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MiNORIA DESCRIPTIVA
pare solicitar
PA ZENTE DE INVENCIODN
en
EsPAKA
por VEINDE afios
a nombre de CHEMISCHE WERKE WITTEN GESELLSCHAFT MIT BESCH
RANKTZR HAFTUNG, entidad slemana, establecida en Postfach
107, Witten/Ruhr, Repiblica Federal Alemana, por:
"UN PROCEDIMIENTO PARA LA FABRICACION DE ACIDO TEREFTALI—
G0 A PARTIR DE PRODUGTOS OXTDADOS™.

En la oxidacidn de p-xileno con agentes de oxidacidn,
que contienen combinado el oxigeno, tales como por ejemplo
4dcido nitrico, se obtiene como producto f£inal 4cido teref-
télico, que para la fabricacidén de resinas alcidicas, fi--
bras hilo o léminas de poliester debe ser sometido todavia
a una purificacidén intensa,

En la oxidacién de p-xileno en fase liquida con 4xi=-
Zeno o aire a TLeamperatura elevada en presencia de cataliza
dores solubles se obtiene como producto final, précticamen

te solo deido.p-toluilico,
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En la oxidacién de p=-xileno en 4cido acético y en -
presencia de catbalizadores solubles y de los denominados =
inciadores tales como por ejemple compuestos de bromo se -
obtiene junto con el écido p=toluilico predominantemente -
'4oido tereftdlico, Las exigencias para el material de 1os
recipientes al emplear &cido acético y compuestos de bromo
son considerables, Son necesarias tempsraturas alrededor -
de 2002¢ y presiones alrededor de 20 a 30 atmbsferas mano-
métricas, para llegar a la etapa de dcido tereftdlico, Pa-
ra obtener un dcido tereftdlico téenicamente utilizable, -
son precisas medidﬁs de purificacidn,

BEn la memoria de la patente alemana 949.564 se propo
ne la oxidacién ulterior del 4cido p-toluilico hasta la --

etapa del dcido tereftdlico por oxidacién del éster metili

co. Mientras que el dcido p-toluilico libre se puede oxi-- '

dar ulbteriormente solo de manera dificil, la oxidacidn del
éster metlico del dcido p-toluilico para obtener el éster
monometilico del deido tereftdlico, discurre muy fdcilmen=

te.

La oxidacidén de p-xileno junto con esber metilico ==

del &cido p-toluilico segln la LBF 1.041,945 proporciona -
juntamente &ster met{lico del 4cido p-toluflico sin reac--
cionar, decido p-toluilico, éster monometilice del 4cido te
reftdlico y dcido tereftdlico libre. En la subsiguicnte es
terifiocacidn propuesta se obtiene una mezcla de éster mebl
lico del écido p-toluilico y de éster dimetilico del acido
tereftdlico, que es separado por destilacidn, rl éster new
t{lico del 4cido p-toluilico es devuelto a la oxidacidn y

el éster dimetilico del doido tereftilico es aislado para

tratomiento ulterior de obtencidn de poliéster, El produc-
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to final se caracteriza por una alte pureza ya que durante

el procedimiento no se emplea ningin producto guimico difi

cilmente separable y que proporcione reacciones secundae--

rias, El dcido tereftélico libre resultante, en el procedi

mients segin la DBP 1.041,945 no es aislado como tal, antes
bien es esterificado con metanol en el transcurso de la -=

operacidn,

Pare fines especiales, por ejemplo paras la fabrica=--
cién de resinas alcidicas se parte en la industris por ra-
zones técnicas y econbmicus de dcido tereftilico libre, lLa
pureza del dcido tereftidlico alcanzable con los medios has
ta ahora conocidos, es suficiente para estos fines, Oca=-
sionalmente se fabrice ya el denominado dcido tereftdlice
"de pureza para fibras", que es apropiado para la reaccidn
éirecta con etilenglical para obtener poliester técnico pa
ra Tibres,

