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1

Wynalazek dotyczy wytwarzania aldehydéw nie-
nasyconych, zwlaszcza akroleiny przez utlenianie
tlenem olefin w obecno$ci katalizatora.

Waznym praktycznym zastosowaniem sposobu
wedlug wynalazku jest wytwarzanie akroleiny
z propylenu lub metaakroleiny z izo-butylenu.
Znane sa sposoby prowadzenia tego rodzaju reak-
cji w obecnoéci rozmaitych katalizatoréw, ale do-
tychczas nie uzyskano dostatecznie wysokich wy-
dajno$ci aldehydéw w stosunku do przereagowa-
nej olefiny. W przypadkach najkorzystniejszych
wydajno§é nie przekracza 85%o.

Tak wiec w jednym ze znanych sposob6éw, sto-
sujac tlenek szeSciowartoSciowego telluru, tacznie
z tlenkami takich metali jak Mo, W i tak dalej
w najkorzystniejszych warunkach, to znaczy przy
stosunku atomowym Te/Mo = 1/6, uzyskuje sie wy-
dajno§é akroleiny w stosunku do zuzybtego propy-
lenu 50—85%, przy czym stopien konwersji propy-
lenu wynosi 76—37%/e; stopnie konwersji zmieniaja
sie odwrotnie proporcjonalnie w stosunku do wy-
dajnoSci.

Spos6b  wedtug  wynalazku natomiast poszala‘

uzyskaé¢ wysokie wydajno$ci aldehydu, a mianowi-
cie 95%, a nawet wiecej, w stosunku do ciezaru

przereagowanej olefiny, w stopnie konwersji pro- .

pylenu moga przewyzsza¢ 55%, przy czym mozna
stosowaé temperature reakcji nizsza, niz w podob-
nych sposobach katalitycznych.

Sposobem wedlug wynalazku olefiny, zwtlaszoza
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propylen, zmieszane z tlenem i azotem przepuszcza
sie w temperaturze 300—500°C, korzystnie w tem-
peraturze 380°C—440°C, nad katalizatorem. Jako
katalizator stosuje si¢ uklad katalitycmy, w kt6-
rym tlenek szeSciowartoSciowego telluru, z dodat-
kiem tlenku lub kilku tlenk6w metali takich, jak
Mo, W i.V, zawiera dostateczng ilo§é pieciotlenku
fosforu.

Katalizator stosowany w sposobie wedlug wyna-
lazku zawiera czasteczke P,Os na 10—40 czgste-
czek tlenku Mo, ewentualnie zastgpionego cze-
§ciowo lub calkowicie przez tlenki wolframu lub
wanadu, a korzystnie jeden mol P,Os na 10—24
mole jednego z wyzej wymienionych tlenkéw.

Zawarto§¢ TeO; w stosowanym wedlug wyna-
lazku ukladzie katalitycznym moze sie zmieniaé
w do§é szerokich granicach na przyklad od 1 mola
TeO3 na 8 MOj3, (M oznacza zwigzany Mo, W lub
V) az do 1 mola tlenku tellurowego na 0,5 mola
MO;. Stosunek czgsteczkowy MO3/TeO3 wynosi
0,8—6, korzystnie 1—3.

Najkorzystniejsze sg uktady katalityozne o skia-
dzie P05 + mMOj3; +nTe0;, w ktérych m wy-
nosi 10—24, n = 2—50 lub korzystniej 8—25, a n,
i m oznaczajg iloSci moli, za§ M moze oznaczaé
Mo, W oraz ewentualnie V. Szczegb6lnie korzystny
jest katalizator, zawierajgcy 1—2 mole P,O5 i 4,8—
22 moli TeO3 ma 24 mole MoOj.

Chociaz nie stwierdzono dokladnie czy tlenki
zawarte w katalizatorze po jego wyprazeniu sta-
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nowig polaczenie chemiczne, czy mieszanine fizycz-
na, opisano ponizej kilka ukladéw szczegélnie ko-
rzystnych traktujac je tak, jak polgczenie chemicz-
ne tlenkéw. Bardzo dobre wyniki uzyskano z ka-
talizatorami o skladzie globalnym:
P2‘05 .24 M003 -4 Te03 do Py05 - 24 M003 .24 Te03
a jeszcze lepsze wyniki daje mastepujgcy uklad.
P505 - 24 MoOj - 4,8 TeO3 do P,05 - 24 MoOj - 22 TeOj
przy czym wymienione tlenki osadzone byly na
. hogniku znanego typu, takim jak tlenek glinowy,
«krzemionka, krzemogliniany lub inne. Stosunek
:suchej substancji no$nika w gotowym katalizato-
rze wynosi korzystnie 10—70°/0 wagowych. Bardzo
dobre wyniki uzyskano stosujgc zawarto§é suchej
substancji 30—60° wagowych.

