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FUNDAMENTOS DE LA INVENCION

La patente japonesa n@ 4.733.082 expone catalizadores

que contienen los dxidos de molibdeno, fdsforo y al menos

un elemento elegido del grupo que consta de arsénico, horo,

y estafio, para la oxidacidn de aldehidos insaturados a #ei
dos insaturados, y preferiblemente para la oxidacidn de ne
tacrilaldehido a 4cido metacrilico. ILa patente de los EE.
UU. n? 3.875.220 expone catalizadores deseables que contie
nen fdésforo, venadio y molibdeno, para la oxidocién de me-
tacroleina con oxigeno molecular para obtener dcido meta-
crilico., Bstos catalizadores puedeh ester opcionalmente
activados con'bismuto, srsénico, boro, cerio, cromo, plata,
hierro, wolframio, plomo, manganeso, talio, telurio, niguel
niobio, boro, estsiio y/o cobre, Ta patente alemnna nimero
2.048.602 expone catslizadores que contienen molibdeno, fdg
foro y elementos tales como wolframio, arsénico, indio y
cadmio. Lo presente invencidn es resvltado de la bisqueda
de catzlizadores mis eficaces y deseables pars la produc-
cidn de 4cido acrilico y dcido metacrilico. Se obtienen
grandes rendimientos y selectividades inesverados de dcido
acrilico y decido metacrilico por oxidacidén en fase vapor de
acroleina y metacroleina, respectivomente, con oxfgeno mo-
leculer en presencia-de los nuevos y uUtiles catalizsdores

de la sresente invencidn.

RESTEN DE L. INVERCION

Se ha descubierto shors, segin la presente invencidn,

en el procedimiento »nara producir dcido aerilico y Feido

metacrilico por oxidzcidn de necroleina y metmcroleina, res-
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pectivamente, con oxigeno molecular, en fase vapor, a una

temperatura de reaccidn de aproximadamente 2002 a aproxi

madamente 5002C, en presencia de catalizador, y opcional-

mente en presencia de vapor de agua, la mejora que compren
de usar como catalizador un catalizd&or descrito por la

férmula
&R MO P O

donde A es =l menos un elemento elegido del grupo que
consta de arsénico, cadmio, indio, estafio, ta
lio, potasio, ealeio, venadio, uranio, cerio,
wolframio, nfguel, zirconio, bario, hierro,

» - rodio, estafio, mangsneso, renio, rutenio, co
balte y cobre,

vy donde a es un ntmero positivo menor gue aproximada-

mente 203

b es aproximadamente 0,01 a sproximadamente 33
es un nidmero positivo menor que aproximada-
mente 2%

X es el numero de oxigenos requerido por log
estados de valencia de los otros elementos
presentes.

Los sorprendentemente ventajosos catalizadores de la pre-
sente invencidn den rendimientos mejorcdos de deido aerili
co y Acido metacrilico cuando se comparsn con los cataliza
dores de la téecnica. Se obtienen rendimientos y selectivi
dades esﬁecialmente grendes de &cido metacrilico a partir
de metacroleina,'de manera eficaz, conveniente y econdmica,

a wa temperatura relativamente baja. EL efecto exotdrmico
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de la reaccidn es bajo, permitiendo asi un fdeil control
de 1z reaccidn. '

El esspecto mds significativo de la precente inveneidn
es el cataligador empleadd. E1 catalizador pucde ser cunl
quiera de los catalizadores definidos por la mterior fér-
mula. Se describen catalizadores preferidos, dentro de 1o
férmula, euando A es al menos un elemento elegido del gru-
po cuue consta de arsénico, cadmio; indio, talio y ecetruio.
los crtrlizadores qué contienen 6xidos de molibdeno, fés-
foro y =l menos un elemento tal como rrsénico, cadmio, in-
dio, tnlio y estaiio se conocen para la oxidocidn en fnge

vieoor de aldehidos insaturados a deidos insaturcdos, y pre

feriblemente para 1a oxidacidn: de metaerilaldehido a écidql '

