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Esta invencidn se refiere a un catalizador para la
produccidn de isopreno, Mds espec{ficamente, la invencidn ss
refiere a un catalizador para la produccién de isopreno me=
diante la reaccifn de iscbuti.enc con formaldehido, compren-
diendo dicho catalizador (1) idn plata, (2) 8xido de aluminio
y (3) 6xido de siliciac.

Para satisfacer la creciente demanda de isoprenc co-
mo material de partida para la produccidn de cauchos sinté-
ticos y similares, es conveniente producir fdcilmente isopre-
no de gran pureza, asi como con buen rendimiento. Para aste
fin, la produccidn directa (yprocedimiento de una sola etapa)
mediante la condensacidn de iscbutileno con furmaldehide, ha
sido recomendada por razones de la simplicidad de sus méto-
dus, y se ha informado acerca de varios catalizadores que in-
cluyen aldmina, sflice~allmina, fosfato de cadmio, 6xido de
plata, dcido fosférico-8xidos de cromo (o hidréxidas); dcido
fosférico~dxidos de manganeso (o hidréxidqs), Oxido de sili
cio=bxido de antimonio, d6xido de silicio-6xido de bismuto o
similares, como catalizadores para el proasdimiento en una so~
la etapa.

5in smbargo, estos conocidos tcatalizadores tienen
las siguientes desventajas:

(1) La conversidn de formaldehido ( es decir la pro-
porcidn de la cantidad de formaldenido que ha reaccionada en

relacién con la del formaldehfdo que se ha suministrada) no
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so dice necesariamente que sea suficicnte.

(2) La selectividad del formaldehido que ha rsac-
cionado, para el isopreno, no es tan alta.

(3) Como esos conocidos catalizadores se degradan
rdpidamente por los compuestos carbopados que se producen
inevitablements en la reaccidn de condensacidn, la conversidn
de formaldehido disminuye notablemente caon el transcurso del
tiempa de reaccidn. Por lo tanto, es necesario repetir sl
procedimiento ce regensracidn consistente en quemar laos caw-
talizadores para eliminar dichos compuestos carbonados, a
intervalos muy cortos.

(4) La actividad catalftica disminuye con la repe=
ticibn de los procedimientos de regeneracidén, debido a que
la rosistencia al calor del catalizador es bajs y, par lo
tanto, la duracidn del catalizador es corta.

Conciderando el ostado de la téecnica, los presente-
inventores han efcctuado una investigacién para establecer
un procedimiento ventajoso para la producecidén industrial de
isopreno mediante sl "procedimiento en una sola etapa'. En
el curso de la investigacidn, los presentes inventores han
encontrado, inesperadamente, que un catalizador sflido, que
comprende (1) ién plata (2) 6xido de aluminio y (3) 8xido de
silicio, que puede comprender, ademds, como cuarto ingradien-
te (o ingredientes), por lo menos un 8xida y/o idn de uno o

més elementos de transicibn, metales alcalinotérreocs, boro,
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talio, estafio, plomo y f&sforo, en ol que estos elementos
estdn presentes en proporciones espec{ficas, elimina las des-
ventajas anteriormente mencionadas.

Por lo tanto, el catalizador sdélido de la presente
invencidn proporcidmaisaprenc con un alto rendimiento. asi
como con una gran pureza, y el catalizador sdlido poses. una
buena resistencia al calor, y, por lo tanto, la duracién del
catalizador es muy laroga.

El objeto principal de la presente invencidn es

proporcionar un catalizador industrialmente utilizabld pa—-:

ra la produccidn de isopreno, que es capaz de p:oporcionarA

isopreno con alta puraza, asf como con alto rendlmlento, yAir
con un tiempo de duracién prolongado, 4

Un objeto adicional de la presente invehci6n ;s?
proporcionar un métudo industrialmente factibls, para la
produccién de isopreno, ompleando tal catalizador. _

El catalizador s6lido de la presente invahqiﬁn
puede ser praeparado por combinacidn o mgzclé de unicnmpﬁnsné
te de plata con un componente de aluminid y un componente 7
de silicio, y calcinacién de la mezcla rasultante.