Tlenek molibdenu moze byé cze§ciowo lub cal-
kowicie zastgpiony przez tlenki wanadu lub wol-
framu.

Sposéb wedlug wynalazku obejmuje réwniez
spos6b przygotowania katalizatora. Sposéb ten po-
lega na sporzadzeniu najpierw wodnego roztworu
wszystkich pierwiastkéw, wchodzacych w sktad
uktadu, w szczegbdlno$ci Te, Mo i P, oraz ewentu-
alnie V i W w postaci ich zwigzkéw rozpuszczal-
nych w wodzie, roztwér miesza sie z hydrozolem
krzemionkowym lub ewentualnie z zolem innej
substancji, zastosowanej jako mo$nik, po czym po-
pozostawia sie mieszanine do zzelowania. Otrzy-
many zel w odpowiedniej postaci na przyktad gra-
nulek, pastylek lub innej suszy sie, a nastepnie
wypraza, przed uzyciem do procesu. Prazenie pro-
wadzi sie w temperaturze 350—T700°C, korzystnie
w temperaturze nieco wyzszej, ma przyktad o 20—
80°C od temperatury przewidzianej podczas pro-
cesu utleniania propylenu, najkorzystniejsze tempe-
ratury wyprazania wynosza 400—500°C, zwlaszcza
420—480°C,

Katalizator przygotowuje sie ewentualnie w ten
spos6b, ze zakwasza sie wodny roztwor zwigzkow
Te, Mo i P, oraz ewentualnie V lub W, zwlaszcza
takim kwasem jak HNOj, ktéry zostaje nastepnie
calkowicie wyeliminowany podczas prazenia. Za-
kwaszanie zmmniejsza mozliwo§é wytrgcanida sie
skladnik6w z wmoztworu, a ponadto przyspiesza
tworzenie sie zelu po zmieszaniu z zolem. MoZna
réwniez ewentualnie rozpu$cié skladniki bezpo-
§rednio w hydrozolu krzemionkowym, nastepnie
je przeprowadzi¢ w zel, wysuszyé i wyprazyc.

Do przygotowania wyjSciowego roztworu kata-
lizatora wedtug wynalazku, stesuje sie rozpuszczal-
ne zwigzki takie, jak tellurany, molibdeniany,
fosforany, telluro-molibdeniany, fosforo-molibde-
niany, telluro-fosforany, wanadiany, wolframiany,
wanado-molibdeniany i fosforo-wanado-molibdenia-
ny metali alkalicznych lub amonu, lub odpowiednie
kwasy.

Sposéb wedtug wynalazku polega wiec na zasto-
sowaniu zwigzké6w Te, Mo, P oraz ewentualnie V
lub W w roztworze w odré6znieniu od znanych spo-
sobéw przygotowywania katalizator6w, w ktérych
stosowano wymienione zwigzki w stanie statym,
a nastepnie suszono je lgcznie z zolem krzemion-
kowym, inaezej méwigc podczas pierwszego etapu
sposobu wedlug wynalazku stosuje sie §rodowisko
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ciekle roztworu dopiero po zestaleniu sie jedno-
rodnej fazy cieklej nastepuje suszenie i nastepnie
wyprazenie.

Otrzymany w ten sposéb katalizator, po wypra-
zeniu ma odmienng strukture od znanych katali-
zator6w tellurowych. Dzigki szczegélnie regular-
nemu rozdzieleniu elementéw w masie podloza wy-
kazuje znaczng homogeniczno$é struktury co poz-
wala na uzyskanie wysokich wydajno§ci i selek-
tywnoéci w procesie utleniania przy zastosowaniu
dostatecznie niskich temperatur, tak aby kataliza-
tor pozostat staty. Nowy katalizator wykazuje ko-
rzystniejsze wha$ciwo§ci mechaniczne i nadaje SlQ
do stosowania w postaci zioza fluidalnego.

