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La presente invencidn se refiere a un procedimiento -
me jorado para producir Adcidos carboxflicos olefinicamente
insaturados a partir de los correspondientes aldehidaos in-
saturados, y a las composicionss de catalizador smpleadas
para el mismo. Mis especificamente, la presente invencidn
se refiere a un procedimiento en fase vapor para producir
dcido acrilico o 4dcido metacrilico a partir de acrolefna y
metacroleina, respectivamente, por oxidacidn de los aldehi
dos insaturados con oxfgeno molecular, opcionalmente en ==
presencia de vapor de agua, y en presencia de un cataliza-
dor de oxidacidn que tiene una de las fdrmulas empiricas -
siguientes:
A, Noa Ub SbC Xd Ye DF
en la que X puede ser unoc o mds de los elementos se
leccionados del grupo constituideo por pla
ta, magnesio, talic, y cadmioc; e Y puede
ser uno o mis de los elementos del grupo
constituido por manganeso, cobalto, niquel
cobre, hierro, estafio, cromo, titanio, -~
bismuto, arsénice, fdsforo, renio, y - =
zincs Yy

en la que el ndmerc de dtomos de cada elemento pre-
sente estd representado por a a f,

donde es un ndmero de 6 a 18,

o I

es un ndmero de 0,1 a 6,

es un ndmero de 0,1 a 6,

I lo

es un ndmero de 0,01 a 6,

es un ndmero de 0 a 63 y

- lo

es un ndmero que satisface los requeri-

mientos de valencia de los otros elemen—-
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tos presentes;

Moa Ub Gec Xd Ye Df
X es un miembro seleccionado del grupo ==
constituido por hierro, niquel, talio, -~
fdsforo, indio, bismuto y las tierras ra
ras; e Y es un miembro seleccionado del =~
grupo cobre, magnesio, manganeso, alumi--
nio, titanio, potasio, rubidio, cesio, ==~
niobio, tédntale, cromo, wolframio, uranio,
cobalto, plata, zinc, estafio, galio, arsg
nico y antimonio; vy

es de 6 a aproximadamente 183

=20 [}

es de 0,1 a aproximadamente 10j

es de 0,1 a aproximadamente 03

| [= T (o]

es de 0,1 a aproximadamente 53
es de 0 a aproximadamente 55 Yy

L4 i d )
es el nldmeroc de oxigenos requeridos pa-

-» 1o

ra satisfacer los requerimientos de valepn
cia de los otros elementos presentes;

Noa Vb UG Xd Ye Df
X es uno o mds de los elementos seleccio=-
nados del grupo constituido por renic y -
titanio; e
Y es uno o mds de los elementos seleccio-
nados del grupo constituide por manganeso,
hierro, cobre, estafio, zinc, aluminio, cg
balta, nfquel, fdsforo, cadmio, bismuto,
plata, niobio, arsénico, cromo, elementos
alcalinos y alcalinotérreos; vy

el ndmero de Atomos de cada elemento pre-
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sente estd representado por a a

[~
-

2 es un niimero de 6 a 183

b es un ndmerc de 0,1 a 103

c es un ndmero de 0,1 a 6;

d es un ndmero de 0,01 a 5;

e as un ndmero de 0 a 53 y

f es un ndmero que satisface los reque-

rimientos de valencia de los otros ele--
mentos presentes;
flo_ V_ W _ La
a b ¢ d f
X es uno o mds de los elementos seleccig

