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Procedimiento pars la produccidén de un poli(alquilen-
arilendicarboxilato).
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olicilants: TMPERTAL CHEMICAL INDUSTRIES LIMITED, entidad inglesa,
residente en Imperial Chemicel House, Millbank, Lon=-

dres, S.W.l.,, Inglaterra.

=_|Emmmness

Ia presente invencidn se relaciona con la produg
cién de poliésteres por reaccidn en fase sdlida.

En le produceidn de poliésteres, la etapa inicial
puede ser la reaccidén de un doido dicarbox{lico con un

5e diol o con 6xido de etileno, siendo luego el éster o mez
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cla de éster y oligdmeros resultantes sametido a policonden-
sacidn, por lo menos inicialmente en fase liq_uida, giendo las
etapas finales posiblemente llevadas o cabo en fase sdlida.
Hasta el presente la policondensacidn en fase sélida hs deman
dado una preperacién previa de una forma apropiada del prepo-
1imero, por ejemplo en la formz de particuias, requiriepdé,
equipos especiales.

De acuerdo con la presente invencidn se provee un prgo
cedimiento para la producoidn de un poli(alquilenarilandicar—
boxilato) en donde un dcido dicarbox{lico aromdtico en el
estado 861ido se hace reaccionar con un derivado formador de
dster de un diol que no tiene ningin grupo hidroxilo libne
para formar un poli(alquilenarilendicarboxilato), en donde
las condiciones de reaccidn se controlan de manera tal que
g través de la reaccidn una parte principsl de la masa de reag
cidn forme una fese s6lida.

Preferiblemente el deido dicarboxilico aromatico dsbe
estar en forma de partfculas. Preferiblemente la forma de
perticulas debe mentenerse a través de la reaccidn.

Preferiblemente el total del medio de reaccidn aparte
del derivado formador de éster del dlol, debe ser un sdlido.
Preferiblemente el derivador formador de éster debe estar en
el estado de vapor.

Sin embargo, se incluye el caso en donde una porcién
menor de la fase condensada es liquids, siempre que el grueso
de ls Ffage condensada retiene une forms en pertiocules e tra-
vés de la reacoidén. Este componente liquido, cuando existe,
puede consistir en una cantidad menor de un éster intermedia-

rio de bajo punto de fusidén o éster oligdmero o en una canti-

dad menor de derivado formador de éster de un diol absorbido
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o condensado en particulas sélidas. Similsrmente, pueden
eastar presentes cantidades menores de aditivos cataliticos
cowo 1iguido siempre que el grueso de la fase condensada re-
tenga una forma en perticulas.

Ventajosemente, la reaccidén puede llevarse a csbo ba-
jo condiciones de lecho fluidizado de maners de mejorar.la
uniformidad de las condiciones de reaccidn, pera facilitar
el contacto {ntimo entre el deido dicarboxilico arcmatico
s6lido en perticulas y el derivado formedor de éster cuando
estd en el estado de vapor ¥y pare reducir al minimo la adhe-
sién de las partfculas por sinterizaciédn.

La expresién "poli(elquilenarilendicarboxilato)w se
incluyen homopolidsteres & tembién copoliésteres en donde
ung proporecidn menor de los grupos alquilenb y/o grupos arl
lendicarboxilato son de estructura diferente de squella de

la proporeién principal.

Ias ventajas de policondensacidén en fase s6lida son
bien conocidas. Una ventajs dql procedimiento de la presen-
te invencidn es que dado que la reaccidén de esterificacidn
tembién tiene luger en la fase sblids, la policondensacidn
para formar poli(alquilenar;lendicarboxilato) de elevado pe-
80 molecular puede llevarse a cabo sin la necesldad de soli
dificacidn intermedia de la fusidn de reaccidn seguido por
triturecién & un temafio epropiado de perticula. Esto es par
ticularmente ventajoso cuando la fase sélida estd en forma
de particulas.