Stosujac kataljzator wedlug wynmalazku w proce-
sie utleniania propylenu do akroleiny, mozna do-
wolnie zmienia¢ czas zetkniecia mieszaniny weglo-
wodoréw i tlenu, z masg katalityczng, korzystnie
jest stosowaé czasy w granicach 0,5—15 sekund,
lub lepiej 1—5 sekund w temperaturze 380—440°C.

Mieszanina propylenu i powietrza stosowana
w produkcji akroleiny moze zawieraé taksg ilo§é
powietrza, ze tlen bedzie w nadmiarze w stosunku
do weglowodoru, przy czym nadmiar ten moze wy-
nosi¢ 10—100° w stosunku do ilo§ci stechiome-
tryecznej. Jednakze stosujgc nadmiar tlenu do okoto
50 nalezy odpowiednio regulowaé zawarto§é pary
wodnej w mieszaninie gazowej celem unikniecia
wybuchowego przebiegu reakcji. Wybuchowego
przebiegu reakcji mozna réwniez unikngé za po-
mocg innych znanych sposob6w, a zwlaszcza pro-
wadzac proces w aparaturze dostosowanej do uzy-
cia zloza fluidalnego. Najkorzystniejszy jest 20—
40%/o madmiar tlenu, obliczony w stosunku do iloS§ci
stechiometrycznej.

Reakcje mozna prowadzié stosujac stechiome-
tryczng mieszanine propylenu i tlenu, lub tez
z nadmiarem propylenu; w tym ostatnim przy-
padku, korzystniej jest z powodéw ekonomicznych,
nie przekraczaé nadmiaru 20° weglowodor&w.

Wynalazek wyjasniajg blizej nie o~gma1riiczaja‘c
jego zakresu mnastepujace przyktady.

Przyklad I. Proces prowadzi sie stosujac kna-
talizator otrzymany sposobem podanym we fran-
cuskim opisie patentowym nr 1.345.016:

W tym celu miesza sie 22,4 g suchego, drobno
sproszkowanego krystalicznego proszku telluro-mo-
libdenianu amonowego (NHg)g TeMo0gOy4:TH,0O
z 72 g zolu krzemionkowego o zawarto§ci 6%/ SiO,.
Utworzong papke suszy sie w temperaturze 110°C,
a nastepnie wypraza w temperaturze 420°C w cig-
gu 24 godzin. Otrzymany produkt zawiera 80°/0 wa-
gowych TeO3;.6MoO3 i 20°% wagowych SiOs,.
Produkt przesiewa sie, a nastepnie ziarna o wy-
miarach 1 mm stosuje sie bezpo$rednio jako ka-
talizator.

Do urzadzenia w postaci rury ze stali nierdzew-
nej, o Srednicy 12 mm, wprowadza sie 10 ml masy
katalitycznej. Rure reakcyjng utrzymuje sie w tem-
peraturze 415°C w lazni z soli i przepuszcza mie-
szanine gazéw zlozong z 71 czeSci objetoSciowych
powietrza (czyli 17,7 tlenu), 15 czeSci objetoScio-

"wych propylenu i 14 cze§ci objetoSciowych pary

wodnej. Predko§é przeplywu gazéw wynosi 11,2
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litr6w na godzine w temperaturze 0°C, pod cinie-
niem 760 mm Hg, co odpowiada czasowi zetkniecia
sie¢ gazu z katalizatorem 1,25 sek., obliczonemu
w odniesieniu do wypelnionej rury i do objetosci
gazowej sprowadzonej do warunkéw normalnych.

Stopienn konwersji propylenu wynosi 30%, a se-
lektywno$é akroleiny 76%o.

Przyktad II Taki sam katalizator jak w przy-
kladzie I stosuje si¢ w tych samych warunkach
z tym, ze rure reakcyjng utrzymuje sie w tempe-
raturze 460°C. Konwersja propylenu wynosi 37%o,
selektywno§é akroleiny 80%o.

