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por "MEJORAS INTRODUCIDAS EN BEL OBJETQO DE LA PATENTE PRINCI
PAL,nﬁﬂ 202,872 ", por YProcedimiento para la transformacibn,
vor oxidacibn, de p-xilol en derivados de acido tereftialico,"
& favor de la fimmg alemana IMHAUSEN & Co., GmbH, de Witten/
Ruhr (Alemanis), Munzstrasse, 92a.

MEMOKIA DESCRIPTIVA

En la patente ne 202.872 esté descrito un procedi-
miento para la preparacibn de derivados de &Acido tereft&li
co, en el cual es oxidado p~xilol con oxigeno elemental, ©
gases que contienen oxigeno, a temperatura aumentada, even
tualmente bajo presibn y, ventajosamente, en presencia de
catalizadores, despﬁés de lo cual es esterificada la mezcla
dciaa formada, yue contiene esenciales cantidades de &cido
toluilico, eventuglmente después de la separacidn de xilol
invariado, convenientemente oon metanol, oxidando seguidamen
te el éster ulteriormente con oxigeno, o gases que contienen
oxigeno.

aAhora bien, se ha encontrado qué una forma de ejecu
cibn particularmente conveniente de este procedimiento, con
giste en el hecho de yue la mezcla &cida formada en la oxidg

cibn del xilol, es separada continuamente del producto resul
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tante de la oxidacibn y/o respectivamente, el monobster de
acido tereftflico que Se va formando en la oxidacibn ulte-
rior de la mezcla acida separada y esterificada, continua-
mente de la mezcla de ésteres a oxidar, a cuyo efecto la
composicibn de las mezclas a oxidar, es mantenida aproxima
danente constante por retorno de los oxidatos, liberados de
los &ecidos o, respectivamente,monoésteres, asi como mediante
xilol fresco, o respectivamente, éster fresco.

For la continua separacidén de la mezcla Lcida del
oxidato y, o respectivamente, o del monoéster de hoido teref
talico de la mezcla de ésteres, se logra que lg oxidacibn
transcurre de un modo totalmente uniforme y que =e evitan
dificultades gl llevar a cabo la oxidacibn, tales como se
van manifestando por la modificacibdn de la velocidad de oxi
dacibn, a consecuencia de la composicibn gue varia cantinug
mente de las mezclas a oxidar.

La separascibn continua de la mezcla acida del xilol
sometido a la oxidacibn se efectfia, convenientenente, de mo
do yue se separa continuamente una parte ael oxidato del re
ciplente de oxiaacibn, enfriéndols, y que las materias que
8e van segregando por cristalizacibn son separadas mechnica-
mente, por ejemplo, por filtracibn, o centrifugado. Tambibn
resulta posible, liberar la parte separada de la mezcla de
oxidaclbén, mediante destilacibn de xilol invariado, o sepa
rar los acidos con ayuda de materias béasicas sblidas o di-
sueltas, del xilol, si bien se ha mostrado m&as ventjosa la
separacibn por el entrriamiento y separacibn mecinica de lo
gegregado.

La temperatura, a la cual se debe entriar para la se

Puracibn de los &Lciaos formadaos, aepende de fa concentracibn
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de los &4ecidos en el xilol oxidado, es decir, del grado de
oxidaciétn. Resultas conveniente mentener sl grado de oxidacibn
a ung altura tal que, al enfriar a aproximademente temperatu
ra normel, se va presentando ung mezcla de cristules con 11
quido, cbmodamente manejable, particularmente para el bombeo
z8to es el caso, si se mantiene la cirra de saponificacibn
del oxidato a aproximadamente 260 a 340. Desde. luego, resul
ta posible mantener el grado de oxidacibn, asimismo, en un
valor que difiere del mismo,