metncrilico. También se han expuesto cotalizadores que

contienen molibdeno, fdsforo y elemenios tonles como wolfrn

mio, crcénico, indio y emdmio. Se deseriben cetalizadores

de ecpeclal interds en la presente iﬂvancidn, donde £ es
al mecanos un elemento elegido del grupo que consta de i, Ca,
v, U, Ce, W, Ni, Zr, Ba, Pe, Rh, Sn, Iln, Re, Ru, Ce y Cu.
Se conocen catallzadores que contienen fdésforo, venndio y
molibdeno, y opcionzlmente activados, con elementos + leg
como %s, Ce, Te, W, kn, Co,Ni, Sn y/o Cu. Sin embrrro, se
consisuen inesperadas mejoras de los rendimientos de deido
aerilico y deido metacrilico por uso de los catolizsdores
de 1r presente invencidn, en comparaecidn con los resulte-
dos obicnidos con los'catalizndores de la téenien, cue no
contienen rubidio.

we obtienen resultados superiores cu-ndo a es un miwe
ro positivo menor cue aproximadomente 12; b es coroximndo-

i
mente 0,0l a aproximadumente 1,0, ¥ ¢ es rproximad-uente

et e s Eun S ol aim o .
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0,01 a aproximadamente 0,75.

Los método§ para preparar los catalizadores de la pre
sente invencidn pueden variar mucho. Los expertos en la
técnica cinocen un cierto nimero de técnicas. Se pueden
emplear con éxito métodos de preparacidn de catalizador
tales como coprecipitacidén, secado por evaporacidn, o mez
cla de 6xidos, seguidos por calcinacidn de los catalizado
res resultantes.

El método pref;rido de la presente invencidn implica
1a preparécidn de log catalizadores en una suspensidn o
soluecidn acuosa de molibdeno, fésforo y los demds componen
tes; evaporacidn de esta mezcla acuosa; y caleinacidn de
los catalizadores resultantes. Compuestos adecuzdos de
molibdeno que sge pueden emplear en la preparacidén de los
catalizadores definidos por la anterior férmula incluyen
ol tridxido de molibdeno, #cide fosfomolibdico, dcido moli}p
dico, heptamolibdato amdénico y similares., Compuestos ade-
cuados de fésforo que se pueden emplezr en la preparacidn
de los catalizadores incluyen el 4cido ortofosfdérico, dci-
do. metafosférico, 4cido trifosférico, pentabromuro de fés-
foro, pentacloruro de fdésforo y similares. ILos restantes
componentes de log catalizadores se pueden afiadir como dxi
do, acetato, formiato, sulfato, nitrzto, carbonato y simi-
lares,

ILos catalizadores de la presente invencidn también
se pueden preparar mezclando los componentes catsliticos
en suspensién o solucidn acuosz, calentando lz mezcla acuo
sa hasta sequedéd, y calcinando los catalizadores resultan
tes.

Los mejores resultados se obtienen tratando a reflujo
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4dcido fosférico y tridxido de molibdeno en agua dureante
aproximadamente- 1,5 a 3 horas; afiadiendo una sal de rubi-
dioy seguido por adicidn de los restantes componentes a la

suspensidn acuosa, e hirviendo hasta pasta espesa, secendo

resultentes. Se consiguen excelentes resultados cuando se
emplean en las preparaciones de catalizador sales solubles
de los componentes catal{ticos distintos del molibdeno.

Se rueden usor sales u éxidos insolubles; sin embargo, los
resultzdos dptimos se consiguen cusndo en la prenaracidn
de los catelizadores se usan sales solubles distintas de

las de molibdeno y fdsforo. .