Przyklad III. W procesie stosuje sie zmany
katalizator otrzymany sposobem wedlug wynalaz-
ku. W tym celu miesza si¢ 22,4 g telluro-molibde-
nianu amonowego (NH4)g TeMogOsz4 - H,O z 560 g
zolu krzemionkowego o zawartoSci 6% SiO,. Mie-
szaning zakwasza si¢ parokrotnie HNOj3, energicznie
mieszajgc, az do catkowitego rozpuszczenia tellu-
ro-molibdenianu, nastepnie rozpo§ciera ma plycie
szklanej, gdy materiat uzyska konsystencje ciasto-
watg, przepuszcza sie¢ go przez stalowg blache
dziurkowang, o Srednicy otworéw 1 mm. Otrzyma-
ny produkt suszy si¢ w suszarni w temperaturze
110°C, w ciggu 24 godzin, nastepnie wypraza sie
w temperaturze 450°C znowu w ciggu 24 godzin.
Tak otrzymany katalizator zawiera wagowo 34,4%
TeOj3 . 6 MoO3 65,6°% SiO,, stosuje sie go w wa-
runkach opisanych w przykladzie I w temperatu-
rze 415°C, : .

Stopien konwersji propylenu wymnosi 36,4%, se-
lektywno§é akroleiny wynosi 82,5% w . stosunku do
zuzytego propylenu. Aktywno$§é katalizatora jest
wiec wyzsza od aktywmo$ci katalizator6w z przy-
kladu I i II, poniewaz pozwala otrzymywaé w tem-
peraturze 415°C wyniki bliskie od tych, ktére wy-
magaja temperatury 450°C ze znanym katalizato-
rem otrzymanym wedlug znanego sposobu.

Przyktad IV. Do mieszaniny z przykladu III
dodaje sie 1,1 g 75% kwasu fosforowego, co odpo-
wiada 0,824 g H,PO,.

Pozostale operacje prowadzi sie analogicznie.
Otrzymany katalizator zawiera wagowo 35% P,
05 .24 M003 . 4TEO3 i 65% SiOZ.

W temperaturze 415°C ofrzymuje sie konwersje
propylenu 38%, selektywno§é akroleiny wynosi
84%,, co stanowi pewne polepszenie w stosunku do
przyktadu III. -

Przyktad V. Stosujac katalizator z przykta-
du IV w procesie utlenienia prowadzonym w tem-
peraturze 460°C, otrzymuje sie konwersje propy-
lenu w wysoko§ci 40% i selektywmnos§é 87%o.

Przyklad VI. Przygotowanie katalizatora
przeprowadza sie w sposéb podany we francuskim
opisie patentowym nr 1.345.016, jak w przyktadach
I i II, ale z dodatkiem 1,1 g 75% kwasu fosforo-
wego. Otrzymuje sie katalizator zawierajgcy wa-
gowo 83,6% P05 .24 MoO3.4TeO; i 16490 SiOg.

Stosujac go w temperaturze 415°C, uzyskuje sie
konwersje propylenu 37 i selektywno§é akroleiny
820/. Por6wmanie z przykladem I wskazuje na
wyzsza konwersje i selektywnosé dzieki dodatkowi
PzOs.

Przyklad VII. Przygotowuje sie katalizator
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sposobem wediug wynalazku opisanym w przykla-
dzie III, ale wychodzgc z 30,3 g kwasu fosforome-
libdenowego 24 MoO;3:2H3P0O,-48H;0 i 215 g
zolu krzemionkowego o zawarto$ci 6/ SiOj.

Po wysuszeniu i wym&ieﬁiu, mase nasyca Sie
roztworem kwasu tellurowego w takiej iloéci, by
stosunek atomowy Mo/Te byl réway 5; nasycony
produkt suszy sie w ciggu 5 godzin w temperatu-
rze 110°C, a nastepnie prazy w temperaturze 450°C
w ciggu 12 godzin. Uzyskuje sie w koncu ﬁlase
katalityczng, zawierajaca 70% wagowych Py0O5 »
24 MoOj3 - 4,8 TeO; i 30% wagowych SiO, Katali-
tyczng aktywnosé tege ukladu oznaczono w ten sam
spos6b, jak w przykladzie 1, w temperaturze 388°C.
Uzyskany stopienn konwersji wynosi 34%, a selek-
tywnoé§é akroleiny w stosunku do zuzytego propy-
lenu 88%. )