* Acidos dicarbox{licos arcmiticos para uso en el proce
dimiento de la presente invencidn deben fundir a una tempe~
rature por encims de la temperaturs de reaccién, preferible

mente a una temperaturas de por lo menos 100°C por encimg de
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uso en la presente invencidn son deidos dicarboxilicos aramg
ticos con punitos de fusidn por encime de 30000, como ser dci
do tereftélico, dcido maftalen~2,6-dicarboxilico, dcido naf-
talen~2,7-dicarbox{lico, dcido 1,2-difenoxietan-p,p'-dicerbo
x{lico, deido 1,4-difenoxibutan—p,p'-dicarbox{lico, éc.:i;c'icl)-
bifenil-4,4'~dicarboxfilico, dcido difenilsulfon-4,4' -dic‘..az"b 0=
x{lico, doido bibencil~4,4'-dicarboxflico, deido estilben~4,
4'-dicarbox{iico, 1,2-~di-p-carboxibenzoiloxietano y 1,6<di=
p-carboxibencemido hexano., Puede estar presente mas de uno
de tales dcidos dicarbox{licos arométicos de elevada fusidn,
sometido a ciertas limitaciones especificadas mds adelente.
Pueden estar pz;esentes cantidades menores de dclidos dicarbo-
x{licos de inferior fusidén, incluyendo gcidos alifdticos cow
mo ser dcido adfpico, pero si estd presente mds de aproxima-
damente 10 % de un deido de fusién por debajo de la tempera-
ture. de resccidn no puede mantenerse adicionalmente una es—
tructura en particulas sélidas.

Derivados apropiados formadores de éster de dioles
son, por ejemplo, Sxidos de slquileno, particularmente dxido
de etileno, carbonato de diol, particularmente carbonato de
etileno, diacilatos de diol, particularmente diacetato de
etilenglicol y sulfitos de dlol, particularmente sulfito de
etileno.

El polidster producido por el procedimiento debe fun~
dir a una temperatura.por encima de la {emperatura de polime-
rizacidn final. En la préctica esto significa que el poliés
ter debe preferiblemente fundir a una temperatura por encimg
de 200°C., Por consiguiente no todas las combinacliones de écil

dos dicerboxilicos aromgticos aspropiados y derivados formado
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res de éster de dioles son apropiados para uso en el procedi
miento de le presente invencién. Dentro de las combinaciones

que son apropiadas son las siguientes:

Acido Derdivado de dlol for-
‘ mador de éster.

Acido tereftdlico Oxido de etileneo
Acido naftalen~2,6-~dicarboxilico Oxido de etilens
Acido naftalen-z,;f—dicarboxilico Oxido de etileno
%g;ggigabdifenoxietan-p /P! -dloar= Oxido de etileno
Acido 1,4~difenoxibuten«p,p'=~dicar
boxilico Oxido de etileno
Acido bifenil-4,4'~dicarboxilico Oxido de etileno
Oxetano V
3y 3~dimetiloxetano

Acido difenilsulfon-4,4-dicarboxilico Oxido de etileno

Oxetano

3y 3=dimetiloxetano
Acldo bibencil-4,4'~dicarbox{lico Oxido de etileno
Acido estilbenw4,4'-dicarboxilioco Oxido de etileno
1y 2=~di~p~carboxibenzolloxietano Oxido de etileno
1y 6=di~p-carboxibenzemido hexano Oxido de etileno

Es un aspecto del procedimienio de le presente inven
cién que la remcoidn del decido dicarboxilico con el derivado
del diol y policondensasoidn ocurren simultaneamente dentro
del lecho, de memera que polimero y dcido aramdtico no trang
formado estén embos presentes en una etepe intermedia del
procedimiento, con solo une centidad menor de especies oligd
meras de baja fusién. Esta situacidn contraste con los pro-

cedimientos convenclonalss pars la produccién de poliésteres,

en donde una elevada concentracidén de especies oleglmeras de

baja fusidén se acumula en una etspa intermedia, y virtualmen-
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te todo el dcido dicarboxf{lico eromdtico libre es consumido
entes de comenzar ls produccidén de especies polimeras,

En el caso particular del uso de 6xido de etileno co-
mo un reactivo, la presencia de un compuesto bdsico como ca-
talizador para le reaccidn de esterificacidn inicial es ven-
tajosa. Compuestos bésicos apropiados incluyen bases Qi-ge'n;
cas camo ser sminas terciarias, fosfinas terciariss, hidroxi
do de amonio cuaternsrio, e hidréxidos de fosfonio cuaterns-
rio. Pueden utilizerse bases polfmeras y no polimerss. Cua:n-
do se utiliza una base no polfmers voldtil, la misms es 'é;fa—-
dualmente eliminads del lecho de resccidnm por voletilizacidn,
En estos casos una base voldtil adicional puede suministrarse
al lecho volatilizdndola en la corriente de gas antes de que
aloance el lecho. No es esencial incorporar el campuesiv bg
sico en el s6lido antes de comenzar la reaccidn, por ejemplo
wn compuesto bdsico voldtil puede ser swministrado en 1a co
rriente de gas y luego ser absorbido por el sdlido. Ia poli
condensacion puede catelizerse mediante catalizacidn de poli
condensacidn conocidos, por ejemplo, compuestos de antimonio,
germanio, estafio o titanio.

