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iU:r;:;c/ien 7,;//;/A­<?,\' der beanspruchten 
Lösung nic'if uberg.inyan werden darf. 
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Headnote 

The achievement of a numerically small 
improvement of a process commercially 
used on a large scale (here enhanced 
yield of 0.5%) represents a worthv</hile 
lecfmicol problem which must not be 
disregarded in assessing the inventive 
step of its solution as claimed. 
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Sommaire 
Une amélioration d'importance minime, 
une fois traduite en termes numériques, 
apportée à un procédé utilisé com­

mercialement à grande échelle (en 
l'occurrence une augmentation du ren­

dement dû 0.5%) n'en constitue pas 
moins un problâme technique digne 
d'intérêt, dont il convient de tenir 
compte pour l'appréciation de l'activité 
inventive qu'implique la solution telle 
que revendiqués. 

E x p o s é d e s f a i t s e t c o n c l u s i o n s 

I. L a d e m a n d e d e b r e v e t e u r o p é e n 

u n d a m 2 3 . S e p t e m b e r 1 3 8 1 u n t e r 
d e r N u m m e r 0 0 3 6 2 2 3 v e r ö f f e n t l i c h t e 
e u r o p ä i s c h e P a t e n t a n m e l d u n g N r . 
8 1 2 0 0 2 6 9 . 9 , f ü r d i e d i e P r i o r i t ä t 
e i n e r n i e d e r l ä n d i s c h e n V o r a n m e l d u n g 
v o m 1 5 . M ä r z 1 9 8 0 i n A n s p r u c h g e ­

n o m m e n w i r d , w u r d e d u r c i i E n t ­

s c h e i d u n g d e r P r ü f u n g s a b t e i l u n g d e s 
E u r o p ä i s c h e n P a t e n t a m t s v o m 2 1 . S e p ­

t e m b e r 1 9 8 3 z u r ü c k g e w i e s e n . D e r E n t ­

s c h e i d u n g l a g e n s i e b e n P a t e n t a n ­

s p r ü c h e z u g r u n d e , v o n d e n e n A n s p r u c h 
1 w i e f o l g t l a u t e t ; 

" V e r f a h r e n z u r H e r s t e l l u n g e i n e r B e n z o l ­

m o n o c a r b o n s ä u r e d u i c h O x i d a t i o n e i n e r 
M o n o a l k y l b e n z o l v e r b i n d u n g i n d e r 
f l i j s s i g e n P h a s e m i t H i l f e e i n e s m o l e ­

k u l a r e n S a u e r s t o f f e n t h a l t e n d e n G a s e s 
i n G e g e n w a r t e i n e s K a t a l y s a t o r s a u s 
e i n e r C o b a l t ­ u n d e i n e r M a n g a h v e r ­

b i n d u n g , d i e b e i d e i m R e a k t i o n s g e m i s c h 
l ö s l i c h s i n d , d a d u r c h g e k e n n z e i c h n e t , 
d a ß d a s A t o m v e r h ä l t n i s M a n g a n a t ; C o ­

b a l t z w i s c h e n 1 : 5 0 0 u n d 1 : 1 0 0 0 0 0 
l i e g t . " 

I I . D i e Z u r ü c k w e i s u n g w u r d e d a m i t b e ­

g r ü n d e t , d a ß s i c h d i e s e s V e r f a h r e n f ü r 
d e n F a c h m a n n i n n a h e l i e g e n d e r W e i s e 
a u s e i n e r K o m b i n a t i o n d e r D r u c k ­

s c h r i f t e n F R ­ A ­ 2 1 0 7 3 4 0 ( 1 } u n d 
E P ­ A ­ 2 7 4 9 ( 2 ) e r g e b e . 
I n ( 1 } s e i e i n V e r f a h r e n z u r H e r s t e l ­

l u n g v o n B e n z o l m o n o c a r b o n s a u r e n b e ­

s c h r i e b e n , b e i d e m e i n G e m i s c h a u s 
e i n e r D i a i k y l ­ u n d e i n e r M o n o a l k y l ­

b e n z o l v e r b i n d u n g i n d e r f l ü s s i g e n P h a s e 
m i t H i l f e e i n e s m o l e k u l a r e n S a u e r s t o f f 
e n t h a l t e n d e n G a s e s i n G e g e n w a r t e i n e s 
K a t a l y s a t o r s a u s e i n e r C o b a l t ­ u n d 
e i n e r M a n g a n v e r b i n d u n g o x i d i e r t w e r d e , 
d e r e i n A t o m v e r h ä l l n i s M a n g a n : C o b a l t 
a u f w e i s e , d a s i n n e r h a l b d e s B e r e i c h s 
l i e g e , d e r i m v o r l i e g e n d e n A n s p r u c h 1 
b e a n s p r u c h t w e r d e . 

D a s D e a n s p r u c h t e V e r f a h r e n u n t e r ­

s c h e i d e s i c h v o n d e m b e k a n n t e n V e r ­

f a h r e n n u r d a d u r c h , d a ß d i e i n ( 1 ) z u r 
U m w a n d l u n g e i n e r M e t h y l g r u p p e d e s 
p ­ X y l o l s u n d d e r d i r e k t a n d e n R i n g g e ­

b u n d e n e n M e t h y l g r u p p e d e s M e t h y l ­

p a r a t o l u a i s i n C a r b o x y l g r u p p e n v e r ­

w e n d e t e n V e r f a h r e n s s c h r i t t e a u f d i e 
a n m e l d u n g s g c m ä ß e O x i d a t i o n ü b e r ­

t r a g e n w u r d e n , b e i d e r d i e M e t h y l g r ­ j p p e 
d e s T o l u o l s o d e r v o n T o l u o l d e d v a t e n w i e 
z. B. N a t o ­ , N i t r o ­ , C y a n o ­ . t e r t . A ! k y ! ­ , 
A l k o x y ­ u n d A r y i o x y t o l u o l e n i n e i n e 
C a r b o x y l g r u p p e u m g e w a n d e l t w e r d e . 
E s s e i n i c h t e r s i c h t l i c h , w a s d e n F a c h ­

m a n n d a v o n a b h a l t e n w ü r d e , d i e g e g e ­

b e n e n A u s g a n g s s t o f f e i n d e m b e k a n n t e n 
V e r f a h r e n z u b e n u t z e n , z u m a l d i e H e r ­

s t e l l u n g v o n B e n z o l m o n o c a r b o n s a u r e n 
d u r c h O x i d a t i o n d i e s e r A i k y l b e n z o l d e r i ­

v a t e u n t e r s e h r ä h n l i c h e n B e d i n g u n g e n 
b e r e i t s a u s ( 2 ) b e k a n n t s e i . 

Z w a r s e i i n ( 1 ) . S e i t e 9 . Z e i l e 3 3 d a s 
b e v o r z u g t e V e r h ä l t n i s M n C o m i t 
1 : 9 9 b i s 3 0 : 1 0 a n g e g e b e n . J e d o c h 
w e r d e a u f S e i t e 9 . Z e i l e 3 2 u n d i n A n ­

8 1 2 0 0 2 6 9 . 9 f i l e d o n 1 1 M a r c h 1 9 8 1 
a n d p u b l i s h e d o n 2 3 S e p t e m b e r 1 9 8 1 
u n d e r p u b l i c a t i o n N o . 0 0 3 6 2 2 3 , c l a i m ­

i n g t h e p r i o r i t y o f t h e N e t h e r l a n d p r i o r 
a p p l i c a t i o n o f 1 5 M a r c h 1 9 8 0 . w a s 
r e f u s e d b y d e c i s i o n o f t h e E u r o p e a n 
P a t e n t O f f i c e d a t e d 2 1 S e p t e m b e r 1 9 8 3 
o n t h e b a s i s o f 7 c l a i m s o f w h i c h c l a i m 
1 h a s t h e f o l l o w i n g w o r d i n g : 

" P r o c e s s f o r t h e p r e p a r a t i o n o f a b e n ­

z e n e ­ m o n o c a r b o x y l i c a c i d b y o x i d a t i o n 
o f a m o n o a l k y l ­ b e n z c n e c o m p o u n d i n 
t h e l i q u i d p h a s e w i t h t h e a i d o f a g a s 
c o n t a i n i n g m o l e c u l a r o x y g e n , i n t h e 
p r e s e n c e o f a c a t a l y s t c o m p o s e d o f a 
c o b a l t a n d a m a n g a n e s e c o m p o u n d , 
b o t h o f w h i c h a r e s o l u b l e i n t h e r e a c t i o n 
m i x t u r e c h a r a c t e r i s e d i n t h a t a m a n ­

g a n e s e i c o b a l t a t o m i c r a t i o o f b e t w e e n 
1 : 5 0 0 a n d 1 : 1 0 0 0 0 0 i s a p p l i e d . " 

I I . T h e r e f u s a l w a s o n t h e g r o u n d s t h a i 
t h i s m e t h o d w a s o b v i o u s f o r t h e m a n 
s k i l l e d i n t h e a r t f r o m a c o m b i n a t i o n o f 
F R ­ A ­ 2 1 0 7 3 4 0 (1) a n d E P ­ A ­ 2 7 4 9 ( 2 1 . 

A p r o c e s s f o r t h e p r e p a r a t i o n o f b e n ­

z e n e ­ m o n o c a r b o x y l i c a c i d s is d e s c r i b e d 
i n ( 1 ) w h e r e i n a m i x t u r e o f a d i a l k y f ­

b e n z e n e c o m p o u n d a n d a m o n o a l k y f ­

b e n z e n e c o m p o u n d is o x i d i s e d i n t h e 
l i q u i d p h a s e w i t h t h e a i d o f a g a s c o n ­

t a i n i n g m o l e c u l a r o x y g e n i n t h e p r e s e n c e 
o f a c a t a l y s t c o m p o s e d o f a c o b a l t a n d a 
m a n g a n e s e c o m p o u n d a n d w h e r e i n a 
c a t a l y s t is u s e d w h i c h p o s s e s s e s a m a n ­

g a n e s e t o c o b a l t a t o m i c r a t i o l y i n g w i t h ­

i n t h e r a n g e c l a i m e d i n t h e p r e s e n t c l a i m 
1 . . 

T h e c l a i m e d p r o c e s s o n l y d i t t e r s t r o m 
t h i s p r i o r a r t p r o c e s s i n t r a n s f e r r i n g t h e 
p r o c e s s s t e p s u s e d i n ( 1 ) f o r t h e 
t r a n s f o r m a t i o n o f a m e t h y l ­ g r o u p o f p ­

x y i e n e a n d t h e m e t h y l ­ g r o u p , d i r e c t l y 
b o n d e d t o t h e r i n g , o f m e t h y l p a r a ­

t o l u a i e i n t o c a r b o x y l ­ g r o u p s t o t h e 
o x i d a t i o n a c c o r d i n g t o t h e p r e s e n t 
a p p l i c a t i o n w h e r e i n t h e m e t h y l ­ g r o u p o f 
t o l u e n e or t o l u e n e d e r i v a t i v e s , s u c h a s 
h a l o ­ , n i t r o ­ , c y a n o ­ , t e r t i a r y a l k y i ­ . 
a l k o x y ­ a n d a r y l o x y ­ l o l u e n e s , i s 
c o n v e r t e d t o a c a r b o x y l ­ g r o u p . 

N o r e a s o n s c a n b e s e e n w h i c h w o u l d 
p r e v e n t t h e m a n s k i l l e d i n t h e a r t f r o m 
u s i n g t h e p r e s e n t s t a r t i n g m a t e r i a l s i n 
t h e k n o w n p r o c e s s , e s p e c i a l l y s i n c e t h e 
p r e p a r a t i o n o f b e n z c n e ­ m o n o c a r b o x y l i c 
a c i d s b y o x i d a t i o n o f s u c h a l k y l ­ b e n z e n e 
d e r i v a t i v e s u n d e r v e r y s i m i l a r c o n d i t i o n s 
i s a l r e a d y k n o w n f r o m ( 2 ) . 

I t is t r u e , t h a t o n p a g e 9 . l i n e 3 3 o f ( I j 
t h e p r e f e r r e d r a t i o o f M n : C o i s i n d i c a t e d 
a s 1 : 9 9 t o 9 0 : 1 0 . H o w e v e r , a c c o r d i n g 
t o p a g e 9 , l i n e 3 2 a n d a c c o r d i n g t o c l a i m 

n ° 8 1 2 0 0 2 6 9 . 9 , d é p o s é e l e 1 1 m a r s 
1 9 8 1 e t p u b l i é e le 2 3 s e p t e m b r e 1 9 8 1 
s o u s le n " 0 0 3 6 2 2 3 . p o u r l a q u e l l e 
e s t r e v e n d i q u é e la p r i o r i t é d ' u n e 
d e m a n d e a n t é r i e u r e d é p o s é e l e 1 5 m a r s 
1 9 8 0 a u x P a y s ­ B a s . a é t é r e j e t é e l e 2 t 
s e p t e m b r e 1 9 8 3 p a r d é c i s i o n d e l a 
D i v i s i o n d ' e x a m e n d e l ' O f f i c e e u r o p é e n 
d e s b r e v e t s , r e n d u e s u r la b a s e d e s e p t 
r e v e n d i c a t i o n s d o n t l a p r e m i è r e ( la 
r e v e n d i c a t i o n 1} s ' é n o n c e c o m m e s u i t : 

" P r o c é d é d e p r é p a r a t i o n d ' u n a c i d e b e n ­

z è n e ­ m o n o c a r b o x y l i q u e p a r o x y d a t i o n 
e n p h a s e l i q u i d e d ' u n m o n o a l k y l ­ b c n ­

z c n e à l a i d e d ' u n g a z c o n t e n a n t d e 
l ' o x y g è n e m o l é c u l a i r e , e n p r é s e n c e d ' u n 
c a t a l y s e u r f o r m é p a r u n c o m p o s é d u 
c o b a l t e t u n c o m p o s é d u m a n g a n è s e , 
t o u s d e u x s o l u b l e s d a n s le m é l a n g e 
r é a c t i o n n e l , c a r a c t é r i s é e n c e q u e le 
r a p p o r t d u n o m b r e d ' a t o m e s d e m a n g a ­

n è s e a u n o m b r e d ' a t o m e s d e c o b a l t e s t 
c o m p r i s e n t r e ^ : 5 0 0 e t 1 : 1 0 0 О О О . " 
I I . L a d e m a n d e a é t é r e j e t é e a u m o t i f q u e 
p o u r l ' h o m m e d u m é t i e r c e t t e m é t h o d e 
é t a i t é v i d e n t e , c o m m e d é c o u l a n t d e la 
c o m b i n a i s o n d e s d o c u m e n t s F R ­ A ­

2 1 0 7 3 4 0 { d o c u m e n t n " 1) e t E P ­ A ­

2 7 4 3 ( d o c u m e n t n ' ^ 2 } . 
L e d o c u m e n t n ° 1 d é c r i t u n p r o c é d é d e 
p r é p a r a t i o n d ' a c i d e s b e n z é n e ­ m o n o ­

c a r b o x y l i q u e s , d a n s l e q u e l u n m é l a n g e 
f o r m é d ' u n d i a l k y l ­ b e n z è n e e t d ' u n 
m o n o a l k y l ­ b e n z è n e e s t o x y d é e n p h a s e 
l i q u i d e a l ' a i d e d ' u n g a z c o n t e n a n t d e 
l ' o x y g è n e m o l é c u l a i r e e n p r é s e n c e d ' u n 
c a t a l y s e u r c o n s t i t u é d ' u n c o m p o s é d u 
c o b a l t e t d ' u n c o m p o s é d u m a n g a n è s e , 
le c a t a l y s e u r u t i l i s é p r é s e n t a n t c e t t e 
c a r a c t é r i s t i q u e q u e le r a p p o r t d u n o m b r e 
d ' a t o m e s d e m a n g a n è s e a u n o m b r e 
d ' a t o m e s d o c o b a l t s e s i t u e à l ' i n t é r i e u r 
d e la p l a g e r e v e n d i q u é e p a r l ' a c t u e l l e 
r e v e n d i c a t i o n 1 . 

