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CERTIFICADO
DE
ADICION

por YMEJORAS EN EL OBJETO DE Ia PATENTE PRINCIPAL, N& 202.872%
por "Procedimiento Para la transformacién, por oxidacibn, de
p—xilol en derivados de &cido terefthlico! xgv éaxiz fir
me elemans, IMHAUSEN & Co., G.m.b.H, de en/huhr (Alemanig)
Munzstrasse 92a.

La patente principal ne 202.872, es un procedimiento
para la preparacibn de derivados de fcido terefthlico, en el
cual es oxidedo p-xilol, con oxigeno elemental o gases conte-
niendo oxlgeno, a temperatura sumentada, eventualmente bajo
presibn, ventajosamente en presencia de catalizadores, siendo
esterificade la mezcla de hcidos formade gue contiene cantids
des esenciales de &cido p-toluilico, eventuslmente, despubs de
separacibn de xilol invariado, convenientemente con metanol, ¥y
siendo ulteriormente oxidado el &ster con oxigeno, o gases con
teniendo oxigeno. |

En la patente adicional ne 202.915, se muestra gue se
Puede transponer de modo anklogo, asimismo, los ésteres del
édcido m-toluilico en los correspondientes monobsteres de
écido isoftélico.

Ahora bien, en el desarrollo ulterior de estos proce

dimientos, se ha encontrado que para la obtencibn de puros &g
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de puro m-, 0 respectivamente, p-xilol gque sblo pueden

ser separados uno del otro dificilmente, sino yue resulte
mias ventajoso, si se oxida ung mezcla de p-~ y m~xilol con
oxigeno elemental o gases contenisendo oxigeno, primero hag
ta la fase &4cido toluilica, esterificando los &cidos tolqi
licos obtenidos con metanol, convirtiendo por oxidacibn los
steres metilicos de &acidos toluilicos con oxfigeno elemental
o gases que contienen oxfgeno, en los bsteres monometilicos
de &cidos bemzoldicarboxilicos, transponiendo &stos con meta
nol excesivo en los ésteres dimetilicos, separando el puro
éaster de foldo tereftilico sblido, y obteniendo del filtrado
mediante destilacibn el éster metilico de &cido iso~-ftélico
Paro.

De ests maners se puede evitar la separacibn de los
hidrocarburos isbmeros de partida, la cual no resulta fécil
de llevar a cabo técnicamente, llegando de modo sencillo de
ung mezcla de diferentes isbmeros a puros derivados de &cido
benzoldicarboxilico.

o-xilol, yue acaso se encuentre mezclado a la mezcla
de partida de m= y p-xilol se va transponiendo durante la
oxiaacibn gobre hcido o-toluillico, finalmente, en una mezcla
de éster monometilico de feido fthlico, &cido fthlico, y anhi
drido ftélico, que forma en la esterificacibén dimetilftala
t0, que permanece juntamente con el &ster metilico o- e igof
talico puede llevarse fhcilmente a cabo por deétilacibn, o
cristalizacibn de un disolvente orgénico, por ejemplo, mets
nol, etanol, y similares.

EJEMPLO:
1.000 g de p-xilol técnico, el cual contiene aproxims
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damente un 87 por ciento de p-xilol, resto m—iiiol al lado

de poco o-xilol, son mezclados con 2 g de las sales~Co de los
doidos grasos con 6~10 Atomos C, y oxidados durante 15 horas

a 125° con 1,5 1itros de aire por hora, a cuyo efecto se tra
baje bajo reflujo y con separacibn del agua formada. Por en-
friamiento de la mezcla reaccional se van segregando 450 g de
ung mezcla de aproximadgmente un 83 por ciento de &cidos tolui
licos y un aproximadamente 17 por ciento de &cidos benzoldicar
boxilicos, que son separados por aspiracibn y ésterificados
despubs de su lavado con metanol, de modo que se vierte 1200

g de metanol sobre 350 g de mezcla acida y yue se calients,
despubs de saturar con &cido clorhidrico o adicibn de 15 g de
4Leido sulffirico concentrado durante 24 noras bajo reflujo.
Despubs de la separacibn mechnica de &éster dimetilico de fci
do tereftélico, dificilmente soluble, es separado por evaporg
cibn el exceso de alcohol metilico, separando &cido sulfirico
acaso adicionado mediante gas-NH3, ¢ por lavado con lejia,
oxidendo los &steres metilicos de &ocido toluflico (300 g) con
aire a 140 ~ 150° en presencis de cobalto sebioico. De la mnez
cla de oxidacibn, se van segregando por precipitacibén durante
lg oxidacibn, &steres monometilicos de &cido dicarboxilico, cu
ya separacibn es completads por enfriamiento. Los monoésteres
que se han ido segregando por cristalizacibdn son separados por
aspiracibn, brevemente esterificados con metanol. De la mezclae
de esterificacibn se va segregendo el &gter dimetilico terefté
lico como préacticamente insoluble, siendo obtenido despubs de
separacibn por aspiracibn y lavado con metanol, con punto de
fusibn definido (P.f. 140,50). Del filtrado del &ster ds &cido
tereftalico son separados metanol y catalizador de esterifica

