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1

Opfindelsen angir en fremgangsmade til fremstil-
ling af en p& siliciumoxid afsat chromoxid-holdig ethylen-
polymerisations-katalysator ved dannelse af en siliciumoxid-
hydrogel, hvorfra fjernes ugnskede ioner, hvorpa vand fjer-
nes enten ved ekstraktion med en organisk oxygenforbindel-
se, der er i det mindste delvis blandbar med vand, eller
ved azeotrop destillation i blanding med en sddan organisk
oxygenforbindelse, hvorefter ethvert overskud af organisk
oxygenforbindelse fjernes, og der udglgdes til aktivering
efter tilsetning af chromoxid eller en chromforbindelse,
der kan udglgdes dertil. Herved fjernes vand fra en hydro-
gel, og der fremstilles en tgrret porgs katalysatorbarer,
p& hvilken er afsat en chromoxidholdig katalysator til brug

ved fremstiilingen af ethylenpolymere.

Fremstillingen af chromholdige polymerisations-
katalysatorer understgttet pd substrater fremstillet ud
fra hydrogeler er velkendt. Fremstillingen af hydrogeler
og fjernelsen af vand derfra til dannelse af disse substra-
ter er beskrevet mange steder. Impra&gneringen af polymeri=-
sationskatalysatorer pa understgttende substrater er ogsé
velkendt. Hidtil har fremstillingen af chromholdige kata-
lysatorer impragneret pd barere til brug ved polymerisa-
tion af ethylenpolymere dog ikke vist sig at fgre til
polymere med et s& hgjt smelteindeks som 6,6.

Fra tysk offentligggrelsesskrift nr. 2.422.064

kendes sdledes en fremgangsmide til fremstilling af en p&
siliciumoxid afsat chromoxidkatalysator til olefinpoly-
merisation ved inkorporering af en chromforbindelse, hvor
i det mindste en del af chromet er hexavalent, og som
gennemfgres ved, at chromet indarbejdes i kiselsyrebareren,
medens denne endnu foreligger i form af en hydrogel. Den-
ne zldes, og alkalimetalioner fjernes derfra, og hydro-
gelen overfgres til en xerogel ved behandling med en vand-
oplgselig organisk oxygenforbindelse under fjernelse af
vand derfra efterfulgt af opvarmning af den opst&ede mas-

se til omdannelse af chrom til chromoxid. Som organisk
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oxygenholdig forbindelse navnes ethylacetat og acetone.
De herved opniede katalysatorer lader dog stadig noget
tilbage at ¢gnske, idet de ved ethylenpolymerisation gi-
ver,polymerisater med et lavere smelteindeks pd 5,5.

I USA patentskrift nr. 3.980.249 beskrives ogsa
en fremgangsmidde til fremstilling af en xerogel, der anven-
des som katalysatorbarer ved ethylenpolymerisation. Ved
denne fremgangsmdde f&s en barer med store porer ved de-
hydratisering af hydrogelen under anvendelse af ethvert op-
lgsningsmiddel, i hvilket vand er delvis oplgseligt, som
dehydratiserendé behandlingsmiddel. Det har dog senere vist
sig, at det anvendte oplgsningsmiddel ved en s8dan behand-
ling af hydrogelbazrere til fjernelse af vand derfra tyde-
ligt pavirker smelteindekset hos den ved polymerisations-
reaktionen fremstillede polymer, hvor der anvendes en ka-
talysator understgttet pa en barer fremstillet ud fra hydro-
gelen.