X 0
g

nados del grupe constituido por mangane-
so, hierro, cobre, zinc, aluminio, cobal
to, niquel, fdsforo, cadmio, bismuto, -—-
plata, niobio, arsénico, cromo, elementos
alcalinos y alcalinotérreos, y

el ndmero de &tomas de cada elemento prg

sente estd representado por a a f,

a es un nlmero de G a 183

b es un ndmero de 0,1 a 10;

c es un ndmerc de 0,1 a 63

d es un ndmeroc de 0,01 a 53

e es un nimero de 0 a 53 y

f es un ndmerc que satisface los rTeque-~

rimientos de valencia de los otros gle--

mentos presentes,

Catalizadores preferidos en las férmulas arriba indi

cadas son aquéllos en los que a estd comprendido entre 9 vy

15; b estd comprendido entre 0,5 y 5; ¢ estd comprendido -

entre 0,5 y 35 d estd comprendido entre 0,05 y 1; y e estd




10

15

20

5 20057

ioja nam.

comprendido entre D y l. Existe una excepcidn en los cata-
lizadores de la fdrmula A en que se prefiere gue b sea un
nimero comprendido entre 0,5 y 53 Yy © es un ndmero de 0,7
a 3.

En estos catalizadores, los elementos estdn presentes
en forma de sus dxidos o complejos dxidados.,. Ademds de los
ingredientes cataliticos activos, los catalizadores de la
invencidn pueden contener un material soporte. Materiales
soporte adecuados incluyen silice, aldmina, didxido de zir
conio, didxido de titanio, carburo de silicio, fosfato de
boro y andlogos. Materiales soporte preferidos son sflice
y alundum,.

Estos catalizadores son especialmente efectives para
preparar dcido acrilico a partir de acrolefna y para la pre
paracidn de dcido metacrilico a partir de metacrolefna. Los
catalizadores son también muy efectivos para reacciones de
oxidacidn tales como la oxidacidn de butadieno a anhidrido
meleico y la esterificacidn oxidante de aldehidos insatura
dos al correspondiente éster insaturado. Entre estas reac-
ciones, se prefiere la produccidn de 4cidos insaturados a
partir de los aldehidos insaturados correspondientes.

La oxidacidn de aldehidos insaturados para obtener el
dcido correspondiente es bien conocida en la técnica, Bdsi
camente, la invencidn, con respecto al procedimiento, con-
siste en el uso del nuevo catalizador dentro de los pardme
tros del procedimiento conocido en la técnica.

£l procedimiento conocido implica la puesta en contac
to del aldehido insaturado con oxigeno molecular en presen
cia de vapor de agua a una temperatura de aproximadamente

2009 a aproximadamente 5009, La proporcidn de las sustanciag
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reaccionantes puede variar ampliamente, empledndose normal
mente proporciones molares de oxfgeno molscular a aldehido
de aproximadamente 0,5 a aproximadamente 5, ELl oxigenc mo-
lecular se afiade del modo mds conveniente como aire. La --
cantidad de vapor de agua puede variar ampliamente desde =
la pequefia cantidad generada en la reaccidn hasta 20 o mis
moles de vapor de agua por mol de aldehido. En la prdctica
preferida de la invencidn, se afiaden de aproximadamente 1
a aproximadamente 10 moles de vapor de agua a la alimenta-
cidn de sustancia reaccionante por mol de aldehido emplea-
do.

La reaccidn puede llevarse a cabo en un reactor de le
cho fijo o de lecho fluido, o formas de los mismos, utili-
zando presién atmosférica, superatmosférica o subatmesféri
ca. E1 tiempo de contacto aparente puede variar considera-
blemente, empledndose normalmente tiempos de contacta que
van desde una fraccidn de sequndo hasta 20 seaundos o mds.

Utilizando el catalizador de la invencidn, se obtienen
rendimientos muy deseables de 4dcido insaturado a tenperaty
ras bajas con produccidn de poco o nada de 4cido acético.

Como se ha indicado arriba, se conocen catalizadores
muy similares a los catalizadores de la invencidn, véase,
por ejemplo, la Patente de los EE.UU. 3.567.773, y por tan
to, catalizadores de este tipo general pueden ser prepara-
dos fdcilwente por personas de experiencia ordinaria en la
técnica. As{ pues, la descripcidn amplia de la invencidn -
hace asequibles los catalizadores de la invencidn.

