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PATENTE DE INVENCION

I.CeI. - CASO 8.901.

{ 8350V

N E MVO RIA DESCRIPTIVA
SOBRE:
"PERFECCIONAMIENTOS BV LA FABRICACION DE ACIDO .

1E£3560

SOLICITANTES: IMPERIAL CHEMICAL INDUSTRIES LIMITED,

residentes en: Imperial Chemical‘Heuse,
Millbank, LONDRES, SoW.l., Ingl&terra.

Este invento se refiere a la fabricacidn de dotdo
tereftilioco y, mds especialmente, & la preparacidn del mis-
mo por oxidaeidn al aire del p-xileno en la fase 1iquida.

Sc ha propuesto ya oxidar el p-xileno con éire u
oxigeno, en pregencila de catalizadores o no, y se han des-
erito un gran nimero de productos de oxidacidn, pero con
enterioridad no se ha propueasto procedimiento alguno para
la fabricacidn de dcido tereftilico, de tal modo, con bue-

nos rendimientos.

Este invento estd destinado a la produccidén de
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doido tereftdlico con buenos rendimientos, partiendo de
p-xileno por un proceso de oxidacién de la fase 1fquida,
por medio del oxigeno.

De acuerdo con este invento, se proporciona un
procedimiento pera la fabricacién de acido tereftdlico,
que comprende el hacer pasar ox{geno, aire u otra mezcla
de gases que contenga oxigeno en p-xileno lfquido a una
femperatura superior a 1002C.; el lfquido citado contiene
como catelizador de oxidacidn una pPeqQuefis proporcidn de un
compuesto de cobalto soluble en aceite o material andloga-
mente activo; el continuar el paso del gas o mezcla de ga-
ses hasta que se separs del medio de reaccidn una cantidad
apreclable de sdlido, y el recuperar o separar este sdlido
del medio citado.

El sdlido que se separa estd constitufdo, prin-
cipalmente, por idcido tereftalico.

El p-xileno debe estar exento de anti-oxidantes

conocidos y otras impurszas que bpuedan tener una accibn

contraproducente sobre el catalizador empleado, pero puede

sdontener proporciones minimes de las impurezes hidrocarbo-
nadas comunmente asociadas con &1, por ejemplo, benceno,
tolueno, etilpenceno, o-xileno y m-xileno. S1 se desea,
pueden estar prasentes diluyentes inertes tales como los
clorobencenos y anslogos.

El catalizador puede disolverse y/o dispersarse
en el p-xileno, pero, con preferencia, se disuelve en el
b-xileno, ya que de este modo existe menos rieégo de que
el catalizador se impurifique o se retire con el sdlido
que se separa. Los naftenatos y oleatos de cobalto han da-

do buenos resultados como catalizadores. Otros compuestos
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de cobalto solubles en aceite, que son iitiles como "secan-
tes™, es decir, como aceleradores para el secado de la tin
te, la pintura, el aceite o las peiiculas de barniz, pue-
den emplearse también. Una proporcidn preferida del cata-
lizador es tal que se encuentre presente entre 0,002% y
0,02% en peso de metal, con respectd al peso de p-xileno.
Con proporciones inferiores de catalizador, la velocidad
de oxidacidn es indeseablemente lenta o esporadica, y eon
proporciones mas elevadas de catalizador, los productos
tienden a ser coloreados.

El ox{geno, atire u otra mezcla de gases que con
tenga oxigeno deben distribuirse uniformemente por todo el
1iquido que se oxida, por ejemplo, haciéndolos pasar al
interior de dicho if{quido a través de un disco de vidrio
aglutinado o de cerdmica porosa, o a travds de unea o va-
rias boquillas‘a gren velocidad, con o sin emplear un agi-
tador & velocided elevada, preparado para conseguir la for
macidn de pequefias burbujas de gas. Se prefieren las bo- |
gquillas porexistir con ellas menos peligro de que se cie-~
rren con el sdlido que se separas

La oxidacidn puede llevarse a cabo & presidn
reducida, a la presién atmosférica, o a una presidn eleva-
da. Sin embargo, la oxidacidn puede realizarss muy conve-
nientemente a la presién atmosférica, y e¢on preferencia se
lleva & cabo en estas condiciones de presidn.

