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® pADCEDIMIENTD PARA LA REACTIVACION DE CATALIZAGORES DE
PLATH USALGS PARA OBTENER 0XIuG LE ETILENS LE acuzaun con
€L PROCELIRIENTO uE ﬂx&aﬂﬁlﬁm nxaas?a* '

Para pbiener gnide de shilsno por medio do oxide
clon da stileno con oxioons o sire oo omplezn setolizedos
res do plats, cuys abioncion as eonocida fdesds heooe suchos
tiompo y estaé davcrits en numerosas memsrias do patontas,
Toda unz soris do ianstelapionss a sconles industrial gata
le obisncian de axide de ehbilens Punoionen de acusrds con
a8l procodimlanto de los osstalizodaores de platss En sabta cg

so el etilens trsnsfiormatn, on un maberial portants improg

nade de plsts, con exicsnp so transforme en sy meyor pozhe

on oxide du etilenn, uns pscte consfiderable erde en una Teag
zion seeundsrin Sransfornandese on difwide do carbono y
SQliE.

En ol transcursoe del ticope oo hen dessrrollzde
los mas divorsos osbalizadores do plats,y concretaments don
ol objebs de sumsnbar lo seloctivided on relwcd#én con la
proferida Pormacion de oxide de otilenc y radustr la formg
cian de c&z y dal agua,

Al mumsntar los precics do las wmeterias primes y
al produpirss una escssoz ceda vez mayor de dstas, la payer
ssYsctividad de los sotalizadares ha ide aéqui:iendaruna

importaencis cada vez meyar. Asi so ha 1legedo en los Siiimss
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altos a dessrrollar cotaliradoras de plata cuya sslectivie
dad us do hasta el 758 do dxide de otilsny on comparscifn
con tipue més antiguos con splo 65 & 7UR de saxad&iviﬂad;
Esto tipu do catalizedores se describen por ejemplo-sn la
pUS 2 300 512 y 3w consiguen debide a gue sobre un matsrial
purtanto inarts; como por ejemplo #12ﬂ3; simultanzenants
con e plate se adicions 0,00035 e 0,0030 g de lonos aqui
valantss do potssio, rubidén y/o cesis por kg de catslizador
do solucion acuosa,

Par otra paric as también conocido gue Ine patse
1izadoros de plata pierdon selectividad con sl transcurso
del tiompe ¥ quo al cabo da algunpa:aﬂna‘da usp dsban ser
sustituldos por nuovos caotalizadores. Le sustitucidn de un
catalizador Fagotado® por obro nusva en instalacionue de
sscula Industrial prescindiende de lop costas dol meterial
~zaguiore un tiampo axtraordiner {amante prolongado ¥ una
intansidad de trsbajo considersble, produce adamas un deg
canso do proﬁucciﬁn y olovados costes, En consscushola o
plantes el problema de si os posible mojorar iﬁu-eatalizu~
doras sgobados an su selsctivided medlante un soncillo trg
tamiento pare aviter o retresar 1o mas posibls Ia sustitu~
cifn de un cotsllizador por otro nusvo, Hasta shors no se
hs tdado a vonpcor un procodimianto'de sats clase,

Todos los procedimientos descritos hasta ahurs;
inclulde el descrito en ol DOS 2 300 512, so rofieren & la
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ehtancion da—cakaiizadcé&a nuauus; we jorados,

Do petos procodimisntas conoeldas hasta shora oo
distingus sl procedimisnts conforms a le Inwencidn, fste
s refisre contretaments na o le obtencion de nueves colew
1lizadores, sino o1 sumente de acbivided de eetali:a@ax&a
torminedos y yo usados vy por ello desactivados al méags an
parte, vy ademis independientemente del método do obtencion.
tapocialnents ol nusvo procedimionta so refiers a lo reactl
vacisn de cstolizaderse enwsjecideos qus se ulilizan & eota-
la industrisl.

Se ha hellado shora gque 1z seleckividad do valow
£iz&dnra§-§guﬁadas so pusds molorar nuova y susbancialmon
ta graclas a que se traten con una selucidn de compuaation

da cesie y/o rubidic en un cicohol alifgtico con 1 & § dtow

nns de corbono y svantualmonta agua, no debiende robaser un

valor detorminada ls proporeids de agua de ls solucisn de
impragnacidn, Su selesctividad en Telecidn con e Formacion
praferida de oxido do stilens so incrementa por sl hechd
de qud 8o gosmeja o los catelizsdores frogscos de gran acti
widad moncionados el comionzo.