Como componente do plata, ge pueden msncionar
él ifn comple jo de amoniacato de plata, al nitrato de
plata, el acetato de plata, el cianuro de plata, el care
bonato de plata, ol fluoruro de plata, gl clorurc de

plata, el sulfato de plata, ©etc. UDospuds de taodo ,
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se puede emplear cualguier compuesto de plata que pusda ser
convertido en ién plata por reaccidn o por calcinacién en
presencia de 6xido de silicio y/u éxido de aluminie. Sin
embargao, generalmente se prefiere sl ién comple jo de plata-
-ammnin.

E1 componente de silicio viene ilustrado por el O4xi-
do ds silicio {por ejemplo,xerogel de silice, hidrogel de s{=-
lice, sol de sf{lice, sf{lice cristalina o similares); sal del
4cido silfcico (por ejemplo, silicate potdsico, silicato s
dico o similares); halogenurc de silicio (por ejemplo, tetra=-
cloruro de silicio, tetrafluoruro de silicic o similares);
gster del dcido silfcico (por ejemplo, ortosilicato de te-
traetilo o similares); otros compuestos que son féacilmente
convertibles en diféxido de silicio por calcinacidn; minerales
arcilleosos gue contienen tales compuestos; o similares. El 6xiw
do de silicio que es uno de los constituyentes del presents
catalizador estd proferiblsmente, exento de dlcalis, especial-
mente de sodio. :Por lo tanto, como ién sddico, el ingrediente
alcalino no debe tener, preferiblemente, mds del 2% en peso
con relacidn al 6xido de silicio., Si el catalizador se ha de
preparar, por e¢jemplo, por el método del intercambio de iones,
gl cual se describe aqui en lo gue sigue con detalle , es oon-
veniente emplear un Xerogel de s{lice, El uso do un hidrogsel
de s{lice o de un hidrosol de sf{lice facilita el mezclado con

los ingredientes activos, proporcionando un catalizador més
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homogéneo.

Como componente de aluminio, se hace uso de compues
tos de aluminio que pueden ser convertidos ficilmente en &xi-
do de alumino por calcinacién o hidrdlisis, tales como nitra-
to de aluminio, clorurc de aluminio, poli(tloruro de aluminio),
sulfato de aluminio, fluoruro de aluminio, isopropéxido de alu-
minio, hidrdxido de aluminio, diversas formas de allimina (por
ejemplo xerogel de allmina, hidrogel de aldmina, hidrosol de
allmina, aldmina cristalina) etc.

También as posible utilizar un compuesto que contep
ge dos o mds elementos gua han de estar contenidos en el catali
zador considerado, Tal compuesto puede ser ilustrado por el
aluminato de plata, que es un compuesto de aluminio y plata,

o por 8l silicate de aluminio, que es un compuesto de aluminio
y silicio,.

Esos tres componentes se combinan por mezcla o reac-

cibén entre s, de acuerdo con los maedios en sl conocidus, por

ejemplo, por el método que comprende mezelar uha solueidn acuo-
sa o una solucidn acuosa coloidal de dicho componente de silici
con una solucidn acuosa dal componente de plata y una solucidn
acuosa o una solucifn acusdsa coloidal dal componente ce alumi-
nio y, seguidamente, hacer que la mezcla - experimente una geli=
ficacidn o una precipitacidn con un 4lcali o con un édcidoj por
el método en el que miembros insolubles en agua de dichos compg

nentes se sumergen en componontes solubles en agua o se someten
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a un intercambio con estos (ltimos; o por los métodos de mezcla

mecidnico-quimica, que implican el uso de una amasadora, un mo-

lino de bolas u otro equipo.
Esta mozcla o composicidn se

quier sucesidn deseada, pero en el caso

puede ejecutar en cual=-

de gue se emplee el mé-

tado de intercambio ds iones, por ejemplo, es preferible afia-

dir el ién pglata en (ltimo lugar.,

Cuando se emplea un componente de silicio distinto

del 6xido de silicio o, alternativaments, cuando se utilizan

un compenente de aluminio cistinto -del éxido de alumino, se

recomienda que los materiales combinados de laos dos componen=

tes vayan sequidos 2o0r una hidrdlieis con una salucidn acuosa .