Normalmente, los catalizadores de la invencidn se pre
paran por mezclado de los ingredientes del catalizador en

las proporciones apropiadas en una mezcla acucsa, secado de
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la su5pensi6n acuosa espesa resultante, Yy calcinacidn del

producto. Los ingredientes utilizados en la preparacidn de
los catalizadores pueden ser los dxidos, halures, nitratos,
acetatos, u otras sales del compuesto particular afiadido.

S5i se utiliza un soporte, el material que constituye el sg
porte se incorpora usualmente en el catalizador junto con

los otros ingredientes. Después que los ingredientes del -
catalizador se han combinado para formar una suspensidn ==
acuosa espesa, dicha suspensidn se evapora a sequedad, Yy -
el sdlido seco obtenido se calienta en presencia de aire a
temperaturas comprendidas entre aproximadamente 2002 y - -
6009, Esta calcinacidn puede tener lugar fuera del reactor

catalftica, o bien se puede utilizar una activacidn jin si-

e ———

Son varias las preparaciones que pueden utilizarse pa
ra fabricar catalizadores deseables de la invencidn. Una -
preparacidn utilizada en los ejemplos se muestra en las ==
Realizaciones Especificas; pero no debe interpretarss que
el método de preparacifn se limite a la preparacidn descri
ta

Realizaciones Especificas

Preparacidn del Catalizador

E1 catalizador del Ejemplo Comparativo A-C y los cata
lizadores de los Ejemplos 1 a 23 que son representativos -
de la presente invencidn, se prepararon de acuerdo con el
procedimiento sigulente.,

Ejemnlo Comparative A

Catalizador NolZSbl U3 045,0

A 250 cmde agua destilada caliente se affadieron 6,54
g de metavanadato de amoniol, Después de aproximadamente 15
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minutos de calentamiento y agitacidn, el reactivo se disol
vid y se afiadieron 39,50 g de heptamolibdato de amonio a -
la solucidn, que se disolvieron también. Se afiadieron des-
puds 2,71 g de éxido de antimonio (Sb203). Se evapord la -
solucidn hasta casi sequedad con calentamiento y agitacidn
continuos, y el contenido se puso luego en una estufa de =
secado a 1102-1202durante 16 horas. El material seco se -
triturd y se molid hasta que pasd por un tamiz de 0,297 mm
de abertura de malla. Se empled una cantidad suficiente de
polve para recubrir esferas de alundum de 4,76 mm hasta --
conseguir un recubrimiento de 20% en peso sobre las esfe~=
ras. Las esferas recubiertas se secaron luego a 1l028-120¢C
durante 3 horas y se activaron despugs por tratamiento té;
mico a 3702C durante 2 horas,

Ejemplo 1

Catalizador m°125b1U3A90,5045,5

Se repitid el procedimiento del E jemplo Comparativo A
utilizando 6,37 g de metavanadato de amonio, 38,45 g de --
heptamolibdato de amonio y 1,51 g de acetato de plata, se-
guido por la adicidn de 2,64 g de dxido de antimonio = -
(sb,0.).

Ejemplo 2

Catalizador N0125b1V3N90,5045’5

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparative A
utilizando 6,48 g de metavanadato de amonioc, 39,13 g de --
heptamolibdato de amonioc y 1,98 g de acetato de magnesio,
seguido por la adicidn de 2,64 g de Sxido de antimonio.

Ejemplo 3

Catalizador m0125b1V3T10,2045,3

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparativo A
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utilizando 4,80 g de metavanadato de amonio, 22,0 g de —=-

heptamolibdato de amonio, y 1,04 g de acetato de talio, sg

guido por la adicidn de 2,02 g de dxido de antimonio.
Ejemplo 4

Catalizador ”0125b1V3C90,2045,2

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparativo A
utilizando 4,85 g de metavanadato de amonio, 29,27 g de --
heptamolibdato de amonic y 0,736 g de acetato de cadmio, =
seguido por la adicidn de 2,01 g de dxido de antimonio.