L e p r o c é d é r e v e n d i q u é n e d i f f è r e d e c e 
p r o c é d é c o n n u q u ' e n c e q u ' i l r e p r e n d l e s 
é t a p e s d u p r o c é d é u t i l i s é d a n s le d o c u ­

m e n t n " 1 p o u r la t r a n s f o r m a t i o n e n 
g r o u p e s c a r b o x y l i q u e s d ' u n g r o u p e 
m é t h y l e d e p a r a x y l é n e e t d u g r o u p e 
m é t h y î e d u p a r a t o l u a t e d e m é t h y l e 
d i r e c t e m e n t l i é a u n o y a u . p o u r 
l ' o x y d a t i o n s e l o n la p r é s e n t e d e m a n d e , 
d a n s l a q u e l l e l e g r o u p e m é t h y l e d u 
t o l u è n e o u d e d é r i v é s d u t o l u è n e , t e l s 
q u e l e s h a l o ­ , n i t r o ­ , c y a n o ­ . t e r t i o a t k y l ­ . 
a l c o x y ­ e t a r y i o x y ­ t o l u è n e s . e s t t r a n s ­

f o r m é e n u n g r o u p e c a r b o x y l i q u e . 
O n n e v o i t p a s p o u r q u e l l e r a i s o n 
l ' h o m m e d u m é t i e r n e p o u r r a i t p a s 
u t i l i s e r l e s c o m p o s é s d e d é p a r t s e l o n la 
d e m a n d e e n c a u s e d a n s l e p r o c é d é 
c o n n u , d ' a u t a n t q u e la p r é p a r a t i o n d e s 
a c i d e s b e n z è n e ­ m o n o c a r b o x y l i q u e s p a r 
o x y d a t i o n d a n s d e s c o n d i t i o n s t r è s 
s e m b l a b l e s d e c e s d é r i v é s a l k y i ­ b e n z è n e 
a v a i t d é j à é t é e x p o s é e d a n s le d o c u m e n t 
n ° 2 . 

I l e s t v r a i q u ' à la p a g e 9 , l i g n e 3 3 d u 
d o c u m e n t n ° 1 , i l e s t i n d i q u é q u e l e 
r a p p o r t M n : С о d o i t d e p r é f é r e n c e ê t r e 
c o m p r i s d a n s la p l a g e 1 : 9 9 à 3 0 : 1 0 . 



Spruch 1 d e r s e l b e n E n t g e g e n h a f t u n g 
a u s d r ü c k l i c h e r w ä h n t , d a ß K a t a l y s a t o r e n 
v e r w e n d e t w e r d e n k ö n n t e n , d i e e i n V e r ­

h ä l t n i s M n : C o z w i s c h e n 0 , 1 : 9 9 , 9 
u n d 9 9 : 1 a u f w i e s e n ; d i e s e s V e r h ä l t n i s 
ü b e r s c h n e i d e s i c h m i t d e m i m v o r ­

l i e g e n d e n F a l l b e a n s p r u c h t e n . 

D e r a u f S e i t e 5 d e r s t r e i t i g e n A n ­

m e l d u n g a n g e s t e l l t e V e r g l e i c h m i t d e m 
S t a n d d e r T e c h n i k l a s s e n u r e i n e n 
g e r i n g f ü g i g e n A u s b e u t e u n t e r s c h i e d 
z w i s c h e n d e r V e r w e n d u n g e i n e s K a t a l y ­

s a t o r s , b e i d e m d a s A t o m v e r h ä i t n i s 
M n : C o i n n e r h a l b d e s i n ( 1 ) g e n a n n t e n 
b e v o r z u g t o n B e r e i c h s l i e g e , u n d e i n e s 
K a t a l y s a t o r s e r k e n n e n , be' i d e m d i e s e s 
V e r h ä l t n i s a u ß e r h a l b d e s b e v o r z u g t e n , 
a b e r n o c h i n n e r h a l b d e s i n 11) o f f e n b a r t e n 
u n d b e a n s p r u c h t e n G e s a m t b e r e i c h s 
l i e g e . D i e P r ü f u n g s a b t e i l u n g k ö n n e i n 
d i e s e m V e r g l e i c h k e i n e n e n d g ü l t i g e n B e ­

w e i s d a f ü r s e h e n , d a ß d e r a n m e l d u n g s ­

g c m ä ß e G e g e n s t a n d d i e g e f o r d e r t e e r ­

f i n d e r i s c h e T ä t i g k e i t a u f w e i s e , d a a l l e 
S c h r i t t e d e s b e a n s p r u c h t e n V e r f a h r e n s , 
i n s b e s o n d e r e i n d e m B e r e i c h s a n t e i l d e s 
A t o m v e r h ä l t n i s s e s M n : C o , d e r s i c h m i t 
d e m i n 11} o f f e n b a r t e n B e r e i c h ü b e r ­

s c h n e i d e , g e g e n ü b e r d e m S t a n d d e r 
T e c h n i k n a h e l i e g e n d s e i e n . 

IM. A m 9 . O k t o b e r 1 9 8 3 l e g t e d i e 
B e s c h w e r d e f ü h r e r i n u n t e r E n t r i c h t u n g 
d e r e n t s p r e c h e n d e n G e b ü h r B e s c h w e r d e 
g e g e n d i e E n t s c h e i d u n g v o m 2 1 . S e p ­

t e m b e r 1 9 8 3 e i n . 

I n d e r a m 1 2 . J a n u a r 1 9 8 4 n a c h ­

g e r e i c h t e n B e s c h w e r d e b e g r ü n d u n g 
w u r d e a u s g e f ü h r t , d a ß d i e D r u c k s c h r i f t 
F R ­ A ­ 2 1 0 7 3 4 0 ( 1 ) d e u t l i c h e i n e T e n ­

d e n z z u r V e r w e n d u n g v o n K a t a l y s a t o r e n 
m i t e i n e m r e l a t i v n i e d r i g e n A t o m v e r ­

h ä i t n i s C o : M n e r k e n n e n l a s s e . D i e s 
g e h e a u s T a b e l l e 1 a u f S e i t e 2 0 h e r ­

v o r , i n d e r d a s b e s t e E r g e b n i s m i t 
e i n e r A u s b e u t e v o n 9 2 , 6 % b e i e i n e m 
A t o m v e r h ä i t n i s C o : M n v o n 3 2 e r z i e l t 
w e r d e ( B e i s p i e l 4 ) . E i n e E r h ö h u n g 
d i e s e s V e r h ä l t n i s s e s n a c h d e n B e i ­

s p i e l e n 3 , 2 u n d 1 f ü h r e z u e i n e r g e ­

r i n g e r e n A u s b e u t e . E i n e ä h n l i c h e T e n ­

d e n z l a s s e s i c h a u s d e n T a b e l l e n 3 
( S . 2 1 ) u n d 5 ( S . 2 2 ) h e r a u s l e s e n . D i e 
b e s t e A u s b e u t e i n d i e s e n T a b e l l e n w e r d e 
b e i e i n e m A t o m v e r h ä l t n i s C o : M n v o n 9 
b z w . 1 9 e r r e i c h t . 

D a s V e r g l e i c h s b e i s p i e l 2 . ( T a b e l l e 1 . 
S . 2 0 ) d e r E n t g e g e n h a l t u n g ( 1 ) , b e i d e m 
e i n A t o m v e r h ä l t n i s C o : M n v o n 2 5 0 0 
a n g e w a n d t w e r d e , z e i g e e i n e A u s b e u t e 
v o n 8 9 , 1 % . D i e T e n d e n z z u r A b k e h r 
v p n d e n o b e n e r w ä h n t e n h ö h e r e n A t o m ­

v e r h ä l t n i s s e n C o : M n t r e t e i n d i e s e m 
V e r g l e i c h s b e i s D t e t n o c h d e u t l i c h e r z u ­

' , t a g e . 

E s s e i r e c h t z w e i f e l h a f t , o b d i e V e r ­

f a h r e n n a c h (1 ) u n d n a c h d e r v o r l i e g e n d e n 
, , P a t e n t a n m e l d u n g v e r g l e i c h b a r s e i e n ; 

Set d e m V o r f a h r e n n a c h U ) s e i e n n ä m l i c h 

1 o f ( 1 ) t h e p o s s i b i l i t y o f u s i n g c a t a l y s t s 
h a v i n g a M n : C o r a t i o o f 1 : 9 9 . 9 t o 
9 9 : 1 i s e x p l i c i t l y i n d i c a t e d , t h i s r a t i o 
o v e r l a p p i n g w i t h t h e r a t i o p r e s e n t l y 
c l a i m e d . 

T h e E x a m i n i n g D i v i s i o n c a n n o t v i e w t h e 
c o m p a r i s o n w i t h t h e p r i o r a r t 
c o r r e s p o n d i n g t o { 1 ) g i v e n o n p a g e 5 o f 
t h e p r e s e n t a p p l i c a t i o n , w h i c h s h o w s 
o n l y a t r i v i a l d i f f e r e n c e i n y i e l d s b e t w e e n 
t h e u s e o f a c a t a l y s t h a v i n g a M n : C o 
a t o m i c r a t i o w i t h i n a p r e f e r r e d r a n g e 
g i v e n i n ( 1 } a n d t h e u s e o f a c a t a l y s t 
h a v i n g t h i s r a t i o o u t s i d e o f t h e p r e f e r r e d 
r a n g e b u t l y i n g w i t h i n t h e o v e r a l l r a n g e 
d i s c l o s e d a n d c l a i m e d i n { 1 } , a s d e f i n i t i v e 
p r o o f o f t h e p r e s e n c e o f t h e r e q u i r e d 
i n v e n t i v e s t e p i n t h e p r e s e n t s u b j e c t ­

m a t t e r a s a l l o f t h e s t e p s o f t h e p r e s e n t l y 
c l a i m e d p r o c e s s a r e o b v i o u s i n v i e w o f 
t h e p r i o r a r t , a n d p a r t i c u l a r l y i n t h e p o r ­

t i o n o f t h e r a n g e o f a t o m i c r a t i o M n : C o 
w h i c h o v e r l a p s w i t h t h e r a n g e d i s c l o s e d 
i n ( 1 ) . 

I I I . O n 9 O c t o b e r 1 9 8 3 t h e a p p e l l a n t 
l o d g e d a n a p p e a l a g a i n s t t h e d e c i s i o n 
o f 2 1 S e p t e m b e r 1 9 8 3 , w i t h p a y m e n t o f 
t h e f e e . 

I n t h e S t a t e m e n t o f G r o u n d s s u b m i t t e d 
o n 1 2 J a n u a r y 1 9 8 4 i t w a s p o i n t e d o u t 
t h a t i n F R ­ A ­ 2 1 0 7 3 4 0 ( 1 ) a t e n d e n c y is 
c l e a r l y p r e s e n t t o w a r d s t h e u s e o f c a t a ­

l y s t s w i t h a r e l a t i v e l y l o w C o : M n a t o m i c 
r a t i o . T h i s m a y b e s e e n f r o m t a b l e 1 , 
p a g e 2 0 , i n w h i c h t h e b e s t r e s u l t i s 
o b t a i n e d i n e x a m p l e 4 , t h e y i e l d b e i n g 
9 2 , 6 % , a t a C O : M n a t o m i c r a t i o o f 3 2 . 
R a i s i n g t h i s C o : M n r a t i o a c c o r d i n g t o 
e x a m p l e s 3 , 2 a n d 1 r e s u l t s i n l o w e r 
y i e l d s . A s i m i l a r t e n d e n c y m a y b e d e ­

r i v e d f r o m t a b l e s 3 , p a g e 2 1 a n d 5 , p a g e 
2 2 . T h e b e s t y i e l d s i n t h e s e t a b l e s a r e 
o b t a i n e d a t C o : M n a t o m i c r a t i o s o f 9 
a n d 1 9 r e s p e c t i v e l y . 

C o m p a r a t i v e e x a m p l e 2 ( t a b l e 1 , p a g e 
2 0 } o f ( 1 ) , i n w h i c h a n a t o m i c r a t i o 
C o : M n o f 2 5 0 0 is a p p l i e d , s h o w s a 
y i e l d o f 8 9 . 1 % . T h e t e n d e n c y a g a i n s t 
h i g h e r C o : M n r a t i o s a s m e n t i o n e d a b o v e 
is e v o n m o r e p r o m i n e n t i n t h i s c o m ­

p a r a t i v e e x a m p l e 2 . 