Us-patentskrift nr. 3.890.249 beskriver, hvorle-
des pentanol-2, 2-methyl-propanol-1, 2-methyl-butanol-3,
butanol-1l, pentanol-3, isobutanol og lignende kan anven-
des som opl¢sningsmiddé1 ved omdannelsen af en hydrogel til
en.xérogel under fremstilling af en katalysator, som er vel-
egnet til brug ved de forskellige typer olefinpolymerisa-
tion. Imidlertid har det nu vist sig, at man ikke kan
anvende en hvilken som helst aliphatisk alkohol som oplgs-—
nin§smiddel til fjernelse af vand fra en hydrogel ved frem-—
bringelsen af en katalysator til specifik brug ved poly-
merisation af ethylen, og narvarende opfindelse bygger pa
erkendelsen af, at anvendelsen af ganske bestemte alipha-
tiske alkoholer tillader frembringelse af en ethylenpoly-
merisationskatalysator, som ved forsgg har vist sig effek-
tiv til frembriﬁgelse af ethylenpolymere med et smelte-
indeks p& 6,6 eller derover. Den foreliggende opfindelse
skal saledes ses specielt i tilvejebringelsen af en kata-
lysator beregnet til anvendelse ved polymerisation af
ethylenpolymere med hgjere smelteindeks end hidtil muligt.
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Af de data, som er anfgrt nedenfor i beskrivelsen
i tabellerne IA og IB ses, at der er afprgvet sytten for-
skellige oplgsningsmidler til fjernelse af vand fra en
hydrogel ved fremstillingen af en ethylenpolymerisations-
katalysator. Ud af disse sytten oplgsningsmidler, som har
varet anvendt bidde ved azeotrop destillation og ved kon-
tinuerlig ekstraktion, har kun fem specifikke aliphatiske
alkoholer vist sig at give de med den foreliggende opfin-
delse tilsigtede sarlige resultater i henseende til at
tilvejebringe en katalysator, som kan anvendes ved ethylen-
polymerisation under fremstilling af en polymer med et
smelteindeks p& over 6,6. Alle disse fem alkoholer er anfgrt
i den kendetegnende del af krav 1. Herudover, har 2-penta-
nol, der er omtalt i US-patentskrift nr. 3.890.249, ved om-
dannelse af en hydrogel til en xerogel vist sig at give sam-
me fordel ved denne fremgangsmide, men dette fremgdr ikke
af Us-patentskriftet.

Det skal i denne sammenhang bem®rkes, at ved den
nu foretagne afprgvning af aliphatiske alkoholer til den
foreliggende opfindelses formdl kan man ikke drage nogen
systematisk konklusion i retning af, hvilke specifikke
alkoholer og tilsvarende oxygenholdige organiske forbin-
delser, man kan anvende, og derfor er der da heller ikke
anfgrt nogen generisk formel for sidanne oxygenholdige or-
ganiske forbindelser i kravets kendetegnende del. En fag-
mand kan nemlig ikke p& forh&nd danne sig et fornuftigt
billede af, hvilke blandt disse forbindelser, man kan pa-
regne, vil vise anvendelighed ved en sddan fremgangsmade.
Dette ses f.eks. af, at selv s& nart beslagtede forbindel-
ser som 3-methyl-l-butanol og 2-methyl-l-butanol udviser
helt forskellige egenskaber, idet fgrstnavnte er velegnet
til den foreliggende opfindelses formdl, hvorimod sidst-
nevnte er uanvendelig ved fremgangsmiden ifplge opfindel-
sen (jfr. tabel IA nr. 9 og 10). Ogsd ved sammenstilling
af de ¢vrige resultater i tabellerne IA og IB ses, at man
tilsyneladende ikke kan komme frem til nogen forudsigelig-
hed om, hvilke specifikke alkoholer, som mitte vare anven-
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delig ved fremgangsmdden ifglge opfindelsen, og hvilke er
helt uanvendelige. Endvidere bemzrkes, at US-patentskrif-
tet anfgrer brugen af alkoholer sammen med ketoner og
aliphatiske estere blandt andre mulige typer oplgsnings-
midler til fjernelse af vand fra hydrogeler ved fremstil-
ling af katalysatorbarere.

Soﬁ det dog nu er pavist, er disse ¢vrige oplgs-
ningsmidler slet ikke anvendelige ved fremgangsmaden ifgl-
ge den foreliggende opfindelse. US-patentskriftet inde-
holder heller ikke nogen angivelse af, at netop 2-pentanol
eller nogen af de andre alkoholer skulle frembyde sarlige
fordele fremfor de omtalte ¢gvrige typer oplgsningsmidler.