ILos reaccionantes de la reaccidn de la invéncidn son
acroleina o metacrolefna, y oxigeno molecular. Bl oxigeno
moleculsr se suministra normalmente o la reaccidn en forma
de scire, pero tembién se podria emplear oxfgeno gaseoso,
Normelmente se afiaden aproximadamente 0,5 a aproximadamen-
te 10 moles de oxigeno por mol de acroleina o metacitoleinad

Opeionalmente se nfinden & los rerccionzntes vapor de
agua o un diluyente inerte., Las reacciones preferidns se
efection en presencia de contidades sustanciales de vapor
de r~gur, en el intervelo de aproximadamente 2 a aproximadg
mente 20 moles de vapor de asua por mol de acroleina o me-
tacroleina,

Lo femperatura de reaccidn puede vrriar segin se ém-
nleen diferentes catzlizadores. Normolmente se emnleson
temperaturas de aproximsdamente 2002C a oproximadamente
50020, pfefiriéndose temperaturas de aoroximadamente 2502¢
a arroxiasdemente 4002C.

Lo reaccidn se puede efectusr convenientemente en un
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reactor de lecho fijo o de lecho fluidizado. EL1 tiempo de
contacto puede ser tan bajo como una fracecidn de segundo o
tan alto como 20 segundos o mds; el tiempo de contacto pre
ferido es 4 a 5 segundos. ILa reaccidn se puede efectuar a
presién atmosférica, superatmogférica o subatmosférica,
prefiriéndose presiones absolutas dé aproximademente 0,5 a
aproximadamente 4 atmésferas.

Cusndo se usa en el reactor, el catalizador puede es-
tar en forma 30portada o sin soportar. Materiales de so-
porte adecuados. incluyen la gillce, Alundum, aldmina, fos-
fato de boro, éxido de zirconio, titamio ¥ similares, pero
el mis preferido es el dxido de zirconio.

lLos siguientes ejemploé son.representativos de los ca
tolizadores que son adecuados pafa el procedimiento de la
invencidn; sin embargs, el dmbito de la invencidn no estd
1imitado a esos ejemplos. ILa reaccldn preferida de la in
vencidn es la oxldacién de metacroleina a deido metacrili
co, Desde luego, la acroleina se puede convertir en Acido

serilico usando los caotalizadores ¥ tdenicas de la presen-

te invencidn.

REATLIZACIONES BSPECIFICAS

Ejemplos 1 a 35. Freparacidén de diversos catalizadores de

la invencidn.

Ejemplo 1

ponal it et

Se orepard como sigue un catalizador de férmula

;nO,O5RbO,5MO3?O,33Ox:
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Se prepard una susvensidn de 86,2 g (0,6 moles) de
tridxido de molibdeno y 7,7 g (0,67 moles de P) de écido
fosférico al 85%, en 1500 ml de agua destilada; se hirvid

a la suspensién 2,3 g (0,01 moles) de acetato de indio,
sin ecrmbio de color, seguido por adicidn de 14,4 g (0,1 mo

les) de acetato de rubidio. La mezcla acuosa era de color

amerillo y se hirvié hasta sequedad; se secd durante la no f -

che a 110¢C al aire. El catalizador se molid y temizé a
lz fraccidn de 841/595 micras.

Ljemnlos 2 a 20

Se prepararon diversos catalizadores de la presente'i
invencidn. Los cotalizadores se prepareron segﬁn el métg'
do del Ejemplo 1, usando 86,2 g de widxido de molibdeno, 7
7,7 & de 4cido fosfdérico al 85% y 14,4 g de acetato de T~ .
bidio. BEstos catalizadores tienen la férmula general
AC,OBRbO,5M°3PO,33OX‘ Bl componenté batnlitico{ A, se afia
did después de dos horas de reflujo del tridxido de molib-
deno y #cido fosfdrico 2l 85%. Para preparar los cctaliza

dores se usaron los siguientes compuestos y econtidades:

Elemento Compuesto ' Cantidad, &
Wi Oxido de niguel 0,75
v Pentdxido de vonadio 0,91
ca Acetato de cadmio 2,7
U icetato de uranilo 1,25
Ls Tridxido de arsénico ' 1,00

Sn Didxido de estaiio 1,5
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Blemento Compuesto Cantidad, g
71 Acetato talioso 2,63
e icetato potésico 1,0
Ca Acetato cdlcico hidratado 1,26
Ce Triacetato de cerio ‘hidratado 3,44
v Wolframato amdnico 2,7
Zr . Acetato de zirconilo 2,25
Ba Hidrdxido de bario 1,7
Te _ oxido férrico - 0,77
Rh . Tricloruro de rodio hidratado 2,63
e} Didxido de manganeso - 0,88
Re Heptdxido de renio 2,42
Ru ~ Pricloruro de rutenio hidratado 2,73
Co. - ~ Acetato de cobalto hidretade 2,5

Los catalizadores se hirvieron y secaron segin el Ejemplo
1. TLos catalizadores se molieron y tamizaron a un tamafio

de 841/595 micras.