Ejemplo 5
Catalizador NOlZVlelNgU,Zodﬂ,Z

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparative A
utilizando 1,78 g de metavanadato de amonio, 32,23 g de —-
heptamolibdato de amonic y 0,65 g de acetato de magnesio,
seguido por la adicidn de 2,21 g de dxido de antimonio.

Ejemplo 6

Catalizador N°12V35b1A90,5””n,2045,5

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparativo A
utilizando 4,75 g de metavanadato de amonio, 28,65 g de --
heptamolibdato de amonio, 1,13 g de acetato ds plata y - -
0,66 g de acetato de manganeso, seguido por la adicidn de
1,97 g de dxido de antimonio.

Ejemplo 7

Catalizador molZVSSblCdG,ZCOU,lUAG,Z

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparativo A
utilizando 4,7% g de metavanadatc de amonio, 28,95 g de =~
heptamolibdato de amonio, 0,73 g de acetato de cadmio y --
0,34 g de acetato de cobalto, seguido por la adicidn de —-

1,99 g de éxido de antimonio.
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Ejemplo 8

Catalizador Mo,V Sb,Cdy Py 10,0,

Se repitid el procedimiento del Ejemplc Comparativo A
utilizando 4,79 g de metavanadato de amonio, 28,95 g de -
heptamolibdato de amonio, 0,73 g de acetato de cadmio y --
0,16 g de 4cido fosfdrico al 85%, seguido por la adicidn -
de 1,99 g de dxido de antimonio,

Ejemplo O

Catalizador NQlZUSSblTlU ZNlD l 46,6

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparativo A
utilizando 4,75 g de metavanadato de amonio, 28,66 g dg --
heptamolibdato de amonio, 1,03 g de acetato de talig, y --
0,39 g de nitrato de niquel hexahidrataao, seguido por la
adicidn de 1,97 g de dxido de antimonio,

Ejemplo Comparative B y Ejemplos 10 a 17

Se prepararon los catalizadores de los Ejemplos 10 a
17 y se compararon con la composicidn catalitica conocida
de la Patente de los EE.UU. N2 3,736.354 (Ejemplo B), para
la reaccidn de la oxidacidn de acroleina a 4cido acrflico.

E jemplo Comparativa B

Mo, Vqbe10,c o

A 250 emd de agua destilada caliente se afadieron 6,67
g de metavanadato de amonio. Despuds que este reactivo se
hubo disuelto caon calentamiento y agitacidn, se afiadieron
40,27 g de heptamolibdato de amonio y luege 1,99 g de Geﬂz.
La mezcla resultante se evapord hasta casi sequedad con ca
lentamiento y agitacidn continuados, y el contenido se pu~
s0 en una estufa de secado a 1202C durante 16 horas. El ma
terial secado se triturd y se molid hasta pasar por un ta-

miz de 0,297 mm de abertura de malla. Se empled una cantie-
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dad suficiente de polveo para recubrir esferas de alundum -
de 4,76 mm hasta conseguir un recubrimientc de 20% en peso
sobre las esferas. Las aesferas recubiertas se secaron des-
puds a 1209C durante 3 horas y luego se trataton térmica~-
mente durante 2 horas a 3702C,

Ejemplo 10

Mo, VsGeFey 104e 4

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparative B
utilizando 4,90 g de metavanadato de amonio, 29,54 g de -=-
heptamolibdato de amonio, 1,46 g de Sxido de germanio - -
(Geﬂz), seguido por 0,564 g de nitrato férrico nonahidrata
do, y se completd el catalizador como se ha descrito,

