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Ia presente invencidn ge refiere a la propuw
racibén industrial del tereftaleto dimetilico, y, més par-
ticulermente, a un procedimiento y & un equipo en los que se
hace refluir el tereftalato dimeti{lico desde una zona de re-
flujo habia wng zona de reaccibn, Por otro lado, la inven-
cidén se refiere a un material camblador de calor particular
introducido en la zona de reflujo, Se recuerda gque el iterefw
talato dimetilico ey un producto industrial importante, ya
gue es el producto de partida para la fabricacidn de log -
polidsteres tereftédlicos.

Por lo tanto, lo mejora de las condiciones
industriales de su fabricacién es une aportacién aprecigw
ble 2 la téenica.

Un procedimiento con el que estd relacionado
el procedimiento segin la invencién es el que se describe
en la Patente francese 1.345,591. Seglin esta patente, la
fabricacién del tereftalato dimetilico comprende la intro-
duceién de wne suspensién formeda por deido tereftdlico y
metenol en un aparato de reaccién, en el que el tereftalaw
to dimetilico (ya presente) reamcciona con el deido tereftd
lico para formar tereftalato monometilico, due reacciona
pogteriormente con metanol formando tereftalato dimetiliw
co ¥y agua.

En el precedimiento deserito en esta patente,
penetra tereftalato dimetilico de recirculacidén en la parte
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superior del aparato de reaccidn, en una zona de reflujo,
y condensa una parte del vapor de terefialato dimetilico,
que gigue una trayectoria ascendente en la columna, en -
tanto que el condenszdo desclende de nuevo en la columna
5 y se pone en contacto con vapor de tereftalato monometi-
lico, ELl vapor de tereftalato dimetilico bruto llega a la
parte superior del aparato de reaccibn, por encima de le
zona de reflujo, y experimenta un tratamiento de purifi-
cacibn en las partes de la instalacién situadas agues aba
10 Jjo.

Los objetos de la invencidm son proporcionar
un procedimiento perfeccionado, que trabaja bajo presidn,
pare fabriocar tereftalato dimetilico, y para mejorar es-
ta fabricacién, desde el punto de vistae econémico, redu-

15 ciendo las dimensiones del equipo y el consumo de calor.

Se ha encontrado, segin la invencibn, que =
puede introducirse xileno (orto-, meta- 6 pare-, 0 una -
mezcle de vurios isémeros en proporciones cualesquiers)
como fluldo de cambio de calor en la zona de reflujo del

20 apareto de reacciln, en una instalacién en que se aplica
el procedimlento de la patente citada mnteriormente, y
que é8t0 es un medio excelente de disminuir la concentra-
eibén del vapor bruto de tereftalato dimetflico en teref~
taleto monometilico, de mentener en el aparato de reaccitn
25 une concentracién de tereftalato dimet{lico que permite

8.l¢73 - 3 -
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que la reacclén transcurre en buenas condiciones, y de

reducir considerablemente el coste de la destilacién del
metanol y del de la de xilenc. Por consiguiente, en el
procedimiento continuo de fabricacibn de tereftalato di-
metilico segin la invencidn se introduce dcido tereftd~
lico y metanol en un aparato de reaccibn calentado, de
manera Que se forma una fase gaseosa gue contiene los te-
reftalatos monometilico y dimetilico, después se licia
we parte de esta fage gaseosa por contacto con xileno
1fquido, y el tereftalato monometilico en fase de vepor se
pone en contacto con el tereftalato dimetilico licuado,
para licuar una nueva cantidad de tereftalato monometili
CO-

La invencién tiene especialmente por objetos
un procedimiento y un equipo de baja presién parae 1ls pre-
paracién de tereftelato dimetilico, que permiten mejorar
los costes de-produccién, reduciendo el tamafio del equipo
¥ las necesidades de energfa calorifica,

E1l procedimiento continuo, segfin le invencidn,
de preparacibén del terefialato dimet{lico, en el que se
conducen deido tereftdlico y metanol en un aperato de -
reaccién calentado, de memers que se forman vapores de
tereftalato dimet{lico y de tereftalato monometi{lico que
penetran en una zona de reflujo, se caracteriza porque se
introduce xileno liguido en dicha zona de reflujo, lo gue
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da por resultado la condensacidén de una parte del vapor
de tereftalato dimetilico y del vapor de tereftalato mo
nonetilico, y por yne se pone en contacto el vepor de -
tereftalato dimetilico ausi condensado con los vapores de
‘tereftalato monometilico no condensados., '