U i s r a t h e r d o u b t f u l w h e t h e r t h e p r o ­

c e s s e s o f ( ! ) a n d o f , t h e p r e s e n t p a t e n t 
; i p p l i c a t i o n c o u l d b e c o m p a r e d . T h e 
r e a s o n f o r t h i s i s t h a t U i e v a r i a t i o n s i n 

C e p e n d a n t , à îa p a g e 9 , l i g n e 3 2 e t d a n s 
l a r e v e n d i c a t i o n 1 d e c e m ê m e d o c u ­

m e n t n ° 1 , e s t i n d i q u é e e x p l i c i t e m e n t la 
p o s s i b i l i t é d ' u t i l i s e r d e s c a t a l y s e u r s 
c a r a c t é r i s é s p a r u n r a p p o r t M n : C o 
c o m p r i s e n t r e 0 , 1 : 9 9 , 9 e t 9 9 : 1 , la 
p l a g e r e v e n d i q u é e d a n s c e d o c u m e n t s e 
c h e v a u c h a n t a v e c la p l a g e r e v e n d i q u é e 
a c t u e l l e m e n t p a r la d e m a n d e r e s s e . ­

P o u r la D i v i s i o n d ' e x a m e n , il r e s s o r t d e la 
c o m p a r a i s o n a v e c l ' é t a t d e l a t e c h n i q u e 
s e l o n l e d o c u m e n t n " 1 , q u i f i g u r e à la 
p a g e 5 d e l a d e m a n d e e n c a u s e , q u e l ' o n 
n ' o b t i e n t q u ' u n e d i f f é r e n c e d e r e n d e ­

m e n t i n s i g n i f i a n t e l o r s q u ' a u i î e u d ' u n 
c a t a l y s e u r p o u r l e q u e l te r a p p o r t a t o m i ­

q u e M n : C o s e s i t u e à l ' i n t é r i e u r d e la 
p l a g e à c h o i s i r d e p r é f é r e n c e s e l o n l e 
d o c u m e n t n ° 1 , o n u t i l i s e u n c a t a l y s e u r 
p o u r l e q u e l c e r a p p o r t s e s i t u e à 
l ' e x t é r i e u r d e c e t t e p l a g e p r é f é r é e , m a i s 
à l ' i n t é r i e u r d e la p l a g e g é n é r a l e 
e x p o s é e e t r e v e n d i q u é e d a n s l e d o c u ­

m e n t n ' ' 1 ; c e t t e c o m p a r a i s o n n e p r o u v e 
d o n c p a s d e m a n i è r e a b s o l u e q u e l ' o b j e t 
d e la d e m a n d e e n c a u s e i m p l i q u e 
l ' a c t i v i t é i n v e n t i v e v o u l u e , é t a n t d o n n é 
q u e t o u t e s l e s é t a p e s d u p r o c é d é 
r e v e n d i q u é a c t u e l l e m e n t d a n s l a d i t e 
d e m a n d e d é c o u l e n t d ' u n e m a n i è r e 
é v i d e n t e d e l ' é t a t d e la t e c h n i q u e , e n 
p a r t i c u l i e r d a n s le c a s o ù l e s r a p p o r t s M n 
: C o s e s i t u e n t d a n s c e t t e f r a c t i o n d e la 
p l a g e q u i e s t c o m m u n e a v e c c e l l e 
d i v u l g u é e d a n s le d o c u m e n t n " 1 . 

m. L e 9 o c t o b r e 1 9 8 3 , la r e q u é r a n t e a 
formé u n r e c o u r s c o n t r e la d é c i s i o n d u 
2 1 s e p t e m b r e 1 9 8 3 e t a a c q u i t t é la t a x e 
c o r r e s p o n d a n t e . . 

D a n s le m é m o i r e e x p o s a n t l e s m o t i f s d u 
r e c o u r s , p r o d u i t le 1 2 j a n v i e r 1 9 8 4 , la 
r e q u é r a n t e f a i t o b s e r v e r q u e l ' o n p e u t 
n e t t e m e n t d i s c e r n e r d a n s le d o c u m e n t 
n° 1 ( F R ­ A ­ 2 1 0 7 3 4 0 ) u n e t e n d a n c e ' à 
u t i l i s e r d e s c a t a l y s e u r s p o u r l e s q u e l s le 
r a p p o r t a t o m i q u e C o : M n e s t r e l a t i v e ­

m e n t p e u élevé, c o m m e l e m o n t r e ie 
t a b l e a u 1 , p a g e 2 0 : îe m e i l l e u r r é s u l t a t 
e s t o b t e n u ­ d a n s l ' e x e m p l e n ° 4 , a v e c u n 
r e n d e m e n t d e 9 2 , 6 % p o u r u n r a p p o r t 
a t o m i q u e C o : M n é g a l à 3 2 . S i c e 
r a p p o r t C o : M n a u g m e n t e , comme c ' e s t 
le c a s d a n s l e s e x e m p l e s 3 , 2 e t 1 , l e s 
r e n d e m e n t s o b t e n u s s o n t p l u s f a i b l e s . L a 
m ê m e t e n d a n c e a p p a r a î t d a n s l e s 
t a b l e a u x 3 , p a g e 2 1 e t 5 , p a g e 2 2 . D a n s 
c e s t a b l e a u x , l e s r e n d e m e n t s l e s m e i l ­

l e u r s s o n t o b t e n u s l o r s q u e l e r a p p o r t 
a t o m i q u e C o : M n e s t r e s p e c t i v e m e n t d e 
9 e t d e 1 9 . 

D a n s l ' e x e m p l e c o m p a r a t i f 2 ( t a b l e a u 1 . 
p a g e 2 0 d u d o c u m e n t n° 1) , o ù c e 
r a p p o r t e s t é g a l à 2 6 0 0 . l e r e n d e m e n : 
o b t e n u e s t d e 8 9 . 1 % . C e t t e t e n d a n c e à 
é v i t e r l e s r a p p o r t s C o : M n p l u s élevés 
m e n t i o n n é s a u p a r a g r a p h e p r é c é d e n t e s t 
e n c o i e p k i s m a r q u é e d a n s c e t e x e m p l e 
c o m p a r a t i f 2 . 

i ! e s t fort d o u t e u x c jue le t ; p r o c é d é s 
e x p o s é s d a n s l e documiMn n " 1 p u i s s o f . r 
ê t r e c o m p a r u s . a v e c ceux e x p o s e s dan ts 

^ i e d e m a n d e ^ d e ' b r e v e t én ^ c a u s e . U t 

d i e A u s b e u t e s c h w a n k u n g e n w e g e n d e r 
u n t e r s c h i e d l i c h e n R e a k t i v i t ä t d e r A u s ­

g a n g s v e r b i n d u n g e n e r h e b l i c h g i ö ß e r a l s 
b e i d e m a n m e l d u n g s g e m ä ß e n V t ; r ­

f a h r e n . 

W ü r d e m a n j e d o c h e i n e n V e r g l e i c h 
z w i s c h e n b e i d e n V e r f a h r e n a n s t e l l e n , s o 
w ü r d e d a s A t o m v e r h ä i t n i s C o : M n d e s 
Verg/eichsbeispie/s 2 g e n a u i n d e n 
bevorzugten B e r e i c h d e s a n m e l d u n g s g e ­

m ä ß e n V e r f a h r e n s p a s s e n . 

D i e L e h r e d e r E n t g e g e n h a l t u n g | 1 ) f ü h r e 
d a h e r v o n d e r v o ' r l i e g e n d e n E r f i n d u n g 
w e g , d i e d i e V e r w e n d u n g e i n e s K a t a l y ­

s a t o r s m i t e i n e m h o h e n A t o m v e r h ä l t n i s 
C o : M n b e a n s p r u c h e . 
A u ß e r d e m w e r d e d i e R ü c k z a h l u n g d e r 
B e s c h w e r d e g e b ü h r b e a n t r a g t . 

E n t s c h e i d u n g s g r ü n d e 

1 . D i e B e s c h w e r d e e n t s p r i c h t d e n A r t i ­

k e l n 1 0 6 b i s 1 0 8 u n d R e g e l 6 4 E P Ü ; 
s i e i s t s o m i t z u l ä s s i g . 

2 . I n d e r B e s c h r e i b u n g s e i n l e i t u n g w i r d 
a u s g e f ü h r t , d a ß i n d e m V e r f a h r e n n a c h 
d e r n i e d e r l ä n d i s c h e n P a t e n t a n m e l d u n g 
N r . 7 3 1 1 1 8 7 B e n z o e s ä u r e d u r c h O x i ­

d i e r e n v o n T o l u o l b e i w e i t g e h e n d e r A b ­

w e s e n h e i t v o n n i e d r i g e n F e t t s ä u r e n u n d 
H a l o g e n v e r b i n d u n g e n u n d i n G e g e n w a r t 
e i n e r C o b a l t ­ u n d e i n e r M a n g a n v e r ­

b i n d u n g m i t e i n e m G e w i c h t s v e r h ä l l n i s 
C o b a l t m e t a l l : M a n g a n m e t a l l v o n w e ­

n i g e r a l s 9 9 . 8 : 0 , 2 h e r g e s t e l l t w i r d , 
w a s b e d e u t e t , d a ß d a s A t o m v e r h ä l t n i s 
M a n g a n : C o b a l t h ö h e r a l s 1 : 4 6 6 s e i n 
m u ß . D i e s e s V e r f a h r e n h a t d e n N a c h t e i l , 
d a ß d i e S e l e k t i v i t ä t d e r U m s e t z u n g z u 
d e r g e w ü n s . c h t e n B e n z o i m o n o c a r b o n ­

s ä u r e n i c h t b e f r i e d i g e n d i s t . D i e E r f i n d u n g 
s o l l d i e s b e z ü g l i c h e i n e V e r b e s s e r u n g 
b r i n g e n . 

E i n V e r g l e i c h s v e r s u c h ( A ) z e i g t , d a ß d i e 
O x i d a t i o n v o n T o l u o l m i t L u f t i n d e r 
f l ü s s i g e n P h a s e i n G e g e n w a r t e i n e s 
l ö s l i c h e n K a t a l y s a t o r s m i t e i n e m V e r ­

h ä l t n i s M n ; C o v o n 1 : 6 7 d a z u f ü h r t , 
d a ß v o n j e 1 ООО M o l T o l u o l , d i e d e m 
R e a k t i o n s g e f ä ß z u g e f ü h r t w e r d e n , n u r 
9 0 8 M o ! B e n z o e s ä u r e und n i c h t , w i e 
i n d e r v o r l i e g e n d e n E r f i n d u n g , b e i d e r 
z. B. e i n V e r h ä l t n i s M n : . C o v o n 1 : 1 ООО 
o d e r 1 : 3 3 0 0 ( B e i s p i e l e 1 u n d 2 ) a n g e ­

w a n d t w i r d . 9 1 3 M o l w i e d e r g e w o n n e n 
w e r d e n . 

D i e s e r V e r g l e i c h w u r d e b e i d e r B e u r ­

t e i l u n g d e r e r f i n d e r i s c h e n T ä t i g k e i t ü b e r ­

g a n g e n , d a d e r A u s b e u t e u n t e r s c h i e d 
z w i s c h e n d e m b e k a n n t e n u n d d e m a n ­

m e l d u n g s g e m ä ß e n V e r f a h r e n f ü r un­

b e d e u t e n d e r a c h t e t w u r d e . M i t d e m 
Ü b e r g e h e n d i e s e s V e r g l e i c h e s v e r k e n n t 
d i e P r ü f u n g s a b t e i l u n g d i e d e r s t r e i t i g e n 
A n m e l d u n g zugrLinde l i e g e r j d e A u f g a b e . 

Z w a r i s t d i e V e r b e s s e r u n g n u r g e r i n g , 
a b e r a u c h g e r i n g e V e r b e s s e r u n g e n 
k ö n n e n e i n t e c h n i s c h e s P r o b l e m w i d e r ­

s p i e g e l n , i n s b e s o n d e r e w e n n e s s i c h u m 

t h e y i e l d s i n t h e p r o c e s s o f ( 1 } a r e m u c h 
g r e a t e r t h a n i n t h e p r o c e s s a c c o r d i n g 
t o t h e p r e s e n t a p p l i c a t i o n d u e t o d i f ­

f e r e n c e s i n r e a c t i v i t y o f t h e s t a r t i n g 
c o m p o u n d s . H o w e v e r , i f c o m p a r i s o n 
b e t w e e n t h e t w o p r o c e s s e s i s m a d e , t h e 
C o : M n a t o m i c r a t i o o f comparative 
e x a m p l e 2 w o u l d f i t p e r f e c t l y i n t h e 
preferred r a n g e o f t h e p r o c e s s a c c o r d i n g 
t o t h e p r e s e n t a p p l i c a t i o n . 

T h e r e f o r e r e f e r e n c e ( 1 ) t e a c h e s a w a y 
f r o m t h e p r e s e n t i n v e n t i o n , w h i c h c l a i m s 
t h e u s e o f a c a t a l y s t w i t h a h i g h C o : M n 
r a t i o . 

M o r e o v e r , t h e r e i m b u r s e m e n t o f t h e 
a p p e a l f e e i s r e q u e s t e d . 

R e a s o n s f o r t h e d e c i s i o n 

1 . T h e a p p e a l i s i n a c c o r d a n c e w i t h 
A r t i c l e s 1 0 6 ­ 1 0 8 a n d R u l e 6 4 E P C ; i t i s 
t h e r e f o r e a d m i s s i b l e . 