La temperatura de la oxidacién no es decisiva
a condicidn de exceder de 1002C. ¥ de no ser tan elevada
que dé luger a una vaporizacidn excesiva del p-xileno ¥y
haga imposible llevar a cabo la oxidacidn en la fase liqui

da. A temperaturas inferiores a 1002C. la oxidacidn avanza
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demasiado lentamente para los fines prdcticos y tienden a
separarse en forma de sdlidos productos de oxidacidn par-
cial gue en otro casc permanecen disueltos en el lfiquido.
Cuando se opera a la presidn atmosférica, la temperatura
al prineipio de la oxidacidn es, convenientemente, de 130
a 1402C. Al proseguir la oxidacidn y formarse cada vez
mayor cantidad de productos de oxidacidén, aumenta el punto
de.ebullicién del medio de reaccidn, y la temperatura de
operacidén puede aumentar de modo andlogo, por ejemplo,hasta
1452C. o ser algo mayor. ,

N La oxidecidn se realiza convenientemente en apa-
ratos de eristal, niquel, metal esmaltado o aluminio ano-
dizado, o en aparatos revestidos con tantalio.

No debe usarse una vasija de reaccidn ni equipo
accesorio en los que se pongen en contacto con el medio de
resccién el cromo o las aleaciones que los contengan, el
cobre o sus aleaciones, y anélogos, dado que estos materis
‘les experimentan una corrosidén durante la reaccidn de oxi-
dscidn y la acumulacidn de produotosAde corrogidn de cobre
o eromo impide la reaccidn de oxidacidn por completo o
parcielmente.

Lunque como se ha dicho no conviene llevar &

cabo la oxidacidn en aparatos construidos con aleaciones

que contengan eromo, puede obtenerse glgﬁn éxito en apara-
tos de acero inoxidable, si én el medio de reaccidn se
encuentra presente una pequeiia proporcidn de una sal de
plomo o de bario, pero al proceder de este modo, el pro-
ducto resdltante se decolora en alto gredo, por lo general,
La vasija de reaccidn tendra corrientemente una

salida por la cual pueden elimimarse de la zona de reaccidn
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los gases no utilizados y los sub-productos gaseocsos o
vaporosos no precisados. Para evitar las pérdidas indebi
das de p-xileno, la selida ha de estar provista de un sig
tema condensador de reflujo preparado de modo tal que el
p-xileno condensado retorne a la vasija de reaccidn.Duran
te la reaccidn de oxidacién, el agua y el dcido p~toluico
predominan entre los productos de oxidacién formados, que
son voldtiles. Con preferencla, el agua se elimina de la
zona de feaccién, pero dado que el deido p~toluico es sus
ceptible de ulterior oxidacidn, se reintroduce de nuevo
en la vaslja de reaccidén, conmeferencia, Xn las condi-
ciones de reaccidén utilizadas, el édcido p-toluico tiende
e reunirse en forma sdlide en el equipo de condensacién,
con el consiguiente riesgo de obstruccidn. asf, pues, el
equipo de condensacidn conectado a la salida de la vasija
de reaccidn, debe disponerse de modo tal que el agua con-
denseda de los vapores de salida puede separarse del p-xi
leno de retorno,y tembién en condiciones tales que el dci
do p-toluico entre de nuevo en la vasija de reaccidn en
condiciones tales que se evite el depdsito de dcido p-to-
luico s8dlido en el equipo de condensacidén. Ademds, salvo
en el caso de adoptarse precauciones especiales, puede pa-

sar a través del equipo condensador, con la corriente ga-

- 8eosa, una niebla finamente dispersada de pequefias gotas

liquidas de p-xileno que em otras condiciones se perderfan
¥y, en este caso, pueden recuperarse de cualquier modo con-
vencional,.por ejJemplo, por limpieza con aceits.

El ejempb 1 siguiente, en el que las partes
son en peso, se refiere a un procedimiento para aplicar

este invento de modo sucesivo o por masas.
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EJEMPLO 1 - 1.000 partes de p-~-xileno que ten-