Es importante para obtener un equilibrio entre las

reacciones de esterificacidn por el derivado formador de ds- |

ter del diol y policondensacidn de menerse tal que la concen=—

tracién de las especies oligémeras de baja fusidn permenece
baja. ILa temperatura a la cugl puede lograrse dlcho equili-
brio depende de la estructura del polimero, régimen de ali-
mentacidén de vapor, y concentracién de catalizador, pero gg
neralmente esterd dentro de la gama de 160-240°C, Se compren
derd que cusndo se lleve & cabo una polimerizacidn de polve

final separads la temperatura de este etapa puede estar por
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encima de 240°C, si el punto de fusidn del producto es sufi-
cientemente elevado, y que el presente procedimiento también
puede llevarse g cabo de manera tal que ls temperature de
reaccidn es awmentada s medids que aumenta el grado de con-
versién al polimero, y en estos casos la temperatura en las
ltimas etepas puede exceder 240°C.

El procedimiento puede llevarse a csbo ya ses en fan-
de o continusmente. Los poli(alquilenerilendicarboxilatos)
de la presente invencidn son Utiles para le produccidn e fi
bras, peliculas o moldures.

En los siguientes ejemplos de la presente invenuvidn
todas las partes son en peso. .

EJRMPLO 1

Acido tereftdlico (100 partes) en la forma de parsi-
culas de un temefio que atraviess un tamiz de gberturs de ma-
lla de 30 m y que se mentiene en un temiz de abertura de ma
lle de 30 m se suspendid en una solucidén de fosfina de tri-
fenilo (1 parte) en cloroformo seco. Se agregd titanato de
tetra~isopropilo (0,2 pasrtes) y el cloroformo se separd por
eveporacidn con agitacién continua. E1 residuo sdélido se sg
cé e 60°C y una presién de 15 mm Hg y luego se introdujo en
un resctor con lecho fluido precslentado que consistfa esen—
cialmente en un cilindro vertical con un soporte de vidrio
sinterizado cerca del pid, una entrada de gas por debajo del
soporte de vidrio sinterizado, y un desviador cerce de la
parte superior pare evitar el arrastre de part{culas sélidas
fuera dsl reactor.

Un receptaculo de termocupla justo por encims del
goporte de vidrio sinterizado permitié la medicién de la tem

peratura en el lecho fluidizado. El reactor estaba rodeado
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por un horno cilindrico.

Se hizo pasar nitrdgeno calentado a través del reactor
a presidn atmosférica a un régimen de 7,5 partes por minuto
hasta que la temperatura del lecho se fijé = 210°G, luego se
hizo pasar una mezcls de nitrdgeno caliente (3,75 partes por
minuto) y dxido de etileno (5,89 partes por minuto) a t;’éfés
del reaoctor durante 4 hr, siendo la temperaturs mentenida a
210°C durente todo el tiempo. Finalmente el lecho se déjé
enfriar a temperaturs ambiente con pgsaje de nitrégeno;" -’

El producto se tretd exirayéndolo sucesivamente con
cloroformo celiente, solucidn de carbonato de sodio al 10 %
fria, agua, dcido clorhfdrico 2N frio y ague, y se secé. .El
residuo (4,2 partes era poli(etilentereftslato) de punto de
fusidn 244°C y viscosidad intrinseca de ( 'Q) 0, 33.

EJFMPIO 2

A deldo tereftdlico (100 partes) de tamafio de particu
la de acuerdo con el Ejemplo 1, 30 -~ 300 / se agregd ung
solucidn de la poliamida de N,N'-bis=3-smino-propilpiperazina |
¥y dcido adfpico (Relacidn de Viscosided 1,70) (1,5 partes) en
agua (100 partes). Ie mezcla se mezcld acabadamente, luego
se secd a 60°C y una presién de 15 mm Hg, Se mezcld acebada-
mente titanato de tetra-isopropil (0,2 partes) en cloroformo
(10 partes) y el cloroformo se separd por evaporacién. Bl
residuc sélido se secd a 60°C y una presién de 15 mm Hg, lue-
g0 se hizo reaccionar con dxido de etileno segin se describid
en el Ejemplo 1 péro durante 8 hr a 210°C en lugsr de 4 hr.
El producto se tratd como en el Ejemplo 1., EL residuo (76
partes) era poli(etilentereftalato).