£l procediniants conforme a 1o Invencion purs la
reactivocidn do catalizedores portantes de plsts, sgotados

de sotiuidad reducida, para lz obteacion de oxldo de otils

no mediante ls transformacidn de ctilono con axigene molscular

o aire se caractsriza por el heche de que medisnts la impreg
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nacidn del satalizedor ussto con uns solucion 1mﬁtwgnanta;
que consta dao compuastos do cesio y/u rubidio un alcohol
aliftico con 1 o 6 atomos do carbono ¥ & lo eunp 0% de
paso da nqua; sal cono la svaporscion subsiguionts del a}
cohol y ousntualmenta dol agus ss gradis una concankraecion
do 1 & 1000 ppm do cssie y/o rubidio on ol catalizador,

L indicacian ssbro la goncentracisn del cesic
o rubidio on sl sabslizsdor solo se reflsre sl catigh de
tasio o rubidia; quadardds fuars da considaracion an asta
indicacidn ol anidn del compussto ubilizedo., R

Como compunstos de aaaiq ¢ rubidio entran por sjon
plo on consldorschin los nitratos, hidraxides, natbanatas;
aantataa; tloruros, bhromuros, ?o:niatuu; propionatos y oxg
latna; Ss emplean proforentomonte los aitrstos, Evidentom
menta el snién no as critico, sino que la resctivacidn es
producids por el catidn de ceais o Tubidip, Lomo compuastos
se amplean on nemoral salos o hidroxidos. El compuosts de
paste o rubidia respactivamenta estd disuclis gensrelmente
o primer lugar sn agus ¥ la salucidn acuosa obtunids we
introduce on ol alcohol elifdtico con 1 & 6 atomos d¢ cere
bong, resultondo una solucidn slara, Su smplee preforantee
monte antunnx;atanax, propagol o Isopropanol, sspocialmen
to motancl s cauwms do su punto da abullseldn bajo y da su
precie raducide, Es docisiva la parte de sgua de ls sclucién

de Imprognecidn preporada, No debe rabsssr sl 105 de lu
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selucion tobal., En ceso de quo sl compuestc de cesio © Tue
bidio empleado so disusliua on e} sloshsl elagidy pace ya
sin-sﬂiciéa de agua, 82 punde prasci;dir'taﬁaimsnta da) agus.
Porp muchas veces os necaseris lo ubilizooidon dol sgun -

s la quo sals lo correcponds ol pael de modiadera do lo di
soluycidn al propararse lz solucidn de impregnecifn: Cu ose
te caso se disuslve convenientoments el cﬁmguéats-éa-ﬁaaia
o do rubidio on la cantidsd de agua sinima nocesarla pars
;a disolucidn complets y ss diluye aaa-#aatu-ﬂleﬁthCan
1s contentrscidn de agus on la solucion do impregnacidn yo
proparada aicance un maximo da 10 de ﬁeaa; Sz prefiaora una
caﬁgﬁﬁﬁzacién:ﬁa agua da'a,z a 5%'éa‘a&§ﬁ; aepééféiménta si
8e-§mwiea,nitsatu e coslo o nitrate de 'rubidis, Lz concen-

tracian dol compucsto da cesic o de rubldic respsotivements

sn la solucidn Impregnanls vieno limitadé-par le solutitiidad

dek compussto y ho ss exltica, Peto penszolmente es convee
niento una cencentescion minims de 0,84 & do poso, Se he
mastrado espocislmente sdetusda una conconbracion de 0,05 o
8y4 % do poso, en velscién cen la solucifa total. Sin ombap
g0 a1 geadust la concentracién de ls solucion do improonae .
cidn sa rigo siempre por la concentrocién doseada do rubidio
o do casio en ol catalizador.