Bjemplog 21 a 33

Preparacidén de catalizadores de fdérmula
A0,053b0,5m03P0,330x’ donde A incluye al menos dos elemen
tos. Los catalizadores se prepareron de la misma manera

deserita en el Ejemplo 1. ILos componentes cataliticos de
A se ofiadieron despuds de los dos horas de reflujo y adi-
cidn de 4cido fosfdrico @l 85%. Para preparar los catali

zadores se usaron los siguientes compuestos y cantidades:

SSSahnns
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A ] Compuestos  Contidad, g -

Fe Sn : Oxido férrico 0,39
0,02570,025 Didxido de estafio 0,75
Te I Oxido férrico 0,39

0,025°70, 025 Didxido de mangsmeso 0,43
e 1SnO 1 Oxido férrico 1,56
? ? Didxido de estafio 3,0
Fe,y 4Ing 4 Oxido férrico 1,56
’ ! Didxido de manganeso 1,72
Feo‘ 1¥ig g Oxido férrico _ 1,56
’ ' Pridxido de niguel . 1,65
Te Im Oxido férrico 4,0

0,25°70,25 Didxido de manganeso 4,35
Sn Im Didxido de estafio . 7,54
- 0,25770,25 Didxido de msngeneso © 4,35
Ce Fe , Lcetato de cobalto hidratado 1,25
0,025" 70,025 Oxido férrico 0,39
Fe,. ...Sn Oxido férrico . 0,23
0,015770,035 Didxido de estafio 1,05
Fe, SN Oxido férrico 0,54
0,035770,015 Didxido de esbafio 0,45
Sn Ni Didxido de estafio 0,75
0, 025770, 025 Tridéxido de nfguel 0,41
Te.. ...in Oxido férrico 0,39
§;U25 0,025 Didxido de manganeso 0,44
0, 025 Didxido de estafio 0,75
Sno’ 25Cuo’5 Didxido de estafio , 3,75

ftecetato de cobre hidratado 20,0

Ejemnlos 34 a 103 Prepeoracidn de dcido metacrilico usondo

diversos cabalizadores de la invencidn.
Tos ertalizadores se prepararon de la misma manera on
tes mostrrda, usendo la proporcidn apropizda de ingredien-

tes. Una porcidn de esas particulas de cetalizador se car
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g8 en un reactor de 20 ce, de lecho fijo, consistente en
una longitud de 1,3 cm de tubo de acero inoxidable provis
ta de una vaina de termopar axigl, de 0,3 cm, en toda su
longitud. El reactor se calentd a la temperatura de reac-
cidn con flujo de aire, y una alimehtacién de metacrolei
na/aire/vapor de agua, 1/6,2/5,2, se introdujo sobre el
catalizador con un tiempo de contacto aparente de 4,5 a 5
segundos. Bl reactor trabajé bajo las condiciones de reac
cidn durante 1 a 5 ioras, y el producto se recogid por la-

- vado de los gases de galida del reactor en dos series de

lavedores con sgua. Log contenidos de los lavadores se
reunieron y diluyeron hasta 1100 cc para andlisis y filtra
cidn pars determinar el contenido de 4cido. Ios gases fi-
jados lavados ge secaron y amalizaron en um sistema usual
de columna Houdry escindida.

