+

atémica Cr/(Fe + Cr) igual & 0,08,

376282 4

EJEMPLO 4

El catalizador prepafado en el Ejemplo 3, de color

verde palido y de superficie especifica 4,4 m?/g, presenta

Se introducen 6 ml de este catalizador en un reactop
de catdlisis, habiendo llevado previamente el lecho cata-
1{tico & una temperature de 350°C aproximadamente. Se hace
pasar gobre el cafalizador ﬁna nezcle gaseosa~qu$ contiene

6,6 % en volumen de metanol. en aire, a uns velocidad volu-

métrica horaria V.V.H. = 24.000 horas™'. Ia experiencia dus
re. 5 horas.
ElL balapce de material realizado al finael de la ex-

periencia indica que se ha transformado el 99,6 % en moles

de metanol y que el rendimiento de formaeldehido con respec
4o al metanol empleado es de 94,6 % en moles.

Se repite el Ejemplo 3, sustituyendo una parte del
nitrato férricp nonahidretado por une cantidad equivaienxe
de nitrato de mangeneso hexahidratado. De este forme se |
prepara un catalizador de relacidn atémica Mo/(FeZ? Mn)
iguel & 2,35 y de relaciln atémica Mn/(Pe + ln) iguel a
0,08, S

)
1

_ EJEMPLO 6 |
Se repite el Ejemplo 3, sustituyendo una parte del

nitrato férrico nonahidratado por una centidad equivalente

to amonico de forme que se prepars un catalizador con una

relacidn atdmica Mo/(Fe + Cr) igual & 2,35 y una relacién

SR,




10

18

20

25

30

Se repite el Ejemplol3, sustituyendo una parte del

- nitrato férrico nonahidratedo por wna cantidad eqﬁivalente

de nitrato-de cobalto hexahidratado con una relacién Mo/
(Pe + Co) igual a“1,5;

' | ' EJEMPIO 8 ,

- Esta vez se sustituye en el Ejemplo 3 una barte del
paramolibdato améﬁico por metewolframato aménico’al 92,05 %

de anhidrido wolfrémico, con una relacién (Mo + W)/Fe igual

132.. . <

- BIEMPLO 9 _

Se prepars un catalizador en el que el molibdeno y
el hierro son reemplazados pareialménte por vanadio y co-
balto, segin el método siguiente: -

Se obtiene una primera mezgld triturando mecénice-
mente, en un masticador de.liminas sigmoides, 8,82 g de
oxalato de vanadilo con 88,3 g de paramolibdato aménice
tetrahidratado y 25 ml de wna solucién acuosa de perdxido

' i

de hidrdgeno a 110 volimenes. |

Te pasta azul inicialmentg obtenida se vuéi%e pro-

 gresivamente homogénea y adquiere una coloracidn roja in-

tensa en 30 minutos, a la temperatura de 20°c, Enténces se
agrega wea mezela, preparada independiéntemante, constitqi—

da por 95,34 g de nitrato de hierro férrico nonshidratado

(0,236 iones~gramo de Te3*) y 12,5 g de nitrato de cobalto

hexahidratado (9,042 iones—-gramo de 002*). Se continda mas-

ticando durante 15 minutos a 20°C y hespués durante 1 hora

a 45-50°C, Después de homogeneizacidn y endureciumiento,

el producto obtenido se-deshidrate durante 2 dias a 65°C.y
a continuacidn se calcina en corriente de aire, a 420%C,

-
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durante 3 horas.

- - La composicidn centesimal molar es la siguiente:

MoO,4 %2,46'%
V505 4,20 %

Fe203
Co0

17,11 %
6423 %

Los resultados de los ensayos cataliticos efectua-

dos con los catalizadores prepérados en los Ejemplos 5 a

9 se encuentran en la Tabla I.

TABLA I
Co Mo + N Conversidén Rendimiento
Ej. M N Te &+ I molar, % nolar, %
5  Mn - 2,35 9 95,4
6 Cr - - T 2,35 - 99,7 9€,7
7 G = 1,5 99,8 95,8
8 - W 2 99,6 - 95,7
g Co v - 97,2 95,1

En resumen, la Patente de Invencion que se solizita

deberd recaer sobre las siguientes:
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~ded de agua como mAximo igual a la suma de las cantidades
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RETVINDICACIONES

1. Un procedimiento de prepsracidn de un cataliza
dor que contiene molibdeno y hierro, ubilizable en la oxiw

decién de mebanol a formaldehido, caracterizade porque com

a) la preparacidén de un gel transparente por mog-
cla de por lo menos nitrato £éxrico cristalizade y vn mo-

libdato ambénico cristalizado, en presencia de una chntbi-

que serfan necesarias para formar separadamenfe soliclones
séturadas de los compuestos cristalizedos tratados, eslon.
do comprendide Ta témperatwra de la mezcla entre la tompe-
rafwra de congelacifn iniciel de las soluciones satiredas
correspondientes a'dichbs compuestos cristalizados 150°C,
siendo las cantidades respechivag de dichos compuestos crig
talizados introducidos tales que, la relacibn atémica Mo/Fe
esté comprendide entre 1,5y 5 ¥y

b) la descomposicibén térmica del gel transparente
asl obtendido, efectuada por calefaccién & une temperatura
comprendids, entre 300° y 500°C,

" 2. Un procedimiento segin laAReivindicacién 1, oca-
racterizado porque, en la etapa (a), ademés de molibdate
anénico y nitrato férrico se introduce en la mezcla por lo
menos un compuesto cristalizado de un metal M como minino,
combinedo en forma de catidn simple y seleccionado entre
el grupo formedo por cobalto, nigquel, manganeso, cromo, eg-
cendio, itrio y los metales Jde 1as-%ierras rares (de nimero

aténicos 57 & 71 ambos inclusive), siendo las cantidades

[

respectivas de los compuestos crisializados introducidos 4
1

les que la relacién atdémica M/(Fe + M):sea inferior a 0,5 ¥

.
.