Un procediniento de esta nstursloze no ha sldo
conocide hasta shors ni he side dede a conacer per ol 0OS

2 300 592, £1 H0S 2 300 512 sblo onsalfia la ohtencidn do
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catalizadoras frescos y ssimismo es axelusivements adetuas
do pera ello. Prascindiends de estn se subrays &xplicitan@&
te #n 8l DO0S 2 300 512 gquo la plata y sl promotor deben llg
varsy al mismo tiompn o la substsnuls portadora. Hey qua

afwdir que sagin DOS 2 300 542, de acuerdo con ol astade

_recongcide de la técnica, oe utlliza agus como dizalvente

misntras sagin la invencién se mmplea un alcshol ali¥aticg
on casc neceseric o sl su dosma, con adicion de una cantie
dad do agus muy limitada, Ests modide ws critica pﬁi&ﬂa&
procediniento de acusrdo con sl fnvents. Le transfornacién
dal atflono on &xido de etilsnc disminuys, si se utilirsn
spluciones moramonte scupsas, hasta el 10 & 30% del wvalor
alcanzado antee dal tratamiente,

~ EX tratemiesnto del catalizedor agetads can la =y
lucidn’ tmpraynants conforms s la invencion se puad& u?saw
tuer de s menera mas soncills empapands @l catalizader agp
tado y vertiondo ls solucidn excedents, En instalscionss
grandes el tratamiontc eo efoctia madiante riego del reapw
tor cargado de cetelizador con ls solucicn de los compusbe
tos da cosin o rubidie, Tras la ssperacidn du lz soluclon
axcodanta se aliming sl alcohol - gua quada an ol catalie
zador y sventualments sl asgus medishte svaporacion - en caso
de qus #e desse modiente soplade adicidnal con nitrégenc,
ta tamparstura do susporacion no es critice, perc- genorale

monte no se alige muy por enclma dsl punto do shullicién
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dal aloohol smploosdo. 81 sz trabaja con pzesiﬁn nagativa;
stgin saa o} sploohol, e pusdo ofectusr la ovaporasifin a ls
temporatura amblente o por ejemplo a SORL, Paro oS mﬁa»annw
vanlente muches vecos slogir temporaturas supsrioras, por
siamplo onbtre S50 y 4800C, 5i se ubtilize metanol, elanol,
propanol D'iaﬂprﬁpaﬁql sa prefisre una gams de ﬁampe?atura
da 70 & 1209C, cspecislmonto se profisre una gams §g'§ﬁ a
1400C, También a ostas slovadas tomporefuras so pusds $rae—
tajor adicionsiwents con prosidn rsgative; Carsce de imper
tencic que oo svagoTs o no ol misme tismpo 8l agus ﬁa_x;i'.si:a'g
4e oventusnlmonts on la solucidn de impregnacison, L

" En una Porme do ajocucidn espesisiments proforids
de la Invonclon presenie es impragna-&i‘catalizaﬂnr zyotady
con une solucidn lmprognsnte gque ostd compuests de 9;2 a 5%
do posen, ﬁ;ﬂﬁ era;é% s peeo do nitrate de cosip o do ruble
dioy ¥ con un alochol alifitice con 1 e 3 4tomes ds carbono
¥ @ continuacidn se evepors ol asleshal a 78 - 1200C, prefg
rantemants a 90 —~1109£; evantualmente nisntras sg sopla
simultaneaments nitrdgeno, En oste csso so disualvs convow
niantonsnto ol nitreko de cesio o ol nibveto do nubidie en
1z cantided winima de agus necsseris pove la disclucidn cop
plets y o continuacion s diluye con tsnta;maﬁanul; staonol,
propanckt o iﬂﬂprapaﬁol; preforontanente mstanaik.qaa la copn
caﬁtxaaién-dg»agua de la solucifn da impregnacidn prapsro=

da aloance 0,2 a 5% do posos Lu cuncentrscion de nitrato de
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cesio o do nitrato de rubidio alcanza 0,05 a Of% de peso
an vrelacion con la solucion totsl, Como siempre, la concan
tracitn nagesaria de rubidio o da cesio on el catalizador
o8 tanmbién aqui da 1 s 1000 ppm, prefarentementa 3 a 500
ppn, ospocialmente 10 a 300 pgm{, y sa pusde graduar median
to la corvospondionte concontracion de solucitn impregassta,
Como se pusdd obsprver sn la tabla siqulenta, se
puads aumentar considorablomsnte la selectivided da un cetg
1irsdor agotmdo con actividad disminuids mediants ol tiew
tamionts conforma a le invanclon, aéamgu o duplics o tripli
ca 1s conversién total o montealendn la misma conversion se

puads bejar la temparatura do roaccion an 20 l~36naé'

Selactividad a Conusrsian total
2308C | s 2450C a 2208C
Antas del tratamionto 68-70% 4~5%