Las porciones liguidas, separadas de los fcidos se
gregados, son retornadas nuevamente a la oxidacibn, y eso con
venientemente. Si el xilol de partide no consiste en el p-
~compuesto puro, sino atn contiene isbmeros y/o hidrocarburos
no aromaticos, puede insertarse asntes del retorno una opers
cidn de purificacibn, ya sea un procedimiento fisico, como
ung destilacibn fraceionsaa o cristalizacibdn, ya sea también
un procedimiento . uimico, por ejemplo, una transposicibn con
tormaldehido en solucibn &Lcida, a cuyo efecto es segregado
de modo preponderante n-xilol en forma de una resina, pura
mantener bgjo lo mismo yue el contenido en 4cidos, asimismo,
el contenido en impurezas en el recipiente de oxidacion.

&l xilol fresco necesario para substitucibmn del xilol
separado del recipiente de oxidacibén en forma de los acidos,
es utilizado convenientemente para el lavado de los acidos
segregasdos, como ya queda descrito en la solicitud principal.
TLos &acidos segregados son, como se describe en la solicitud
principal,‘elaborados ulteriormente, siendo esterificados -y
ulteriormente oxidados.

Tanbibn a este efecto resulta ventajoso segregar con

tinuamente el monoéster de acido tereftalico que se va torman
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durante la oxidacibn de la mezcla de ésteres. 10 cual puede
realizarse de modo anflogo por separacibn continua de uns
parte de la mezcla de oxidacibn, enfriamiento y.aeparacibn
mecénica del monobster de hcido tereftalico que se va segre
gando por cristalizacibn. Ta sepsaracidn por destilacibn, del
monoéster de 4cido tereftalico, o mediante formacibn de s8l,
sl bien resulta posible, no obstante, es menos recomendable.
Convenlientemente es mantenida la cifra de acidez de la mezclg
de ésteres oxidada en valores de entre, agproximadamente, 100
¥y 200, en ol caso de la esterificacibdn con metanol, entonces
hasta con un enfriamiento del oxidato a 30-50°, para segregar
la mayor parte del monometilitereftalato en Fforma cristalins
del éster.
EJEMPIO

En un recipiente de oxidacibn, atemperable, provisto
de distribuidor de dire, asi como de refrigerante de reflujo
con separador de agua, de 100 1 de contenido se introducen
60 Kgs. de xilol técnico gque esté mezclado con 120 g. de
sales~Co de los acidos grasos de primer jugo con 6~10 Atomos
-C, tratando a 130-140° con 1,5 =~ 2m3/h de aire. Despubs de
yue la cifra de acide 2z del oxidato ha subido aproximadamen
te 250, se extrae continummente por hora 60 Kgs. de mezcla
de oxidacibn, enfriando a 20° y liberando de los cristales
segregados por centrifugado; al efecto, en esta opéracién,
son obtenidos por hora 8 Kgs. de mezcla uciaa, que es lavada
con 8 Kgs. de xilol fresco. Los 52 Kgs./h de filtrado que se
han presentado de los cristales, asi como el xilol de lavado,
son retornados continusmente en el recipiente de oxidacibn,
de maneras que en ssta queda mantenide continuamente ung cifra

de acldez de entre 200 y 280.
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El &cido toluilico yue se ha presentado es esterifi
cado del modo, de su,o conécido, con metanol. El éster meti
lico de acido toluilico que se presenta después de la segre
gacibn del éxceso de metanol, es oxidado despubs de lg udi-
cibn de 2 g de cobalto sebiceo por kg a 140° con alrededor
de 1,5 L/aire por min. por kge. Para la elaboracidn ulterior
del éster metilico de &ecido toluilico gque se va presentando
hace falta un recipiente de oxidacibdn de 100 I de contenido
que esti continuamente rellenado con 60 Kgs. de éater y del
cual se sepsran contirnuamente despubs de alcanzada una ci-
fra de acidqg de 100~150 despuéé del enfriamiento a, gproxi
madanente, 30% cada hora 6 Kgs de éster monometilico de &ci
do tereft&lico. ml filtrado es retornado, juntamente con 6
Kgs./h de éster de &cido toluilico al recipiente de oxida-
cibn.