gan disueltas 2 partes de naftenato de cobalto (que conten
gan 0,2 partes de cobalto mstédlico) se colocan en una vasi
Ja provista de una aberturs de entrada de aire al interior
del 1{quido, situada debajo de un disco rotativo del cual
cuelgan cortas paletas o aspas; de placas de desvio prepa-
radas de modo que impiden la rotacidn de toda la mase del
1{quido; de una salida dotada de un condensador de reflujo
preparado de modo que pueda elimirarse el agua del .lfquido
en &1 concentrado, y de un medio de calefaccidn. E1 disco
se hace girar a una velocidad suficientemente elevada para
dividir en pequeflas burbujas el aire que penetra a traves
de la entrada del mismo, la vasije se calienta hasta. que
el contenido ﬁlc&nza una temperatura de unos 130¢C. y se
hace pasar aire a través de la entrada a una "velocidad

misica®™ de 100 durante %0 horas. Después de este tiempo,

la absorcidn de ox{geno es pequefia y en el fondo de la va-

sija se ha reunido un barro de material sdlido. El1 barro

o poso se filtra miemtras estd todavia caliente y se lava
con p~xileno caliente. Se obtienen 40 partes de un sdlido
constituido principalmente por dcido tereftdlico.

Por "velocidad mésica" se indica la relacidn
del volumen de aire introducido por hora con respecto al
volumen de la cargsa.

El rendimiento de é@cide tereftdlico obtenido
aplicafo el procedimiento de este invento por masas, tal
como ge describe en el Ejemplo 1 anterior, no es tan ele-
vedo como gonviene para algunos fines, ¥ se cree que ello
es consecuencla de la naturaleza de las reacciones de oxi-

dacidn que ge desarrollan durante la eplicacidn de e ste
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invento. En las condiciones de oxidacidn empleadas para
los fines de este invento, se llega a un punto en el que
la proporcidn d e absorcibén de ox{geno cesa précticaﬁente,
Yy en el que se oxida por lo menos parcialmente una gran
proporcién del p-xileno; ésto indica que las reacciones
de oxidecidén han cesado précticamente. Cuando se lleéa a
este punto, los experimentos demuestran que'la oxidacidn
ha avanzado hasta un grado tal que los productos de la
oxidacidn que son insolubles en el medio de reaccidn ca-
liente, contienen esencialmente Acido tereftédlico y te-
feftal&ldehfdico ¥y que los productos de oxidacién que son
solubles en el medio de reaccién caliente estan constitui-
dos esencialmente por dcido p-toluico, una serie de este-
res arométicos de acido p-toluico, y aldehido p;tolnicd.

El sdlido que se separa durante la eplicecidn
del procedimiento de este invento, aunque constituide prin-
cipalmentse por dcido tereftdlico, contiene algo de &cido
tereftalaldenfdico y, corrientemente estd més o menos im-
purificado con alguno o todos los demas productos de oxi-
dacibn.

Los experimentos han demostrado que, en el pun-
to en que cesa la reaccidn de oxidacidn, la adicidn de

nuevo p-xileno restablece la aetividad oxidante y hace que

las reacciongs de oxidecién prosigen nuevamente, con el
resaltado de que parte de los productos intermedios de
oxidecidén se convierten en dcido tereftdlico. As{ pues,
venta josamente, durante la aplicacidn del procedimiento
de este invento, debe afiadirse al medio de reaccidn nuevo
p-xileno; si asi se procede, para evitar un indebido au-

mentc en la mapa del medio de reaccidn, el sdlido que se
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separa, se extrae con ventaja &urante le operacidn.

As{, de acuerdo con otra caracterfstica de este
invento, la fabricacidén d el acido tereftdlico se lleva a
cabo de mode éontinuo afiadiendo, continua o periddicamen-
te, p-xileno al medio de reaccidén y retirando, continua o
periddicemente, el sdlidc separado del medio de reaccidn.,

Este modalided del invento se aplica con preferen
cie en la practica empleando una vasija de reaccidn de for
ma tal que en su extremo inferior exista una zona tranqui-
la en la que pueda depositarse el poso devsélido, y de le °*
que puede retirarse continua o periddicamente por cuslquier
Procedimiento convencional.