I

de dcido mineral (por sjemplo 4cido clorhidrico, dcido sulfd-. -

rico o similares) y/o por un caluntamiento en presenciarde3ox§f;-

geno.

tes del catalizador de esta invencidn, por ejemplo,"los'iones?;;

nitrato y clore, asi como el Ilcali, el
zadas en al mdtodo Je gelificacidn o de
todas ellas prefariblemente, por lavado

métodog. Un calentamiento es uno de los

Lus sustaicias distintas de los miembros-constitupen-

fcido o su sal, utili- "

hidrélisis, se eliminan’
P } b

con agua o por otros -

métodos para eliminar.

estas impurezas, indeseables por descomposicién o sublimacién.

En el catalizador de scuerdo con osta invencidn,:la

proporcidn atdmica (la proporcidn del ndmero de Atomos) de alu-

minio a plata es de anroximadamente 1/10 hasta aproximadamente
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30/L vy, preferiblemente, de aproximadamente 1/3 hasta aproxima-
damente 20/1.

La proporcién en peso de Oxido de aluminio a 6xido
de silicio es de aproximadamente 1/5000 hasta aproximadamente
2/1 y, preferiblemente, desde aproximadaments 1/1000 hasta
aproximadamente 1/1.

Los componentes asi combinados se calciman, a conti=-
nuacifn, a una temperatura comprendida en el margen de desde
aproximadamente 1002C hasta aproxinadamente 1,4D02C, mds venta~
Jjosamente desde aproximzdamente 3002C hasta aproximadamente

9p04eC. El método de calcinacidn se realiza, usualmente, sn pre-

sencia de aire, de gases inertes (por ejemplo nitrégeno, didxi- .

do ds carbono, etc.), de oxigeno, de hidrégeno, de vapor de
agita 0 de una mezcla de los mismos, La presencia de vapor de
agua de como resultado una activacidn mds eficaz y permite sl
uso de temperaturas de activacidén menores. El tiempo da calci-
nacién es de aproximadamente 1 a aproximadamente 24 horas, proe-
feriblemente, de aproximadamente 2 a aproximadaments 10 horas.
Como 1z reaccidn de condensacifn para producir isopreno a par-

tir de isobutileno y formaldehido se realiza, usualmente, a

4

TN R R L TR Ty

una temperatura mayor de unos 180¢C, no es necesariaments esen-

cial efectuar el método de calcinacidn antes de utilizarlo en
la resaccién,
El catalizador sélido asi obtenido comprende idn

plata, &xido de aluminio y un componente de silicio,



£n el caso de que sc utilice ¢l precente cataliza-
dor s8lido on la reaccidn para la produccidn de isopreno a

partir de iscbutileno y formaluchido, se pucde considerar lo
siquiente. £1 idén plata actla como un dcido débil, proporcio-

néndo un punto de actividad gera el isobutileno, que es una

[S2}

base ddbil, y ¢l idn .lata avecta wrincipalmente al rendimien=
to de isopreno. £1 idn plata cowo tal, es tan térmicamente
inestable nque debe ser soportado sobre un soporte, tal como
6xido de silicie. 3in embarqo, en la mezcla de idén plata y

10 de Gxido de silicio, la estabilidad del ién plata es todavia
baja y el i6n nlata se reduce ficilmente a plata metdlica en
el curso de la rsaccién, Ademds, el idn plata tiepde a conver-
tirse en 6xidos, tales como 6xido de nlata, por secado, ca- |
lontamiento, etc, £n sstas condiciones, el idn plata resul-

15 ' ta extremadamente estable en presencia de 6xido de aluminio,
Por lo tanto, incluso si un sistema coio éste se calienta
hasta 800<C por ejem.lo, el idn plata no se transforma o des-
compone en 8xido de nlata o plata metdlica, Se ha ancontradox
que el ién plata no se reducird ni siquiera durante el curso -