Tos resultados se presenten en los siguientes térmi-

nogs

Rendimiento en paeso ¥nico =
Moles de fcido metacrilico recuperados % 100

" o s T B S S St W S S ST U B PO G T 4

Moles de metacrolefina en la alimentacidén

Conversién total =
Moles de metacroleina reaccionados
x 100

Moles de metacroleina en la alimentacidn

Selectividad =

=,Rend1mlento en paso unico % 100

Conversidn total
Los resultados experimentales se muesiren en la siguiente

+abla.
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TIEPARACION DE 4CIDC NETICRILICC USSNDO

Biemnlos 34 a 103

Temp., de resc-

Bjemplo Catalizador cidn, @oC
34 Ing 05200, 570380, 33% 343
35 InO,OSRbO,BMO3PO,330x 357
36 NiO,OBRbO,5M°3PO,33Ox 343
37 HiO,OERbO,Smo3PO,33Ox 357
38. UO’O5RbO’5I\?03PO,33Ox 343
39 Uo,osto,5E°3Po,33°x 357
40 CdO,OBRbO,SM°3PO,33OX 343
41 ASO,OSRbO,5HO3PO,33OX 343
42 ASO,OSRbO,5M°3PO,33Ox 371
43 Sno’ osto, 540 P, 33% 343
44 SnO,OSRbO,SMO3PO,33OX 329 j
45 Sn0’053b0,5M03P0,330X 316 7 ;
46 TlO,OSRbO,Sm°3PO,33Ox 343
A7 TlO,OBRbO,BMO3PO,33Ox 316
48 KO’ ostO, 5L~to 3130’ 330 o 343
49 K5, 05800, 570380, 33% 329
50 G2y o520, 503, 33% 343
51 Vo, 05700, 55032 330, 343
52 VO,OSRbO,5M°3PO,33OX 371
53 CeO,OstO,5M°3PO,33Ox 343
54 Wo, 05200, 5320, 33% 343

Conversid
total

85, 5
93,5
96, 0
90,7
9Gy 4
9¢, 0
9c, 0
72,3
88, 4
92,1
92,0
87,5
92,2
87,4
86, 4
83,4
L 84,9
81,4
90,2
82,6
82,7



TIBLA

VACRILICO USSHNDO

Tenp. de resc-
cidén, 9oC

343
357
343
357
343
357
343
343
371
343
329
316
343
316
343
329
343
343
371
343
343

DIVERSOCS CATALIZADORES DE LA INVENCIONW

B 7 S

Hoja nGm.

Resultedos, &

Conversidn Rendimiento en .
total paso Unico Selectivided
85,5 . 62,0 71,3
93,5 65,5 70,5
90,0 67,0 68
90,7 66,7 7243
9G4 4 64,0 67,43
90, 0 62,0 66,4
9¢, 0 58,2 64,7
72,3 52,0 70,1
88,4 62,8 72,3
92,1 62,8 65, 6
92,0 62,5 65,5
87,5 60, 0 68,0
92,2 58,4 €0,4
87,4 56,2 61,2
86,4 62,4 70,1
83,4 60, 2 72,2

. 84,9 54,1 61,8
81,4 61,4 76,2
90,2 66,2 74,0
82,6 48,8 56,7
82,7 56,9 68,2

POOR
QUALITY
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LABLA ( Continue

PREPARACION DE £LCIDC EETACRILICO US MDA p1veEases

Ejemplos 34 a 103

Temp. de reac—| ~ Convers
Zjemalo ' Catelizsdor cidn, 9C tota;
55 WO,OSRbO,5M°3Po,33Ox 357 ..90,2

56 Zro,osto,5E°3Po,330x 343 a3
57 ZTO,O5RbO,5m°3PO,33Ox 316 77,7
58 BaO,OSRbO’SEo3PO’33OX 343 84,4
5. Bao’osto;5E03PO’330x 316 70,2
60 FeO,O5RbO,5HO3P0,33OX 343 92,8
61 Fey 05700, 550380, 33% 316 96, 6
62 Rhy 55RPo, 510380, 330 343 90,1
63 Rho,osto,5M03Po,33OX 316 77,8
64 HnO,OSRbO’5Mo3PO’33Ox 343 97, 4
65 EhO,OBRbO,5M°3PO,33Ox 329 96,1
66 KnO,OSRbO,SM°3PO,33Ox 316 87,7