Después del tratamiento 73.78% 0 - 12 % & -~ 5%

“Eg e

La postbilidsd da poder haser dascender la tompe=
roturs do resccidn es otra ventsja del procedimients confox
me a la Invaaaién; puge disminuye la formacicn de productos
pocundarios Indsssablos - como pur~ajamﬁ1u Ci&, furqa&&ahid&
y acetaldehido = con la temparaturs. Se ubtiens un Gxids de
etileno mis puro} ademis se reduca éx peligre ds corroeidn,

£1 procsdimisnto conforme a ia fnvencion solo as
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Importante parn cobtalizadsres "ageobados™ cuys actividad on
sorvicio ha disminuido,

Otra ventaje del procedimiento conformo a iz inven
eidn conslste en quo se pusds sdeptar a ias neoasidades dal
szrvicie ;3@ cads rast. En muohus cosos GAYo o9 posible el
gombio dg ocatalizador con ol incremsnic del randimifonio oie
multdnen y del volumen tokal relscionado con squdl sfectuan
dpse geandos inversisnas al misng tilempoy puss har aidoe
dimsneionacns éam-siaém paqusfios loas aparates para I‘:si |uaTug
cion del calor y pare is renovscifin de ls mezola de Teaccidn
conaiderablemente mas rica on oxido de otileno ehuwsy Do
acuerdu con ol procedimiento conforme a la invencife madian
te una desificcifn exacta dal cesio o rubidic aplicede s@
puade graduar ol sumento justamente pusible o desoadn duol
yolunsn do produceion. '

Laos sjemplos siguientes selaren el procadiciento
conforms & iz invencidn, La duracisn de lng snsajos oo Aﬁa _
aiagiéa do manara que ng se ha podido sbssrvar nlinguna modi
ficgcion de los cesultados de los mlsmon, Lov roculiadss so
tan potids roproducir on un ensayo schalouisnte do larga dy
racidn te 200 horss, E1 andlisis dp los productos se efoctgn
por modio de la crometegrafis  con gases, Los dotes sobre
rendimients y eslectivided representan cade vez la modia ds
une soris de vorilass mediciones,

El moactor de onsayc comprands, como S puedg abser

3
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var en s Plgura, un tubo de roaceion 1 de acoro al oro-
nowvanadio con un dizsutre Interior de 30 mn y uns longle
tud de BOO ww, El tubs de rosceién se celienta por medis
da uns envoltura 2 rocorrida por acoite, antrando el zcael
te ualantaau en 3 on Ya envoltura y ssiisndg de &sta nusw
vamante por 4, La zona 5 dol tubo do rescoion 1 {longitud
500 me) ssta llens de “Rlo0x ¥ sirve para precslenter s)
ges da carga, La zons 6 (longitud 200 mm) del tube 1 cop
tiene sl catalizedor, £ gas de cargs entra » trovds da
1s tuberfs 7 an ol tubis do rasceidn 1 ¥ ssle do &L @ tng
vés da s tuber{s 8, Como inhibidor se morcla sl gas da car
gs 1 & 3 ppw de cloruro de vinilo C

La mozcola do gas smploada comprondliag

CZH‘ 258 S
ﬁﬂ‘é 50%
0y %
Cas 1narte(n2) 178

At

Ki] grz;ma de un catalizador do piat.g comarcial
(Partador o< Al Dy, contenids de plata ¥ ¥3%)y que se wtilf
zaba dasdy hace slets afios on uns dnstalacion @ oscala ine
dustrisl se Introdujeron an ol aparstn descrito y so somme
tiaron & onsayo bajo las sigulentos condiclonmat |
VYelocidad volumenetiempo 250/h
{ = Partas do volumen do gas/
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partos dg valumen del cstalizador, h)
Pregidn t atnmbsfors.
En astas condiciones Pus nmceserie una tompora-
turg da Zéﬁaﬁ; para obtensr ung cosversion tobal del 5%,
250 to salochividad alcanzo ol 70,58, '
Elsmplo 4
0.2 pramos de nitrabo de cesis {muy puzs) se
diggivieran eén 0,5 grameoe de esgua destilada, Permudio de
apitacisn de la solucicn obtenida on 100 o de metanol
255 {técnico) so loors una solueidn da impregnacifn, ’
70 gromos de catalizedor (comn ok e} sjemple comparstive
1) se iﬂtraéucan an uyn tubo uaztiﬁai da ?ﬁ'ﬁﬂfﬁ§j§h§h§ ¥
se visrte encima la solucidn do impregnecién, Le solucion
sxeatonte qua discurre en el sxiromn inferisr del tubo sa
280 recopio ¥y se introdujo nuevaments arriba, Do eata—ménara
se tratd cinco vapss on totel al scotalizador, gdedands
ﬁﬁ'ﬁi de la eolucidn de imprecnscién sn el cotaldzador,
£1 catslizador impregnade eo omod durante ¥ hora on ol at,
marin do secado s 110 o 1308£, Partiondn do 1a sentidad
265 apliceda de soluciSn de lmpregnacidn se calculo al conte-
mide de ossin del sotalizader trabade con agudlls on
200 ppmy,
EX aatalizaﬁgr imprognade do osto monera 58 Pl
sg on contackto com el pos en 8l gpsvets de onsayo descrite