0 de la reaccidn,

. El catalizador sélido de la prosente inveneidn pusde
comprencer, adends, comu cuarto ingrediente o ingredientes, el
dxido y/o ién da unu o wfs - lomentos scloccionados del grupo
consistente an losalementos de transicién (por sjemplo, croma,

25 hierro, cobalto, nfquel, cobre, molibdeno, wolframio, cineg,

20.4.75 - 9 -
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circonio, lantano, cesio, titanic),metales alcalinotérreos
(por ejemplo berilieo, magnesio, calcio, estroncio, bario),
boro, talio, estafio, plomo y fdsforoc. La incorporacién del
cuarto ingrediente o ingredientes, no solamente estabiliza
adicionalments el idn plata, sino que conduce a mejoras de
la resistencia al calor del catalizador y a una prolongada
vida en servicio del catalizador.

El cuarto ingrediénta o ingredientes anteriormente
mencionados, pueden ser incorporados en el catalizador consi-
derado, en diversas formas, las cuales pueden ser convertidas
fécilmente en i8n y/u &xide por calentamiento o hidrélisis,
por ejemplo, en forma de nitrato, cloruro, sulfato, sal de
dcido orgédnico, sal de amonio o similares, del correspondien=
te elemanto o elementos. La proporcidn an peso del slemento
o elementos del cuarto ingredisnte o ingredientes, con rela-
cidn al éxido de silicio, puede variar en un amplio margen,
no sisndo gensralmente mayor de aproximadamente un 20% en pe=-
so o, preferiblements, no mayor de un 10% en peso. Estos cuarw
tos ingredientes se afaden, usualmente,‘al catalizador sflido
de la presente invencidn, antes de la calecinacién,

flediante la adicifn del cuarto ingredisnte o ingre~
dientes al catalizador, se puede aumentar mucho mds el rendi-
mientc de isopreno,

El métode para la produccidn de isopreno, en el gue

se emplea ol catalizsdor s6lido de la presente invencidn, se
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puede efectuar mediante la reaccidn de condensacidn entre

isobutileno y formaldehido,

El método en si pusde sor realizado de una manera
similar a un méiodo conocido para la condensecidn catalitica

de isobutileno y formaldehido.

A saber, la proporcién molar de isobutileno a for-
maldehido puede variarse de acuerdo con las condiciones de
la reacctién, pero se prefiere un exceso de isobutileno, por

ejemplo, mis de 3 moles de isobutileno por mol de formaldehi-

do.
Estos dos materiales de partida se hacen reaccionar

entre sf, preferiblemente en fase de vapor, a una temperatura

supsrior a 1802C, prefariblemente, dosde aproximadamente 2002C -

hasta aproximadamente 4G04C, en prescncia del catalizador de
1a‘presenta invencidn. 7
La reaccifn pusde realizarse bajo presifn atmosféri=-
ca, bajo una presidén ruducida o bajo una pres?én aumentada, ‘
pero, de un modo bastante ventajoso, bajo una prasiénflig@fa-'V
mente aumentada, cuando se toma on considerazcién el rendimien-
to de isoprena. La velocidad usual de la alimentacifn de gas
reaccionante (velocidad espacial) es de aproximadamente 1 mol/
hora/litro de catalizador hasta aproximadamente 1.000 molss/ho-
ra/litro de catalizador y, preferiblenente, de aproximadamente
10 moles/hora/litro de catalizador hasta aproximadamente 50D

moles/hora/litro de catalizador,
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Al efectuar el mftodo de la presents invencién,
se pueden afiadir al sistema de reaccidn, como diluyente de
los materiales de partida, algunos materiales gaseosos que
no perturban la reaccidn, Los materiales gaseosos inarteg
vienen ilustrados por el vapor de agua, el metanol, el ni-
trégeno gaseoso, 8l aire, el difxido de ca-bono, un hidro-
carburo paraffnice (por ejemplo, metano, etano, propano o
similares). Se desea, particularments, la presencia de va=
por de agua, para evitar que el catalizador experimente una
degradacidn brusca de su actividad, y para aumentar la sg=
lectividad del formaldehido que hz raaccionago a isopreno.
En este caso, la proporcidn en peso del agua a formaldehi~
do es, prazferiblemente, de aproximadamente 1/4 hasta aproxi-
madamente 20/1.