Ejemplo 11

Mo, VqGeNiy o046 3

Se repitid el procedimiento del Ejemplo B utilizando
6,55 g de metavanadato de amonio, 39,52 g de heptamolibda-
to de amonio, 1,95 g de dxido de germanio, y 2,71 g de ni-
trato de niquel hexahidratado, y se completd el cataliza--
dor como se ha descrita,

Ejemplo 12

Plo, Vsbe,Tly ,04c g

Se repitid el procedimiento del Ejemplo B utilizando
4,89 g de metavanadato de amonio, 29,56 g de heptamclibdato
de amonio, 1,46 g de dxido de germanio y 1,06 o de acstato
de talio, y se completd el catalizador como se ha descri=--
to.

Ejemplo 13

Mo, ,Y768:P0 1045.8

Se repitid el procedimiento del Ejemplo B utilizando

4,98 g de metavanadato de amonic, 30,10 g de heptamolibda-
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to de amonio, 1,48 g de 8xido de germanio y 0,163 g de =--
H.PO, al 85%, y se completd el catalizador como se ha des-
critao.

Ejemplo 14

Mo, Vsbe Ing 0,5 g

Se repitid el procedimiento del Ejemplo B utilizando
4,94 g de metavanadato de amonio, 29,81 g de heptamolibda-
to de amonio, 1,47 g de dxido de germanio, y 0,821 g de -~
acetato de indio, y se completd el catalizador como se ha
descrito,.

Ejemplo 15

0155681815 20,5 g

Se repitid el procedimiento del Ejemple B utilizando
4,89 g de metavanadato de amonio, 29,50 g de heptamolibda-
to de amonio, 1,46 g de dxido de germanio, y 0,65 g de dxi
do de bismuto, y el catalizador se completd como se ha deg
crito.
Ejemplo 16

Mo,y Vg6 TeRey o046 o

Se repitid el procedimiento del Ejemplo B utilizando
4,70 g de metavanadato de amonio, 28,36 g de heptamolibda=-
to de amonio, 1,40 g de dxido de germanio, y 2,58 g de tri
cloruro de tierras raras hexahidratado, y se completd el -
catalizador como se ha descrito., Si el cloruro de tierras
raras estuviese en forma de dxido, su andlisis arrojaria -
un 46,2% de Sxidos de tierras raras totales, del cual - -
CeQ, = 48,0%, La 0, = 33,0%, Nd203 = 13,04, Pr 0.. = 4,5%,

2°3 6 11
y otros S8xidas de tierras raras = 1,5%,
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Ejemplo 17

Mo, VqBe,Tly Cuy 10,5 g

Se repitid el procedimiento del Ejemplo B utilizando

4,87 g de metavanadato de amonio, 29,45 g de heptamolibda=-
to de amonio, 1,45 g de dxido de germanio, 1,06 g de aceta
to de talic, y 0,277 g de acetato cdprico, y se completd -
el catalizador como se ha descrito.

Ejemblo Comparativo C

Catalizador N012U3U1,20a7’l

A 250 cm® de agua destilada caliente se afiadieron = =

6,16 g de metavanadato de amonio. Después que este reacti-
vo se hubo disuelto con calentamiento y agitacidn, se afia-
dieron 5,84 g de metawolframato de amonio y 37,21 g de hep
tamolibdato de amonioc, que se disolvieron fdcilmente, La -
solucidn se evapord hasta casi sequedad con calentamiento
y agitacidn continuados, y el contenido se puso luego en -
una estufa de secado a aproximadamente 1208C durante 16 hg
ras., E1 material seco se triturd y se molid hasta pasar -~
por un tamiz de 0,297 mm de abertura de malla., Se empled -
una cantidad suficiente de polvo para recubrir esferas de
alundum de 4,76 mm hasta conseguir un 20% en peso de recu-
brimientc sobre las esferas. Las esferas recubiertas se sg
caron luego a 1209C durante 3 horas y después se activaron
por tratamiento térmico a 3709C durante 2 horas.