2 . I n t h e i n t r o d u c t o r y p a r t o f t h e p r e s e n t 
s p e c i f i c a t i o n i s p o i n t e d o u t t h a t i n t h e 
p r o c e s s a c c o r d i n g t o D u t c h p a t e n t 
a p p l i c a t i o n N o . 7 3 1 1 1 8 7 b e n z o i c a c i d 
i s p r e p a r e d b y o x i d i z i n g t o l u e n e m t h e 
s u b s t a n t i a l a b s e n c e o f a l o w e r f a t t y a c i d 
a n d / o r a h a l o g e n c o m p o u n d , a n d i n t h e 
p r e s e n c e o f a c o b a l t c o m p o u n d a 
m a n g a n e s e c o m p o u n d w i t h a w e i g h t 
r a t i o b e t w e e n c o b a l t m e t a l a n d m a n ­

g a n e s e m e t a l , o f l e s s t h a n 9 9 . 8 : 0 . 2 , 
w h i c h m e a n s t h a t t h e m a n g a n e s e : c o ­

b a l t a t o m i c r a t i o m u s t b e m o r e t h a n 
1 : 4 6 6 . T h i s p r o c e s s h a s a s a d i s ­

a d v a n t a g e t h a t t h e s e l e c t i v i t y o f t h e 
r e a c t i o n t o f o r m t h e d e s i r e d b e n z e n e ­

m o n o c a r b o x y l i c a c i d i s n o t s a t i s f a c t o r y . 
I t i s s a i d t h a t t h e a i m o f t h e i n v e n t i o n i s 
t o i m p r o v e t h i s . 

A c o m p a r a t i v e e x p e r i m e n t ( A } 
d e m o n s t r a t e s t h a t t h e o x i d a t i o n o f 
t o l u e n e w i t h a i r i n t h e l i q u i d p h a s e a n d 
i n t h e p r e s e n c e o f a s o l u b l e c a t a l y s t 
h a v i n g a r a t i o o f M n : C o 1 : 6 7 r e s u l t s t n 
t h e r e c o v e r y o f 3 0 8 m o l e s o f b e n z o i c 
a c i d f o r e v e r y 1 0 0 0 m o l e s o f t o l u e n e 
f e d t o t h e r e a c t o r i n s t e a d o f 3 1 3 m o l e s 
a c c o r d i n g ­ t o t h e i n v e n t i o n w h i c h a p p l i e s 
f o r e x a m p l e a r a t i o M n : C o 1 : 1 0 О О a n d 
1 : 3 3 0 0 ( e x a m p l e s 1 a n d 2 ) . 

T h a t c o m p a r i s o n w a s d i s m i s s e d i n 
a s s e s s i n g i n v e n t i v e s t e p , s i n c e t h e 
d i f f e r e n c e i n y i e l d s b e t w e e n t h e k n o w n 
p r o c e s s a n d t h a t o f t h e a p p l i c a t i o n i n 
s u i t w a s c o n s i d e r e d t r i v i a l . I n n o t 
a c c e p t i n g t h i s c o m p a r i s o n . t h e 
E x a m i n i n g D i v i s i o n f a i l e d t o a p p r e c i a t e 
t h e p r o b l e m u n d e r l y i n g t h e p r e s e n t 
a p p l i c a t i o n . 

I t i s t r u e t h a t t h e i m p r o v e m e n t is a s m a l l 
o n e . b u t e v e n s m a l l i m p r o v e m e n t s c a n 
m i r r o r a t e c h n i c a l p r o b l e m , p a r t i c u l a r l y 
w h e r e a n i n d u s t r i a l l y i m p o r t a n t p r o c e s s 

r a i s o n e n e s t q u e d a n s l e p r o c é d é s e l o n 
l e d o c u m e n t n ° 1 , l e s v a r i a t i o n s d e 
r e n d e m e n t s o n t b e a u c o u p p l u s i m p o r ­

t a n t e s q u e d a n s le p r o c é d é s e l o n l a d i t e 
d e m a n d e , é t a n t d o n n é l e s d i f f é r e n c e s d e 
r é a c t i v i t é d e s c o m p o s é s d e d é p a r t . 
N é a n m o i n s , s i l ' o n e f f e c t u e c e t t e c o m ­

p a r a i s o n , le r a p p o r t a t o m i q u e C o : M n 
d a n s l ' e x e m p l e comparatif 2 s e s i t u e 
t o u t à f a i t d a n s la p l a g e à c h o i s i r de 
préférence, d a n s l e p r o c é d é s e l o n la 
d e m a n d e e n c a u s e . 

E n c o n s é q u e n c e , l e d o c u m e n t n ° 1 
d i f f è r e d e l a p r é s e n t e i n v e n t i o n , q u i 
r e v e n d i q u e l ' u t i l i s a t i o n d ' u n c a t a l y s e u r 
p o u r l e q u e l le r a p p o r t C o : M n e s t é l e v é . 

L a r e q u é r a n t e a d e m a n d é p a r a i l l e u r s l e 
r e m b o u r s e m e n t d e la t a x e d e r e c o u r s . 

M o t i f s d e l a d é c i s i o n 

1 . L e r e c o u r s r é p o n d a u x c o n d i t i o n s 
é n o n c é e s a u x a r t i c l e s 1 0 6 , 1 0 7 e t 1 0 8 
e t à l a r è g l e 6 4 d e l a C B E ; i l e s t d o n c 
r e c e v a b l e . 

2 . D a n s l ' i n t r o d u c t i o n d e la d e s c r i p t i o n 
d e la d e m a n d e e n c a u s e , i l e s t s o u l i g n é 
q u e d a n s le p r o c é d é s e l o n la d e m a n d e 
d e b r e v e t n ° 7 3 1 1 1 8 7 , d é p o s é e a u x 
P a y s ­ B a s , l ' a c i d e b e n z o ï q u e e s t p r é p a r é 
p a r o x y d a t i o n d u t o l u è n e e n l ' a b s e n c e 
p r a t i q u e m e n t d ' a c i d e g r a s i n f é r i e u r e t / o u 
d e c o m p o s é h a l o g è n e e t e n p r é s e n c e 
d ' u n c o m p o s é d u c o b a l t e t d ' u n 
c o m p o s é d u m a n g a n è s e , le r a p p o r t e n 
p o i d s d u c o b a l t m é t a l l i q u e a u 
m a n g a n è s e m é t a l l i q u e é t a n t i n f é r i e u r à 
3 9 , 8 : 0 , 2 , c e q u i s i g n i f i e q u e le r a p p o r t 
d u n o m b r e d ' a t o m e s d e m a n g a n è s e a u 
n o m b r e d ' a t o m e s d e c o b a l t d o i t ê t r e 
s u p é r i e u r à 1 : 4 6 6 . L ' i n c o n v é n i e n t d e c e 
p r o c é d é e s t q u e la s é l e c t i v i t é d e la 
r é a c t i o n p o u r f o r m e r l ' a c i d e b e n z è n e ­

m o n o c a r b o x y i i q u e s o u h a i t é n ' e s t p a s 
s a t i s f a i s a n t e . Il e s t a f f i r m é q u e 
l ' i n v e n t i o n v i s e à a m é l i o r e r c e t t e 
s é l e c t i v i t é . 

Il r e s s o r t d ' u n e s s a i c o m p a r a t i f ( A ) q u e 
l ' o x y d a t i o n d u t o l u è n e p a r l ' a i r , e n p h a s e 
l i q u i d e e t e n p r é s e n c e d ' u n c a i ­ d y s e u r 
s o l u b l e p o u r l e q u e l l e r a p p o r t Г : С о 
e s t d e 1 : 6 7 , p e r m e t la r é c u p é r ; ­ n d e 
9 0 8 m o l e s d ' a c i d e b e n z o ï q u e ; ' ) u r 
I ООО m o l e s d e t o l u è n e i n t r o d u i t e s a 
la r é a c t e u r , a u l i e u d e 9 1 3 m o l e s 
l ' i n v e n t i o n , q u i u t i l i s e u n c a t a l y s e u r ; 
l e q u e l te r a p p o r t ' M n : C o e s t p a r e x e n 
d e 1 : 1 ООО ( e x e m p l e 2 ) o u d e 1 : 3 
( e x e m p l e 1 ). 

II n ' a p a s é t é t e n u c o m p t e a e c e t t e c o m ­

p a r a i s o n p o u r l ' a p p r é c i a t i o n d e l ' a c t i v i t é 
i n v e n t i v e , é t a n t d o n n é q u e la d i f f é r e n c e 
e n t r e l e s r e n d e m e n t s o b t e n u s s e l o n l e 
p r o c é d é c o n n u e t c e u x o b t e n u s s e l o n l a 
d e m a n d e e n c a u s e a é t é c o n s i d é r é e 
c o m m e i n s i g n i f i a n t e . N ' a c c e p t a n t p a s 
c e t t e c o m p a r a i s o n , l a D i v i s i o n d ' e x a m e n 
n e p o u v a i t a p p r é c i e r l e p r o b l è m e s u r 
l e q u e l r e p o s e l a d i t e d e m a n d e . 

I l e s t v r a i q u e l ' a m é l i o r a t i o n e s t f a i b l e , 
m a i s d e s a m é l i o r a t i o n s m ê m e m i n i m e s 
p e u v e n t r e f l é t e r l ' e x i s t e n c e d ' u n 
p r o b l è m e ' e c h n i q u e , n o t a m m e n t l o r s ­



e i n i n d u s t r i e l l b e d e u t s a m e s V e r f a h r e n 
z u r H e r s t e l l u n g c h e m i s c h e r M a s s e n ­

g u t e r h a n d e l t . D i e k a t a l y t i s c h e O x i d a t i o n 
v o n T o l u o l i s t d a s w i c h t i g s t e u n d g e ­

b r ä u c h l i c h s t e V e r f a h r e n z u r H e r s t e l l u n g 
v o n B e n z o e s ä u r e ( v g l . U l t m a n n s Enzy­

klopädie der technischen Chemie. 4 . 
A u f l . . B d , 8 . 1 9 7 4 . S, 3 6 7 . r e c h t e 
S p a l t e ) . B e i d i e s e m V e r f a h r e n w e r d e n 
m e h r a l s 2 2 5 0 0 0 j a t o T o l u o l v e r a r ­

b e i t e t ( v g l . K i r k ­ O t h m e r , Encyclopedia 
of Chemical Technology. 3 . A u f l . , B d . 3 . 
1 9 7 8 . S . 7 8 0 , d i e l e t z t e n b e i d e n A b s ä t z e 
u n d S . 7 8 2 o b e n ) . N a c h d e r D r u c k s c h r i f t 
F R ­ A ­ 2 1 9 6 3 1 7 ( 3 ) , d i e d e r o b e n g e ­

n a n n t e n N L ­ A ­ e n t s p r i c h t , k a n n d e r A u s ­

s t o ß e i n e r e i n z i g e n F a b r i k , d i e d i e s e s 
V e r f a h r e n a n w e n d e t , b i s z u 5 0 ООО J a t o 
B e n z o e s ä u r e b e t r a g e n ( s i e h e S. 4 , Z e i l e n 
1 2 b i s 1 5 } , w a s v o n K i r k ­ O t h m e r b e ­

s t ä t i g t w i r d ( v g l . L i s t e a u f S . 7 8 2 u n t e n ) . 
D i e s e Z a h l e n r v i a c h e n d e u t l i c h , d a ß a u c h 
e i n e g e r i n g e V e r b e s s e r u n g d e r A u s b e u t e 
d i e s e s V e r f a h r e n s e i n e w i r t s c h a f t l i c h 
l o h n e n d e t e c h n i s c h e A u f g a b e d a r s t e l l t , 
t l i e b e i d e r B e u r t e i l u n g d e r e r f i n ­

d e r i s c h e n T ä t i g k e i t d e s v e r b e s s e r t e n 
V e r f a h r e n s n i c h t ü b e r g a n g e n w e r d e n 
d a r f . 

3 . D a h e r m u ß n a c l i d e m d e r K a m m e r 
v o r l i s y e n d e n B e w e i s m a l e r i a l d i e d e r 
s t r e i t i g e n A n m e l d u n g z u g r u n d e l i e g e n d e 
t c c i m i s c h e A u f g a b e i n d e r V e r b e s s e r u n g 
d e s V e r f a h r e n s z u r k a t a l y t i s c h e n O x i ­

d a t i o n v o n T o l u o l i n d e r F l u s s i g p h o s e 
b L ; z u g l i c h d e r A u s b e u t e a n B e n z o e s ä u r e 
g e s e h e n w e r d e n . 

D i e s e A u f g a b e w i r d v o n d e r A n m e l d e r i n 
d j d u r c h g e l ö s t , d a ß s i e e i n e n l ö s l i c h e n 
K a t a l y s a t o r m i t e i n e m A t o m v e r h ä i t n i s 
M n : C o v o n 1 : 5 0 0 b i s 1 ; 1 0 0 0 0 0 
v e r w e n d e t . 

4 . D i e s e L e l i r e l a ß t s i c h k e i n e r d e r d e r 
K a r n m e r v o r h e g e n d e n V e r ö f f e n t ü c h u n ­

g o n e n t n e h m e n . D i e s t r e i t i g e A n m e l d u n g 
g i l t d a h e r a l s n e u . 

Es i s t n u n z u p r ü f e n , o b d e r G e g e n ­

s t a n d d e r A n m e l d u n g g e g e n ü b e r d e m 
S t a n d d e r T e c h n i k n a i i e l i e g c n d i s t . 