[2]
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aménico y el nitrato férrico se inbroduce en la mezcla por

que la relacidn atémice Mo/ (Te + M) esté comprondida entre
3+ Un procedimiento segin la Reivindicaedén P

rocterigado porque, on lo etapa (a), sdemds dol molibdatbo

lo menos un compuesto cfistalizado de un metal N como mini-
mo, combinado en forma de 1ién complejo oxigenado y seleo-
cionado entre el grupo formado por cromo, wolframio, man-—
ganeso; vanadio y uranio, siendo las cantidades resasectivas
de los compuestos cristalizados introducidos tales aue la
rélacidn atbémica I/ (ifo + M) sea inferior a 0,5 y quo la re-
lacifn atémica (Mo.+ N)/Pe esté comprendide entre 1,5 ¥y 5.
4. Un procedimiento segin la Reivindicacibin 1; ca-
ra cterizado porque, en 1a etapa (a), ademds del molibdato
amético y el nitrato férrico., se introduce en la mezcla por
lo menos un compuesto eristalizado de un metal M como mini-
mo, comwbinado en forma de catibén simple y seleccionedo en-—
tre sl grupo formado por cobalto, niquel, manganeso, cromo,
egoandio, itrio'y los metales de las tisrras rares (de ni-
meros atémicos 5; a ;1, ambos inclusive), y por 1o menos
un compuesto cristaligado de un metal N como minimo, combi~
nado en forma de ifn complejo oxigenado y seleccionado en-
tre el grupo formado por cromo, wolframio, manganeso, vana~
dio y uranio, siendo las cantidades respectivas de los com
puesgtos cristaligzados introducidos tales que cada una de 1lad
relaciones atémicas MAFe + M)y N/ (Mo + N) sea inferior a 0,5
¥ que la relacién atémica(io + N)/(Fe + M) esté comprendide
entre 1,5 y 5. '
5. Un procedimiento segin cualquiers de las Reivin

dicaclones 1 a 4, caraclerizado porgue la megcla de la eta-

‘v
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pa (a) es efectuads por trituracidn mecénice.

6. Un procedimiento segin cualquiera de las Rel-
vindicaciones 1 & 5y oaracterizadO‘porqué antes de 1a ope-
raclén de mezclz de la etapa (a), so agrega emonisco al
molibdato aménico.

;. Un procedimiento seglin cualquiers de las Rei-
vindicacionos 1 a 5, caraote?izado porque antes de la ope-
racifn de mezola de le etapa (&), se agrega un dcido al nim
trato Lérrico. '

8;_ Un procedimiento seglin cualquiera de lag Rei-
vindicaciones 1 a ;, caracterizado porque el gel transpoyen
te de la etapa (a) es secado & une temperatura de 490 2
15000, anteg de ser descompuresto térmicemente en la eﬁapd
(b).

9. Un procedimiento segin cualquiera de las Rei-
vindicaciones 1 & 7, caracherizado porque se prolonga la
operacién dé mezecla de.la etapa (a) durante mis de 2 horas
a una temperatura de 20 a 150°C, con objeto de obtensr una
sustancia pulvérulenta que pregenta un contenido en agua
'inferiar 2l 10 % en peso, siendo dichs sustancia puiverulen

te descompuesta térmicamente & continuacién én 1la etaps (b)

10. Un procedimiento segin la Reivindicacién 9, oo~
racterizado porque la sustancis pdlvérulenta obtenida es
secade a una temperatura de 40 a 15000, entes de ser descom
puesta térmicamente en la etapa (b).

1. Un proesdimiento segn ocnmalquiera de las Reivind
dicaciones 1 a ;, caracterizado porque el gel formado eg
ruesto en forma por hilatura, formacidn de pastillas, masti-
cado o mediante colada seguids dé fragmentacién.

12. Un procedimiento segin cualquiera de las Reivin

.
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dicaclones 9 y 10, caracterizado porque ls susiancia pulve

rulenta es puesta en Lorma por formacidén de pastilles, ex-
trugidn o granulacidne

13+« Un procedimiento geglin cumlquiera de las Rei-

vindleaclonos 1 o 12y crrnobonizode porquo ol produeto do
La olupn () ep dilwldo con wun waterial onbtnlitlosmonto
inomta.

14, Se reivindica por dltimo como objeto sobre el
gue ha de recaer la Patente de Invencibn que se solicita:
UN °ROCEDIMIENTO DE PREPARACION DE UN CATALIZADOR QUE CON-
TIENE MOLIBDERO Y HILRRO.

Todo ello conforme gqueda desérito ¥ reivindicado en
la »nresente memoria descriptiva que consta de diecinueve pé

ginas mecanografiadas.

Madrid 6 dc Febrero de 1.970

BERNARDO UNGRIA
P . p »
o ,
& Z
/s

N
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