I overensstemmelse hermed er fremgangsmiden ifgl-

ge opfindelsen ejendommelig ved, at den organiske oxygen-

' forbindelse er l-pentanol, 3-methyl-l-butanol, 4-methyl-

-2-pentanol, 2,2-dimethyl-l-propanol og/eller l-hexanol.
‘De fremstillede ethylenpolymere er faste harpik-

ser med hgj molekylvagt, der kan stgbes, ekstruderes osv.

til nyttige produkter. 7
Hydrogelerne, der anvendes vedrfremgangsméden i-

fglge opfindelsen, er sadvanligvis uorganiske silicageler,

~der kan omdannes til anvendelige katalysatorbarere. Sadan-

ne siliciumoxidholdige hydrogeler er f.eks. siliciumoxid,

- siliciumoxid-aluminiumoxid, siliciumoxid-chromoxid, sili-

ciumoxid-magnesiumoxid, siliciumoxid-titanoxid, silicium~

-zirconiumoxid og siliciumoxid-chromoxid-titanoxid. Sili-

‘ciumoxidindholdet i de forskellige cogeler, tergeier osvV.

p& tg¢r basis varierer fortrinsvis fra ca. 80 til ca. 99,8
vagty, isar fra ca. 90 til ca. 98 vagts.

Samme fordele opnds, ndr ifglge opfindelsen hydro-
gelen ogsd indeholder titaniumoxid.

' De siliciumoxid-holdige hydrogeler, der anvendes
ifglge opfindelsen, fremstilles fortrinsvis ved indfgring
af en vandig oplgsning af et silicat, f.eks. natriumsili-
cat, kaliumsilicat eller lithiumsilicat, i en vandig op-
lgsning af en syre, f.eks. en carboxylsyre, mineralsyre,
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et syresélt, f.eks. ammoniumsulfat,og carbondioxid, under
betingelser egnet til dannelse af en hydrogel. Ved frem-
stilling af cogeler og tergeler kan der inkorporeres en
passende mengde af et egnet vandoplgseligt salt af kata-
lytisk eller aktiverende natur i enten silicatoplgsningen
eller syreoplgsningen. Syreoplgsningen kan f.eks. inde~
holde chromtrioxid eller chromnitrat. Alternativt kan en
siliciumoxidhydrogel, efter ®ldning og vask til fjernelse
af oplgselige urenheder, impragneres med en vandig oplgs-
ning af den ¢gnskede katalytiske chromforbindelse fgr alko-
holbehandlingen. Et eksempel pd en s&dan forbindelse er
chromacetat.

Den dannede hydrogel aldes i mindst 1 time ved
forgget temperatur, dvs. 60-95°C,7hvorpa oplgselige uren-
heder, sé&som natriumsulfat, udvaskes ved udbytning med en
fortyndeﬁ vandig oplgsning af ammoniumnitrat, sdledes som
det er velkendt inden for teknikken. Mzngden af interfere-
rende ion eller ioner er sadvanligvis mindre end 0,1 vagt$
baseret pad den tgrre vagt af gelen, ndr denne behandling
fglges. Den behandlede hydrogel kan yderligere vaskes med
destilleret vand eller deioniseret vand. Den rensede hydro-
gel er derpa klar til alkoholbehandlingen ved fremgangs-
maden ifglge opfindelsen.

De ifglge opfindelsen anvendte alkoholer er met-
tede aliphatiske alkoholer indeholdende 5 og 6 carbonato-
mer pr. molekyle valgt blandt l-pentanol,'3-methyl—l-buta—
nol, 4-methyl-2-pentanol, 2,2-dimethyl-l-propanol og 1-
~hexanol. Behandlingsprocessen til fjernelse af vand fra
hydrogelen kan udfgres med den valgte alkohol ved azeo-
trop destillation eller ved anvendelse af, portionsvis el-
ler kontinuerlig vaeske-fase-ekstraktion ved omkring stue-
temperatur, dvs. ca. 25°C, og et passende tryk eller for-
trinsvis ved forgget temperatur og tryk. Trykomr&det kan
variere fra ca. 6,9 til 3447 kPa, fortrinsvis fra 69-1725
kPa, og temperaturen kan variere fra 16 til 177°C, for-
trinsvis fra 66 til 138°C. En nermere beskrivelse af en
sddan fremgangsmide findes igvrigt i ovennavnte USA-patent-
skrift nr. 3.890.249.