Ejemplo 18
Catalizadar NOIZUSUI,ZTlU,Soda,l

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparativo C
utilizando las mismas cantidades de los mismos reactivos,
seguidos por la adicidn de 5,22 g de una solucidn al 20% -

de cloruro titanoso, y el catalizador se completd como se
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ha descrito.

Ejemplg 19

0

Catalizador molZVSUl,ZReQLZ 47,8

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparative C
utilizando las mismas cantidades de los mismos reactivos,
seguidos por la adicidn de 0,542 g de perrenato de amonio,
y se completd el catalizador como se ha descrito.

Ejemplo 20

Catalizador H012U3U1,2L30,5047,8

Se repitid el procedimiento del Ejemplo Comparativa C
utilizando las mismas cantidades de los mismos reactivos -
seguidos por la adicidn de 1,43 g de dxido de lantano - =

(Lazoz) y se completd el catalizador como se ha descrito.

Ejemploc 21

Catalizador Ko C 0

127341 03 5695 1045

Se repitid el procedimiento de la Composicidn € utili
zando 4,44 g de metavanadato de amonio, 4,21 o de metawol-
framato de amonio, y 26,84 g de heptamolibdato de amonio,
seguido por la adicidn de 1,03 g de dxido de lantano y - =
0,315 g de acetato de cobalto, y se completo el cataliza—-

dor como se ha descrito,.

Ejemple 22

Catalizador NolZVEUl,2LaD,SCUD,2U48,D

Se repitid el procedimiento de la Composicidn C utili
zando 4,43 g de metavanadato de amonio, 4,20 o de metawol-
framato de amonio, 26,75 9 de heptamolibdato de amonia, 52
guido por la adicidn de 1,03 g de dxido de lantano y 0,50
g de acetato cdprico, y se completd el catalizader como se

ha descrito.
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Ejemplo 23

Catalizador m°12”3“1,zLaa,smnu,1°48,o

Se repitid el procedimiento de la Composicidn C utili
zando 4,45 g de metavanadato de amonic, 4,22 g de metawol-
framato de amonia, 26,85 g de heptamolibdato de amonio, sg
guido por la adicidn de 1,03 g de dxido de lantano, y 0,31
g de acetato de manganeso, Yy el catalizador se completd co
mo se ha descrito.

Los catalizadores preparados arriba se pusieron en un
reactor construido de tubo de acero inoxidable de 1,0 cm =
de didmetro interior, que tenfa una zona de reaccidn de ==
20 cmS. El reactor se calentd en un horno de lupias dividi
do. La alimentacidn al reactor era una mezcla de goroleina/
aire/Nz/vapor de agua en la relacidn molar de 1/8,5/2,5/6.
La reaccidn se condujo a la presidn atmosférica, y el tiem
po de contacto aparente fue de 2 segundos. lLas temperatu--
ras de reaccidn empleadas y las conversiones obtenidas se
resumen en las Tablas 1 a 3 en las que las conversiones in

dicadas se expresan en términos de las definiciones siguien

tes:
Moles de acroleina reaccionados
Porcentaje de Conversidn = x 100

Moles de acrolefna alimcntados

fMfoles de producto recupera-

Porcentaje de Rendimiento en= dos x 100
un Solo Paso " Malss de acrolefna alimenta-
dos

Moles de &cido acrilico recu-

perados x 100
Porcentaje de Selectividad =

floles de acrolefna reacciona~-
dos
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Las conversiones mejoradas de acrolefna en dcido acri
lico obtenidas con las composiciones catalfticas de la pre
sente invencidn son fdcilmente visibles por la comparacidn
directa de los Ejemplos 2-23 con los Ejemplos Comparativos
A a C gue representan composiciones de catalizador de la -
técnica anterior.