El Ejemplo 2 siguiente, en el que las partes son

en peso, as.clara la aplicacidén de este invento de modo
continuo, |

EJEMPLO 2 - 1.000 partes de p-xileno que conten-

gan disueltas 2 partes de naftenato de cobalto, ( que con-
téngan 0,2 partes de cobalto metdlico) se colocan en una

vasije de cristal provista de una entrada de aire gue des-
emboque en el liquido, debajo de un disco rotativo del que

cuelgan cortas paletas o aspas, de placas de desvioc prepea-

- radas de modo que impidan la rotacibén de toda la masa del

1fquido, de una salida dotada de un condensador de reflujo
preperado de modo que pueda eliminerse el agua del lfquido
en él concentrado, y tembién, de una corta columna rellena
de anillos de porcelana en la que al eircular en direccidn
descendente, el p-xileno exento de agua del condensador de
reflujo pueds limpiar los gases ascendentes de la zona de

reacci 6n (para eliminar el dcido p-toluico), y de un medio

para calentar la vasija citada. ILa base de la vasija de
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reaccidén tiene forme adecuada para dar lugar a una zona
tranquila en la que puede posarse por gravedad el sélido
que se forma durante la oxidacidén; esta zona tranquila se
conecta, a través de una bomba, & un saco filtrante prepa-
rado para retener el sdlido y colocado por encima del 11-
quido de reaccidn, de modo tal que el p-xileno exento de
agua que retorna a la vasija de feaccién desde la columnsg
relleha, pasa a través del saco filtrante y lava el sdlido
del interior del mismo, antes de que dicho p-xileno llegue
2 la zona de reaccidn.

Se pone en movimiento el disco rotativo y el
equipo condensador, se hace pasar aire a una velocidad ma-
sice de 200, y la vasija y el contenido se calienta a 130¢c,
aproximadamente. Periddicamente, al reunirse sdlido sufi-
clente en la zona tramquile, se hace funcionar la bomba, y
se retira el gdlidc que por la accidén de la misma se intro-
duce en el saco filtrante. Durante la operacidn, se afiade
nuevo p-xileno para mantener un nivel constante en la va-
sija de reaccidn. Dado que se forman cada vez mas produc-
tos de oxidacidén que se disuelven en el p-xileno, la tem-
peratura del medio de reaccidn puede aumentarse venta josa-
mente. As{, durante las 2 o 3 primeras horas de la opera-
cién, el medio de reaccidn se calienta graduelmente hasta
1459C. y luego se mantiene a esta temperatura durante el
resto de la operacidn,

Mientras se aplica este procedimiento de modo
continuo, por cada 100 parbes de p-xileno afindidas, se
recogen en el saco filtrante 90 partes o mds del sdlido;
éste contiene 77% de écido tereftélico puro.

Por la aplicacidn del procedimiento de este in-
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vento de modo continuo, grandes praporciones del p-xileno
consumido se separan en forme de un material sdélido oxida-
do. Como se dijo,-aunque el sblido recogido estd constitui-
do principalmente por é&cidoc tereftdlico, estéd invariable~
mente impurificado con alguno o todos los productos de oxi-
dacidén perciel. lavando el sblido a presiones atmosféricas
con un elcohol alifdtico inferior, caliente, preferentemen-
te con alcohol metiliqo hirviendo, se eliminan los produc-
tos de oxidacidn parcisl y se obtiene como resultado la
produccidén de dcido terefrtdlico précticaménte puro.

Asf, de acuerdo con otra caracteristica de este
invento, el sdlido obtenido de acuerdo con el procedimien-
to a que el mismo se refiere, se convierte en édcido tere-
ftédlico practicamente puro, lavédndolo a presiones atmosfé-
rices con un aleohol alifédtico inferior, caliente, por
ejemplo, alcohol met{lico, alcohol et{lico y alcchol iso-
propilico, pero con preferencia con alcohol met{lico hir-
viendo.

El Ejemplo n? 3 sigulente, en el que las partes
son en peso, aclare esta etapa de purificacidén del produc-
to de este invento.

EJEMPLO 3 - El analisis del producto obtenido

de acuerdo con el Ejemplo 1, indica que contiene 77% en pe-
so de dcido tereftdlico puro. Este producto se purifica
hirviendo 100 partes del mismo con %.000 partes de alcohol
met{lico a la presién atmosférice, durante 12 horss, fil-
trendo mientras se encuentra todavie celiente y recogiendo
el sdlido. Se obtienen 69 partes de écido tereftdlico cuyo
andlisis revela una pureze del 91%. Un ulterior lavado del

s6lido con alcohol met{lico de modo analogo, da por resul-
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tedo le produccidn de 52 partes de écido tereftélico pric-
ticaments puro,