Segin la invencidn, el equipo para preparar
en continuo tereftalato dimetilico, comprende un aparato
de reascceidn en el cual se inbroduce continvamente deido
tereftdlico y metanol pare formar una fase gaseosa |que
contiene tereftaluto monometi{lico, tereftalato dimetili-
¢o y agua, comprendiendo este aparato, ademds, una zona
de reflujo, una columa de destilacidn del metanol gue
comunica con dicho aparato, en la qus se introduce el pro
ducto bruto que sale del aparato de reaccibn y que contbig
ne ‘tereftaleto dimotilico y metanol, una columna de des-
tilaclén de xileno en comunicacién oon dicha columna de
déétilacién de metanol, que permite introducir xileno en
dicha columna de destilacién de metanol, siendo imtrodu-
cidos en dicha columna de destilacidén de xileno terefta-
lato dimetilico crudo y xileno que provienen de la colum-
na de destilacidén de metanol, se¢ caracteriza porque come
prende un medio de recirculacién del xileno desde la co-
lumna de destilacidén de xileno hacia la zona de refliujo
del apereto de reaccidn.

Bl xileno 1liquido es un cambiador de calor
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excepcionalmente ventajoso. Muestra, en efecto, todo un
conjunto de caracteristicas particularmente valiosas:no
se degrada por calentamiento ni por reaccidn quimica; -
no se oxida en las condiciones de la reaccidén; por su-
puesto, no se esterifica; su calor latente de vaporiza~
¢idn, su calor especifico y su peso molecular son tales
que por destilacibén se congigue el fraccionamiento cone
veniente y un buen equilibrio en el funcionamiento dsl
gparato, desde los puntos de vista de los cambios de ce-
lor y de 1a cireulacién de los diversos flfifdos de la ing
talacibn. Su tensibén de vapor, y el diagrauwa de equili-
brio vapor-liguido del sistemas xileno/tereftalato dimeti
lico, son tales gue la columna de destilacidén del meta-
nol, que contiene la instalacidn, puede funcionar bhajo
la presién atmosférica; los equilibrios en el sistema -
cuaternario xileno/tereftalato dimeti{lico/metanol/agua
gon tales que se puede separar una composiciém liquida
que contiene xileno, metanol y agua, por extraccién la-
teral sobre la columa de destilacién del metanol, lo que
permite recircular el xileno y el metanol hacia esta co-
lumna, eliminando de ella el agua por decantacién del pro

dueto asi extraido, que se separa espotédneamente en fases.

netas; el xileno tiene un punto de congelacién suficiente
mente bajo para permanecer liquido cuando se le condensa
por medio des condensadores enfriados con aire o con agua;
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por otro lado, su punto de ebullicibn es inferior al del
p-toluato de metilo, que es un producto secundario reco-
gido en la columa de destilacidén del xileno; el xileno,
finalmente, no forme azedtropo con el tereftalato dimeti
5 lico, el tereftalato monometilico ni el p-formilbenzoato
de metilo, y es fdcil su separacibn del tereftalato dime
tilico.
Un equipo segun un modo ventajoso de reali-
zar la invenciéﬁ comprende: un aparato de reaccidn, pro-
10 vigto de un medio de calentamiento, dispositivos de ene
trade de los reaccionantes y de salida de los productos
obtenidos, asi como un dispositivo de introduccidén del -
fléido cambiador de calor; un aparato de destilacilén del
metanol; un aparato de destilacidn del fléido cambiador
15 de calor; un dispositivo de suministro de reaccionantes;
una comunicacidn entre este medio de suministro y el dis~
positivo de entrada de los reaccionantes en el aparato -~
de reaccidn; una comunicacidn entre dicho dispositivo de
sallds y el orificlo de entrada del aparato de destila~
20 cién de metanol; una comunicacién entre la salida del pro
o ducto destilado en dicho aparato de destilacién del meta-
nol y la entrada del aparato de destilacién del fldido
cambiador de calor; una comunicacidén entre la salida de
dicho fliido de su aparato de destilacibén y su entrada
| 25 en ol aparato de destilacibn del metanol; una comunica-
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cién entre la malida del aparato de destilacidén del fléi-
do cambiador de calor y la entrada de dicho f£ldido en el
aparato de reacciln; y una salida del aparato de destila-
cién del fldido cambiador de calor, para el producto for-
mado, Ha de entenderse que las expresiones "dispositivos
de entrada", y "digpositivos de salida", “"comunicaciones",-
ete, indican conjuntos de tuberias, vdlvulas de control
¥y de aparatos de control de los ceudales, entradas y sali-
das de productos, etc., como es evidente para el experto.

