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ermdad | dsxereccismahidad norteamericana , :

;con domicilio en l 105 Coleman Avenue, San Jogé, Califor- ‘
s Estados Unidos de América
|

gpor: "UN PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACTON DE UNA RESINA
) -DE TEREFTALATO DE POLIEIILENO FORMADORA DE FII:AMENTOS"

(Clase Internacional 008g)
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Bata invencibn se refiere a un método mejorado

para preparar ung resina de tereftalato de polietileno fur

PR

i madore de filsmentos por medio del empleo de catallzadoreé
‘de transesterificacibn. . %
: ' Le memufactura de resina de poliester formadorag
de filementos a partir de tereftalato de dlaleohilo y gli~

;col ew blen conocida en la técnlea. Generalmente, en la
i
preparaclén de tales poliesteres, se comblna primero un
i

‘uereftalato de dlaloohilo ¥y glicol y se Jome%en & wna - -
a H

_.reacc16n de intercauwbio de ester & transesterificacibén

jen prosencla de un ca talizador de transesterificacibn a

%emperatura elevada. v a presibén atmosférica. Bl producto

e m—h 1 At e

s

;resultanie o prepolimero se somete entonces a pollcondenr

sacibn a temperaturas mds altas y bajo una presibn redu-

sclda en presencia de wn catalizador de policondensacidn
gpara formor la resina de poliéster formadora de filamen=- :
étos, deseada; »
: Han sido sugeridos muchos catalizadores hasta
ahora para usar en 1z presente operacidn de transesterifi-
icaclép. Sin embargo, muchos de los catalizadores conoéi&gs
Zno son capaces de producir polfmeros dz polidster, linea- :
;les, que tengan uﬁ.peso moleecular suficientemente alto y
éun contenido de carboxilo bajo dentro de un periodo de
Ereaccién relativamente corio. Una resina de tereftalato
de polietileno apropiada para la hzlatura en esia&o de
:fuglén en filamentos debe tener un valor de carboxilo de

aproximadamente & .por debaao de 50 equivalenlbes por un ml—
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une velocided 1nurin eca de no menos de aproximadamente
; 0,60 (como se detcrmina en ung disolucibn de 60% de fenol
¥ 40% de tetracloroectano, peso/peso, a 302C¢), y un punto
- de fusibn birrefrigente de, al menos, aproximadamente 250
' hasta aproximsdaumente 26C2(,
Desde un punto de vista comercial, es esencial

gue la resina de polisstier ze produzea en el tiewpo més

-

§corto posible y que esc ovtengs el grado deseado de nollme—

irizacifn. Ung forma de evaluar la eficacia de un catali-

- zador de transesterificacidn ez midiendo "la mitad del

ctlempo" del catfalizador. "Ia mitad del tiempo" se deline.

“como el flempo requerido para gue sc separe de la mez-
.cla de reaccibn, por destilaciln, la primera mitad de la
cantidad tebrica de alcohol metilico que se »roduciréd du-

s
H

‘rante la reaccldn de transesterificaciln. Bz deseable quc

ewbargo, es esencial que el catalizador de transesterifi-

tlimero de poliester aproniado para policondensacién, en
;un poliester alitamecnie polimero.

% Un objelo de esta invencidn es preparar una re—
gina de ‘terefivalato dc volietvileno apropisda pars exvru-
iolbn en estado fundido en filamentos tratables, no degra-
;

condensacidn, en el cual se acselera el intercambio de s~

ter entre el etileno glicol y el tereftalato de dimeti -
lo.
La presente invencidn se refiere a un nétodo

de preparar tereftalato del polietileno formsdor de fila~

mentos, en el cual se transegterifica toreftalato de di-
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"la mitad del tiemmo! sea fan corta cowo sea posible; sin !

’dauos, por un procedinicnto Ge transesterificaciln y poli~;

‘caclin actle para orizinsy ls trancforamacidn de un prepo-
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metilo ¥y etileno glicol y el yproducto tcwnsegucrlLlcauo i
resulbante se someie a policondensacibn en prescneia de |

un cetalizador de condensacibn, que se caracteriza por vez

lizar dichae reacciln de transesterificacilén en presencia

de une cantidad catalitica de awlda de litie.

