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! ' Esta invención se refiere a un método mejorado '
} ^.para preparar una resina de tereftalato de polietileno
i madora de filamentos por medio del empleo de catalizadores
' de transesterificación. . . -
¡ La manufactura de resina de poliester formadora;
I de filamentos a partir de tereftalato de diale ohilo y gli-i
Icol es? bien conocida en la técnica. Generalmente, en la
¡preparación de tales poliesteres, se combina primero un '
j tereftalato de dialeohilo y glicol y se someten a una -

..reacción de intercambio de ester ó transesterificación j
I en presencia de un catalizador de transesterificación a '
¡temperatura elevada.y a presión atmosférica. El producto !
!¡resultante o prepolímero se somete entonces a policonden- 
jsación a temperaturas más altas y bajo una presión redu-  ̂
j cida en presencia de un catalizador de policondensación 
¡para formar la resina de poliéster formadora de filamen- ¡ 
¡tos, deseada.
; Han sido sugeridos muchos catalizadores hasta
¡ahora para usar en la presente operación de transes terifi-i 
jcación. Sin embargo, muchos de los catalizadores conocicbs 
no son capaces de producir polímeros de poliéster, linea- ' 
¡les, que tengan un peso molecular suficientemente alto y 
¡un contenido de carboxilo bajo dentro de un periodo de 
¡reacción relativamente corto. Una resina de tereftalato 
¡de polietileno apropiada para la hilatura en estado de
¡fusión en filamentos debe tener un valor de carboxilo de
!
iaproximadamente ó.por debajo de 50 equivalentes por un mi-
¡llón de gramos (equivalente/'lO gra ó mili equivalente/kg),
¡ ¡! - 2 - 346403



)

5

10

15

;

25

- t

' ' -? 

' 4

30

16.X. 67

una velocids.d intrínseca de no menos de aproximadamente 
0,60 (como se determina en una disolución de 60% de fenol 
y 40% de tetracloroetano, peso/peso, a 30^0), y un punto 

; de fusión birrefrigente de, al menos, aproximadamente 258^0 
hasta aproximadamente 260-0.

Desde un punto de vista comercial, es esencial 
; que la resina de poliester se produzca en el tiempo más !
- corto posible y que se obtenga el grado deseado de polime- 
¡rización. Una forma de evaluar la eficacia de un catali-
- zador de transeslenificación es midiendo "la mitad del
¡ tiempo" del catalizador. "La mitad del tiempo" se define <
;como el tiempo requerido para que se separe de la mez-
,ola de reacción, por destilación, la primera mitad de la
!cantidad teórica de alcohol metílico ano se producirá du- <¡ ,

-rante la reacción de transesterificación. Es deseable auo :
t¡"la mitad del tiempo" sea tan corta como sea posible: s i n ; 
¡embargo, es esencial que el catalizador de transesterifi-¡
¡cación actúe nara originar la transformación de un oreoo-:
¡limero de poliester apropiado para policondensación, en 
¡un poliester altamente polímero.
I Un objeto de esta invención es preparar una re- ;
!sina de tereftalato de oolietileno apropiada para extru-) - -tr .L! !
¡sión en estado fundido en filamentos tratables, no legra- í
* !¡dados, por un procedimiento de transesterificación y poli-;
condensación, en el cual se acelera el intercambio de ós- !
ter entre el etileno glicol y el tereftalato de dimeti- ¡
lo. , ¡

La presente invención se refiere a u n  mótodo '
de preparar tereftalato del polietileno formador de fila- j
mentos, en el cual se transesterifica tereftalato de di- ¡346403  ¡
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metilo y etileno glicol y el producto transesterifloado : 
resultante se somete a policondensaoión en presencia de i

i

un catalizador de condensación, aúe se caracteriza por rea
lizar dicha reacción do transestarificación en presencia -
de una cantidad catalítica de amida de litio.