Ensayos de aislar de los productos oxidados, el dci-
do tereftdlico obtenido sezln la DBP 1,041,945 en los gue
estd presente en una canbidad de aproximadamente 207 en -
peso, y de ubilizarlo para fines técnicos, fracasaron por
su insuficiente calidad, El dcido tereftédlico libre separs
do como insoluble en metanol o insoluble en xileno posees =
un {ndice de saponificacidén de 630 a 645 (calculado; 678).
I¥todos Simples de purificacién, bal como la reprecipita--
cibén sobre la sal de amonio o sal alealina, aguas de lava=
do 4cidas y otros fallan mis o menos. El problema de aislar
de los productos oxidados siguiendo el procedimiento de la
DBP 1,041,945, un dcido tereftdlico téenicamente muy puro
o fdcilmente purificable ulteriormente, quedd hasta ahora

sin resolver, aungue existe une necesidad técnica y econd-
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Se ha encontrado shora gque a parbir de los productos
oxidados obtenidos segin la IBP 1,041,945 se puede aislar
un dcido tereftidlico muy valioso, sometiendo a los produc-
tos oxidados a un tratamiento posterior.

Segin el invento se puede llevar a cabo el tratamien
to posterior como sigue:

a) - Tratamiento posterior a temperatura elevada sin

~ adiciones,

b} - Tratamiento posterior a temperatura elevada con

adiciones,

41 tratemiento posterior sin adiciones puede tener lu

gar directamente después de acabada la oxidacidn en el mis
mo recipiente de oxidacidn, o en subsiguientes recipientes
apropiados o en un sistema de tubos; Bajo agitacidn o bajo
paso de un gas inerte como agente de transporte, se calien
ta el producto de oxidacidn, Una temperature méxima de 250
2C es generalmente suficlente para producir el efecto del
invento. Por correspondiente regulacidn se puede mantener
la presidn de qkidacién, en aproximadamente 6 a 10 atmbsfe-
ras manométricas, Una presién moderada es ventajosa ya que
de esta manera se evitan considerablemente fendmenos de -~
evaporacidn,

La separacibén del dcido tereftdlico desde el produc-
to oxidado, se verifica a continuacidn del tratamiento pos
tador o después de la adicidén de un disolvente orgénico, =
en el que excepto el Acido tereftdlico sean solubles todos

los otros componente. Convenientemente se utiliza p-xileno,
Mientras que para el aislamiento del 4cido tereftédlico a «

partir del producto oxidado no tratado es necesario 8 a 10
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veces su canbtidad en peso de p-xileno, péra el aislamiento

del deido tereftdlico después del tratamiento posterior se
glin el invento basta & a 3 veces la cantidad en peso de p-

xileno, La separacién del &cido tereftalico desde el produc
to oxidado o desde la solucidn o suspensidn tiene lugar por
decantacidn, filtracién en caliente o centrifugacibn. Espe

cialmente se ha acreditedo para ésto un denominado "filtro

Seitz", y segln los métodos de trabajo y las condiciones -

previétas dadas se pueden emplear también ventajosauwente -

centrifugas continuasoon rasqueta con dispositivos de lava

do.

Mlentras que el dcido tereftilico obtenido a partir
de productos oxidados no tratados posteriormente, muestra
una coloracidén violeta-gris y tiene un indice de saponifi-
cacién de aproximadamente 635, el &xido tereftdlico obteni
do & pertir de productos oxidados tratados posteriormente

posee una coloracidn solo muy débil y un indice de szponifi

cacibn de 675 a 676 (calculados 676), Bl filtrado resultan~

te eg empleado Airectamente en la ulterior oxidacién o es
llevado por separacidén por destilacidn del p-xileno a la =
proporeibn cuantitativae exigide por la DBP 1,041,945, o es
esberificado con metanol, en presencia de p- xilenc, de una
parte del p-xileno o después de una separacidn completa por
destilacién del p-xileno, La esterificacién se puede llevar
e cabo después de cada carga 0 a inbervalos, para convertir
el dcido p-toluflico formado en el éster metilito del ciw
do p~toluilico oxidable. Bxigencias de trabajo o econdmi~--
cas pueden precisar fases de trabajo correspondientes modi

ficadas, |
Bl 4cido tereftélico obitenido con el tratamiento pos
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terior segin el invento es utilizable aparte de la fabrica
cibén de fibras de poliéster, en que se exige una pureza nAs
alta, sin ninguna purificacién ulterior, para muchos fines,
Para la fabricacién de fibras de poliéster por reaccidén di
recta con etilenglicol es necesario una purificacidén adi--
cional seglin alguno de los procedimientos conocidos,