Como en la reaccidn anteriormente descrita, el ca=-
lor de reaccidn es de un orden comparativamente pequefio, no
se requiece especial cuidado en el control de la tempsratura
del lecho de catalizador. Por lo tanto, sirve bien para este
proplsito un reactor de tipo adiabdtico.

Cuando las actividades del catalizador sélido han
tescendido, al cabo ds un prolongado lapsa de tiempo de reacw
cién, en cuanto a conversién y selectividad, se regenara el
catalizador por calentamiento del catalizador a aproximadamene
te 300 haeta aproximadamente &002C, preferiblemente, a aproxi-

medamente 400 hasta 70020 an presencia de aire, oxfgeno o vae-
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] + ¥
por de agua, y puede ser aplicado de nuevo a la reaccion de

condensacidn.

La forma del catalizador puede variarss para adaptar-
la al reactor empleado.

Por sjemplo, el catalizador puede utilizarse en una
forma que pusda adaptarse a cualquiera de los reactores de t}-
po do lecho fijo, de lecho fluidizado, de lecho en movimiento -
y de lecho transportador.Por lo tanto, por ejemplao, utilizan-f
do sol de sf{lice c.mo componente de Oxido de silicio,ny una. -
técnica de sscado por pulverizacidn, se puede dar ﬁécilmahté;f

5 -

a la composicidn la forma de un catalizador para reactores de |

lecho fluidizado o ds lecho transportadaor. Un catalizadu; pa:é{

reactorss de lecho en movimiento o de lecho fija, Quadé,gbte:‘%,

nerse igualmente, con facilidad, utilizando sol,de sflice o™~

hidrogel de sflice como componente de 8xido de silidio;:y~uqé_é.

técnica de moldeo en himedao, (}
Cuando la reaccién se lleva a cabo en lechnsfijos,
es preferible instalar una pluralidad de reactares, da tal ma:
do gue la reaccidn y la regeneracidn del catallzador se puedan“
efectuar altermativamente. Ahora bien, se puede hacser usa da
un reactor de lecho fluidizado, de lecho en mOV1mlanto o da le-‘
cho transportador, que parmita la facil circulacidn. del catalx—
zador y requiera solamente un método de regeneracidn sencillo.ﬁf;r
€1 producto de reaccién bien se condensa o 88 absore

be en un disolvente adecuado, y se recupera por la destilacién:
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fraccionada en s{ conocida o por otros métodos convencionales.
E)l isabutileno y el formaldehido que no han reaccionado, se
pueden separar y recircular a la reaccidn ds condensacidn co-
mo matesriales de partida.
Por lo tanto, el isopreno se produce con una sleva-
da proporcidn de conversidén, as{ como con gran selectividad,
y el isopreno obtenido tisne la suprema pureza de més del 99%.
Los siquiontes ejemplos servirdn para ilustrar adi-
cionalmente el método de la presante invencidn, sin ninguna
intencidén de limitar a ellos el alcancz de la presents invens
cidn,

En estos sjemplos, la relacidén de ceonversidn, asi
como la sclectividad para el isopreno, so muestran en términos
de valor medio dentro del tiempo de reaccidn definido durante
el que se ha efectuado, Gramo o gramos, litro o litros, mili-
litro o mililitros y nillegquivalente o miliequivalentes son
abreviados, sencillamentc, como 9., l., ml., y meq., respecti-

vamente.

Ejemplo 1.