El procedimiento descrito mds dadelante es
un ejemplo tipico de procedimiento de fabricacién de te-
reftaleto dimetilico segin la invencién.

Por ejemplo, se dispsrsan cien partes en pe~
so de deido tereftdlico en ciento cochenta y ums partes
de metanol que contiene ouatro partes de xileno y una par
te de agua, y se introducen doscientas ochenta y una par-
tes de esta composicilén, a la temperatura ambiente, en la
parte inferior del recinto de reaccibn. lLa relacidén molar
metanol/decido tereftdlico es de 10:1; ésto no es una ca-
racteristica de'la invencién, y se habria podido tomar -
otra relacidén comprendida entre 5:1 y 20:1. La temperatu—
ra de reaccidn es de alrededor de 30020, y la presidn es
de aproximadamente 650 kPa por encima de la presibn atmés
férica. Por otro lado, la femperatura podria variar entre
limites relativamente separados, entre aproximadamente -
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2509C y aproximademente 3509C. Ia presidén debe ser mante
nids por debajo de 2070 kPa, y pueds ser auy pequefia, de
207 ¥Pa o incluso menos, segin las demds caracteristicas
de la instalacidn. Ia mezcla lfquida de reaceién (en la

parte superior de la capa liguida en el aparato de reac~
cién) comprende aproximsdamente 15% de tereftalato mono=
metilico, aproximadamente 85% de tereftalato dimetilico,
¥y diversas impurezas. La parte superior del aparato de
reaccién contiene platos de fraccionsmiento, y sirven pa-
ra reducir considerablemente sl contenido de tereftalato
monometilico de fase vapor. Se recirculan sproximadamens=
te treinta y tres partes por hora de xileno a unos 2020C
(pudiendo variar la temperatura de recirculacién de apro-
ximadamente 02C a aproximadamente 502C) desde la columms
de desbilacién del xileno hacia la zona de reflujo del
aparato de'reaccién. De manera general, es recomendable
recircular de aproximadamente treinta a aproximedamente
cincuenta pa&tes de xileno por hora; la cantidad precisa
de xileno a recircular depende de diversos factores, es=
pecialmente de la temperatura, que se puede hacer variar
para obtener las mejores condiciones de funcionamiento
del conjunto de la insfalacién. Es evidente que las can-
tidades de calor que deben proporcionar las diversas fuen
tes de calor situadas en la base de los diversos aparatos,
asi como las demds condiciones precisas del funcionamiento
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de la instalacién, dependen, en gran medida, de las ca~

recteristicas, especialments geomdtricas, de la inste~

"lacidén empleada. El egtablecimiento de estas condiciones

de trabajo es muy conocido por el experto en la téenica.
Se-ehcontrardn indicaciones sobre estas condiciones en
les patentes francesas Nos., 2,992,168 y 3.103.470.

La figura tnica del dibujo anexo represen-
4e esquemdticamente una instalacién de fabricacién de
fereftalato dimetilico por el procedimiento descrito se-
gin la invencidn. )

v El écido tereftdlico y el metanol entran en -
el-reoipiente 10 de mezcla, gque contiene un agltador me-
-oénico, .por las conducciones 12 y 14 respectivamente. La
guspensidn obtenida es dirigida por la bomba 16, por las
‘eonducciones- 18 y 20, hacia la zona 22.de reaccién.del -
aparato-23 de reaccibm, calentado por un cambiador de og
lor:24 gituado en la base del aparato 23, y conectado -
con la zona de reaccidén por las conducciones 30 y 32, que
agseguran le circulaocién de la mezcla de reaccibén. Venta-
Josemente, hay dispueste una pluralidad de platos de des~
$ilacién (o dispositivos equivalentes) en la parte supe-
rior 34 del aparato de reaccibn, en la zona de reflujo.
La zona 22 de reaccién puede contener un relleno inerte,
o0-platos de destilacibn, pero ventajosamente es un simple
cilindro vaoifo. la zona 22 de reaccién y la zona 34 de
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reflujo pueden formar aparatos separados, comunicados por
conducciones dispuestas convenientemente, pero es venta-
joso que formen un aparato Unico, como se representa en el
dibujo. '