10

15

20

25

30

35

149078

. Efter alkoholbehandlingen udvindes den behandlede .
gel, og alkoholen fjernes ved f.eks. afdampning eller
flashdestillering. Tilsatningen af chromforbindelsen kan
om gnsket udfgres ved impragnering med en ikke-vandig op-
lgsning, f.eks. en carbonhydridoplgsning af tert.butyl-
chromat. Hvadenten chrom tilsattes pd dette trin under frem-
stillingen eller under et tidligere trin, skal mengden
holdes inden for omr&det fra ca. 0,1 til ca. 10 vagt$
chromrberegnet som chromoxid, baseret pd hele katalysator-
materialets vagt, skgnt mengder pa s& meget som 50 vagt®
nok kan anvendes, men det er rent spild. Vandige oplgsnin-
ger anvendes ikke i kontakt med den behandlede tgrre gel,

fordi vand vil vare skadeligt for den porgse struktur og

‘herved pavirke ydeevnen hos den ud fra den behandlede gel

dannede katalysator for ethylenpolymerisation til hgjt
smelteindeks i partikelform. Hgjt smelteindeks betyder i

denne forbindelse en verdi over ca. 6,6 bestemt ifglge

proceduren ASTM-D1238-62T, udfgrelse E. Det tgrrede pro-

dukt, som fis efter alkoholbehandlingen og impragneringen

‘med en ikke-vandig oplgsning af chromforbindelsen, udgle-
~des derpd i en hovedsagelig tgr, molert oxygenholdig gas,

f.eks. luft, ved en temperatur mellem ca. 177 og 1093°C i
en periode, der er tilstrakkelig lang til at aktivere ka-
talysatoren til polymerisation, sdledes at mindst en del
af chromet er i det hexavalente trin, f.eks. fra ca. 1 til
50 timer. Det udvundne produkt anvendes derpa ved poly-
merisationsprocessen.

" Opfindelsen angdr ogsd en fremgangsmdde til poly-
merisation af ethylen i narvarelse af en chromoxid-holdig
katalysator ved en temperatur fra 38 til 121°C, og denne
fremgangsmdde er ejendommelig ved det i krav 4's kendeteg-

nende del anfgrte.
Suspensionspolymerisationsprocessen, som de under-

stpttede katalysatorer ifglge denne opfindelse er sarlig
velegnede til, er beskrevet narmere i USA-patentskrift nr.
3.098.917 og 3.662.521. Polymerisationstemperaturen andra-

ger som navnt fra 38 til 121°C under anvendelse af tryk
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fra ca. 688 til ca. 4826 kPa eller hgjere, og kata-
lysatorkoncentrationen er pd ca. 0,001 til ca. 10 vagt$?
baseret pad vagten af reaktorindholdet. Reaktionen udfgres
iet flydendé carbonhydridfortyndingsmiddel, sdledes at

den fremstillede polymer fas i fast partikelform, da hoved-
sagelig al den dannede polymer er uoplgselig i fortyndings=
midlet. Fortyndingsmidlet er en paraffin eller cycloparaf-
fin med 3-12 carbonatomer pr. molekyle. Eksempler pé sadan-
ne fortyndingsmidler omfatter f.eks. propan, isobutan, n-
-decan og cyclohexan. Hydrogen kan eventuelt vare til stede
i reaktoren, skg¢nt dets narvarelse ikke er ngdvendig til
gennemfgrelse af fremstillingen af ethylenpolymere med hgjt
smelteindeks i fremgangsmaden ifglge opfindelsen ved hjalp
af katalysatoren fremstillet ifglge opfindelsen. Begge as-
pekter af opfindelsen belyses igvrigt narmere i det fgl-
gende eksempel, hvor forsgg nr. 1-9 og 15-17 samt 18-22 og
25 er kontrolforsgg, der belyser kendt teknik, medens for-
s¢g 10-14 samt 23-24 viser fremgangsmiden ifglge opfindel-

sen.

Eksempel

En oplgsning af natriumsilicat sattes til en om-
rért oplgsning af svovlsyre, der indeholder oplgst tita-
nylsulfat til dannelse af en hydrogel-cogel ved ca. 21°c
og en pH-vardi pad ca. 6,8. Indholdet af fast stof i hydro-
gelen er ca. 8 vagt%. P4 tg¢r basis indeholder den rensede
siliciumoxid~titanoxid-cogel 2,5 vagt% titan, beregnet som
metal, og vejer 11,8 kg. Hydrogelen lagres i 4 timer ved
77°C, vaskes gentagne gange med en vandig oplgsning inde-
holdende 1 vagt% ammoniumnitrat til et lavere natriumind-
hold p& 0,1 vagt%, og til slut vaskes den med deioniseret
vand. Hydrogelen impragneres med en vandig oplgsning af
chromacetat, tilstrakkeligt til at give 1 vegt% chrom, be-
regnet som metal, pd tgr basis af hele katalysatormateria-
lets vagt. Den rensede hydrogel, der nu indeholder chromfor-

bindelsen, er sammensat af 13,2 vagt% faste stoffer og
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86,8 vagt% vand. Den opdeles i et antal portioner, der hver
individuelt behandles med en specifik organisk forbindelse
til i alt vesentligt at fjerne molekylart vand bundet til
hydrogelen.