Utilizando los catalizadores de la presente invencidn,
se producen también anhidrido maleico, dcido metacrilico o

acrilatos, por reacciones de oxidacidn conocidas.
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- REIVINDICACIONES

Los puntos de invencién'propia ¥ nueva,que se pre-
sentan para que sean objeto de esta solicitud de Patente de
Invencidén en Espafia, por VEINTE afios, son los que Se reco-
gen en las reivindicaciones siguientes: -

l2,.~ Procedimiento para la obtencidn de 4cido acxi-
lico o 4cido metacrflico, gque comprende hacer reaccionar
acroleina o metacroleina con oxigeno molecular, opciongl-
mente en presencia de vapor de agua, & una temperatura de
aproximademente 2002 a aproximadamente 5009C, empleando wa |
composicién de catalizador que incluye wn complejo de 6xi-
do de molibdeno y vanadio y elementos adicionales y que co-
rresponde a la férmula empirica:

MoV, C XY .04

en donde C es wn elemento seleccionado del grupo que cons-
ta de antimonio, germenio o wolframio; X es wno o més de
los elementos seleccionados del grupo que consta de plata,
magnesio, talio, cadmio, hierro, niquel, fésforo, indio,
bismuto, lantano, renio, titanio y las tierras rarar; e Y
es uno o mis de los elementos seleccionados del grupo que
consta de manganeso, cobalto, niquel, cobre, hierro, esta-~
fio, cromo, titanio, bismuto, arsénico, fésforo, renio, zine,
magnesio, aluminio, niobio, téntelo, wolframio, uranio, pla
ta, galio, antomonio, cadmio, los elementos alcalinos y los
elementos alcalinotérreos; pero cuando C es antimonio, X

no hs de ser hierro, niquel, fésforo, indio, bismuto, re-
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1 nio, lantano, titanio o un elemento de las tierras raras;
~e Y no ha de ser magnesio, aluminio, nibio, téntalo, wol-
fremio, uranio, plata, gelio, entimonio, cadmio, un elemen-
t0 alecalino o um elemento alcalinotérreo; cuando C es ger-
5 manio, X no ha de ser plata, magnesio, lantano, cadmio, re-
nio o titanio; e Y no ha de ser niquel, hierro, bismuto,
fésforo, renio, cadmio o un elemento alcalinotérreo; cuen-
do C es wolframio, X no ha de ser plata, magnesio, talio,
cadmio, hierro, niquel, fésforo, indio, bismuto o wn ele-
10 mento de las tierras raras; e Y no ha de ser magnesio, es-
tafio, titenio, renio, téntalo, wolframio, uranio, galio o
entimonio; y en donde el ntmero de &tomos de cada elemento
presente viene representado por g a f; en donde g es un nu- |
mero de 6 a 18; b es wn nimero de 0,1 a 10; ¢ es un nimero |
15 de 0,1 a 6; 4 es wn nfmero de 0,01 a 5; e es wn nimero de
0 a 5; y £ es un nimerc que satisface los requisitos de va-
lencia de los otros elementos presentes, excepto en donde
X es antimonio, b es un ntmero de 0,1 a 6, d es un nimero
de 0,01 a 6 y ¢ es un nimero de 0 a 6, cuyo procedimiento
20 comprende combinar entre si los elementos del catalizador
en las proporciones indicadas de acuerdo con los valores
de los subindices g, b, ¢, &, & ¥ £ ¥ calcinar luego la
composicién as{ obtenida para formar dicho complejo de 6xi-~
do.
25 28,~ Procedimiento segin la reivindicacidén 12, en
el que se emplea una composicién de catalizador que respon-
de a la férmula:
Mo, Vy Sbg X3 Yo Of

en la que X puede ser uno o m4s de los elementos seleccio-

30 nados del grupo constitufdo por plata, magnesio, talio y

120578
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cadmio; e Y puede ser wmo o més de los elementos del grupo

estafio, cromo, titenio, bismuto, arsénico, fésforo, renio,
¥ zinc; y en la que el ndmero de 4tomos de cada elemento
presente se representa por z a £, donde g es un nimero de
6 a 18, b es wn nimero de 0,1 a 6, ¢ es un nimero de 0,1 a
6; 4 es un ndmero de 0,01 a 6, ¢ es un nlmero de 0 a 6; ¥
f es un ndmero que satisface los requerimientos de valen-
cia de los otros elementos presentes.