67 ReO,OSRbO,5M°3P0,33OX 343 100

68 Reg os5RPo, 510320 330 329 96

69 ReO,O5RbO,5MO3PO,33OX 316 87

70 RuO,OSRbO,5M°3PO,33OX 343 100
71 RuO,O5RbO,5E°3PO,33OX 316 92,0
72 RuO,OSRbO,5M°3Po,33 288 52,4
13 Fe, 2550, 025770, 570350, 33% 343 97,6
T4 Fe’o',255no,025Rb0’5M03P0,330X 329 95,0
75 FeO,ZSSnO’OzstO,5;‘503'.?0’330x 316 90,0




TADLA

75CRILICO USANDG

(Continuacidn)

DIVERSOS CATALIZLDORES DE LA INV NCICN

Temp. de reac-
cidn, °C

357
343
316
343
316
343
316
343
316
343
329
316
343
329
316
343
316
288
343

329
316

Resultados, %

Conversidn Rendimiento en .

total paso tnico Selectividad

-.90,2 - 62,4 67,7
93 59,8 64,3
1757 53,6 68,7
84,4 55,0 62,6
70,2 47,2 65,4
92,8 59,1 60,0
90,6 62,1 66,6
90,1 5744 63,5
77,8 63,9 82,1
9744 64 65,7
96,1 68,2 72,3
87,7 63,3 72,2

100 67,5 €9, 5
96 62,1 64,8
87 63,4 72,9

100 69,5 72,3
92,0 64,0 72,0
52,4 31,3 57,5
97,6 66,1 67,7
95,0 67,3 69,8
90,0 61,3 68,1




€469 6‘c9 €496
Sv9 829 €4L6
L9 g86s L*6g
6469 Vv4Ls 7496
r A3 TLS 7408
6oL 0*9¢ 0*9lL
8°gy L*19 0“cg
0*Lo g9 L¢05
21l g29g 9“8
9°¢L 9499 GQtre
g¢L T4LS L*18
G 49 ges c428
g2¢a9 Ad:-14 268
69 2fLs 6gl
z4c9 L*6¢ g‘e8
VLo 04€9 2%63
540L 8%19 6458
7463 L*c9 L‘z6
9 ‘03 6°€9 1¢é
Sy 0°s9 )
2459 g€9 676 -
PEDTATEOR[SS 0OTUn o3 . 2001 -
- UD 01U THIPUSE UPTSIDAUOD

‘ ¢ [y ¢
€€ 10,1806 405, 6TO 0 SE0 05

R EES R

s6
V6
€6
26
156
06
68
88
L5
28
SQ
¥e
£g
28
18
08
6L
gL
LL
9l

OTLLBLT,

62t e, o . .

cre % €€ 40 160, 6 06O 0 6€0 05

91 X EE104€45.,6 %0680 0 6T 0y,

62 K€ 078046 400,580 0 ETO 0,

e REE10,€4 6400580 2 ST 0,

97 £ EE005€,.46 0,680 “04,58 %0

. Iy 3 Py

62c X €€ 10 4€ 06 05520 052680 o
- I3 'y ~ & N

coe X E€10,€4 640,520 05762 00
3 & & £

£vE KQEE04€ 018 "0qyb Orgy©2 g

6c X €10 €046 “01,62 0y 62 0y

62¢ X €€ 0€516 "0 62 062 Oy

91€ X0 EE ‘05018 Vqybe Ouy? 0ayg

62€ ¥QEE 0 €0, 1S 0qyS2 02 00
- 4 3 3

91¢ #EE 04445 0qy T 0y oy

62€ Ko E€E ‘0 €0 8 0gy T 0T 0oy

£ve %o EE 05 orgf "Dy T 0y T 0oy
b 13 13

91€ #EE 048048 0yt Ouyt 0oy

coc X €€0,1€06 0y T Oge T 0

£re X € 04€4 45 0y T 0ury T 004
& 13

- ® €€ 10 1€,46 %0620 0452005
$ 3 o 6

cve KL EE 105808 0580 10530 0y

o Tupto TOPoETLE49D -
Duoa op *duay
. 0T =

MDISHIANT VI EC STEQGVZITVGYO SOBLEAIC

‘g wfofg

n

(upTOo2NnUTITOD)