Przyktad VIII Katalizator z przykladu VII

stosuje sie¢ do utlenienia propylenu w temperatu-
rze 414°C. Konwersja wynosi 50%, a selektywno$é
akroleiny 88%e.
Przykilad IX. Katalizator przygotowuje sie¢ jak
w przykladzie VII stosujac reagenty w tych sa-
mych stosunkach, . jednakze kwasy fosforowo-mg-
libdenowy i tellurowy rozpuszcza sie najpierw ra-
2¢m do nasycenia w gorgcej wodzie, bez dodawania
kwasu azotowego. Otrzymany roztwér miesza sie
z zolem krzemionkowym i calo§é pozostawia do
zzelowania. Dalszy cigg czynnosci taki, jak w przy-
kladzie III. Stosujgc katalizator w temperaturze
414°C uzyskuje sie konwersje 48,5%, a selektyw-
nio§¢ 90%o. :

Przyktad X. Do mieszaniny z przykladu III
dodaje sie 0,66 g kwasu fosforowego 75% (co od-
powiada 0,495 g H3POy) i 0,77 g kwasu tellurowego;
dalsze operacje prowadzi sie analogicznie jak
w przykladzie III. Otrzymuje sie katalizator, kté-
rego cze§¢ aktywna sklada sie z: 0,6 P;Og5 - 24 MoOj3
.4,8" TeO3;. Katalizator powyzszy prowadzi w tem-
peraturze 414°C do konwersji 420 propylenu z se-
lektywnoScia 82,8%; jest wigc mniej aktywny od
katalizatora z przyktadéw VIII i IX, od ktérych
rézni sie tym, ze zawiera 0,6 mola zamiast 1 mola
Py0s.

Przyklad XI. Przygotowuje sie katalizator
jak w przykladzie VII dodajac wiecej kwasu fos-
forowego tak, -aby otrzymaé¢ uklad ktérego aktyw-
na cze$¢é sklada sie z: 2Py05 - 24 MoOj - 4,8 TeOs.
Katalizator powyzszy w temperaturze 414°C poz-
wala uzyskaé konwersje propylenu 50%p i selek-
tywno§é akroleiny 929,

Przyklad XII. Postepujac jak w przykladzie
111 przyrzgdza sie¢ katalizator z 21 g kwasu fosforo-
-molibdenowego z 9 g kwasu tellurowego i z250 g
hydrozolu krzemionkowego, o zawartoSci 6% SiO,.
Pc wysuszeniu i wyprazeniu uzyskuje sie mase ka-
talityczna, zawierajgcg wagowo okolo  56%,
Py,05 .24 MoOj-8,2 TeO3 i 44% SiO,. Utlenianie
propylenu. w 414°C prowadzi do uzyskania 51,4%
konwersji przy 93% selektywnoS$ci akroleiny.

Przyklad XIII. Stosujgc sposéb przygotowania
katalizatora zgodnie z przykladem XII dodaje sie
tyle kwasu fosforowego, by doprowadzi¢ sklad ka-
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talizatora do: 2P;Os - 24 MoOj3 . 8,2 TeO3. Uzyskuje
sie konwersje 52% propylenu i selektywmo$é akro-
leiny 93,7%. P

Przyklad XIV. Stosujac sposéb postepowania
z przykladu III, przygotowuje sie katalizator z mie-
szaniny 21 g kwasu fosforomolibdenowego, z 14 g
kwasu tellurowego i z 250 g zolu krzemionkowego
o zawartoSci 6% SiO,. Po wysuszeniu i wyprazeniu
masa katalityczna zawierala 65% wagowych
P»05 .24 MoO;3 - 12,7 TeO;3 i 35% wagowych SiO,.
Wytwarzanie akroleiny w temperaturze 404°C
w warunkach z przykladu I prowadzi do stopnia
konwersji propylenu 53,3% i selektywno$ci akrole-
iny w stosunku do przereagowanego propylenu 95%.

Przyklad XV. Do poczatkowego noztworu
z przykladu XIV dodaje sie¢ H3PO,, tak by podwoié
stosunek molowy P,O; w katalizatorze. Uzyskuje
sie¢ konwersje 84%, a selektywnos§é¢ 95,6%o.

Przyktad XVI. Przygotowuje sie katalizator
wedtug przykladu IX z mieszaniny 17,5 g fosforo-
wanadomolibdenianu amonowego, w ktérym stosu-
nek Mo/V wynosit 0, 875 z 17,5 g kwasu tellurowego
i z 250 g zolu krzemionkowego, o zawarto$ci 6%o
SiO,.

15

8
owi: 1,14 P305-24 MoOj3.22 TeO;.1,72 V,0s.
Przy temperaturze 400°C, w warunkach wydajnosci
przeplywu i skladu gazu podanego w przykladzie I,
otrzymuje si¢ stopien konwensji 55%, podczas gdy
selektywno$é akroleiny wymosi 91% w stosunku do
zuzytego propylenu.

