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La invencidn se refiere a un procedimiento para la -~

‘preparacién de 2-metilpiridina -y 3-metilpiridina mediante

‘reaccibén catalitica de acroleina y acetona con zmoniaco -

en fase gaseosa.

Es sabido gue 2-metilpiridina y 3-metilpiridina se - |
forman en la reaccién de acroleina y acetona con amonfaco
en fase gaseosa en presencia de catalizadores. Como catgg
lizadores sirven.éxido de aluminio, 6xido de silicio, u =
6xido de &ilicio en mezcla con 5 a 50% de dxide de alumi~ |
nio, eventualmente con adiciones de 6xidosde otros ele--—
mentos (memoria de ﬁatente britdnica 920 526). En este -
procedimiento los rendimientos‘dé 2-nmetilpiriding y de -~
3-metilpiridina asciénden juntzmente sblo a 384,

Se ha hallado ahora un procedimiento para la prepara
cién de 2-metilpiridina y 3-metilpiridina medisnte reac--
cién catalitica de acroleina y acetona con-amonfaco en fa
8e gaseosa, oue se caracteriza por el hecho de que como -
catalizadores se utilizan silicatos de aluminio altamente
dispersos, que contienen 3 a 30% en peso de éxido de alu-
minio, tienen una superficie segin BET de 200 a 800 mz/g,
un volumen de poros de 0,4 a 1,0 cm3/g ¥ un didmetro de -
poros de 20 a 100,10 =~ em. Con este procedimiento se ob-
tienen rendimientos notablemente mis elevados que con el
procedimiento conocido. También son ééencialmente mis =-
favorables los rendimientos de espacio - tiempo.

Los silicatos de aluminio que se han de utilizar se-
gin la invencién tienen preferentemente un contenido de -
6xido de aluminio de 5 a 20 y especialmente de 10 a 15% -

en peso. Tilenen preferentemente unz superficie segin BET

de 300 a 600 m?/g, un volumen de poros de 0,6 a 0,8 cm3/g
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|y un didmetro de poros de 40 a 80.10-8 cm.

Los siliéatos de aluminio pueden prepararse de manera|
donocida,por ejemplo mediante tratamiento de una soluciébn
acuosa de silicato de sodio con 4cido sulfdrico y mediante
mezclado del gel de 4cido silicico producido con sulfato -
de aluminio y amoniaco, separaqidn ¥y liberacién del silica
t0 de aluminio formado respecto de iones extrafios, asi co
mo secado y atemperamiento (Paul H.Emmett, Catalysis, volu
men VII, Reinhold Publishing Corporation, especialmente pid
ginas 5 a 9). '

Para la realizacidén del procedimiento gegiin la inven-
cién se utilizan acroleina, acetona y amonfaco de manera =
habitual en estado gaseoso. Las proporciones cuantitati--
vas pueden elegirse ampliamente a voluntad. Sin embargo,
es convenienté en general utilizar por cada mol de acrolei
na aproximadamente 0,1 a 2,5 moles, preferentemente 0,2 a
2,0 moles, especialmente 0,5 a 1,5 moles, de acetona. Ade
més es conveniente en general utilizar por cada mol de com
puesto oxoico (acroleina y acetona) por lo menos aproxima-—
damente 1 mol de amonfaco. Es ventajoso usar por cada mol
de compuesto oxoico aproximadamente 1,0 a 3,0 moles, espe-
cialmente 1,3 a 2,5 moles, de amonfaco. Convenientemente
se introduce ademds un gas inerte, especialmente nitrége--
no, a saber se emplean con ventaja por'cada mol de compues
to oxoico 0,5 a 3,0 moles, especialmente 1,0 a 2,5 moles,
de gas inerte. ' _

De la proporcibn cuantitativa de acetona a acroleina
depende eventualmente en cierta medida el que se favorezea

la formacién de 2-metilpiridina o la de 3-metilpiridina. -

Cuanto mayor es la proporcién cuantitativa, tanto mayor es
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—en general la porcidén de 2-metilpiridina.
El catalizador es emplea en lecho fijo en general en

un tamafio de granos de 0,2 a 3,0 mm, especialmente de 0,5

8 2,0 mm, o preferentemente en lecho fluidificado, en ge=

neral en un tamafio de granos de 0,1 a 3,0 mm, especialmen
te de 0,2 2 2,0 mm« Es ventajoso introducir en el recin- |
to de reaccién los compuestos oxoicos por separado del amo
nfaco. Especialmente se elige-para ello un modo de traba
jo segin 1la DT-0S 2 449 340,'pefo con la diferencia de que
en luger de acroleina se utiliza en cada caso una mezcla
de acrolefha y de acetona. -

La reaccién se efectda a temperaturas comprendidas -
entre aproximadamente 300 y 50000, especialmente entre —-
380 v 480°C, 1Ia presibén puede elegirse en gran parte a =
voluntad, pero se recomienda trabajar a presién normal o
s80lo moderadamente mds baja o mds alta de hasta aproxime-
damente 3 bares, para que puedan utilizarse aparatos sen—
c¢illos. Una reducida depresidn o sobrepresifn resulits -
eventualmente del hecho de que los gases son aspirados o
comprimidos a través de la instalacién.