P rwow wiog

vE€ sojldmela

[
)

POOR
QUALITY

L2
[sH

4T

=]
)



10

15

30

Hoja num. 14

Ziemnlos 34 a 103

" POOR_
QUALITY

PREPAR ACION DX

ACGIDO NMETLACRILICO

TrRLA

= DO,

Temp. de reag

wiennlo - Cateslizedor eidn, 2°C
76 FeO,OQSEnO,O25Rb0,5m03P0,33OX 343
17 FEO,OQSHnO,OQSRbO,5E03P0,33OX 329
78 FeO,lmnG,lnbO,5K03P0,330x 343
79 FeO,lmnO,leO,5mo3P0,33OX 329
80 _ Feo'lﬁno,leo,SHOBPO'BBOx 316
81 FeO,lﬂiO,leO,5H°3PO,330X 343
82 FeO,lNiO,lnbO,5E°3PO,33OX 329
83 FeO,lNiO,labO,5K°3P0,330x 316
34 FeO,25KnO,253bO,5H°3PO,330X 329
35 _FeO,25mnO,25RbO,5H03PO,330X 316
86 SnO,QBKnO,QSRbO,5H°3P0,33 - 329
57 SnO,QSEnO,ZERbO,5H°3PO,33OX 329
88 SnO,ZSEnO,25Rb0,5E°3P0,330X 343
89 COO,25FeO,025RbO,5E03PO,33OX 343
380 G°0,25F60,0253b0,5M03PO,33OX 329
91 Coo’25Feo’0252bc’5ﬁ03P0’330x 316
92 FeO,GlﬁsnO,035Rb0,5x03P0,330X 343
g3 Feo,OlSSno,OBSRbO,51—.503130,330X 329
94 ) FeO,Ol5sn0,0353b0,5H°3PO,3303 216
g5 Feo’0358n0'0153b0,5Ho3PO’330X 343
96 Feo’0358n0’0153b0,5K03P0,330x 329

(C

DI

ontinusc

YEISCS ¢

¥ oaszlng

Convers:
toto.

9,9

04,3
93,1
92,7
65,9
89,2
8s,8
7849
89,2
82,5
Cl,7
84,5
88,6
80,7
85,0
76,0
88,4
96, 4
897
97,3
96,3



‘Hoja nam. - T

TiBLA (Continuecidn) -
24CRILICO US A0 pIy=Eascs 0.0ALI7ADORES DR LA INVERSICN
Regultados, &
Temp. de reac| Conversidn Rendimiento en -

¢idn, o0 - total - naso ¥Ynico Selectividad
343 - 94,9 63,8 .65,2
329 4,3 65,0 6745
343 93,1 63,9 66,6
329 92,7 65,7 69,4
316 85,9 . 61,8 70,5
343 89,2 63,90 67,4
329 88,8 59,7 65,2
316 78,9 5742 69,1
329 89,2 58,2 65,2
316 82,5 53,2 64,5
329 91,17 57,1 70,86
329 84,5 66,6 73,6
343 88,6 56,2 71,2
343 90,7 63,8 67,0
329 85,0 61,7 ¢8,8
316 76,0 56,0 70,9
343 88,4 57,1 58,2
329 96,4 67,4 69,9
316 89,7 59,8 66,7
343 97,3 62,8 64,5

" 329 96,3 62,9 65,3
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Hoja ntm, 15 -

TABLA

PREPARACION DE ACIDO EETACRILICO US DO

(Continuac:

DIVERSCS C

Ejemplos 34 a 103

Temp. de reac

Ejennlo *Catalizador cidn, BC
97 Feo,0355n0’0151’{bo,5mo3130,330X 316
g8 Sn0,025N10,025RbO,5E°3PO,330x 343
99 515, oastto, 025720, 50370, 33% 316

160 Feo, 025700, 025520, 025
) Rbg sl03P) 330 343

101 ey, 02520, 025720, 025
Hb0,5m°3po,330x 328

+02 ey, 025M0, 025°20, 025
Rby g0 Py 130 316
103 S1, 12509, 589, 5103%0, 33% 329

——— ot rt—

Conversi
total

92,0
98,0
88,7
919 5

92,4

88,8
47,7



-~ Hoja nGm.