Como variante de l= operacidn de purificacidn
anterior, que implica la lixiviascidn de las impurezas del
dcido tereftédlico bruto por medio de alcoholes calientes,
la purificacibn puede realizérse por esterificacién de to
dos los componentes del material bruto y por separacién
de loa~esteres regultamtes de dcido tereftélico, del mate-
rial esterificado. Ie esterificacidn puede llevarse a cabo
calentando el sblidc con un exceso de un alcohol alifético
inferior, por ejemplo alcohol metilico, alcohol etiliéo y
alecohol isopropflico. Corriemtemente, se precisard un cata-
lizador convencional de esterificacidn, si la calefaccién
no se¢ realize & una temperatura elevada. A 702C. aproxima-
damente, y empleando dcido sulfirico como catalizador de
esterificacidn y un gran exceso de alcohol metilico, se
obtiene una solucidn de material esterificado, de la cual

se cristaliza el ester dimetilico de Acido tereftédlico,que

- puede obtenerse en forma altamente purificade. La veloci-

dad de esta esteriricacién, puede aumentarse operando &
temperaturas mis elevadas. Si se desea, el material este-
rificedo, a diferencia del sblido sin estefificar, puede
separarse en sus distintos componentes por métodos conven-
cionales de destilacidén fraccionada,

Asi, de acuerdo con otra carscteristica de este
invento, el dcido tereftélico se aisla en forms de un ester
del mismo, esterificando el sblido obtenido de acuerdo con
el procedimiento de este invento, con un exceso de un alco-
hol alifdtico inferior, preferiblemente alcohol metflico,

con o0 sin eyuda de un catalizador convencional de esterifi-
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cecidn, y el ester de édcido tereftdlico se separa del sd-
lido esteririéado, por métodos convencionales.

El Bjemplo 4 siguiente, en el que las partes
son en peso, aclara esta etapa de obtencidn del dcido te-
reftélico en forma de un ester puro del mismo.

ETEMFLO 4 - 100 partes del producto del Ejem-

plo 2, se esterifican hirviéndolas con 700 partes de &lco-
hol metflico y 50 partes de dcido sulfirico, durante 16
horas. lIa masa resultante se enfria e la temperatura am-
biente, se afladen 500 partes de agua y el sdlido que se
separa, se rescoge, se lava perfectemente con alcohol meti
lico acuoso y se seca al aire a 100°C. El s8dlido de este.
modo obtenido es dimetil-ester bruto de dcido terértélico
y se consiguen unas 85 partes. Una sencille recristaliza-
cién de este 86lido em 1,500 partes de alcohol metilico
proporciona alrededor de 60 partes de dimetil-ester puro
de dcido tereftdlico de un punto de fusidn de 1402C.

) Los residuos de las operaciones de purificacidn
enteriores, contienen productos paretialmente oxidados o
productos parcialmente oxidados y esterificados, que pus-
den o no obtenerse disueltos en grandes proporciones de un
elcohol alifatico inferior. Bstos residuos no deben des-
echarse, ya que, después de la eliminacibén de cualquier
gran exceso de alcohol alifatico inferior que pueda encon-
trarse presente, se oxidan muy fdcilmente para pasar a pro
ductos completamente oxidados, por oxidacidén de acuerdo
con el procedimiento de este invento. Asi{, los productos
parcielmente oxidados y/o los productos parcialmente oxide-
dos y esterificados recuperados al aplicar las operaciones

de purificacién anteriores, se afisden, en su verdadero es-
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tado o disueltos en p-xileno,'al’;;dio dé reaccién eﬁple&do
para el procedimiento de este invento. De este modo, el ren
dimiento total de los productos de oxidacidn deseados del
p-xileno consumido, puede aumentarse, pudiéndose convertir
en écido tereftélico puro haste el 95% o més del p-xileno
consumido. '

Un método distimto para aumentar el rendimiento
total del producto de oxidacidn deseado -dcido tereftflico-
del p-xileno consumido, implica el someter el sblido bruto
obtenido de acuerdo con el procedimiento de este invento,

a un tratamiento con reactivos quimicos suavemente oxidan-
tes, por ejemplo, con éeidb nitrico diluido o con permanga-
natos en presencia de un édlcali. Por medio de este trate-
miento, prédcticamente todo el material parcialmente oxidedo
que se encuentra en el sbélido bruto, se oxida y pesa & dei-