To procedurer anvendes til fraskillelse af vand
fra hydrogelen. Ved den ene procedure fyldes 70 g af en
prgve i en destillationsbeholder sammen med den organiske
forbindelse, og der foretages azeotrop destillation, ind-
til den kondenserende vaske er klar, hvilket viser, at der
ikke udskilles mere vand. Den ngdvendige tid til at na det-
te punkt noferes. Den fraskilte organiske vaske tilbagefg-
res til kolonnens center under fraskillelsen. Derefter la-
des oplgsningsmidlet, der er tilbage i beholderen, koge af,
og derpd indsamles det tgrre pulverformige produkt. Ved den
anden procedure sattes 200 g af hydrogelprgven og ekstrak-
tionsvasken til et ekstraktionssystem af rustfrit stal un-
der anvendelse af-en 3,2 cm rgrsektion forsynet med en ter-
mobeholder og en porgs barer for hydrogellejet. Der findes
desuden organer til opvarmning af rgrsektionen, til cirkule-
ring af vaske, til afkgling af aflgbet fra lejet og til
fraskillelse af vand fra aflgbet ved hjalp af en konven-
tionel faseseparator. I hver forsgg cirkuleres den valgte
organiske vaske gennem hydrogellejet ved en temperatur pa
104%, et tryk pa& 379 kPa og med en hastighed p& 1400 ml/-
time. Aflgbsstrgmmen afkgles til 16°¢ og ledes gennem fase-
séparatoren. Vandfasen bortkastes, og den organiske fase
mettes med vand ved denne temperatur og opvarmes 0g re-
cirkuleres til hydrogellejet. Processen fortsattes, indtil
der fas en enkelfaset, klar vaskestrgm gennem fasesepara-
toren. Den ngdvendige tid, til at dette skete, noteres. P&
samme tid standses cirkulationen, og den resterende vaske
udluftes. Der udvindes et tgrt pulverformigt produkt.

Hver behandlet prgve aktiveres ved udglgdning ved
871°C i 5 timer i et fluidiseret leje, og en portion her-
af anvendes ved en partikelform-polymerisationsproces til
polymerisation af ethylen. Der benyttes en rustfri omrgrt
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reaktorbeholder indeholdende 568 g isobutan som fortyn-
dingsmiddel. I hvert tilfazlde foretages reaktionen ved
110°¢ og 3792 kPa i fraverelse af hydrogen. I hvert enkelt
tilfelde miles smelteindekset af den udvundne polymer, ved
en produktivitet pd 500 g polymer pr. gram katalysator,
ifglge proceduren ifglge ASTM D1238-62T, afsnit E (en-

hed g/10 min). De opndede resultater er angivet neden-

for i tabel I A, der gzlder for katalysatorer fremstil-
let ved den her beskrevne metode under anvendelse af de
anfgrte respektive organiske oxygenholdige oplgsnings-—
midler ved hhv. azeotrop destillation, og i tabel I B

for kontinuerlig ekstraktion.
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Ethylacetat er tidligere blevet vist at vare eg-
net til enten azeotrop destillation eller kontinuerlig eks-
traktion til fjernelse af vand fra siliéiumoxid-titanoxid—
-hydrogeler ved fremstilling af en katalysator til brug
ved polymerisering af ethylen. Et smelteindeks pé& ca. 6,4
herved er dog hidtil blevet betragtet som hgjdepunkt.