Gencirplmente, e usan concentraclones del omta~§

lizador de transesveriiicacidn nrescnte en la game de des;

de aproximadauente 0,0L% hast

@
©

. !
aproximadamente 0,20,  ba~;

J

o

sado en el neso de tereftalat

£

de dimesilo e la mescla %
de reaccidn de etileno 011001 tereftalato de dimetilo. ;
Generslmenie, se ha descublerto que desde gproximadamen~ f
te 0,08 heste aprowivadamente 0,i% de amida de litio, = !
basado en el peso de tereftalato de dimetilo on la mezcla’
de reaccidn, se preficre para producir laé resinad de po—i
lies

-

ter lineales del proscnte méitodu. Preden uzarse toil-

4
A

-,

bidn vnos couceniracioncs wls elias 6 wls bajas del presen

te catalizador. Sin embargy, cuando sc¢ usan ccncentracio-’

ey

nes inferiores a lamiericr, su efecto catalitico se re-~
duce generalmeshiic, uientras ue 31 S8 usan concenira~—

ciones mayores que &sia, no sc¢ obilene ninguna mejora del;

método presento o del producto deseado.

An goneral, la wroperacibn de polidstercs for-

‘adores de Tilaucntos de la proesonte invencidn por medlo

de la reaceibn de intercawsbic de Ssber sc realiza con
vna relacidn wolar de edileno glicol a terefbtalato e di-

metilo de desde ahroximadawente l:1 hesta asroximadamente .

15:1, nero preferiblemente desde avroximadsuente 1,2:1
b 1=

‘ hesta aproxiuadamente 2,6:1. La reaccibu de lutercanblo

8stor sc realize zunsraliuente a presiln atwostérica en,

vua atwdsfers lverte, tal cono de nltrdg Lﬂu, inicialmente;
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& we fome de ucmperatufios do desde aproximadamente 125¢C:

- hata sproximadamente 25028, wnaro nreferiblemente entre

s anroxinadasente 15027 y 2008C, en prosencis de un cabali-

fzador de intercamblo do fsior. Durante sota priumera ciapa,
5 fse produce aleohol metilico ¥ se extrae continuamente

fpor dostilacibn. wezmués de un periodo de reacceildn de apro

fxima&amenﬁe 1 hora, la temperatura de la mezela do reaccidn

;8¢ eleva desde 20080 hagta 3008C, durante aproximadamantef

fB a 5 horas, con objeto de completar la reaccifn y desti-?
10 ;lar el exceso de glicol que ha sido producido y dar lugarg

ja la policomdengaciln. Bl producto principal de la reac-
H

1

6]

?oién de intercambio de éstoer cstd formado principslmente
‘por bis(2-hidroxietil) térefialato. La sezunda abapa u
foperacién de policondensacibn del presente método se OODFE

15 gsigue gencralmente bajo una presidén reducida dentro de

la gans de desde aprokimadamente 2252 C hagta aproximada— ;

i:; imente 325¢C durante unas 3 a 5 hpras.

La oporacibn policomdensacién del presente mé- |

todo se consigue genewalnente por medio de laadiciln de
§
H
20 lun catalizador aproniado, por ejemplo, tridzido de anti-
i
tmonio y similares. Bl catalizador de policondensacidn
i

ipuede aliadirse a la meszcla de la reaccldén presente antos

S ‘ de iniciar la reacciém de intercambio de éster entre el

retileno glicol y el terefialato de dimetilo o después

25 de que se forme su producto. Los catalizadores de poli~
condensacién se emplean generalmente en cantidades gue
vafian desde aproximadamente 0,005 hasta aproximadamente

0,55, bagado en el peso total de los productos de reac-
P A | 7

cidn.

30 11 siguiente ejemplo de una realizacién prefe-
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rida de la presenic invencidn servird ademis para ilusirar

1
1la presente invencidn. Todss las paries son on peso, a k

menos que se indigue de otro modo. !
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3e cargbd una mezcla que comprendiz 600 gramos
de terefitalato de dimetilo, 396 mls de etileno glicol

¥ 0,24 groyos de emida de litio (Iill&) en un recipiente !

de reacclbén equipado de una entrads de nitrégeno, un hra-

o a

zo de destilacilén, unos medics calefacthores y unos medios!