H i e r s i n d z u n ä c h s t d i e i n d e n T a b e l l e n 
1 u n d 2 d e r E n l g o r i e n h a l t u n g i 3 ) a u t ­

g c f ü l i r t e n Z a i i l e n ubi?r d i e " S e l e k l i v i t ä t " . 
d . h. d i e e n i s i a n d e n c B e n z o e s ä u r e u n d 
d i o N e i ) e n p t o d u k t e , d i e i m V e r h ä l t n i s zu 
d e m v e r b r a u c h t e n ^ o l u o l i n d i e s e S ä u r e 
u h c r f i t f i r t w e r d e n k ö n n e n , a u f s c h l u ß ­

JOfch. D i e ' S e l e k t i v i t ä t ' , d e r i n g r o b e r 
A n n ä h e r u n g m i t d e r A u s b e u t e a n B e n ­

z o ü s . u i r e v e r g i c i c h t i a r i s t , h a n g t v o n d e m 
A i ü m v o r l u i l t n i ä M n : C o a b u n d s t e i g t 
v o n d e n b e i d e n E n d p u n k t e n a u s a n , d h . 
M n : C o e t w a 1 : 5 0 0 ( T a b e l l e 1 . 1­b 
u n d T a b e l l e 2 , 2 ­ b ) e i n e r s e i t s u n d 
M n : C o e t w a 1 9 : 1 ( T a b e l l e 1 , 1 ­ i ) b / w . 
M n : C o e t w a 1 : 1,5 { T a b e l l e 2 , 
2 ­ . ] ) a n d e r e r s e i t s , w o b e i b e i e i n e m V c r ­

i u i U n i s v o n e t w a 1 : 1 9 ( T a b e l l e 1 , 

f o r t h e p r o d u c t i o n o f b u l k c h e m i c a l s is 
c o n c e r n e d . T h e c a t a l y t i c o x i d a t i o n o f 
t o l u e n e i s t h e m o s t i m p o r t a n t a n d 
c o m m o n l y u s e d p r o c e s s f o r t h e 
m a n u f a c t u r e o f b e n z o i c a c i d (cf.' 
U l l m a n n s Enzyklopädie der technischen 
Chemie. 4 t h e d i t i o n . V o l u m e 8 , 1 9 7 4 . 
p a g e 3 6 7 r i g h t h a n d c o l u m n ) . T h i s 
p r o c e s s c o n s u m e s m o r e t h a n 2 2 5 ООО 
m e t r i c t o n s o f t o l u e n e p e r y e a r (c f . K i r k ­

O t h m e r , Encyclopedia of Chemical Tech­

nology. 3 r d e d i t i o n , v o l u m e 3 . 1 9 7 8 . 
p a g e 7 8 0 . t h e l a s t t w o p a r a g r a p h s a n d 
p a g e 7 8 2 a b o v e ) . A c c o r d i n g t o 
F R ­ A ­ 2 1 9 6 3 1 7 ( 3 ) , w h i c h is a n e q u i ­

v a l e n t t o t h e a b o v e N L ­ A ­ . t h e o u t p u t 
o f a s i n g l e p l a n t a p p l y i n g t h i s p r o c e s s 
c a n a m o u n t t o 5 0 0 0 0 t o n s o f b e n z o i c 
a c i d p e r y e a r ( s e e p a g e 4 . l i ­nes 1 2 t o 
1 5) w h i c h is c o n f i r m e d b y K i r k ­ O t h m e r 
(c f . t h e l i s t o n p a g e 7 8 2 b e l o w ) . T h e s e 
f i g u . ' e s u n d e r l i n e t h a t e v e n a s m a l l 
i m p r o v e m e n t i n t h e y i e l d o f t h i s p r o c e s s 
i s a n e c o n o m i c a l l y w o r t h w h i l e t e c h n i c a l 
p r o b l e m w h i c h m u s t n o t b e d i s r e g a r d e d 
i n a s s e s s i n g t h e i n v e n t i v e s t e p o f t h e 
i m p r o v e d p r o c e s s . 

3 . T h e r e f o r e , a c c o r d i n g t o t h e e v i d e n c e 
b e f o r e t h e B o a r d , t h e t e c h n i c a l p r o b l e m 
u n d e r l y i n g t h e p r e s e n t a p p l i c a t i o n h a s t o 
b e s e e n i n i m p r o v i n g t h e p r o c e s s o f 
c a t a l y t i c o x i d a t i o n o f t o l u e n e i n l i q u i d 
p h a s e w i t h r e g a r d t o t h e y i e l d o f b e n z o i c 
a c i d . 

T h i s p r o b l e m is s o l v e d b y t h e a p p l i c a n t 
i n a p p l y i n g a s o l u b l e c a t o l y s t h a v i n g a 
M n :• C o a t o m i c r a t i o b e t w e e n 1 : 5 0 0 
a n d 1 : 1 0 0 0 0 0 . 

4 . A t e a c h i n g s o d e f i n e d c a n n o t b e 
g a l n e r e d f r o m a n y o f t h e p u b l i c a t i o n s 
b e f o r e t h e B o a r d . T h e r e f o r e , t h e 
a p p l i c a t i o n i n s u i t is d e e m e d t o b e n o v e l . 

I t is t h e r e f o r e t o b e e x a m i n e d w h e t h e r 
t h e s u b j e c t ­ m a t t e r o f t h e a p p l i c a t i o n is 
o b v i o u s i n r e l a t i o n t o t h e p r i o r a r t . 

i n t h e f i r s t m s t a n c e . t h e f i g u r e s w i t h 
r e g a r d t o " s e l e c t i v i t y " , i .e. t h e f o r m e d 
b e n z o i c a c i d a n d t h e s i d e p r o d u c t s 
w h i c h c a n b e t r a n s f o r m e d t o t h a t a c i d i n 
r e l a t i o n t o t h e c o n s u m e d t o l u e n e , l i s t e d 
i n t a b l e s 1 a n d 2 o f (31 a r e i n s t r u c t i v e . 
T h e " s e l e c t i v i t y " w f i i c h is r o u g h l y 
c o m p a r a b l e w i t h t h e y i e l d o f b e n z o i c 
a c i d , d e p e n d s o n t h e a t o m i c r a t i o M n : 
C o a n d i n c r e a s e s s t a r t i n g f r o m b o t h e n d 
p o i n t s , i .e. M n : C o a b o u t I : 5 0 0 ( t a b l e 
1 , 1 ­ b a n d t a b l e 2 , 2 ­ b ) o n t h e o n e h a n d 
a n d M n : C n a b o u t 1 9 : 1 ( t a b l e Î . I^ i ) 
l e s p c c t i v c l y M n : C o a b o u t 1 : 1.5 o n t h e 
o t h e r ( t a b l e 2 , 2 ­ g ) , g o i r i g t h r o u g h a 
m a x i m u m ( 93 .4 ' , ' ô , 94Vn) if a r a t i o o f 
a b o u t 1 : 1 9 ( t a b l e 1 , 1 ­e w l i o r e 1 9 0 ' ' C 
a n d U ) K g ' c m ­ ' a r e a p p l i ( ! ( i ) i . • ^spec t ive ty 

q u ' i l s ' a g i t d ' u n p r o c é d é i n d u s t r i e l 
i m p o r t a n t p o u r la p r o d u c t i o n à g r a n d e 
é c h e l l e d e p r o d u i t s c h i m i q u e s . 
L ' o x y d a t i o n c a t a l y t i q u e d u t o l u è n e e s t l e 
p r o c é d é d e f a b r i c a t i o n d ' a c i d e b e n z o ï q u e 
l e p l u s i m p o r t a n t e t le p l u s c o m m u n é ­

m e n t u t i l i s é ( v o i r Enzykiopâdie der 
tcchnischen Chemie. U l l m a n n . 4 " 
é d i t i o n , v o l u m e 8 . 1974 , p a g e 3 6 7 , 
c o l o n n e d e d r o i t e ) . C e p r o c é d é c o n ­

s o m m e p l u s d e 2 2 5 0 0 0 t o n n e s d e 
t o l u è n e p a r a n ( v o i r K i r k ­ O t h m e r , 
Encyclopedia of Chemical Technology, 
3" é d i t i o n , v o l u m e 3. 1978. p a g e 780 , 
d e u x d e r n i e r s p a r a g r a p h e s e t h a u t d e la 
p a g e 782) . S e l o n le d o c u m e n t F R ­ A ­

2 1 9 6 317 { d o c u m e n t n " 3}, q u i c o r r e s ­

p o n d a u d o c u m e n t N L ­ A m e n t i o n n é c i ­

d e s s u s , la p r o d u c t i o n d ' u n e s e u l e 
i n s t a l l a t i o n u t i l i s a n t c e p r o c é d é p e u t 
a t t e i n d r e 5 0 ООО t o n n e s d ' a c i d e benzo' r ' ­

q u e p a r a n ( v o i r p a g e 4 . l i g n e s 1 2 a 15), 
c e q u i e s t c o n f i r m é p a r K i r k ­ O t h m e r { v o i r 
la l i s t e f i g u r a n t a u b a s d e la p a g e 782) . 
C e s c h i f f r e s m o n t r e n t b i e n q u ' u n e 
a m é l i o r a t i o n m ê m e m i n i m e d u r e n d e ­

m e n t o b t e n u p a r c e p r o c é d é n ' e n c o n s ­

t i t u e p a s m o i n s u n p r o b l è m e t e c h n i q u e 
d i g n e d ' i n t é r ê t SLir le p l a n é c o n o m i q u e , 
d o n t il c o n v i e n t d e t e n i r c o m p t e p o u r 
l ' a p p r é c i a t i o n d e l ' a c t i v i t é i n v e n t i v e 
q u ' e l l e i m p l i q u e . 

3. E n c o n s é q u e n c e , a i n s i q u e l 'a d é c l a r é 
la r e q u é r a n t e d a n s í es p i è c e s s o u m i s e s 
à la C h a m b r e , il y a l i e u d e c o n s i d é r e r 
q u e le p r o b l è m e t e c h n i q u e s u r l e q u e l s e 
f o n d e la d e m a n d e e n c a u s e e s t c e l u i d e 
l ' a m é l i o r a t i o n d u p r o c é d é d ' o x y d a t i o n 
c a t a l y t i q u e e n p h a s e l i q u i d e d u t o l u è n e , 
e n v u e d ' a u g m e n t e r le r e n d e m e n t e n 
a c i d e b e n z o ï q u e . 

P o u r r é s o u d r e c e p r o b l è m e , l a 
d e m a n d e r e s s e u t i l i s e u n c a t a l y s e u r 
s o l u b l e p o u r l e q u e l le r a p p o r t a t o m i q u e 
M n : C o e s t c o m p r i s e n t r e 1 : 5 0 0 e t 1 : 
1 0 0 ООО. 

4 . A u c u n e d e s p u b l i c a t i o n s s o u m i s e s a 
la C h a m b r e n e f o u r n i t d e t e l l e s 
i n r l i c a t i o n s . P a r c o n s é q u e n t , la d e m a n d e 
e n c a u s e d o i t ê t r e c o n s i d é r é e c o m m e 
n o u v e l l e . 

i l y a l i e u p a r c o n s é q u e n t d ' e x a m i n e r s i 
l ' o b j e t d e la d e m a n d e d é c o u l e d ' u n e 
m a n i è r e é v i d e n t e d e l ' é t a t d e la t e c h n i ­

q u e . 

E n p r e r n i e r l i e u , d a n s l e s t a b l e a u x 1 e t 2 
d u d o c u m e n t n ° 3, l e s c h i f f r e s c o n c e r ­

n a n t la " s é l e c t i v i t é " , c ' e s t ­ à ­ d i r e , la 
q u a n t i t é d ' a c i d e b e n z o ï q u e f o r m é e t d e 
s o u s ­ p r o d u i t s p o u v a n t ê t r e t r a n s f o r m é s 
e n c e t a c i d e p a r r a p p o r t à la q u a n t i t é d e 
t o l u è n e c o n s o m m e , n e m a n q u e n t p a s 
d ' ê t r e i n s t r u c t i f s . L a " s é l e c t i v i t é " , q u i e s t 
c o m p a r a b l e e n g r o s a u r e n d e m e n t e n 
a c i d e b e n z o ï q u e , d é p e n d d u r a p p o r t 
a t o m i q u e M n : C o : e l l e a u g m e n t e à p a r t i r 
d i ï c le i i x e x t r ê m e s , c e s t ­ à ­ d i r e p o u r M n : 
C o é g a l à 1 : 5 0 0 e n v i r o n ( t a b l e a u 1 . 
e s s a i n ° 1­b e t t a b l e a u 2, e s s a i n° 2 ­ b ) 
d u n e p a r t , e t p o u r M n : C o é g a l à 1 9 : 1 
e n v i r o n ( t a b l e a u 1 , e s s a i n " 1­ i ) . o u p o u r 
M n : C o é g a l à 1 : 1,5 e n v i r o n , d ' a u t r e 
p a r t ( t a b l e a u 2 , e s s a i n " 2 ­ g ) , p o u r 

1­e m i t 1 9 0 ' ^ ' C u n d l O k g / c m ^ ) b z w . 1 : 
2 0 { T a b e l l e 2 . 2 e m i t 1 6 0 " u n d 
7 kg, . 'cni = ) e i n H ö c h s t w e r l ( 9 3 . 4 % , 9 4 % ) 
e n e i c h l w i r d . A u s d i e s e n W e r t e n w ü r d e 
r i e r F a c h m a n n s c h l i e ß e n , d a ß d i e A u s ­

b e u t e a n B e n z o e s ä u r e w ( ! i t e r a b n i m m t , 
w e n n b e i d e E n d p u n k t e ü b e r s c h r i t t e n 
w e r d e n . 

5. D i e b e i d e n i n d e r a n g e f o c h t e n e n 
E n t s c h e l d u i i g g e n a n n t e n E n t g e g e n ­

h a l t u n g e n b i e t e n n i c h t g e n ü g e n d A n h a l t s ­

p u n k t e d a f ü r , w i e d i e A u s b e u t e a n B e n ­

z o e s ä u r e b e i d e r O x i d a t i o n v o n T o l u o l 
v e r b e s s e r t w e r d e n k o n n t e . D i e v o n d e r 
V o r i n s t a r i z g e n a n n t e E n t g e g e n h a l t u n g (1) 
b e t r i f f t d i e O x i d a t i o n e i n e s G e m i s c h e s 
a u s p X y l o ! u n d M e i h y l ­ p ­ t o i i i a t m i t 
S a u e r s t o f f i n d e r F l ü s s i g p h a s e , w o b e i 
e i n G e m i s c h e n t s t e h t , d a s p ­ T o l u o l s ä u r e 
u n d M o n o m e t h y l t e i c p h l h a l a t e n t h ä l t . 
D i e s e O x i d a t i o n i s t n u r e i n S c h r i t t 
i n e i n e r R e i h e v o n R e a k l i o n s s c h r i t t e n . 
d i e v o n p ­ X y l o l z u D i m e t h y l t e r e p h t h a t a t 
f ü h r e n ( A n s p r u c h 6 ) . 