Una mezcla gaseosa que contiene esencialmente
tereftalato dimetilico, metanol, agua y xileno, abandona
la zona 34 por la conduccién 36, para llegar hacia la mi-
tad de la columna 38 de destilacidén del metanol, descrita
en le patente francesa 1.279.716. Por la conduccién 40 sze in

troduce xileno liguido en la columna 38, de la que salen el

‘metanol y el agua por las conducciones 42 y 44, respecti-

vamente., Como consecuencia de la presencia del xileno, la
temperatura en le columme 38 no excede de aproximadamente
1902C. Una parte del xileno se recircula por la conduceién
64, despuds de haber sido cordensado, hacia la zona 34 de
reflujo del aparato de reaccién., Pueden estar dispuestas
véivulas de control (que no se representan) en las conduce
ciones 40 y 64, para controlar el caudal de recirculacién
del xileno.

El tereftalato dimetilico crudo es conducido
desde le columna de destilacién del metanol hacia la colum-
na 50 de destilacién del xileno, por la conduccién 48; en
esta columne 50, el xileno y el tereftalato dimetilico son
separados: el xileno sale por la conduccién 52 y el teref-
talato dimetilico fabricado sale por la base, a través de

- 11 -
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la conduccidn 62; unas impurezas de bajos puntos de ebu-

1licién salen de la columna 50 por la conduceiébn 54 si-
tuada hacia la cuUspide de esta columna, que es descrita
con detalle en la patente francesa 1.261.584.

Para asoclar en una misma instalacién de fa=-
bricacidn de tereftalato dimetilico la columna de desti-
lacién de metanol descrita en la patente francese 1.279.716,
la columna de destilacidn de xileno descrita en la patente
frencesa 1,261.584, y la instalacidén segin la invencidn, =
bagta con hacer las ramificaciones siguientes:

la conduceidn 36 de la presente descripeiln
v la condueeién 1 de la figura 1 de la patente 1.279.716;

la conducecidn 2 de la figura 1 de la paten-
te 1.279.716 y la conduceidn 12 de la figura 1 de la paten
te 1.261.584;

la conduccifn 5 de la figura 1 de la patente
1.261.584 y la conduccién 6 de la figura 1 de la patente
1.279.716;5 ¥

la oconduccifn 6 y la conduccién 12 de la f£i-~
gura 1 de la patente 1.261.5384.,

Los contenidos de las columnas de destilacién
38 y 50 se calientan haciéndolos ciroular, por los cambia~-
dores de calor 50 y 58‘, unidos a estas colummas por las
conduceiones 56 y 56’, respectivamente, por un lado, y 60

y 60’, por otro lado., Los suministros de calor a los tres
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cembiadores 24, 58 y 58’se hacen por medios conocidos, no
comprendidos en la invencidn, simbolizados por serpentines
cuyas salidas estdn mercadas 26-28, 63~65 y 63'-65", Las
columnas 38 y 50 puedsn comprender platos de destilacién,
86los o asooiados a un relleno inerte, como es bien conoci
do.

La conduccibn 42 aboca & un conjunto, represen
tado esquemdticamente por el recténgulo 46, de condensacién
y de purificacién del metanol, cuyo detalle egtd fuers de
la invencién. El metanol de nueva aportacidn s introducido
en este oonjunto por la conduccidén Ll4a. Por tanto, la con-
dueeién 14 introduce en el recipiente 10 mazcla del metanol
que contiene un poco de xileno y un poco de agus.