En undersggelse af resultaterne angivet i de oven-
stdende tabeller I A og I B viser nu,at de alkoholer, der
specificeres ved fremgangsmaden ifglge den foreliggende op-
findelse, angivet i forsgg 10-14 og 23-24, er overlegne i
forhold til ethylacetatresultaterne fra forsgg 1 og 18, der
reprasenterer det bedste af den kendte teknik. Af de fem
Cs-alkoholer, der er undersggt, er 2-methyl-l-butanol, for-
spg 9, dog zkvivalent med ethylacetat med hensyn til yde-
evnen. De andre fire C5-alkoholer giver dog endnu bedre
resultater, nemlig en ethylenpolymer udvisende smelteindek-
ser fra 6,7 til 7,2. To C6—alkoholer, l1-hexanol (forsgg
14) og 4-methyl-2-pentanol (forsgg 13) giver ogsd bedre
resultater, mens 2-ethyl-l-butanol (forsgg 15) og cyclo-
hexanol (forsgg 16) giver darligere resultater end ethyl-
acetat. I forsgg 17 er en C8-alkohol undersggt og viser sig
at give resultater, der ogsé& er darligere end med ethyl-
acetat.

De ovenfor anfgrte resultater viser ogsa, at azeo-
trop destillation og kontinuerlig ekstraktion giver kata-
lysatorer, ved hvis brug der f3s sammenlignelige resultater
baseret pd smelteindekset af de polymere, der fremstilles
hermed. 3-methyl-3-butanol anvendt til behandling af hydro-
gelen giver sdledes ved en azeotrop destillation (forsgg
10) en katalysator, med hvilken der f&s en polymer med'et
smelteiﬁdeks pd 7,2, og ved kontinuerlig ekstraktion (for-
s¢g 23) leverer det samme oplgsningsmiddel en katalysator,
ved brugen af hvilken der f&s en polymer med et smelte-
indeks p& 7,5. Mindre tid er imidlertid sadvanligvis ngd-
vendig til azeotrop destillation.

Kontrolforsggene er gennemfgrt under anvendelse

af andre, lignende alkoholer og ketoner med fra 4 til 7
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carbonatomer pr. molekyle. De opndede resultater viser,

at disse oplgsningsmidler alle er darligere end ethylacetat
til fremstilling af katalysatormaterialer til brug ved frem-
stilling af polyethylen med hgjt smelteindeks. Skgnt ethvert
oplgsningsmiddel, i hvilket vand er delvis oplgselig, i oven-
navnte US-patentskrift nr. 3.890.249 og tysk offentlig-
ggrelsesskrift nr. 2.422.064 anfgres som anvendelige ved
behandling af en hydrogel til fjernelse af vand til dannel-
se af katalysatorbazrere med store porer, har de ovenfor
beskrevne specifikke oplgsningsmidler vist sig at vare

bedre anvendelige ved dehydratisering til fremstilling af
understgttede katalysatorer, da disse er i stand til ved
polymerisation at give ethylen med sarlig hg¢jt smelteindeks,
som ikke tidligere har kunnet realiseres.
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PATENTIE KRAV.

1. Fremgangsm&de til fremstilling af en pa sili-
ciumoxid afsat chrombxid—holdig ethylenpolymerisations-ka-
talysator ved dannelse af en siliciumoxidhydrogel, hvorfra

fiernes ugnskede ioner, hvorpd vand fjernes enten ved eks-

traktion med en organisk oxygenforbindelse, der er i det
mindste delvis blandbar med vand, eller ved azeotrop de=-
stillation i blanding med en sddan organisk oxygenforbin-
delse, hvorefter ethvert overskud af organisk oxygenfor-
bindelse fjernes, og der u&gl¢des til aktivering efter
tilsatning af chromoxid eller en chromforbindelse, der kan
udglgdes dertil, k ende t egnet ved, at den organis-
ke oxygenforbindelse er l-pentanol, 3-methyl-l-butanol,
4-methyl-2-pentanol, 2,2-dimethyl-l-propanol og/eller 1-
-hexanol.

2. Fremgangsmiade ifglge krav l, k ende tegne t
ved, at siliciumindholdet i hydrogelen er fra 80 til 99,8 vagt-
procent (p& tgr basis).

3. Fremgangsmide ifglge krav 1 eller 2, kend e -

t egnet ved, at hydrogelen ogs& indeholder titanoxid.

4. Fremgangsmide til polymerisation af ethylen i
nerverelse af en chromoxid-holdig katalysator ved en tempera-
tur fra 38-121°C, kendetegnet ved, at der an-
vendes en chromoxid-holdig katalysator, som er fremstillet

ved fremgangsmdden 1fglge ethvert af kravene 1-3.

Fremdragne publikationer:

DE fremleggelsesskrift nr. 2422064
US patent nr. 3890249.

tangkjeer Kobenhavn
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