El tretamiento posterior con adiciones se diferencia

del tratamiento posterior sin adiciones anteriormente des-
crito en que directamente después de la oxidacibn segin. la
DEP 1,041,945 e inmediatemente antes del tratamiento poste
rior se ajiaden al producto oxidado hasta 190% en peso, cal
culado sobre el producto oxidado, de p-xileno o hasta 25%
en peso de agua o un Acido carboxilico inferior con l a 4
&dtomos de carbono hasta 10 veces el peso del producto oxi-
dado,

Las tempe raturas y presiones se debem mantener dentro
del mismo orden de magnitud que en el trabajo sin adiciones,

Las adiciones actuan en lo que se refiere a la pureza
del 4cido tereftélico resultante y a sus canbidades, de ma
nera especialmente ventajosa, Una adicién de 2 a 10u de =--
ague, referido al peso del producto oxidade, trajo consigo
un awsento en 4cido bereftdlico aislable de 40 a 60w en pe
s0. La ventaja del tratamiento posterior con adiciones se
refiere al manejo de los productos oxidados y al.color del
4dcido tereftdlico. El indice de saponificacidn tiene el va~
lor calculade de 676,

Los valores y caracteristicas reunidos en la siguien
te tablas, reproducen claremente las ventajas del trabajo -

segln el invento:
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Producto Tratamiento posterior Acido terefté;i Indice
oxidado co libre asisla~ de sap
do en %: nifica
eidn”
65/5/117 No tratado posteriormente 20,3 641
66/5/117  Después de saponificacién 37,0 % 660
can KOH .
- 65/5/117
4 horas a 8604C 28,3 w 675
66/5/117
4 horas/250°C/l5ﬁ de p-xi 24,2 % 676
leno
65/5/117 4 horas/2502C/15% de agua 32,3 % 676
65/6/117 4 horas/2502C/5{ de agua 81,6 % 676
65/5/117 2 horas/2502C/5% de agus 26,8 % 676
65/5/117 0,5 horas/2502¢/5% de agua 25,2 % 676
66/6/104 2 horas/25020/10% de agua 29,2 % 676
65/6/104 2 horas/2502C/5% de agua 29,0 % 676
65/5/104 2 horasé?BO“C/ﬁOm de p-xi 21,4 % 676
leno y de agua
65/5/104  No tratado posteriormente 16,5 % 640

Esta solicitud, que corresponde a la presentada en

la Repfiblica Peieral Klemana, con fecha 28 de Julio de 1,965
bajo los Némeros ¢, 36,516, I¥b 12 o y C 38517 IVb 12 o, se

acoge a 1os beneficios del articulo 51 del vigente Bstatuto

sobre Propiedad Industrial,

NOTA

%os puntos de invencidn, propia y nueva, que se pre-

gsentan para que sean objeto de esta solicitud de Patente =

de Invencibén, en Espafla, por VEINTE afios, son los siguien-

tes:
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12. - Un procedimiento pare la fabricacidén de 4eido
tereftdlico a partir de productos oxidados, caracterizado
porgque los productos oxidados son sometidos antes del em-
pleo a un tratamiento posterior por elevacidn de la tempe
retura en ausencia o presencia de adiciones tales como =
agua, disolventes orgdnicos o dcidos carboxilicos inferig
res, pudiendo realizarse tembién dicho tratamiento poste-—
rior bajo presiédn.

22, - Un procedimiento segin la reivindicacién 1, -
caracterizado porque las temperaturas pare el tratamiento
posterior estdn entre 180 y 280 2C.

32. - Un procedimiento seglin las reivindicaciones 1
Yy 2, caracterizado porque como adiciones se utiliza hasta
25% en peso de agua y/o hasta 100% en peso de p-xileno —-
y/o hasta 10 veces la cantidad en peso de 4cido acético.

4¢, - Un procedimiento segin las reivindicaciones 1
a 3, caractérizado porque el tratemiento posterior se lle
va 2 cabo continuasmente en forma de un transporite a través
de recipientes y/o de sistemas de tuberias.

5¢, = Un procedimiento para la fabricacidn de dcido
tereftdlico a partir de productos oxidados.

Tal y como se ha descrito en la lMemoria que antece-
de y oon los fines que se han especificado.

La presente Memoria consta de ocho hojas, escritas

2 6 yy W58

P.A.

a mdgquina por una sola de sus caras.

Medrid,
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