W a s d e n O x i d a i i o n s s c h r i t t a n b e l a n g t , s o 
i s t n u r e i n B e s t a n d t e i l d e r M i s c h u n g , 
d i e o x i d i e r t w e r d e n s o l l , n ä m l i c h M e t h y l ­

p ­ t o l u a t . e i n e M o n o a l k y l b e n z o l v e r b i n ­

d u n g i m S i n n e d e r a n m e l d u n g s g e ­

m ä ß e n D e f i n i t i o n ( v g l . S . 2 , Z e i l e n 1 7 
b i s 2 1 ) . D a s . b e k a n n t e V e r f a h r e n z i e l t 
i m w e s e n t l i c h e n d a r a u f a b , d i e M e n g e 
d e r g e f ä r b t e n u n d f l u o r e s z i e r e n d e n V e r ­

u n r e i n i g u n g e n e r h e b l i c h zu v e r r i n g e r n 
( s i e h e ' S . 5. Z e i l e n 1 5 b i s 2 1) . e i r . e 
A u f g a b e a l s o , d i e g a n z a n d e r s g e l a g e r t 
i s t a l s d i e a n m e l d u n y s y e m a ß e . 
D e n n o c h w u r d e d i e s e S c h r i f t b e i d e r 
B e u r t e i l i m g d e s N a h o l i e g e n s d e r v o r ­

I j o g n n f l e n A n m e l d u n g a l s r e l e v a n t e r ­

a c i i t e t , d a K a t a l y s a t o r e n o f l e n b a r t w e r ­

d e n , d i e d e n s e ! t ] e n A t o m v e r h a l t i i i s b e ­

r e i c h M n : C o a u f w e i s e n , d e r a u c h 
i n d e r s t r e i t i g e n A n m e l d u n g b e a n s p r u c h t 
w i r d . D i e s e B e t r a c h t u n g s w e i s e t r ä g t 
j e d o c h d e r d e m b e a n s p r u c h t e n V e r ­

f a h r e n z u g r u n d e l i e g e n d e n t e c h n i s c h e n 
A u f g a b e n i c h t R e c t i n u n g u n d ist d a h e r 
n i c h t g e e i g n e t , d e n E i n w a n d z u s t u t z e n , 
d i e E r f i n d u n g se i n a h e l i e g e n d . W a s n u n 
d i e A u s i i e u t e a n l a n g t s o i s t i n T a b e l l e 1 
d i e t a t s ä c h l i c h e A u s h e u t e a l l e r V e r b i n ­

d u n g e n a u f g e f ü h r t , d i e d u r c h O x i d a t i o n 
o d e r V e r e s t e r u n g i n D i m e l h y l l e r e p h ­

I h a l a l u b e r f u h r t w e r d e n k ö n n e n ( v g l . 
S. 1 2 , Z e i l e n 7 b i s 1 6 1 . W e n n m a n d a v o n 
; i ' i s g t H i t ' I t i K f l i e A u s h e u t e a n M n n o ­

m e t h y l t e r e p h l h a l a t . t l c m O x i d a t i o n s ­

p r o d u k t d e s M o n o a l k y l b e n j o l s M c t h y i ­ p ­

t o l u a l . p a r a l l e l z u d e r G e s a m t a u b b e u i e 
a n O x i d a i i o n s p r o d u k i e n v e r l ä u f t s o 
w i l d d a s h i ­ s t ' i E r g e b n i s i n B e i s p i e l 4 
erz ie l t , w o d i e A u s b e u t e l ie i e i n e m A t o m ­

v e r h ä i t n i s C O : M n v o n 3 2 9 2 . 6 b e t r a g t . 
D l ' : t r i i o t i u n q d i f s ' ­ s V c r h a l t n i w s C o . M n 
e n i s p r e c l i e n d d e n B e i s p i e l e n 3 . 2 u n r i 1 
f u h r t z u e i n e r n i c d r i g i r r e n A u s b e u t e . 
E i n e a h n l i c h e T e n d e n z i s t a u s df.­n 
T a b e l l e n 3 a u f S . 2 1 u n d 5 a u f S 2 2 
e r s i c h t l i c h . D i e b e s i n A u s b e u t e m d i e s e n 
T a h e l k ? n w i r d b e i e i n e m A t o m v e r h ä i t n i s 

1 : 2 0 is a p p l i e d ( t a b l e 2 , 2 ­ e . w h e r e 
1 6 0 " a n d 7 k g / ' c m ^ a r e u s e d ) . F r o m 
t h e s e r e s u l t s a s k i l l e d p e r s o n w o u l d 
c o n c l u d e t h a t t h e y i e l d o f b e n z o i c a c i d 
w o u l d c o n t i n u e t o d e c r e a s e if b o t h e n d 
p o i n t s w e r e e x c e e d e d . 

5 . T h e t w o d o c u m e n t s c i t e d i n t h e 
i m p u g n e d d e c i s i o n d o n o t o f f e r e n o u g h 
m a t e r i a l f o r p r e d i c t i n g h o w t h e y i e l d o f 
b e n z o i c a c i d i n t h e o x i d a t i o n o f t o l u e n e 
c o u l d b e i m p r o v e d . D o c u m e n t ( 1 ) w h i c h 
w a s q u o t e d b y t h e f i r s t i n s t a n c e is 
c o n c e r n e d w i t h t h e o x i d a t i o n o f a 
m i x t u r e c o n s i s t i n g o f p ­ x y l e n e a n d 
m e t h y l p ­ t o l u a t e w i t h o x y g e n in t h e 
l i q u i d p h a s e t o p r o d u c e a m i x t u r e 
c o m | ; r i s i n g p ­ t o l u e n i c a c i d a n d r n o n o ­

m c t l ' . y l t e r e p h t i t a l a t e . T h i s o x i d a t i o n is 
o n e s t e p i n a s e q u e n c e o f r e a c t i o n steiDS 
l e a d i n g f r o m p ­ x y l e n e t o d i m e t h y l i c r e ­

p h t h a l a t e ( C l a i m 6 ) . 

A s f a r a s t h e o x i d a t i o n s t e p is c o n ­

c e r n e d , o n l y one c o m p o n e n t o f t h e 
m i x t u r e d u e t o t j e o x i d i s e d , n a m e l y 
m e t h y l p ­ t o l u a t e . is a m o n o a l k y l ­

b e n z e n e c o m p o u n d i n l l ie m e a n i n g o f 
t h e d e f i n i t i o n a c c o r d i n g t o t h e p r e s e n t , 
a p p l i c a t i o n (c f , p a g e 2 i i n e s 1 7 t o 2 1 ) . 
T h e k n o w n p r o c e s s m a i n l y a i m s a t 
s u b s t a n t i a i i y d e c r e a s i n g t h e a m o u n i o f 
c o l o u r e d and f l u o r e s c e n t i m p u r i t i e s ( s e e 
p a g e 5 i i n e s 1 5 t o 2 1 ). a p r o b l e m w h i c h 
is OLiilc d i f f e r e n t f r o m t h a t e n v i s a g e d i n 
t h e p r e s e n t a p p l i c a t i o n . 

N e v e r t h e l e s s , t h i s d o c u m e n t was 
c o n s i d e r e d r e l e v a n t i n a s s e s s i n g 
o b v i o u s n e s s o f t h e p r e s e n t a p p l i c a t i o n , 
s i ' ^ c e c a t a l y s t s a r e d i s c l o s e d w h i c h have 
t h e s a m e r a n g e o f a t o m i c r a t i o M n : C o 
a s c l a i m e d . H o w e v e r , t h i s a p p r o a c h 
n e g l e c t s t h e t e c h n i c a l p r o b l e m u n d e r ­

l y i n g t h e c l a i m e d p r o c e s s and t h e r e f o r e 
is i m p r o p e r t o s u p p o r t t h e a r g u m e n t o f 
o b v i o u s n e s s . A s l o t h e q u e s t i o n of y i e l d , 
t a i j l o 1 l i s t s u p t h e e f f e c t i v e y i e l d of a l l 
c o m p o u n d s a b l e t o b e t r a n s f o r m e d l o 
d i m e t h y l t e r e p h t h a l a t e b y o x i d a t i o n 
and/or e s t e r i f i c a t i o n (c f . p a g e 1 2 l i n e s 7 
t o 1 6 ) . A s s u m i n g t h a t t h e y i e l d o f 
iTionomethy! t e r e i j h l h a l a i c . w h i c h i s t l i e 
p r o d u c t o f t h e o x i d a t i o n o f i f i e 
m o n o a l k y l ­ h e n z e n e m e t h y l p ­ l o l u a t c r u n s 
p a r a l l e l t o t h e t o t a l y i e l d o f o x i d a t i o n 
p r o d u c t s , t h e b e s t r e s u l t is o b t a i n e d i n 
e x a m p l e ¿1. t h e y i e l d b e i n g 3 2 6 % a t a 
C o : M n a t o m i c r a t i o o f 3 2 . R a i s i n g t i n s 
C o M n r a t i o a c c o r d i n g t o e x a m f j i e s 3 . 2 
and 1 r e s u l t s i n l o w e r y i e l d s . A s i m i l a r 
t e n d e n c y may b e d e r i v e d f r o m t a f j l e s 3 , 
p a g e 2 1 . a n d 5 , p a g e 2 2 . T h e b e s t y i e l d s 
i n t h e s e t a b l e s are o b t a i n e d a t C o M n 
a t o m i c r a t i o s o f 9 a n d 1 9 r e s p e c t i v e l y . 
E v i d e n t l y t f i e t e a c h i n g t o c a r r y out t h e 
o x i d a t i o n o f t h e a b o v e m o n o a l k y l ­

benzcne c o m p o u n d w i t h i n t h e s e a t o m i c 
r a t i o s f a i l s t o r e n d e r o b v i o u s , f r o m t h e 
p o i n t o f v i e w o f t h e p r o t ) l c m c o n c e r n e d , 
t h e p e r f o r m a n c e o f t h e o x i d a t i o n o f 

a t t e i n d r e s o n m a x i m u m ( r c s p e c t i v e r T i e n t 
9 3 , 4 % > o u 9 4 % , ) si c e r a p i ) o r l e s t 
d ' e n v i r o n 1 : 1 9 { t a b l e a u 1 . e s s a i n " 1 ­ e , 
r é a l i s é à 1 9 0 ° C , s u u s 1 0 k g / c m ^ ) o u d e 
1 : 2 0 ( t a b l e a u 2 , e s s a i n " 2 ­ e , r é a l i s é a 
l O C C , s o u s 7 k g / c m ' ) . L ' h o m m e d u 
m é t i e r s e r a i t t e n t é d e c o n c l u r e d e c e s 
r é s u l t a t s q u e le r e n d e m e n t e n a c i d e 
b e n z o i q u e c o n t i n u e r a i t à d i m i r m e r si l e 
r a p p o r t e n q u e s t i o n é t a i t c h o i s i a u ­ d e l à 
d e c e s d o u x e x t r ê m e s . 

5 . L e s d e u x d o c u m e n t s c i t é s d a n s la 
d é c i s i o n c o n t e s t é e n e f o u r n i s s e n t p a s 
a s s e z d ' é l é m e n t s p o u r q u ' i l s o i t p o s s i b l e 
d e p r è ( i i r e c o m m e n t a m é l i o r e r le r e n d e ­

m e n t e n a c i d e b c n z o ï r i u o d a n s 
l ' o x y d a t i o n d u t o l u è n e . L e d o c u n i c n t n " 
1 c i t é e n p r e m i è r e i n s t a n c e t r a i t e d e 
l ' o x y d a t i o n p a r F o x y g è n e . e n p h a s e 
l i q u i d e . ( J u n m é l a n g e i ­Té p a r le 
p a r a x y l é n e e t le p a r a i o l u , ' , ' le m é t h y l e , 
p o u r d o n n e r u n m é l a n g e c o ­ é p r e n a n t d e 
l ' a c i d e p a r a t o l u i q u e e t d u î e r é p h t a l a ï c d e 
m o n o m é l h y l e . C e t t e o x y d a t i o n e s t u n e 
d e s é t a p e s d ' u n e c h a î n e d ' é t a p e s 
r é a c t i o n n e l l e s c o n d u i s a n t d u p a r a x y l c n o 
a u t é r é p h t a l a t e d e d i m é l h y l e 
{ r e v e n d i c a t i o n 6 ) . 