Reciroulando haoia ¢l aparato de reaccién xilg
no, seglin la invenoién, en lugar de tereftalato dimetilico,
segun la téonice conocida, se reduce un poco la cargs que
ciroula en la columne de metanol y se reduce oonsider&ble-j
mente la que ecircule en la ¢olumns de xileno; este Wltimo
resultado es inesperado. La supresién de la recirculaciédn
del -tereftalato dimetilico disminuye considerablemente la
cantidad de este compuesto que ocirecula en las columnas; por

**" tanto, se puede reducir considerablemente la dimensién de

las oolumnas y se disminuye la aportacién necesaria de calor,
Se observard que el esquema del dibujo anexo

indice una circulacién cerrada del xilenoj; ha de entenderse
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que se puede también hacer circular el xileno de un reci-
piente de suministro hacia un recipiente colector, inte;
rrunpiendo convenientemente el circuito cerrado del dibw
jo anexo, Ha de indicarse que el empleo del xileno como
fldido cambiador de calor no necesita equipo de separacién
o de purificacifén, que podrian ser necesarios con otros
fllidos .cambiadores de calor,

El ejemplo siguiente ilustra la invencidn.

EJEMPLO -~ Seo compara el funcionamiento de una instalacién
con reciroulacién de tereftalato dimetilico, segin la tde-
nice condoida, con la misms instalacidén modificads para re-
circular el xileno, segin la invencién. Los caudales que
cireulan en las diversas conducciones estdn indicados en

paxrtes por hora.

Idiquido recirculado

Tereftalato
dimetilico Xileno

Alimentacién del
aparato de reaccién

Aoido terefitdlico
(conduceidn 12) 100 100

.Metanol (conduccién 14) 181 181

‘Xileno (conduccién 14) 4 4

-—14 -
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Ligquido recirculado

Tereftalato
dimetflico _Xileno
5 Agua (conduccibén 14) 1 1
Efluente del aparato de reac
cidén por la conduceidn 36
Pereftalato dimetilico 195 139
Metanol 145 145
10 Ague, 24 24
Xileno 4 - 33
Recirculacién del xileno
hacia la columns de metanol
" (conduceibén 40) 105 46
15 hacia el aparato de reaccién
(conduceién 64) nada 29
Caudal en la conducoidn 48
(haocia la columna de xileno)
Pereftalato dimetflico 195 139
20 Xileno 105 75
Pereftalato dimetilico
fabricado 116 116

» Se observard la reduccién de los caudales hacisa
le. columna de xileno y hacla le columna de metanol, lo que

&5 © permite reducir las dimemsicnes de las columnag y los su~

81,73 | - 15 -
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ministros de calor,

REIVIRDICACIONES

Los puntos de invencién propia, no nueva, pe=
ro no establecida, practicada ni divulgada en Espafia, que
se presentan para que sean objeto de esta solicitud de Paten
te de Introduccibén, por DIEZ afios, son los que se recogen
en lasg reifindicaciones giguientes:

- 1¢8,~ Procedimiento continuo de preparacién de
tereftalato dimet{lico, en el que se conduce dcido tereftd-
lico y mefanol eﬁ un aparato de reaccidén calentado de mane-
ra que se forman vapores de tereftalato dimetilico y de tew
reftalato monometi{lico que penetran en una zona de reflujo,
caracterizado porque se introduce xileno lfquido en dicha
zong de reflujo, lo que da como resultado la condensacidn
de una parte del vapor de tereftalato dimetilice y del vapor
de tereftalato monometilico; y porque se pone el vapor de
tereftalato dimet{lico, asi{ condensado, en contacto con los
vapores de tereftalato monometilico no condensados,

28,~ Procedimiento segin la reivindicacién 18,

- 16 =
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caracterizado porque se dirige el xileno vaporizado en
dicha zona de reaccidn, con vapor de tereftalato dime-
tilico, vapor de metanol y vapor de agua, hacia una co-
luma de destilacidn de metanol, en la que la presencia

5 del xileno mantiene la temperatura a menos de aproxima-—
damente 190¢C.

38,- Procedimiento segin la reivindica-
cidn 22, caracterizado porque se dirige el xileno y el
tereftalato dimetilico, procedentes de la columna de des-

10 tilacidn del metanol, a una columna de destilacidn del
xileno, y porque se separa el xileno destilado en dos
corrientes, volviendo una de ellas a la columa de des-
tilacidn del metanol, y siendo dirigida la otra hacia
el aparato de reaccidn.

15 48,~ Procedimiento continuo de preparacidn
de tereftalato dimet{lico.

Tal y como se ha deserito en la Memoria
que antecede, representado en los dibujos que se acom-

paflan y para los fines que se han especificado.

z0 Esta Memoria consta de diecigiete hojas
escritas a mdquina por una sola cara.
Madrid, =2 AT

P.A,

Alberio de Qizuguiu

"°w
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