. EJEMPIO 3
A deido tereftédlico (100 partes) de didmetro de tamafio
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de particula de acuerdo con el Ejemplo 1 se agregd uns so-
lucién de hidréxido de 2-hidroxistiltrimetilsmonio (1 parte)
en metanol (100 partes). Ia mezcla se mezcld acabadaments,
luego se secd a 60°C y una presién de 15 mm Hg. Se agregd
titanato de tetra-isopropilo (0,2 partes) en cloroformo (100
partes), se efectud una mezcls acabade y el cloroformo se
separd por evaporacidén. E1 residuo sdlido se secd a 607C y
una presidn de 15 mm Hg, luego se hizo rescoionar con éxido
de etileno segin se describid en el Ejemplo 1. El producto
se traté como en el Ejemplo 1. E1 residuo (18 partes) era
poli(etilentereftalato).

EJEMPIO 4
Acido tereftdlico (100 partes) de didmetro de pauxti

oula de 2-150 s se mezeld con fosfina de trifenilo (1 parte)
¥ titenato de tetra~isopropilo (0,2 parte) segin se desori-
bid en el Ejemplo 1.

Bl procedimiento de resmccién fué como se describid
en el Ejemplo 1 oon la excepcidén de que la temperatura del
reactor se mantuvo a 22800, y el éxido de etileno, diluido
con nitrdgeno, se hizo pasar durante 5 hr. Iuego del proce
dimiento de tratamiento desecrito en el Ejemplo 1, se obtuvo
poli(etilentereftalato) (51 partes) como un polvo.

ELl polvo se retornd al reactor fluldizante y se ca-
lentd a 228°C durante 2 hr en una corriente de nitrdgeno
(%,5 partes por minuto) antes de dejar enfriar bajo nitrdge-
no.

El prodncto en polvo se hild por fusidn, e través
de una hilandera ds asgujero Ynico pera dar un filsmento con
tinuo, que podfa facilmente estirarse sobre un pasador ca-

liente.
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EJEMPIO 5
Acido terefitdlico (100 partes) de didmetro de parti-

cula de 2-150 s se mezeld con fosfina de trifenilo (1 parte)
segin se describid en el Ejemplo 1, perc sin la adicidn de
titangto de tetra-iscpropilo.

Inego de 1llevar a cabo la reaceidn y procedimiento :
de tratamiento segin se describid en el Ejemplo 1 pero uti-
lizando una temperatura de reaccidn de 206°C, se obtuvo i)ol_i_._
(etilentereftalato) (52 partes) en forma de polvo.

EJEMPIO 6

65 partes de deido tereftdlico en polvo de tamafic de
partioule medio de 27 /- se mezeld con 0,65 parte de f;:sfi-
na de trifenilo y 0,13 parte de titanato de tetra-isopropi-
lo. Is mezcla se introdujo en un reactor fluidizente ¥ sé
calentd a 200°C en una corriente de nitrdgeno (7,5 partes
min~1). Ia corriente de nitrdgeno se reemplazé POr Uns CO—
rriente de gas reactivo que consistia en 5,63 partes min"1
de nitrégeno y 2,95 partes min~1 de éxido de efileno. Iuego
de 10 hr estgban presentes 58 partes de poli(etilenterefta-
lato) de V.I, 0,30 (1 % solucién en O-clorofenol a 25°C) Jun
to con fdcidos carbox{licos. ZIuego de 11 hr todo el dcido
tereftdlico se hgbfs convertido al polimero., Continuando
la exposicidn del gas reactivo de un polimero V.I. de 0,44
luego de 15 hr y V.I. de 0,49 luego de 20 hr, Una polimeri
zacidn de polvo adicional durante 16 hr bajo nitrdgeno solg
mente 316 un polimero de V.I., de O, 57. El polimero se sepa
ré del reactor y.se hild por fusién. EL hilado se estird a

ung relacidn ds 3313 el hilado estirado tenfs une tenacidad

de 1,92 g p decitex y una extensibilidad de 30 %.
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EJEMPLO A‘1 7 o

30 partes de dcido tereftilico en polvo de tamafio de
particula medio de 27 s se mezclé con 0,017 partes de tridxy
do de entimonio finsmente dividido. Se calentd la mezecla a
20000 en un reactor fluidizante en una corriente de nitrdge—
no (7,5 partes min~1). Ia corrients de nitrdgeno se reempla
z6 por una mezcla de gas reactivo que consistfa en 5 purtes
min~! de nitrégeno y 2,95 partes min~! de éxido de etileno.
Se alimenté 0,002 partes de fosfina de trifenilo en 0,62 par
tes de nitrdgeno por minuto a la corriente de gas reactivo.
Luego de 5 hr estaban presentes 2,4 partes de poli(etilente-
reftalato) en la mezels de reaccidn en particules sélides.
Tuego de 10 hr 50 % del geldo tereftdlico se habia converti-
do en poli(etilentereftalato), y luego de 15 hr todo el dci-
do tereftdlico se habia convertido al polfmero de V.I. de
0,42.