TABLA (continuacidn) -

—

=M A0RTLICO US HDpO_ DIVERSCS CAPALIZADORES DE LA INVERSION

Resultedos, %

: nversid Rendimiento en .
Temi;dge Z?gag Com’;gtzi N * paso unico Selectividad
316 92,0 63,2 68,6
{ 343 98,0 63,6 66,9
: 316 68,7 59,8 70,9
343 91,5 58,0 60,9
329 §2,4 60,0 63,1
316 88,8 56,9 61,6
329 47,7 13,6 28,5

}4ﬁﬁ;@ébéw»
QUALITY
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tloja nim. 16

~ REIVINDICACIONES -

Tos puntos de invencién propia y nueva que se pré
sentan para que sean objeto de esta solicitud de Patente de
Invencidn en Espafia, por VEINTE afios, son los que se reco-
gen en las reivindicaciones siguientes:

l2,- Nejoras introducidés en el procedimiento pa-
ra preparar acido acrilico y écido metacrilico, caracteri-
zadas porgue se lleva a cabo una oxidacibén de acroleina y
metacrolefna, respectivamente, con ox{geno molecular, en la
fase de vapor, a una temperatura de reaccibn de aproximada-
mente 2002C a aproximadamente 5002C, opcipnaimente en pre-
sencia de vapor de aguz .y en presencia'de una compdsiciéﬁ
catalitica de la férmula

| A R, W0, P 0.
donde A es al menos un elemento elegido del grupo que cons-

. _

ta de arsénico, cadmio, indio, estafio, talio, potasio, cal-
cio, vanadio, uranio, cerio, wolframio, niquel, zirconio,
bario, hierro, rodio, manganeso, renio, rutenio, cobalto
y cobre, y dornde a es un nimero positivo menor que aproxi-
medamente 20, b es aproximadamente 0,01 a aproximadamente
%, ¢ es un nimero positivo menor que aproximadamente 2, ¥y
« es el nfmero de oxigenos requerido por los estados de
valencia de los otros elementos presentes.

El

v - Vedoras de mcuerdo con lo reivindicacidn 12,

segin las cueles 4 es al menos un elenento elegido del gru-
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Hoin ntim. 1?

po que consta de arseLlco, cedpdce, “ndio, talio y estafio.

' %a,~ liejoras do acuerdo con la reivindicacibn 12,
segln las cuales es al menos un elemento elegido del grﬁpo
que consta de potasio, calcio, vanadio, uranio, cerio, wol-
framio, niquel, zirconio, bario, hierro, rodio, estano, man-
3‘anc.ao, renio, rutenio, cobalto y cobre.

42, Mejoras de acuerdo con la reivindicacidn ig,
sepGn las cvales a es un nfimero positivo menor que aproxi-
hadamente 12,

ca,— lejoras de acuerdo con la reivindicacibn 12,
segin 1as cﬁales b es aproximadamente 0,01 a aproximadamente
L,0.

' 62.- Lejoras de acuerdo con la reivindicaciém 12,
segn 1as cuales ¢ es aproximadamente 0,01 & aproximadamente
0,75

7a.- Kejoras de acuerdo con la reivindicacidn 12,
bepGn las cuales la temperatura de reaccidn es aproximadamen).
&e 2502C a aproximadamente 4009cC,

88, ~ FLJORIS INTREODUCIDAS EN EL FROCEDIMIENTO PARA

PRE PARAR ACIDO ACRILICO Y ACIDO FETACRILICO.

Tal y como se ha descrito en la Memoria que anbtece-
e y para los fines que se han especificado.
Esta liemoria consba de diecisiete hojas escritas a

, 7 ,
ndquina por una sola cara,

Madrid, {6 A015TT

sy :ill

P.A.
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