E n c e q u i c o n c e r n e l ' é t a p e c l ' o x y c i a t i o n . 
u n s e u l c o m p o s a n t d u m é l a n g e à o x y d e r , 
à s a v o i r le p a r a t o l u a t e d e m é t h y l e . es t u n 
m o n o a l k y l ­ b e n z è n e a u s e n s o ù c e t e r m e 
es t d é f i n i d a n s la d e n i a n c h : e n c a u s e 
( v o i r p a g e 2 , l i g n e s 1 7 à 2 1 ). L e p r o c é d é 
c o n n u v i s e e s s e n t i e l l e m e n t à d i m i n u e r 
d e f a ç o n s e n s i b l e la q u a n t i t é d ' i m p u r e t é s 
c o l o r é e s e t f l u o r e s c e n t e s ( v o i r p a g e 5 . 
l i g n e s 1 5 a 2 1 ) . p r o b l è m e t ok i t à f a i t 
d i f f é r e n t d e c e l u i e n v i s a g é d a n s l a 
d e m a n d e e n c a u s e . 

r J é a n m o i n s . c e d o c u m e n t a é t é 
c o n s i d é r é c o m m e p e r t i n e n t l o r s c i u ' a é t é 
é t a b l i le c a r a c t è r e é v i d e n t d e l o b i e t d e la 
d e m a r ­ . f l e e n c a u s e , é t a n t d o n n é q u i ! 
i n d i q u e d e s c a t a l y s e u r s p o u r l e s c i u e l s le 
r a p p o r t a t o m i q u e M n : C o s e s i t u e d a n s 
la m ê m e p l a g e q u e c e l l e r o v e n d i a u é e p a r 
la d e m a n d e r e s s e C e p e n d a n t , c e f a i s a n t , 
o n a n é g l i g é le p r o b l è m e t e c h n i c i u o s i ; r 
l e q u e l r e p o s e le p r o c é d é r e v e n d i c ; u é e t la 
r é f é r e n c e a c e d o c u m e n t n e p e r m e t p a s 
d e c e f a i t d e c o n f i r m e r le c a r a c t è r e 
é v i d e n t d e l ' o b j e t d e la d e m a n d e En c e 
q u i c o n c e r n e la q u e s t i o n d u r e n d e m e n t , 
d a n s le t a b l e a u 1 e s t i n d i q u é le r e n d e ­

m e n t e f f e c l i l d e t o u s l e s c o m p o s é s 
s u s c e p t i b l e s d ' ê t r e t r a n s f e r m é s e n 
t é r é p h t a l a t e d e d i m é t h y l e p a r o x y d a t i o n 
e t / o u c s t é r i f i c a t i o n ( v o i r p a g e 1 2 , l i g n e s 
7 à 1 6 ) . E n s u p p o s a n t q u e le r e n d e m e n t 
e n t é r é p h t a l a t e d e m o n o m é t h y l e , p r o d u i t 
d ' o x y d a t i o n d u m o n o a i ' ­ ^ y l l j c n z c n e 
c o n s i d é r é , à s a v o i r le p a r a t o l u a t e d e 
m é t h y l e . c r o î t o u d é c r o î t p a r a l l è l e m e n t 
a u r e n d e m e n t t o t a l e n p r o d u i t s d ' o x y ­

d a t i o n , le m e i l l e u r r é s u l t a t e s t o b t e n u 
d a n s l ' e x e m p l e 4 . le r e n d e m e n t é t a n t d e 
9 2 , 6 ' V ­ p o u r u n r a p p o r t a ton­^ i c juc C o : 
M n é g a l à 3 2 . L o r s q u e c e r a p p o r t a u g ­

m e n t e , c o m m e c ' e s t le c a s d a n s l e s 
e x e m p l e s 3 , 2 e t 1 , l e s r e n d c m r j n t s 
o b t e n u s d i m i n u e n t . U n e m ê m e t e n d a n c e 
s e d é g a g e d e s t a b l e a u x 3 . p a y e 2 1 r>t 5, 
p a y e 2 2 . D a n s c e s t a t i l e a u x , l e ; ; 



C o : M n v o n 9 b z w . 1 9 e r z i e l t . D i e 
L e h r e v o n d e r D u r c h f ü h r u n g d e r O x i ­

d a t i o n d e r o b e n g e n a n n t e n M o n o a l k y l ­

b e n z o l v e r b i n d u n g i n n e r h a l b d i e s e r 
A i o m v e r h ä h n i s s e l e g t a u s d e r S i c h t 
d e r A u f g a b e n s t e l l u n g d i e D u r c h f ü h r u n g 
d e r O x i d a t i o n v o n T o l u o l u n d s e i n e r 
D e r i v a t e b e i e i n e m A t o m v e r h ä l t n i s 
M n : C o v o n ü b e r 1 : 5 0 0 o f f e n s i c h t l i c h 
n i c h t n a h e . 

6 . D i e E n t g e g e n h a l t u n g ( 2 ) o f f e n b a r t e i n 
V e r f a h r e n z u r O x i d a t i o n e i n e r M o n o a l k y l ­

b e n z o l v e r b i n d u n g w i e T o l u o l m i t S a u e r ­

s t o f f i n d e r f l u s s i g e n P h a s e i n G e g e n w a r t 
e i n e s K a t a l y s a t o r s , d e r e i n e K o m ­

b i n a t i o n a u s e i n e r C o b a l t ­ u n d e i n e r 
M a n g a n v e r b i n d u n g e n t h ä l t [ s . A n ­

s p r ü c h e 1 unc) 3 , S . 2 , Z e i l e n 1 7 b i s 
2 5 u n d S, 7 . Z e i l e n 11 b i s 1 5 ) . D e r 
Z w e c k d i e s e s V e d a h r e n s — e i n e h ö h e r e 
A u s b e u t e — w i r d d a d u r c h e r r e i c h t , d a ß 
e i n e k l e i n e M e n g e e i n e r n i e d r i g e n a i i ­

p h a i i s c h e n M o n o c a r b o n s ä u r e (s. A n ­

s p r u c h 1 . S. 4 , A b s ä t z e 1 u n d 3 ) v e r ­

w e n d e t w i r d . D i e s e V \ / i r k u n g w i r d b e ­

s o n d e r s d e u t l i c h Oei d e r O x i d a t i o n v o n o ­

C h l o r t o l u o l ( T a b e l l e n 1 b i s 4 ) u n d T o l u o l 
( T a b e l l e 2 } . D a s j e w e i l s h ö c h s t e u n d 
n i e d r i g s t e V e r h ä l t n i s z w i s c h e n M n u n d 
C o b e t r ä g t b e i öeh i n d e n B e i s p i e l e n 
v e r w e n d e t e n K a t a l y s a t o r e n 1 : 5 0 ( B e i ­

s p i e l e 1 b i s 6 , 1 1 , B e z u g s b e i s p i e l e 1 
b i s 4 ) b z w , 3 : 1 ( B e i s p i e l 1 2 ) . A l l e B e i ­

s p i e l e g e b e n d i e Ä n d e r u n g d e r A u s b e u t e 
i n A b h ä n g i g k e i t v o n d e r M e n g e u n d 
K o n z e n t r a t i o n d e r z u g e s e t z t e n a l i ­

p h a t i s c h e n M o n o c a r b o n s ä u r e s o w i e 
v o m G e h a l t a n d e m m t t v e r w e n d e t e n 
R e a k t i o n s b e s c h l e u n i g e r (B r ) w i e d e r , 
n i c h t a b e r d i e A u s w i r k u n g d e s A t o m ­

v e r h ä l t n i s s e s i m K a t a l y s a t o r s e l b s t a u f 
d i e A u s b e u t e , d a e i n e c h t e r V e r g l e i c h 
f e h l t . D i e s g i l t a u c h f ü r d i e B e i s p i e l e 
1 1 u n d 1 2 , w o d i e M e n g e d e r E s s i g ­

s a u r e , d i e R e a k t i o n s i e m p e r a t u r . d e r 
R e a k t i o n s d r u c k u n d d e r L u f t d u r c h s a t z j e ­

w e i l s g l e i c h s i n d u n d d i e F l e a k t i o n s z e i t 
ä h n l i c h i s t ( 4 b z w . 4 . 5 S t u n d e n ) . D a 
j e d o c h d i e K o n z e n t r a t i o n e n v o n C o u n d 
Br e r h e b l i c h d i f f e r i e r e n , k a n n d i e h ö f i e r e 
A u s b e u l e a n B e n z o e s ä u r e ( B e i s p i e l I V . 
9 5 . 5 %) n i c h t d e r Ä n d e r u n g d e s A t o m ­

v e r h ä l t n i s s e s M n : C o v o n 3 ; 1 ( B e i ­

s p i e l 1 2 ) z u 1 ; 5 0 ( B e i s p i e l 1 1 ) z u g e ­

s c h r i e b e n w e r d e n . 

F o l g l i c h k o n n t e d e r F a c h m a n n d e m 
S t a n d d e r T e c h n i k n i c h t e n t n e h m e n , 
d a ß d i e A u f g a b e d e r A n m e l d e r i n d u r c h 
V e r w e n d u n g e i n e s M n ­ C o ­ K a t a l y s a t o r s 
m i t d e m b e a n s p r u c h t e n A t o m v e r h ä l t n i s ­

b e r e i c h z u l ö s e n i s t . 

7 , D a r a u s f o l g t , d a ß d i e a n g e f o c h t e n e 
E n t s c h e i d u n g d u r c h d i e Z u r ü c k w e i ­

s u n g s g r ü n d e n i c h t g e t r a g e n w i r d . D a s 
n a c h g e s u c h t e P a t e n t k a n n j e d o c h n o c h 
n i c h t e r t e i l t w e r d e n , w e i l n o c h e i n i g e 
F r a g e n o f f e n s i n d . Es g i l t v o r a l l e m z u 
k l a r e n , o b cler E f f e k t , w i e er m i t K a t a l y ­

s a t o r e n m i t e i n e m A t o m v e r h ä i t n i s 
M n : C o n a c h d e n B e i s p i e l e n 1 u n d 2 e r ­

t o l u e n e a n d i t s d e r i v a t i v e s a t a n a t o m i c 
r a t i o M n ; C o b e y o n d 1 : 5 0 0 . 

6 . D o c u m e n t ( 2 ) d i s c l o s e s a p r o c e s s f o r 
t h e o x i d a t i o n o f a m o n o a l k y l ­ b e n z e n e 
c o m p o u n d i n c l u d i n g t o l u e n e w i t h 
o x y g e n i n l i q u i d p h a s e i n t h e p r e s e n c e o f 
a c a t a l y s t c o m p r i s i n g a c o m b i n a t i o n o f a 
c o b a l t a n d m a n g a n e s e c o m p o u n d ( s e e 
C l a i m s 1 a n d 3 . p a g e 2 l i n e s 1 7 t o 2 5 
a n d p a g e 7 l i n e s 1 1 l o 1 5 ) . T h e o b j e c t i v e 
o f t h i s p r o c e s s , a n i m p r o v e d y i e l d , is 
a c h i e v e d b y a p p l y i n g a s m a l l a m o u n t o f 
a l o w e r a l i p h a t i c m o n o c a r b o x y l i c a c i d 
( s e e C l a i m 1 . p a g e 4 , p a r a g r a p h s 1 a n d 
3 ) . T h i s e f f e c t i s p a r t i c u l a r l y 
d e m o n s t r a t e d i n t h e o x i d a t i o n o f o ­

c h t o r o t o l u e n e ( t a b l e s 1 t o 4 ) a n d t o l u e n e 
( t a b l e 2 ) . T h e e x t r e m e p r o p o r t i o n s 
b e t w e e n M n a n d C o i n t h e c a t a l y s i s 
u s e d i n t h e e x a m p l e s a r e 1 : 5 0 
{ e x a m p l e s 1 t o 6 . 1 1 . r e f e r e n c e e x a m p l e s 
1 t o 4 ) a n d 3 : 1 { e x a m p l e 1 2 ) . A l l 
e x a m p l e s m i r r o r t h e c h a n g e o f y i e l d i n 
r e l a t i o n t o t h e a m o u n t a n d c o n c e n t r a t i o n 
o f t h e a d d e d a l i p h a t i c m o n o c a r b o x y l i c 
a c i d , a n d a d d i t i o n a l l y t h e c o n t e n t o f t h e 
i n c o r p o r a t e d r e a c t i o n a c c e l e r a t o r (B r ) , 
b u t n o t . i n t h e a b s e n c e o f a r e a l c o m ­

p a r i s o n , t h e i n f l u e n c e o f t h e a t o m i c r a t i o 
w i t h i n t h e c a t a l y s t i t s e l f o n t h e y i e l d . 
T h i s a p p l i e s a l s o t o e x a m p l e s 1 1 a n d 1 2 
w h e r e t h e a m o u n t o f a c e t i c a c i d , t h e 
r e a c t i o n t e m p e r a t u r e , r e a c t i o n p r e s s u r e 
a n d a i r f l o w r a t e a r e a l l t h e s a m e , t h e 
r e a c t i o n t i m e b e i n g s i m i l a r ( 4 a n d 4 . 5 
h o u r s r e s p e c t i v e l y ) . B u t s i n c e t h e c o n ­

c e n t r a t i o n s o f C o a n d Br a r e s u b s t a n ­

t i a l l y d i f f e r e n t , t h e i m p r o v e m e n i i n t h e 
y i e l d o f b e n z o i c a c i d ( e x a m p l e 1 1 ; 
9 5 . 5 % ) c a n n o t b e a s c r i b e d t o t h e 
c h a n g e o f t h e a t o m i c r a t i o M n : C o 
f r o m 3 : 1 ( e x a m p l e 1 2 ) t o 1 : 5 0 
( e x a m p l e 1 1) . 

C o n s e q u e n t l y , t h e s k i l l e d p e r s o n w a s n o t 
a b l e t o d r a w t h e c o n c l u s i o n f r o m t h e 
p r i o r a r t t h a t t h e a p p l i c a n t s p r o b l e m 
m i g h t b e s o l v e d b y a p p l y i n g a M n ­ C o ­

c a t a t y s t h a v i r i g t h e c l a i m e d r a n g e o f 
a t o m i c r a t i o . 

7 . F r o m t h e t o r e g o i n g i t f o l l o w s t h a t t h e 
d e c i s i o n i m d c r a p p e a l is n o t s u p p o r t e d 
b y t h e g r o u n d s f o r r e f u s a l ­ H o w e v e r , 
t t i e p a t e n t s o u g h t c a n n o t b e g r a n t e d a t 
p r e s e n t , b e c a u s e s o m e q u e s t i o n s h a v e 
y e t 10 b e s e t t l e d . F i rs t o f a l l w h e t h e r t h e 
e f f e c t d e m o n s t r a t e d w i t h c a t a l y s i s h a v i n g 
t h e a t o m i c r a t i o M n : C o o f e x a m p l e s 1 
a n d 2 is c r e d i b l y a c h i e v e d , i .e. w i t h o u t 

m e i l l e u r s r e n d e m e n t s s o n t o b t e n u s 
l o r s q u e le r a p p o r t a t o m i q u e C o : M n e s t 
r e s p e c t i v e m e n t d e 9 e t d e 1 9 . I n ­

c o n t e s i a b l e m c n t . le f a i t q u e l ' o n r e c o m ­

m a n d e p o u r e f f e c t u e r l ' o x y d a t i o n d u 
m o n o a i k y l b e n z è n e m e n t i o n n é c i ­ d e s s u s 
d e c h o i s i r u n r a p p o r t c o m p r i s d a n s c e t t e 
p l a g e n e r e n d p a s é v i d e n t , e u é g a r d a u 
p r o b l è m e c o n c e r n é , l e c h o i x d ' u n r a p p o r t 
a t o m i q u e M n : C o s e s i t u a n t a u ­ d e l à d e 
1 : 5 0 0 p o u r e f f e c t u e r l ' o x y d a t i o n d u 
t o l u è n e e t d e s e s d é r i v é s . 