{
| agitadores. Se agltd la mezcla de reacciln y se calentd -
i . - . et om . :
;2 la presibn atmosférics hasta aproximademente 1972C, du~.

i rante un perfodo de aproximademente 30 minutos bajo une
:

: envolvents de nitrbgeno, por lo cual se destild el subpro-
ducto de alcohol metilico. Se manfuvo la mezcla de reac—
i

cibn a 1972C durante mnas 2 horas. Inego, la temperaiura

de la mezcla de reaccibn se dejb elevar con objeto de dqu

5

tilar cualquicr subproducto restante constituido por al-

>
3

{.cohol metilico y etileno glicol en exceso, y forms el pro-

€

«ducto de prepolimero de poliéster deseado. Después de apwo
i ximadamente 30 minutos, la teumeratura se hebis elevado
thaste 230°C, en cuyo momento el prepolimero Fformado se en-

fribé bajo uns atnbufera do nitrdgeno.

El prepolimero producide tenfa un contenido
jde carboxile de 1,0 (umlli equivalenie/Kg). "La mitad del
;%iempo“ del catalizador de transesterifieacién de amida
%de litio ewa 14 minutos.

Se combinaron 50 gramos del prepolimero ante-

PR

rior con 0,02 gramos de tridxido de antimonio en un re-
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cipienie de reacciln equipado con una entrada de nitrd-

geno, uma Tuente de vacio, un brazo de destilacibn y,
unog wedios de agitacibn y, unos medios calefactores. Ia |

presibén dentro del recipiente de reaccibn se rodujo haste

. aproximadamente 0,1 mm de morcurio a 2852C bajo una cavol-

vente de nitrdseno y la mezcla de reaceibn sc mantuvo ba~-

0 esvas condiciones durante aproximadamente 3 horas ba-

Cte

.

jo agitacién, para originaer la policondensacién del pre- E
polimero y la formecibén de la resina de polidsicr.

El producto de poliester resultante tenfs una
viscosidad intrinseca de 0,82 (determinada en una diso- ;

Lycibn de tetracloroetano al 40% ¥ fenol al 603, vpeso/

© peso, a 300G), un punio de fusibn de aproximadanente 2632C

+

y un valor de contenido de carboxilo de 12,7.

Tog resultedos dol ejemplo anterior indican qu:
la presencia de amidae de litio durante la overacidn de 5
transesterificacién del presente método, en general, fa- §
cilita lo preparacibn del prepolimero poliéster y a su ve;»
el producto de poliésier resultante. Por medio del uso dei

catalizador de transestverificacibn presenie, la ruacclén 5

de transesterificacién que es apropiado para condensarse
' i

| en un poliéster altamente polimero. Bl producto de poli- §

éster del presente méiodo posee un alto peso molecular,

como se indica por su viscosidad intrinseca, un alto pun-
!

t0 de fusidn deseable y un baao c0n tenido de carboxilo. |
i

La presente solicitud que correSponde a la pre-

senxada en los Bstados Unidos de América, con fecha 23 dq

Noviembre de 1.966, bajo el ném. 596,452, se acoge a los

beneficios del Articulo 51 del vigente Estatuto sobre
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" REIVINDICACIONG

presentan para que sean objeto de la presente solicitud=
> de Patente de Invencién en Espafin, por VEINTE afios, son.

‘los siguientes:

H

] l.= Un procedimienio para la preparacibn
de una resina de tereftalato dé polietileno formadora
- de. filamentos, en el cual se transesterifican tereftalé#)
10 . © de dimetilo y etileno glicol y el producto Qe transesmg

rificacién resultante se policondensa en presencia de

ﬁﬁhcatalizador de condensacidn, earacterizado porgue
la reaccibén de transesterificacibn se realiza en pre—
. - sencia de une centidad catalitica de amida de litio.

‘ _.15_ © Dem El procedimiento de la reivindicacién |
1, caracterizado porque la amida de litio esté presen—
te en una cantidad de desde aproximademente 0,01% has-
ta aproximademente 0,205 basado en el peso de terefta-
nlafo de dimetilo en la mezela de reaceién. j
20 ‘ 32,~ Un procedimiento para la preparacidn de
une resina de tereftalato de polietileno formadora de

filamentos,

Tal y como se ha descrito en la Memoria que an-

%ecede y para los fines que se han especificado. e

25 - : La presente Memoria conste de nueve hojas escri
o

e e wie
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 tas a mdquina por una sola cara.

25 OC1. 1964
Vadrid,

P.AO
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