Wyniki uzyskane w poprzednich przyktadach ze-
brano w nizej podanej tablicy, w ktérej pionowe
xolumny oznaczajg:

I — liczbe porzadkows przykladu;

II — liczbg moli P,O5; na 24 mole MoO; w kata-
lizatorze;

ITT — liczbe moli TeO3 na 24 mole MoO; w kata-
lizatorze;

1V — temperature utleniania propylenu;

V — stopien konwersji %o propylenu;

VI — selektywno$é /o akroleiny;
VII — sposéb przygotowania uzytego katalizatora;
S-znany spos6b, przez zmieszanie stalych reagen-
tow z zolem, wysuszenie i mastepne wyprazenie;
T-spos6b wediug wynalazku: uprzednio przygoto-
wanie wodnego roztworu, zawierajacego reagenty
i zol krzemionkowy, zzelowanie tego roztworu, wy-
suszenie i wyprazanie. A — wariant sposobu T,

Globalny wzér aktywnej czeSci katalizatora sta- 2° polegajacy na pracy w kwasnym Srodowisku.
Tablica
MoO3 = 24 mole
I I 111 v v VI VII
nr przy- P20s TeOs e Konwersja | Selektyw- Spos6b
ktadu % no$é 9
I 0 4 415 30 76 S
II 0 4 460 37 85 S
111 0 4 415 36,4 82,5 A
v 1 4 415 38 84 A
v 1 4 460 40 87 A
VI 1 4 415 317 82 S
VII 1 4,8 388 34 88 A
VIII 1 4,8 414 50 88 A
IX 1 48 414 48,5 90 T
X 0,6 48 414 42 82,8 A
XI 2 48 414 50 92 A
XII 1 8,2 414 51,4 93 A
XIII 2 8,2 414 52 93,7 A
X1V 1 12,7 404 53,3 95 A
XV 2 12,7 404 54 95,6 A
22 '
XVI 1,14 + 1,72 400 55 91 A
V205
Zastrzezenia patentowe 10—40 moli MoOj3 czeSciowo lub catkowicie za-
stagpionego przez tlenki wolframu lub wanadu
1. Sposéb otrzymywania aldehydéw nienasyconych, i 2—50 moli TeO3 na 1 mol P,0s5, przy czym
zwlaszcza akroleiny przez utlenianie olefin, liczba moli MoOj3 i/lub tlenkéw wolframu albo
zwlaszcza propylenu w obecno$ci katalizatora, 60 wanadu wynosi 0,8—6 na 1 mol TeOj;, otrzyma-

zawierajacego tlenki molibdenu i telluru, w pod-
wyzszonej temperaturze, znamienny tym, ze mie-
szanine gazowg olefiny, tlenu i azotu przepusz-
cza sie w temperaturze 300—500°C nad katali-
zatorem, zawierajgcym osadzone na noéniku
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nym przez rozpuszczenie w wodzie ewentualnie
z dodatkiem kwasu, korzystnie HNO;, zwigzkéw
rozpuszczalnych Mo, Te, P i ewentualnie V lub
W, zmieszanie otrzymanego roztworu z hydro-
zolem krzemionkowym, lub ewentualnie z zolem
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innej substancji, zastosowanej jako nosénik, prze-
prowadzenie tak otrzymanej mieszaniny w zel,
a nastepnie. wysuszenie i wyprazenie zelu
w temperaturze o 20—80°C wyzszej od tempe-
ratury utleniania olefin.

. Spos6b wedtug zastrz. 1, znamienny tym, zZe sto-
suje sie katalizator otrzymany przez rozpuszcze-
nie wymienionych rozpuszczalnych zwigzkéw

10

bezpoérednio w hydrozolu, przeprowadzenie
w zel, wysuszenie i wyprazenie.

3. Spos6b wedtug zastrz. 1, znamienny tym, ze sto-

suje sie katalizator zawierajgcy 1—2 mole P3Oj5
i 4,8—22 moli TeO3 na 24 mole MoOjs.

. Spos6b wedlug zastrz. 1—3, znamienny tym, ze

stosuje sie katalizator osadzony na no$niku
utworzonym z tlenku glinowego lub krzemionki
lub zawierajacym te substancje.
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