270 an las mismag condiclonge que en gl ojomplo comparabtive 1,1
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280

28%

250

2%

Yolocidad valumen/tismpo 258/h
Prasifn ¥ atmosfora
Tomporatura 24098

fon una convorsisn del 7% Xs soloctividad alecanzd 755, Si
g2 baja lo tomporatura hesta zsmc,; sa obtione une Sow
loctividad de 77% con un convsrsion del &4,

€ femplo comporat 23 | '

Se ropitid =l onsayo del sjomplo 2, con la diforonnie do

que no 8o disoiwio cosio on el mebtannl,

Valooidgd voloumen/tismpn 250/h
Prasion 1 stmisfora
Temparatura 24000

Ls sslectividad alcenzé 71 con una conversidn de 5P,
Elgmplo 2 = 168 L
Todgs loe ejomplos se ofostusron spoyandoss on el ejonple
4, Sin ombargo es sligisron las condicionas de resccidn a
1= manora como s pusde chsevvar sr Iu tobla 1,
Elemnlo 17: '
Se mpiti& al shsayo conformg al wjomploe t; con la diferen
via de gus s utilizd etenol en luger de metanol, Ademés
Is temporstura do xﬁawién Pus 2400C ¥ 1a concsntrauin
da cesio BO ppw.
Valooidad volumen/tisep 250/h
prosion - 4 stodefers

Tomparatura ' Z2408C



Con una conversion del 5% la sslsctividad alcanzo 76%.

Sa pepitic sl enssyo dol sjomple 1; con la diferencis dé
qug 88 tomd ngus en lugsr de mobantl.

300 £} cotalizador tratade con ssba solucion Ceama
ent 81 ejemplo comparativo 1) produjc a 24880 unz convole
sion do solo 0,8 %. Por consipuiente en camyaracian con
gl catalizaéua no Lrobado ngual astas muy daBado y no es

apto pars la produccifn de dxide de sbileno.
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B;ﬂﬁi gramos da hidrexida de c;sia (ﬁaﬂﬁwﬂza} se-disalvig,
rore on 045 g do aguo destilada, y podiants la moeolo agle
tanda do ls solucidn obtenids an 180 ¢~ de mebasol {toen,)
88 prspaéa ana solucidn de impregnacidn, 70 gramon de caw
335 talizador (coms sn el gjemplo comparstive é} s Introduce
on un tubs verticel do 20 mm de dlametro y so wlgaﬁé;enq;
ma Y5 solucion de impregnacidn, La solucion axcedahgs qué
discurre on el extremo inferior del tubo se recoge y s £1 4
tis nusvemente arribs, Do ssta mencras e trate cinco #&caé
340_ . en conjunts el cetalizader, quedanda 16 nl de iz salucidn
de imprognacion en ol ceta&izadﬂf;'ﬂi gatalizadngfigpzegu
nodo 88 seca durante ung hore a 110 & 13000 on ai aémariu
sucador, Partisnds da la cantided do solucion dafimyrEQQQ,
cion aplicada s¢ calculs o} contenide de caaia»déx'uataxi
45 zadar; tratade de scste modo en 110 ppm,

EY cotolizador impragnade de gste medo sefintzg
dute en el pparatoc desoritc antericrments ¥ o una ﬁempeggﬁ
turs do 23&92; una preoitn do 1 atmdsPere y una velogidad
volunanet lempe de 250/h{= partes do uslumon de ges por pap