48 hidrolizé silicato sédico (Na20.n5102.xH20; 5102
2B-30%, Na,U 8-10%) con 4dcido sulfdrico y, seguidamente, se
L
lavd a fondo con agua para eliminar los ionos Na', A 333 g

del hidrogel de sflice asi obtenido (conteniendo 9,0% en pe-
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so de $5i02, basado en cl jeso en seco a 1109C) se afjadisron

50 ml de una solucidn «cuaosa del cloruro de aluminio (0,05

moles/1l). Mientras se amasaba la mczcla a fondo en una amasa-

dora automdtica, se aiiadieron 30 ml de una solucidn acuasa

de i6n complejo de plata~ammin (0,05 moles/l), que habia si-

do preparado por adicidn de amonfaco acuoso a una solucidn

acuosa da nitrato de plata. Ssguidamente, se afadid, adicio-

nalmente, una solucidn acuosa de cloruro aménico (2 moles/li-

tro), de modo que el gel que habfa sido convertido parcial-

mente en un sol, se ratituyd a su estado original de hidrogel.
Esto gel se socéd a 1l009C durante la nochs y @l Xeroe-

gel resultante se machacd y so tamizd hasta un tamaffo de aber= ‘

tura de malla de 1,68 a 0,595 mm. Esto xerogel se calecipé en

una mezcla de aire y vapor de aqua a 500¢C, durante 4 horas,

El catalizador as{ ebtenido ora de aspecto blanco y su diagra-

ma de difraccifn de rayos X no reveld ninguna presencia de

fxida de slata.

Dicz ml dol catalizador antorior se cargaron en un
reactor convencional de lecho fijo y, & la presidn atmﬁsféri-»r
ca y a 3u09C, se alimentd una solucidn acuosa al 40% de for- -
maldehido o isobuteno, a las velocidades de 3,22 g/hora y 0,30
moles/hora, respectivamente. La reaccidn se efectlo durante
4 horas.

£l producto de reaccidn de isopreno y el isaobuteno

que no habia reaccionado, se sesararon por enfriamiento con



mezcla de hielo seco y metanol, mientras gue el formaldehido
gue no habf{a reaccionado y otros componentes solubles en agua
fueron absorbidos con sgua.

El grado de reaccidn del formaldehido en el caso an-

5 terior fue del 904, y la selectividad para el isoprenoc fue del
Ejemplo 2.
10 Se triturd gel de silice granular (4rea superficial

sspecifica: 380 m2/q; didmetro de poro medic : 96 R ) hasta
un tamafio de abertura de malla de 1,68 2 0,811 mm, y 50 g del
gel triturado se sumergieron zn amoniaco acuaoso 3 N durante
24 horas, de modo que los protones presentes sabre la silice
15 fueron convertidos en iones NH4+. Sequidamente, se afiadieron
100 ml de iones comnlejos de amoniacato de plata (0,05 moles/l)
al gel, para intercambiar sl ifn NH4+ por AQ(NH3)2+- El gsl ds
sflice con iones Ag sa secé en aire y, seguidamente, se sumer-
. gié en 170 ml de nitrato de aluminio acuoso (0,03 moles/litro)
i20~ durante 24 horas, Seguidamente, el gel raesultante se secd a 1002C
V durante la noche y se calcind en una mezcla gaseosa de airs Yy
vapor tle angua a 5008C, durante 8 horas. Como en el caso del ca=-
talizador del ejemplo 1, esta composicidn catalizadora no mos=
trd presencia alguna de 8xido de plata. Cuando se realizd la

25 reaccién bajo las mismas condicionos que con el catalizador del

28.4.75 - 16 -
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ejemplo 1, la conversidn de formaldehido fue del 94% y la se-

lectividad para el isoprenoc fug el 7U0n.

Ejemplo 3.

A 200 ml de hidrossl de silice (concentraciéa de Siﬁz
20~21% an peso; pH : 3-4; didmetro de partfcula : 100-200 )
se afiadieron 4 ml de nitrato de aluminio (0,5 moles/l) y 20
ml de idn complejo de plata=-zmmin (0,1 moles/l), seguidas por
la adicidn de 2 moles/l de cloruro amdnico y amoniaco acuoso
3N. E1 gel resultante se secd = lU04C durante la noche y se
molid y tamizd hasta un margen de tamafios de malla 14 a 32,
Seguidamente, se calcind el gel molido on una corrients gaseo-
sa mixta de aire y vapor de aaua, a 7002C, durante 3 horas.
Exactamente igual que en el Ejemplo 1, nc habifa ninguna pra~:

sancia de fxido de plata que pudiera haberse formado, Cuando

se realizd la reaccidn, utilizando cl catalizador anterior, hajo

las condicionos expuestas en el ejemplo 1, la conversidn
de formaldehido fue del 93% y la selectividad para el isopre-

no fue del 69y,

Ejomplos 4 a 7

Se prepararon catalizawores de la misma mansra quae

en cl Ejemplo 3. Se realizd la misma rcaccidn, utilizando ca=

MDA e
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N
talizadores con diferentes cantidades de idn Ag vy Alza

3.

l.os resultados se muestran en la siquiente tabla.

£l resultado de la reaccién con el catalizador exento de

A1203, se muestra también,como testigo.

Ejemplo N2 Cantidad de Canzidad Porcentaje |[Porcenta-
Ag* (meq./g. de Al,0 de conver- |je de se-
e cataliza- (meq/g sidn lectivi-
dor) de catali-| (%) dad
zador) (%)
4 0,02 0,60 75 73
5 0,10 0,45 96 67
6 0,50 2,00 97 65
7 1,0 3,00 100 60
3" g, 05 0,15 93 69
Testigo
(%1) 0,05 0 58 59

*®l

formacidn parcial de éxiuo ce plata an €1,

Ejemplos & a 25

El catalizador tenfa un matiz pardo, debido a la

Al mismo hidrogel de sflice utilizado en sl Ejemplo

l, se afiadieron Ag+ ¥ Alzﬂs, de la misma manera que en el

Ejemplo 1, y, finalmente, se afiadid una solucidn acuocsa ‘de una
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de los cuartos ingredientes indicados en la siguiente tabla.

El gel resultante se secd y, scguidemente, se calcind a 7009C

durante 3 horas. Las cantidades de Cr, Fe, Lo, Ni, Cu,Zn, Zr,
La, Ca, fg, Ca. B, Tl, Sn, Pb, P, lio y W asi affadidos, como
éxidos, fueron invariablemente de 00,0001 moles/g de cataliza-
dor,
La reaccidn se realizd de la misma manera que en el
Ejemplo 1. Los resultados se exponen a continuacidn en la ta=
bla. '
Ejempld Una solucidn acuosa del aditivo
] - ) L
N Reactivo Loncentra frantidad Porcentaje | Porcenta=-
ulilizade pidn aiiadida de conver=~ | je ds am=-
en la pra [mwol/l) (ml/30g s8idn lactivis
paracidén sflica) dad
de la so-
lucidn
acuosa
8 (NHZ)20r04 0,05 60 86 78 ;
9 FeCl,.6H,0 o,1 30 93 63
10 Co(N03)2.6H20 0,1 30 92 70
11 Vi(NDS)z.GHZO 0,1 30 95 64
12 :u812.2H20 u,l 30 94 61
y 0glo ]
13 .n(No.J,)Z.SH2 31 30 91 71
14 zru(mu3)2.2H20 0,05 60 90 68
15 .a(NBz)S.éHZO 0,05 60 90 G9
- 189 -
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Ejemplo Una solucidn acuosa del aditivo

20

Ja)
ne Reactive |Concentra |Cantidad Porcentaja|Parcentaje
utilizado [cidn afiadida de conver-|da selactis
en la pre-|(mol/l) (ml/30q sidn vidad
paracidn sflice)
de la so-
lucidn
acuosa
16 Ce(CHSCDG)Zf
HZD 0,05 60 87 3
17 Mg (NOg ) o
GHzﬂ g,1 30 91 69
18 |CaCly.2H,0 0,1 30 97 67
19 HﬁaGZ g,1 30 96 64
20 TlNU3 0,025 120 88 71
21 SHC12.2H20 - 0,08 60 96 61
22 F’b(NUS)2 0,05 60 80 78
23 H3P04aq.(85ﬁ) 0,1 30 62 B4
24 {NH,) Fo,0z4.
4HZD 0,05 60 93 69
25 (NH, )y g4:,0,1
-SH?O a, 05 60 91 70
Ejemplo 26.
A 100 g de so0l de sflice (concentracién de Sid,: 30%