* ¡Generalmente, se usan concentraciones del cata-: 5 ;
lizador de transestarificación presénte en la gama de des-

} de aproximadamente 0,01% hasta aproximadamente- 0,20j',ba-¡
- - :
: sado en el peso de tereftalato de dimetilo en la mezcla i 
i10 , de reacción de etileno glicol-tereftalato de dimetilo. ,

.<

! Generalmente, se ha descubierto que desde aproximadamen- i 
te 0,02% hasta aproximadamente 0,1% de amida de litio, *' : 
basado en el peso de tereftalato de dimetilo en la mezcla % 
de reaooión, se prefiere para producir las resinad de po-: 

1$ : liéster lineales del presente método, pueden usarse tam- !
bién unas concentraciones más altas ó más bajas del presen 
te catalizador. Sin embargo, cuando se usan concentrado-'
nes inferiores a la anterior, su efecto catalítico so re- '

!duce generalmente, mientras que si se usan concentra­
ciones mayores que ésta, no se obtiene ninguna mejora del- 

¡ método presento o del producto deseado.
! ün general, la preparación de polléateroa ior-
¡ madores de filamentos do la presento invención por medio ;
de la reacción de intercambio de áster se realiza con

! .25 ,una relación molar do etileno glicol a tereftalato de di-
< metilo do desde aproximadamente 1:1 hasta aproximadamente.
¡15:1, pero preferiblemente desdo aproximadamente 1,2:1 
í hasta aproximadamente 2,6:1. La reacción de intercambio 
de óster se realiza generalmente a presión atmosférica en¡ 

30 ¡ una atmósfera inerte, tal como de nitrógeno, inicialmente¡

- 4 - 3464C3
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a una ¿'ama de temperaturas de desde aproximadamente 125- 0
hata aproximadamente 2503 0, pero preferiblemente entre 

! aproximadamente 15030 y 20030, en presencia de un catali- 
' zador de intercambio do ístor. Durante esta primera etapa, 
i se produce alcohol metílico y se extrae continuamente 
}por destilación. Después de un periodo de reacción de apro 
Iximadamente 1 hora, la temperatura de la mezcla de reacción 
¡se eleva desde 2003-3 hasta 3003 0, durante aproximadamente; 
.3 a 5 horas, con objeto de completar la reacción y desti-- 
¡lar el exceso de glicol que ha sido producido y dar lugar:
I a- la policondensación. 31 nroducto nrincipal de la reac- !
i *** *  !

;ción de intercambio de éstor está formado principalmente : 
por bis(2-hidroxietil) tereftalato. La segunda etapa u 
'operación de policondensación del presente método se con-:
!sigue generalmente bajo una presión reducida dentro de
la gama de desde aproximadamente 225-0 hasta aproximada­
mente 325-0 durante unas 3 a 5 horas.!
! La operación policondensación del presente mé-
t
¡todo se consigue generalmente por medio de la edición de 
!
¡un catalizador auro-oiado, por ejemplo, trióxido de anti-
i ,
¡monio y similares. El catalizador de policondensación 
puede añadirse a la mezcla de la reacción presente antes 
de iniciar la reacción de intercambio de éster entre el 
etileno glicol y el tereftalato de dimetilo o después 
de que se forme su producto. Los catalizadores de poli- 
condensación se emplean generalmente en cantidades que 
vafian desde aproximadamente 0,005 hasta aproximadamente 
0,5%, basado en el peso total de los productos de reac­
ción.

!

i

i

i
t

El siguiente ejemplo de una realización prefe-
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rida de la presento invención servirá además para ilustrar
la presente invención. Todas las partes son en peso, a