38,~ Procedimiento segin la reivindicacidn 12, en
el que se emplea una composicidén de catalizador que respon-—
de a la férmula:

Mo, V,, Ge, X Y, O

en 1la que X puede ser umo o mAs de los elementos seleccio-
nados del grupo constituido por hierro, niguel, talio, fés-
foro, indio, bismuto, y las tierras raras; e Y puede ser
uno o més de los elementos del grupo constituido por cobre,
estafio, cromo, mangeneso, magnesio, aluminio, titanio, ar-
sénico, niobio, t4ntalo, potasio, rubidio, cesio, wolframio,
uranio, cobalto, plata, galio, antimonio y zine; ¥ en la
que el nfmero de &Atomos de cada elemento presente se repre-
senta por g a £, donde g es wn ntimero de 6 2 18, b es un
nidnero de 0,1 a 10, ¢ es un ndmero de 0,1 a 6, 4 es wn nd-
mero de 0,01 a 5, ¢ es wn nimero de 0 a 5, ¥y £ es w ntme-
ro gue satisface los requérimientos de valencia de los otros
elementos presentes.

48,- Procedimiento segin la reivindicacidén 12, en
el que se emplea wma composicidn de catalizador que respon-
de g la férmula:

Moa Vb Wc Xd Ye 0f
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en la que X es uno o més de los elementos seleccionados
—del grupo constitufdo por renio y titanio; e ¥ es umo o
mis de los elementos seleccionados del grupo constituldo
por menganeso, hierro, cobre, estafio, zine, aluminio, co-
balto, nfquel, fésforo, cadmio, bismuto, plata, niobio, ar-
sénico, cromo, ¥y los elementos alcalinos y alcalinotérreos;
v en la que el ntmero de &tomos de cada elemento presente
se representa por a a £, donde g es un ntmero de 6 a 18, b
es un ntmero de 0,1 a 10, ¢ es un nimero de 0,1 a 6, d es
un ndmero de 0,01 a 5, ¢ es un nimero de 0 2 5, y £es wn
ntmero que satisface los requerimientos de valencia de los
otros elementos presentes.

8 o Procedimiento segin la reivindicacién 12, en
el que se emplea wma composicidén de catalizador que respon-
de a la férmula:

Mo, V, W, Lay Xy Op
en la que X es wo o mis de los elementos seleccionados del
grupo constitufdo por memganeso, hierro, cobre, zine, alu-
minio, cobalto, niquel, fésforo, cadmic, bismuto, plata,
niobio, arsénico, cromo, los elementos alcalinos y alcali-
notérreos, y donde el ntmero de &tomos de cada elemento
presente se represenia por g a f; donde g es wm nimero de
6 a 18, b es un némero de 0,1 a 10, ¢ es un ntmero de 0,1 a
6, 4 es wn ntmero de 0,01 a 5, e es un numero de 0 a 5, ¥
f es un nfmero que satigface los requerimientos de valencia
de los otros elementos presentes,

68,.~ Procedimiento segin la reivindicacién 12, en
el que se prepara 4cido acrilico a partir de acroleina.

78,~ "PROCEDIMIENTO PARA LA OBTENCION DE ACIIO
ACRITICO O ACIDO METACRILICO".
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Tal y como se ha descritor en la Memoria que ante-
cede y para los fines que se han especificado.

Esta Memoria consta de VEINTISEIS hojas escritas a
méquina por uma sola cara.

Madrid,

16.MAY 1978
P.A.
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