do tereftélico, pudiendo obtenerse éste prédcticamente puroc,

- N O T A <

Habiendo ye descrito amplismemte la naturaleza
del invento, asi como la manera de llevarlo a cabo en la
préctica, se hace constar qQue los procedimientos anterior-
mente degeritos son susceptibles de ligeras modificaciones
de detalle, sin que por ello se altere el principio funda-
mental del invento. También se hace constar que este inven-
to se refiere a una Patente presentade en Inglaterra con
fecha 9 de Mayo de 1947, bajo el nimero 12,584, acogiéndo-
se por lo tantc a los beneficios que conceden los Convenios
Internacionaeles en vigor, siendoc lo gue constituye la esen-
cia de dicho invento § por lo gque se solicita Patente de
Invencién por veinte afios en Espafia: "Perfeccionamientos

en la fabricacidn de &cido tereftédlico™; caracterizindose
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por lo sigulente:

12 - Perfeccionamientos en la fabricacidn de
écido tereftélico, que comprenden el hacer pasar oxigeno,
eire u otras mezcla de gases que contengaox{geno, por el
interior de p-xileno liquido, a una temperatura superior
a 100¢C., conteniendo dicho lfquido, como agente catali-
zador, una pequefia proporcidn de un compuesto, soluble en
aceife, de cobalto u otro material activo andlogo; el con-
tinuar el paso del gas o mezcla de gases hasta que del me-
dio de reaccidn se separé una cantidad apreciable d e s8d1lido,
y de retirar dicho sélido del medio de reaccidn citado.

2% - Perfeccionamientos, segin lo especifica-
do en la reivindiecacidn 1, caracterizédndose porque el ca-
talizedor se disuelve en el p-xileno.

32 - Perfeccionamientos, segin lo especifica-
do en cualquiera de las reivindicaciones anteriores, carag
terizéndose porque se opera a la presidn atmosférica y la
temperatura al principio de la operacidn es de 130 a 140%2C.

4% - Perfeccidnamientos, segin lo especifica-
do en la reivindicacidn 3, caracterizéndbse porque mientras
la oxidacidn prosigue y se forman cada vez mas productos de
qxidacién, la temperatura de operacidn se aumenta hasta
145°C. o més.

’ 592 - Perfeccionamientos, segiin lo especifica-
do en cualquiera de las reivindicaciones anteriores, carac-
terizdndose porque la fabricacién se'realiza de modo conti-
nuo, afiadiendo, continua o periddicamente, p-xileno al me-~
dio de reaccién, y retirando, continua o periddicamente el

gdlido separado, del medio de reaccidn.

6¢ - Perfeccionamisntos, segin 1o especificado



405.

410.

415.

420.

4250

en cualquiéra de las reivindicaciones anteriores, carac-
terizéndose porque el sbélido se convierte en acido tere-
ftdiico prdcticamente puro, lavdndolo a presiones a tmos-
féricas con un aleohol alifitico inferior, caliente, por
ejemplo alcohol metflico, aleohol etilico y alcohol iso-
propf{lico, preferentemente con alcohol met{lico hirviendo.
72 = Perfscclonamientos, segln lo especifica-
do en las reivindicaciones 1 a 5, caracterizéndose porgque
el 4cido tereftidlico se alsla en forma de un ester del mis
mo, esterificando el sblido con un exceso de un aleohol
alifitico inferior, preferiblemente alcohol metilico, con
0 sin ayuda de un catalizador convencional de esterifica-
cidn, y el ester de dcido tereftalico se separa del sdlido
esterificado,~por métodos convencionales.

8¢ - Perfeccionamientos, segin lo especifica-
do en cualquiera de las reivindicaciones 6 y 7, o en ambas,
caracterizéndose porgque los residuos recuperados, se afladen
en sa proplo estado, ¢ disueltos en p-xilenb, al medio de
reaccién\usado para la fabricacién especificada en cual-
quiera de las reivindicacidnesla 5. _

92 - Perfeccionamientos, tal como anterior-
mente se ha descrito con detalle y se expone especialmen-
te con referencia a cada uno de los REjemplos anteriores.

10¢ - Perfaccioneamientos, gue incluyen el
aeido tereftélico, siempre que se obtenga por el procedi-
miento especificado en cualquliera de las reivindicaciones

anterioreses

11¢ - Perfeccionamientos en la fabricacidn



de écido tersftdlico, tal y como queda substancialmente
descrito en la presente Memoria que congta de diez y seis

hojas eseritas a médquina por una sola cara.;
/g ;
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