! menos que se indique de otro modo.
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¡ Se cargó una mezcla que comprendía 600 gramos
¡ de tereftalato de dimetilo, 396 mis de etileno glicol
í f \ ti y 0,24 gramos de amida de litio (LiNB?) en un recipiente ! 
i de reacción equipado de una entrada de nitrógeno, un bra-*
¡ zo de destilación, unos medios calefactores y unos medios i! <¡agitadores. Se agitó la mezcla de reacción y se calentó ;;
!a la presión atmosférica hasta aproximadamente 197-0, du-,
;rante un periodo de aproximadamente 30 minutos bajo una
¡envolvente de nitrógeno, por lo cual se destiló el subpio-
¡ducto de alcohol metílico. Se mantuvo la mezcla de reac- :! ¡
¡ción a 197-0 durante unas 2 horas. Luego, la temperatura =!
! de la mezcla de reacción se dejó elevar con objeto de de¡s i 
i !
!tilar cualquier subproducto restante constituido por al- ;
í cohol metílico y etileno glicol en exceso, y forma el pro-
' ducto de prepolímero de poliéster deseado. Después de apero
iximadamente 30 minutos, la temperatura se había elevado
'hasta 2302C, en cuyo momento el prepolimero formado se en-
¡frió bajo una atmósfera do nitrógeno.
i B1 prepolímero producido tenia un contenido
¡de carboxilo de 1,0 (mili eauivalente/Xg). "La mitad del '
í tiempo" del catalizador de transesterificaoión de amida
i de litio era 14 minutos.
i
j Se combinaron 50 gramos del prepolímero ante- ;
¡rior con 0,02 gramos de trióxido de antimonio en un re-
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. cipiente de reacción equipado con una entrada de nitró­
geno, una fuente de vacío, un brazo de destilación y,

' unos medios de agitación y, unos medios calefactores. La i 
' presión dentro del recipiente de reacción se redujo hastai i
' aproximadamente 0,1 mm de mercurio a 28530 bajo una envol- 
j vente de nitrógeno y la mezcla de reacción se mantuvo ba- 
j jo estas condiciones durante aproximadamente 3 horas ba- ,
! jo agitación, para originar la policondensación del pre- * 
í polímero y la formación de la resina de polióster. '
j El producto de poliester resultante tenis, una
¡ viscosidad intrínseca de 0,82 (determinada en una diso- *
' lúción de tetracloroetano al 40% y fenol al 60%, peso/ ¡
¡ peso,, a 3030), un punto de fusión de aproximadamente 2633 0
¡ y un valor de contenido de carboxilo de 12,7. 
i Los resultados del ejemplo anterior indican que:
I la presencia de amida de litio durante la operación de j
' transesterificación del presente método, en general, fa- ¡

í¡ cilita la preparación del prepolimero poliester y a su vez 
! ''
! el producto de polióster resultante. Por medio del uso del
} catalizador de transesterificación presente, la reacción :
i * !
{ de transesterificación que es apropiado para condensarse ¡ 
i en un polióster altamente polímero. El producto de poli- ' 
óster del presente método posee un alto peso molecular, ! 
como se indica por su viscosidad intrínseca, ún alto pun-j
to de fusión deseable y un bajo contenido de carboxilo. i}

La presente solicitud que corresponde a la pre­
sentada en los Estados Unióos de América, con fecha 23 de¡ 
Noviembre de 1.966, bajo el ndm. 596.452, se acoge a los !
beneficios del Articulo 51 del vigente Estatuto sobre !
Propiedad Industrial 546403
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REIVINDICACIONES

Los puntos de invención propia y nueva que sei 
presentan para que sean objeto de la presente solicitud! 
de Patente de Invención en España, por VEINTE años, son! 
los siguientes: !

1. - Un procedimiento para la preparación
de una resina de tereftalato de polietilene formadora 
de. filamentos, en el cual se transesterifican tereftalato 
de dimetilo.y etilene glicol y el producto de transeste: 
rificación resultante se polioondensa en presencia de ¡ 
un-..catalizador de condensación, caracterizado porque j 
la reacción de transestarificación se realiza en pre- ! 
sencia de una cantidad catalítica de amida de litio. !

2 . - El'procedimiento de la reivindicación j 
1, caracterizado porque la amida de litio está presen- j 
te en una cantidad de desde aproximadamente 0,03% has­
ta aproximadamente 0,20% basado en el peso de terefta-
Hlato de dimetilo en la mezcla de reacción.

3S.- Un procedimiento para la preparación de 
una resina de tereftalato de polietilene formadora de 
filamentos'. ' j

Tal y como se ha descrito en la Memoria que an-j 
tecede y para los fines que se han especificado.

ILa presente Memoria consta de nueve hojas escri-
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tas a máquina por una sola cara.

E5 0H-1N*
Madrid,
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