6 . D a n s le d o c u m e n t n° 2 e s t e x p o s é u n 
p r o c é d é d ' o x y d a t i o n p a r l ' o x y g è n e , e n 
p h a s e l i q u i d e , d ' u n m o n o a i k y l b e n z è n e 
t e l q u e le t o l u è n e , e n p r é s e n c e d ' u n 
c a t a l y s e u r f o r m é p a r u n e c o m b i n a i s o n 
d ' u n c o m p o s é d u c o b a l t e t d ' u n 
c o m p o s é d u m a n g a n è s e ( v o i r r e v e n ­

d i c a t i o n s 1 e t 3 . p a g e 2 . l i g n e s 1 7 à 2 5 
et p a g e 7 , l i g n e s 1 1 à 1 5 ) . 
L ' a m é l i o r a t i o n d u r e n d e m e n t r e c h e r c h é e 
p a r c e p r o c é d é e s t o b t e n u e g r â c e à 
l ' u t i l i s a t i o n e n p e t i t e q u a n t i t é d ' u n a c i d e 
m o n o c a r b o x y l i q u e a i i p h a t i q u e i n f é r i e u r 
( v o i r r e v e n d i c a t i o n 1 , p a g e 4 , p a r a ­

g r a p h e s 1 e t 3 ) . C e t e f f e t e s t 
p a r i i c u i i è r e m e n t m i s e n é v i d e n c e d a n s 
l ' o x y d a t i o n d e l ' o r t h o c h l o r o i o l u è n e 
( t a b l e a u x 1 à 4 ) e t d u t o l u è n e { t a b l e a u 
2 ) . P o u r l e s c a t a l y s e u r s u t i l i s é s d a n s l e s 
e x e m p l e s , l e s r a p p o r t s M n ; C o s e s i t u e n t 
e n t r e d e u x e x t r ê m e s , à s a v o i r 1 : 5 0 
( e x e m p l e s 1 à 6 , 1 1 , e x e m p l e s c o m ­

p a r a t i f s 1 à 4 ) . e t 3 : 1 ( e x e m p l e 1 2 ) . I l 
r e s s o r t d e t o u s c e s e x e m p l e s q u e le 
r e n d e m e n t v a r i e e n f o n c t i o n d e l a 
q u a n t i t é e t d e la c o n c e n t r a t i o n d e l ' a c i d e 
m o n o c a r b o x y l i q u e a i i p h a t i q u e a j o u t é , e t 
e n o u t r e d e la t e n e u r e n a c c é l é r a t e u r d e 
r é a c i i o n i n c o r p o r é ( B r ) , m a i s o n n e p e u t 
e n d é d u i r e , f a u t e d ' u n e c o m p a r a i s o n 
v é r i t a b l e , q u e le r a p p o r t a t o m i q u e à 
l ' i n t é r i e u r d u c a t a l y s e u r l u i ­ m ê m e a u n e 
i n f l u e n c e s u r le r e n d e m e n t . C e c i v a u t 
é g a l e m e n t p o u r l e s e x e m p l e s 1 1 e t T2 
d a n s l e s q u e l s la q u a n t i t é d ' a c i d e a c é t i ­

q u e , la p r e s s i o n e t la t e m p é r a t u r e d e 
r é a c t i o n , a i n s i q u e le d é b i t d a i r s o n t 
p a r t o u t l e s m ê m e s , l e t e m p s d e r e a c t i o n 
é t a n t s i m i l a i r e ( r e s p e c t i v e m e n t 4 h e u r e s 
e t 4 h e u r e s e t d e m i e ) . M a i s é t a n t d o n n é 
q u e l e s c o n c e n t r a t i o n s e n c o b a l t e t e n 
b r o m e s o n t n e t t e m e n t d i f f é r e n t e s , 
l ' a m é l i o r a t i o n d u r e n d e m e n t e n a c i d e 
b e n z o ï q u e ( e x e m p l e 1 1 : 9 5 , 5 % ) n e p e u t 
ê t r e a t t r i b u é e a u f a i t q u e l e r a p p o r t 
a t o m i q u e M n ; C o p a s s e d e 3 : 1 
( e x e m p l e 1 2 } à 1 : 5 0 { e x e m p l e 1 1 ) . 

P a r c o n s é q u e n t , l ' h o m m e d u m é t i e r n e 
p o u v a i t c o n c l u r e d e l ' é t a t d e la t e c h ­

n i q u e q u e îe p r o b l è m e p o s é p a r la 
d e m a n d e r e s s e p o u v a i t ê t r e r é s o l u p a r 
l ' u t i l i s a t i o n d ' u n c a t a l y s e u r p o u r l e q u e l l e 
r a p p o r t a t o m i q u e M n ; C o s e s i t u e à 
l ' i n t é r i e u r d e la p l a g e r e v e n d i q u é e . 

7 . Il r é s u l t e d e c e q u i p r é c è d e qk io l e s 
m o t i f s i n v o q u é s p o u r l e r e j e t n e 
p r o u v e n î p a s le b i e n f o n d é d e la d é c i s i o n 
q u i f a i t l ' o b j e t d u p r o s e n t r e c o u r s . 
T o u t e f o i s , l a d é l i v r a n c e d u b r e v e t 
d e m a n d é n ' e s t p a s e n c o r e p o s s i b l e à 
l ' h e u r e a c t u e l l e , c a r u n c e r t a i n n o m b r e 
d e q u e s t i o n s r e s t e n t e n c o r e à r é s o u d r e . 
E n p r e m i e r l i e u , il c o n v i e n t d e s a v o i r s i 

z i e l t w i r d , g l a u b h a f t , d . h. o h n e w e i t e r e n 
N a c h w e i s , ü b e r d e n g e s a m t e n b e a n ­

s p r u c h t e n B e r e i c h e i n s c h l i e ß l i c h d e s 
V e r h ä l t n i s s e s M n : C o v o n 1 ; 1 0 0 0 0 0 
e i n t r i t t . A u c h i s t ­ z u p r ü f e n , o b s i c i i d i e 
b e i de r O x i d a t i o n v o n T o l u o l g e z e i g t e 
E r h ö h u n g d e r A u s b e u t e a u f d i e O x i ­

d a t i o n d e i T o l u o l d e r i v a t e e r s t r e c k t { v g l , 
S. 2 , Z e i l e n 1 7 b i s 2 1 ) . S o l l t e d i e s d e r 
F a l l s e i n , s t e l l t s i c h d i e w e i t e r e 
F r a g e , o b s i c h d a s A u s m a ß d e r V e r ­

b e s s e r u n g w i e i m F a l l d e r T o l u o l ­ O x i ­

d a t i o n a l s t e c h n i s c h e A u f g a b e q u a l i ­

f i z i e r t , s o d a ß d i e F r a g e d e s I M a h e l i e ­

g e n s d e r L ö s u n g d i e s e r A u f g a b e u n t e r 
d e m G e s i c h i s p u n k t d e r A u f g a b e n ­

s t e l l u n g z u b e u r t e i l e n i s t . D i e s e n w i c h ­

t i g e n F r a g e n i s t d i e P r ü f u n g s a b t e i l u n g , 
d i e i n e r s t e r L i n i e f ü r e i n e s o l c h e U n t e r ­

s u c h u n g z u s t ä n d i g i s t , n o c h n i c h t n a c h ­

g e g a n g e n . 

8 . D i e B e s c h w e r d e f ü h r e r i n h a t k e i n e 
B e g r ü n d u n g f ü r d i e b e a n t r a g t e R ü c k ­

z a h l u n g d e r B e s c h w e r d e g e b ü h r v o r g e ­

l e g t ­ D i e K a m m e r k a n n k e i n e n v ^ e s c n t ­

l l c h e n V e r f a h r e n s m a n g e l f e s t s t e l l e n , d e r 
e i n e R ü c k z a h l u n g r e c h t f e r t i g e n w ü r d e . 

A u s d i e s e n G r ü n d e n 
w i r d w i e f o l g t e n t s c h i e d e n : 

1 . D i e a n g e f o c h t e n e E n t s c h e i d u n g w i r d 
a u f g e h o b e n . 

2 . D i e S a c h e w i r d a n d i e P r ü f u n g s ­

a b t e i f u n g z u r w e i t e r e n E n t s c h e i d u n g 
z u r ü c k v e r w i e s e n . 

3 . D e r A n t r a g a u f R ü c k z a h l u n g d e r B e ­

s c h w e r d e o e b ü h r w i r d z u r ü c k g e w i e s e n . 

a d d i t i o n a l e v i d e n c e , o v e r t h e w h o l e 
r a n g e a s c l a i m e d i n c l u d i n g t h e r a t i o 
M n : C o 1:1 0 0 ООО­ M o r e o v e r , i t is t o b e 
e x a m i n e d w h e t h e r t h e i m p r o v e r n e n t i n 
y i e l d ( J e m o n s t r a t e d i n t h e o x i d a t i o n o f 
t o l u e n e e x t e n d s t o t h e o x i d a t i o n o f i t s 
d e r i v a i i v c s (c f . p a g e 2 l i n e s 1 7 t o 2 1 ) . 
S h o u l d t h i s b e t h e c a s e , t h e f u r t h e r 
q u e s t i o n a r i s e s w h e t h e r t h e e x t e n t o f t h e 
i m p r o v e m e n t q u a l i f i e s , a s i n t h e t o l u e n e 
o x i d a t i o n , a s a t e c h n i c a l p r o b l e m , s o t h a t 
t h e q u e s t i o n o f o b v i o u s n e s s o f i l s s o l u ­

t i o n h d s l o b e a s s e s s e d f r o t n t h e p o i n t 
o f v i e w o f t h i s p r o b l e m . T h e s e i m p o r t a n t 
q u e s t i o n s h a v e n o ' y e t b e e n a s k e d b y t h e 
E x a m i i i m g D i v i s i o n w h i c h is i n t h e f i r s t 
p l a c e c o m p e t e n t f o r s u c h a n c i i q u i r y . 

8 . T h e a p p e l l a n t s h a v e s h o w n n o c a u s e 
f o r t h e r e q u e s t e d r e i m b u r s e m e n t o f 
a p p e a l f e e . T h e B o a r d c a n n o i f i n d a s u b ­

s t a n t i a l p r o c e d u r a l v i o l a t i o n b y r e a s o n o f 
w h i c h t h e r e i m b u r s e m e n t w o u l d b e 
e q u i t a b l e . 

F o r t h e s e r e a s o n s , 
it is d e c i d e d t h a t : 

1 . T h e d e c i s i o n u n d e r a p p e a l i s s e t as id ' e . 

2 . T h e c a s e is r e m i t t e d t o t h e E x a m i n i n g 
D i v i s i o n f o r f u r t h e r p r o s e c u t i o n . 

3 . T h e r e q u e s t t o r e i n i b u r s e i h e a p p e a l 

f e e is d i s m i s s e d . 

l ' e f f e t m i s e n é v i d e n c e a v e c l e s 
c a t a l y s e u r s p o u r l e s q u e l s i e r a p p o r t 
a t o m i q u e M n : C o e s t le m ê m e q u e d a n s 
l e s e x e m p l e s 1 e t 2 e s t o b t e n u d e 
m a n i è r e c r é d i b l e , c e s t ­ à ­ d i r e s a n s q u ' i l 
s o i t n é c e s s a i r e d e r e c o u r i r à d e n o u v e l l e s 
p r e u v e s , p o u r l ' e n s e m i i l e d e la p l a g e 
r e v e n d i q u é e , y c o m p r i s p o u r u n r a p p o r t 
M n : C o é g a l a 1 : 1 0 0 0 0 0 , D e p l u s , i l 
f a u t v o i r s i l a m é l i o r a t i o n d u r e n d e m e n t 
m i s e e n é v i d e n c e d a n s l ' o x y d a t i o n d u 
t o l u è n e e s t é g a l e m e n t c o i s t a i é e d a n s 
l ' o x v d a t i o n rie s e s d é r i v é s ( v o i r p a g e 2 . 
l i g n e s 1 7 à 2 1 ) . S i t e l e s t le c a s , u n e 
a u t r e q u e s t i o n s e p o s e : l ' i m p o r t a n c e d e 
l ' a m é l i o r a t i o n p e u t ­ e l l e ê t r e c o n s i d é r é e , 
t o u t c o m m e d a n s l ' o x y r J a t i o n d u t o l u è n e , 
c o m m e u n p r o b l è m e t e c h n i q u t : , c l c o n ­

v i e n t ­ i l p a r c o n s é q u e n t d ' a p p r é c i e r d e c e 
p o i n t d e v u e le c a r a c t è r e é v i d e n t o u n o n 
d e l a s o l u t i o n q u i l u i e s t a p p o r t é e ? C e s 
q u e s t i o n s i m p o r t a n t e s n ' o n t p a s e n c o r e 
é t é p o s é e s p a r la D i v i s i o n d ' e x a m e n q u i 
e s t l ' a u t o r i t é c o m p é t e n t e a u p r e m i e r 
c h e f p o u r p r o c é d e r à u n e t e l l e 
i n v e s t i g a t i o n . 

8 . Il n ' e x i s t e a u c u n e r a i s o n d ' a c c o r d e r à la 
r e q u é r a n t e le r e m b i i r s e m e n l <fe la t a x e 
d e r e c o u r s q u ' e l i ­ a d e m a n d é . L a 
C h a m b r e e s t i m e q u ' i l n ' y a p a s e u v i c e 
s u b s t a n t i e l d e p r o c é d u r e j u s t i f i a n t l e 
r e m b o u r s e m e n t . 

P a r c e s m o t i f s , 
i l e s t s t a t u é c o m m e s u i t : 

1 . La d é c i s i o n f a i s a n t l ' o b j e t d u r e c o u r s 
e s t r é v o q u é e . 

2 . L ' a f f a i r e e s t r e n v o y é e d e v a n t la D i v i ­

s i o n d ' e x a m e n p o u r p o u r s u i t e d e ta 
p r o c é d u r e . 

3 . L a r e q u ê t e e n r e m b o u r s e m e n t d e la 
t a x e d e r e c o u r s e s t r e j e t é e . 