359 tss do unlumen del catalizadpr mol.h) so pone en contaoto
con la mezcls ds gos,
Ss obtisno una convargicén dal 5% y una ssloctividad de 76,
£lomsic 19

A partir de 0,504 gramos do parboneto do cesio
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y 400 emz'da matanal sag prepara ung solucitn do impregna

cion,

£l procoso restante tilens lugar de manars analnga & la dél

ejompla 18, El contonide de cosio dol catalizador imprage

nado alcanza 100 pphm,

Con aste catalizador se obtisono, da manora ané&uga g lo

que suceds on ol sjemplo 18, 2 una tamparatura do ?33&6

una canversion de 5,5% y una seloctivided do 76*.

Ejomplo 20

La realizacion tiens luger como an ol ejamplg 18, paro com -

un; solucion do impragnacién gus conbia de 0,0324 gramos

do scotato do casio, 0,5 gramos éa agus dastiladi y 100

cma da motanol., E1 cotalizador impregnadt contiene 80 ppm

de cesia, o

A una temporatura de 2308C se obtisne uns conversian de

6% y una selectividad du 75,5%.
REIVIRNDIECEACIONES

SELLLALLERCIONES,

4)¢ Procedimiento para la reactivacion de cabae

lizedoras portantes de plota con disminucton de actividad
para la obtencifn do oxido do stileno madisnts la tranpe
tormacion do etileno con oxigeno melecular o sire, carace
terizado por al hechs de que impragnesdo el catalizador -

usado ton una soluciGn impregnante, que comprends compues
tos du coslo v/o rubidiv, un aloohpl alifatico con 1 & 6

atomgs de carbono y & lo sumo 10% de paso de agus, asi,
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como medisnte sveporscion cubsigulente dol alechul y sven
tuaiosnte dol agua se gradis uns comconiraeicn do ¥ &
iaan ppm do cesic y/o rubidis dn ol catslizador,

2}. Procedimiante pers mejorsr la sctividad de
catnlizadores de plata usades, para la pbtsncifn do axido
do gitilgne mediante t:ana?aﬁmacién de etilenn con .oxigane
molscylar o airs, caractorizatdo por sl hacho de .;qaa sl o8
talizador usado se imprsong con una solucion defimpragqg
c:%;%n; qus comprands
P 8,2 a2 8§ % do poeo do agua; -

2. 0,85 = 0,4 % de pesc de nitrets de cesis o ruhiﬁiﬁ,

y | -

3, uh aloshol elifafico cor 1 a 3 étﬁﬁna do garbano

¥ & continugcion ss svapora el slcohol s 70 = 126&6, aven
*auaimama gon soplado simultdnos de nlbrogeno.

3}, Procadimisnto aegt.m reivindicacion 1, garag
tarizado por 8l hecho de quo sz ubilizg motanol tomo al—~
cgkhul. .

4), Prpcedimisnte segin raivindicacisn 2, varsp
torizsde por ¢l hacho de que e wutiliza motanol como ale
cohol.

5). ?rocsdimiénta sagiin reivindicacion 1; carag
tapizedo por el hecho do gque se roguls une concontracidn
ds 3 = 500 ppm da cesis v/o !ﬁhidiﬂrﬁﬂ el catalizador,

6). Procedimiente seglin roivindicscign 1, carag
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torizado por ol hoche do qus sa ragule una coneantracibn
do 40 & 300 ppm do cesio y/o de rubidin on el catalizafler.

7). Procedimiento seodn reivindicacion 2; carag
terizade por ol hecho do que se regula uvoa concentracion
dd 3 o 500 ppm do cesio y/o rubidio en ol nataiizaqor.

8). Procadimicnto segin reivindicacidn 2, caw
rectorizedo por al hecho do gque se reguls une concantraw
eidn da 10 8 300 ppm do cosio y/o rubidis “an el catali-
zador,
: ), ¥ PROCEGIMIENTOD PARA LA REACYIVACION DE CA
TALIZAGORES LE PLATA USALUS PARA DBT ERER ﬁxi&n Uﬁ' ﬁilLEﬁﬂ
b ACUERUG CON EL PROCEVIMIENTD wE OXILACIDN GIRECTAM,

" £eta Momoria consta de 18 h&ienifau‘édas y mg

ganagratisdas por un solo lade de‘au& CoTas,

Naddid, 26 de Abril de 1978

Q/‘\_
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