De este modo se logzrs llevar a cabo la oxidacibn del
xilol bajo condiciones constantes, con un minimo de trebajo
de vigilancige.

El procedimiento @escrito resulta aplicable conforme

a su sentido, asimismo, a la oxidacidén de otros xiloles, 0

_respectivamente, é&steres de Acido tolullicos, como es descri

to, por ejemplo, en la patente alemana (J 4126 IVd/12, o
del 4.,V,.1951).

La invencibn, dentro de su esencialidad, podra lle-
varse a la practica en otras variantes de realizgcibn que
le inaicada a titulo de ejemplo, a las que alcanzeré igual
mente la proteccibn gque se recaba, pudiendo emplearse los
medios, proporciones y temperatursas mbs adecuados a cada
caso: por quedar todo &llo comprendido dentro del espiritu

del invento.
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NROTa

Hecha lg aescripcibn del presente invento, se hace
constar que la presente solicitud se acoge a los derechos
de prioridad de la solicitud del certificado de adicibn
ulemin depositado el dia 12 de junio de 1951, y ge declaran
como nuevas y de propia invencibn, las siguientes reivindioa
ciones:

18,~ Mejoras introducldas en el objeto de la patente
prineipal, ne 222577, por "_Procedimianto para la transforma
cibn, per oxidacibn, de p-xilol en aerivados de &cido teref
t4licot, con oxigeno elemental, 0 gases yue contienen oxige
no, a temperatura aumenteda, eventuslmente bajo presibn y
ventajosamente en presencia de calalizadores, separacibdn y
esterificacibn de la mezcla acida formada gue contiene esen
cigles cantidmaes de acido toluilico, convenientemente con
metanol, oxidacibn ulterior de los ésteres con oxigeno
elemental, o gases que contienen oxigeno, y separacibén del
monoéster de #“cido tereftialico formasao, caracterizadas por
que la mezcla acida formada con la oxidacibdn de xilol y, ©
respectivamente, o el monoéster de 4cido tereftaiico formaao
en la oxidacibn ae é&steres, son separacos continusmente de
le mezcla de oxidacibén, y que se mantiens aproximadamente
constante la composicibn de las mezclas a oxidar, en viritud
de retorno de las porciones de 0xidato separades, liberadas
de acldos o, respectivamente, monoésteres de acido tereftali

co, asl como mediante xilol fresco, o respectivemente, éster

fresco.
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28 ,~ Mejores introauciuas en el objeto de la patente
principal, n¢ 2V2.872 , por "Procedimiento pera la trans
formacibn, por oxidacibn, de p-xilol en derivados de acido
tereftalico", caracterizadas porque, de las mezclas de oxi
dacidn es extralda continuemente una parte y enfriada, son
separadas mecinicamente las porciones que se han segregado
por cristalizacibdn, y yue son :etornadas las porciones que
han quedado liguidas.

38 ,~ Mejoras introducidas en el objeto de la patente
Principal, n2 2Gg£.872 , por “"Procedimiento para la trans-
formaeibn, por oxidacibn, de p-xilol en derivados de acido
tereftalico", caracterizadas porque, en la elaboracibn de
p~xilol técnico es liberado el xilol liberado de la mezclg
acida segregads por cristalizacibn, antes del retorno, por
la via fisica y/o quimica de impurezas.

48 ,- Mejoras introducidas en el objeto de la patente
Principal, n¢ 202.87Z , por "Procedimiento para la trans?
formacibn, por oxidacibn, de p-xilol en derivados de &cido
terefthlicoy

Seghn se describe y reivindica en la presente memoria
descriptiva, que consta de siete hojas, foliadas y escritas
a maquina por una sola cara, acompaiiadas de la documentacibdn
reglamentaria.

Madrid, a 9 de gbril de 1952,
IVMHAOSEN & Co., GmbH.

Jai Tt
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