c¢ibn y el residuo es sometido a destilacibn fraccionada en el
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vacio. El éster dimetilico de &cido isofthlico se va preéeg
tando en forma cristalinaj; por lavado con metanol o recristg
lizacibn en etanol es liberado de vestigios de &ster de &Kecido
o-ftilico que va mezclado, resultando sseguidemente con punto
de fusibn definido (P.f. 65-67°).

&n caso deseado puede obtenerse la cantidad principal
del bster dimetilico de fcido iso-ftélico del filtrado del
&ster dimetilico de Acido tereftalico, mediante evaporacibn
Parclel del metanol y haciendo separarse por cristalizacibn;
el cristalizasdo regulta despuds de renovada recristalizacibn,
asimismo, corn punto de fusibn précticamente definido. '

81 las porciones gue durante la oxidacibén del xilol
de pertida, 0 respectivamente, de los &steres metilicos de
&cido toluilico hayan quedado liquidas, son sometidaes nueve-
mente a la oxidacibn, entonces es transpuesta del modo descri
to la mezcla de m- ¥y p-xilol, de modo prhcticamente cuantitati
vo, en puros ésteres de &cido tere~ m e isoftilico.

Le invencibn, dentro de su esencislidad, podréd llevars
a la prictica en otras variantes de reaelizacibén que difieran
en detalle de las indicadas a titulo de e jemplo, empleando
los medios, proporciones y temperaturgs mbs convenientes: por

gquedar todo &llo comprendido dehtro del espiritu de las rei=-

vindicaclonss.
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NOTa

Descrito el objeto de la invencibn, se hace constar
yue la presenxe solicitud se acoge a los derschos de priori
dad de la paterte alemana de fecha 4 de julio de 1951, (I
4344 1IVd/12 o), y se declaran como nuevas y de propia inven
cibn, las siguientes reivindicaciones:

le,~ Hejoras en el objeto de la patente prinecipsal,
ne 202.872, por "Procedimiento para la transformacibn, por
oxidacibn, de p-xilol en derivados de &cido tereftélico",
por oxidacibn de p-xilol con oxigeno elemental, o gases gue
contienen oxigeno, a temperatura gumentada, eventuslmente
bajo presibdn, convenientemente en presencia de catalizado-
res, esterificacidn de la mezcla &oida conteniendo esenciales
centidades de Acido toluflico que se ha formado, con metanol,
y oxidacibn ulterior del éster con oxfigeno, o gases que con-
tienen oxfigeno, segfin la patente 202.872 y puro &ster de &cido
isoft&lico, caracterizado porque se convierte oxidando los
ésteres metilicos de &ecido toluilico que se van presentando
en la oxidacidn de una mezcla de m- y p-xilol con oxigeno
elemental, o gases que contienen oxigeno, con oxigeno elemen
tal, o gases yue contienen oxigeno, en los ésbéres monometili
cos de Aeido benzoldicarboxilicos, transponiendo &stos con me
tanol en los ésteres dimetilicos, separando el puro éster de
f4cido terefthlico sblido y obteniendo del filtrado el éster
dimetilico de feido 1so-fthlico purc mediante destilacibn.

2% .~ Mejoras seglin la reivindicgcibn 12, caracte-

rizado porque el dster metilico de Acido iso-ftalico es 1i
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berado, por reciistalizacibn, de éster de &cido o-ftalico,
con el cual viens, sesventualmente, mezclsado.
%2 ,- Heojorasen el objeto de la patente prineipal,
ne 202,872, por "Procedimiento para la transformacibn, por
oxidacibn, de p-xilol en derivados de &cido terefthlico".
Segliin se describe y reivindica en la presente memoris
descriptiva, gue consta de seis hojas, foliadas y sasoritas a

maquina por una sola cara.

Madrid, a 6 de junio de 1952.
TMHAUSEN & Co., Ge.mebeHe

Delo




	Bibliographic data
	Description
	Claims