2:
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en paso; pH: 9,6; didmetro de particula: 130-140 E) sa afia=
dieron 60 ml de idn complejo de plata-ammin (0,05 moles/li-
tro) y 40 ml de cloruro de aluminie acuoso (0,1 moles/l), se-
guidos por la adicidén de 30 ml de cloruro de hierro acuoso
(0,1 moles/l) y 6 mi de 4cido fosférico acuoso (0,5 moles/l).
seguidamente, se afiadid mds amoniaco acuoso 3 N y el gel
resultante se molded en himedo en forma de grdnulos de apro-
ximadamante 3 mm x 3 um. Después de secar a 1002C, se calci-
naron los grdnulos en una corriente do aire a 8002C, durante
3 horas. Cuando la reaccidn se realizd con este catalizador,
bajo las mismas condiciones que en el ajemplo 1, la conver=
sidn de formaldehido fue del 886% y la sesloctividad de la reace

cibén para el isopreno fue del 70w,

La presents solicitud, que corresponde a,la presen- -

tada en Jap6n el 3 de Abril de 1974, bajo el nimero 38338/74

se acage a los boneficios del Artfcule 51 del vigente Estaﬁu-‘_

to sobre propicdad Industrial.

R TN USRI
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REIVINDICACIONES

Los puntos de invencidn. p¥épia y nueva que se
presentan para que sean objeto de esta solicitud de Pa-
tente de Invencién en Espafia, por VEINTE afios, son ios
gue se recogen en las reivindiceaciones siguientes:

18,« Un mdtodo mejorado para produéir.izopre-
no por condensacidn catalftica entre isobutilenoy -for-
meldehido, en el que la mejora comprende condenéa;‘iso-
butileno y formsldehido, a una temperatura superior a
1809C, empleando comd catalizador un cataliZaddr'éiiido
que comprende (1) 1dn plate, (2) dxido de alumiride-y (3)
éxido de silivio, ouya proporeidn atdmica de alumiﬁio a
rlata es de aproximademente 1/10 axaproximadamentgiéQ/l
¥y cuya proporeidn en peso de dxido de eluminio & éxido
de silicio es de aproximadamente 1/5000 a aproximadamen
te 2/1.

28,- Un método segin la reivindicacién 12, en
el que la proporcidn atdmica de aluminio a plata es
aproximadamente 1/3 a aproximadamente 20/1 y la propor-
cidn en peso de 6xido de aluminio a dxido de silicio es
aproximadamente 1/1000 a aproximadamente 2/1.,

- 00 -
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38.- Un método segin la reivindicacidn 18,
en el que el catalizador sélido comprende (1) ién pla
ta, (2) dxido de aluminio, (3) dxido de silicio y (4),
como cuarto ingrediente o ingredientes por lo menos ﬁn
éxido y/o idén de un elemento seleccionado del grupo
que consisie en elementos de transicidn, metales alca
linotérreos, boro, talio, estafio, plomo, y fdsforo,
cuya proporcidn dtomica de aluminio a plata es Qe-apro
ximedemente 1/10 & aproximadamente 30/1, cuya propor-
cidén en peso de 6xido de aluminio a dxido de silicio
es de aproximadamente 1/5000 a aproximaﬁamente'2/f y
cuya proporcidn en pess de elemento o elementoéidﬁ qi
cho ouarto ingrediente o ingredientes a dxido de sili-
cio, no es mayor de aproximadamente 1/5. s

48,~ Un método segin la reivindicacidn 38,
en el que la proporeidn en peso de elemento o éié@en—
tos del cuarto ingrediente o ingredientes & dxide ‘de
siliclo no es meyor de eproximademente 1/10. I

58,~ Un método mejorado para producir iso-
preno. '

Tal y como se ha descrito en la Memoria que
antecede, y para los fines que se han especificado.

._—_~?“-"\*"‘\—“-\~“§\\~\\‘\““*--N__________

- 23 -
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