Ejemplo 1 ,

Se utilizé un reactor de lecho fluidificado. Este -

constaba de un tubo de 70 mm de anchura, que tenia por —-
.abajo un espacio libre de 200 mm de alfura, sobre éste, a
intervalos de 50 mm cada uno, estabg provisto con 40 re--
des de alambre de 5 mm de anchura de mallas, y por arriba
tenfa un espacio libre de 600 mm de altura y de hasta 160
mm de anchura. '

En el reactor se introdujo en estado gaseoso en co--

rriente uniforme por cada hora, desde abajo, unz mezcla -
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rdé gases de 1.500 litros en condiciones normales de nitré
geno y 2.150 litros en condiciones normales de amoniaco,
¥y desde un lado en el lecho fluidificado, a saber a 130 -
mm sobre el fondo del reactor, una mezcla de gases de = =
1.350 g de acroleina, 1395 g de acetona y 210 litros en -
condiciones normales de nitrégeno.

El reactor contenia 2,0 kg de catalizador. El cata~
lizador constaba de silicato de aluminio con un contenido
de 13% de A1203, tenia una superficie segin BED de 500 =-
cmz/g, uwn volumen de poros de 0,75'cm3/g, un didmetro de
poros de 60.10—80m vy un tamafio de granos de 0,4 a 1,0 mm.

La temperatura en el reactor se mantuvo a‘440°c. La
mezcla de reaccién, que salia del reactor, estaba libre -
de acrolefna. Esta se condujo con una temperatura de - -
25000 2 uwn lavador de gases, en el que se lavaron por ne-
dio de agua los compuestos de piridina formados y la ace-
tona no reaccionada. EL gas residual remanente, s base -
de amonifaco y nitrégeno, se devolvié al circuito en el -~
reactor tras la adicidén de 750 litros normales por hora -
de amoniaco.

El grado de conversién de acroleina fue de 100%, y -
el de acetona de 73%. Se obtuvieron por hora 550 g de —-
2~-metilpiridina y 314 g de 3-metilpiridina, correspondien
Yes a rendimientos de 25% y 28%, referidos a la acroleina
utilizada. Junto a elle resultaron 75 g de piridina y ==
55 g de 2,6-dimetilpiridina., Por hora se recuperaron - -
378 g de acetona. Por cada kg de catalizador y hora el -
rendimiento de 2-metilpiridina y de 3-metilpiridina ascen
aidé = 432 g.
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~Ejemplo 2

Se procedié tal como segin el ejemplo 1, pero se in-

| trodujeron por hora 1.680 g de acroleina y-1.045 g de -ace

tona. El grado de conversién de acroleiné fue de 100%, ¥y
el de acetona de 75%. El rendimiento de 2-metilpiridina
ascendié a 512 g, correspondientes a 18%, ¥ el rendimien~ |
to de 3~metilpiridina ascendid a 451 g, correspondientes

a 32%, referido a la acrolefna utilizada. Junto a ello -~
resultaron 127 g de piridina y 39 g de 2,6-dimetilpiridi-
na. Por cada kg degcatalizador vy Hora el rendimiento de
2-metilpiridina y 3-metilpiridina ascendié a 481 g.
Ejemplo 3 '

Se procedié tal como segin el ejempio 1, pero se in-
trodujeron por hora 1,010 g de acroleina y 1.740 g de ace
tona, y la reaccién se realizé a 420°C. ILa acrolefna se
convirtié en 100%, ¥y la acetona en 78%. El rendimiento -
de 2-metilpiridina ascendéié a 470 g, correspondientes a -
28%, y el rendimiento de 3-metilpiridina ascendid a 168 g,
correspondientes a 204, referido a la acrolefna utilizada.
Junto a ello resultaron 50 g de piridina y 30 g de 2,6-di
metilpiridina. Por cada kg de catalizador y hora el ren-

dimiento de 2-metilpiridina y de 3J-metilpiridina ascendid
a 319 Ee Lt
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L . REIVINDICAGIONES

Los puntos de invencién propia y nueva, que se presen
tan para que sean objeto de esta solicitud de Patente de =~
Invencién en Espafia, por VEINTE afios, son los que Se reco-
gen en laS'reivindiéaciones siguientes:

12.- Procedimiento para la preparacién de 2-metilpiri
dina y de 3-metilpiridina mediante reaccidn catalitica de
acroleina y acetona con amonfaco en fase gaseosa, que se -
caracteriza por el hecho de que como catalizadores se ubi-
lizan silicatos de aluminio altamente dispersos, que con--
tienen 3 a 30% en peso de 8xido de aluminio, tienen una su
perficie segin BET de 200 a 800 mz/g, un volumen de poros
de 0,4 a 1,0 cm3/g y un didmetro de poros de 20 a 100,10

Clls

8

28.- Procedimiento segin la reivindicacién 12, que se
caracteriza por el hecho de que el catalizador se utiliza
en lecho fluidificado y se introducen acgoleina ¥ acetona
por separado del amonfaco en el lecho fluidificado.

3§.- YPROCEDIMIZENTO PARA LA PREPARACION DE 2-METILPI-
RIDINA Y DE 3~-METILPIRIDINA. T )

Tal y como se ha descrito en la Memoria que antecede

‘| ¥ para los fines que se han especificado.




10

15

20

25

30
ARS/.

11117

Por una sola cara.

Magrid, 17.N01977

Hoja ntm.

- Esta Memoria consta de siete hojas eseritas a miquina
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