Tos Ejemplos 6 y 7 ilustran la conversidn progresivs
de deido tereftdlico a poli(etilentereftalato).

EJEMPTO 8

65 partes de 1,2-bis(4=-carboxifenoxi)eteno se mezcla-
ron con 0,65 partes de fosfing de trifenilo y 0,13 partes
de titanato de tetraisopropilo. E1 dcido mezclado se calen-
6 a 210°C en una corriente de éxido de etileno diluido du-
rante 20 hr segin se describid en el Ejemplo 1. Todo el gei
do se convirtid al polve polimero. Una muestra del polvo
s comprimié a 270°C pera der una pelfculs clara de V.I. de
0,72; una muestra adicional se hilé por fusidn g 300%C y se
estird para dar un hilado flexible fuerte,

EJRMPIO 9
65 partes de dcido naftalen-2,6-dicarbox{lico se mez-
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claron con 0,65 partes de fosfina de trifenilo y 0,13 partes

de titansto de tetra-isopropilo. E1 decido mezclado se calen
$6 a 200°C en una corriente de éxido de etileno diluido du-
rante 25 hr como se describid en el Ejemplo 1. Todo el dci~
do se convirtid sl polvo polimero que era formador de pelicg
la y £ibra.

EJEMPLO 10

65 partes de dcido bifenil—4,4'~dicarboxilico se mez-
claron con 0,65 partes de fosfina de {rifenilo y 0,13 partes
de titanato de tetrm-isopropilo. El dcido mezclado se calen
t6 a 210°C en uns corriente de dxido de etileno diluide Au-
rante 20 hr camo se describid en el Ejemplo 1. 15 partes Jel
polimero fueron aisladas del dcido sin reaccionar por extrac
cidén del dcido por carbonato de sodio diluido.

EJEMPLO 11

65 partes de dcido sulfonil-4,4'-dibenzoico se mezclg
ron con 0,65 partes de fosfina de trifenilo y 0,13 partes de
titanato de tetra-isopropilo. El dcido mezclado se calentd
a 200°C en una corriente de xido de etileno diluido durante
20 hr como se describidé en el Ejemplo 1. 42 partes del po-
1{mero fueron aisladas del doido sin reaccionar por exirac~
cidn del deido con carbonato de sodio diluido.

-~-NOTA -

Descrita suficientemente la naturgleza del invento,
asl cano la manera de realizarlo en la prdctica, debe hacer~
se constar que las disposiciones anteriormente indicadas, son
susceptibles de modificaciones de detalle en cuento no alte-
ren su principio fundamental. También se hace constar gque el
invento corresponde a dos Solicitudes de Patentes, presenta-

das en Inglaterra, con fechas y nimeros siguientes: 21 de Ju=
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lic de 19#2, ne 34202/52, ¥y 14 de noviembre de 1972, n¢ s
52551/72, acogiéndose por lo tanto a los beneficios que con~
ceden los Convenlos Internaclonales en vigor, siendo lo que
constituye la esencia del referido invento y por lo que se
5, solicita Patente de Invencidn por 20 afios en Espafia, sobre:
PROCEDIMIENTO PARA LA PRODUCCION IE UN POLI(ALQUILENARIIEN-
DICARBOXITATO); caracterizdndose por lo siguiente:

18,~ Procedimiento pars lae produccidén de un poli(al-
quilenarilendicarboxilato), mediante reaccidn de un deido di
10. carbox{lico arandtico en estado sdlido, con un derivado for-
mador de éster de un diol que no tiene ningin grupo hidro-
silo libre pera formar un poli(alquilenarilendicarboxilstc),
caracterizado porque las condiciones de reaccidén se contro-
len de manera tal que a través de toda la reaccidén una parte
15, principal de la masa de reaccidn forma una fase sdlida.

28,- Procedimiento segin la reivindicacién 1, carac-
terizado porque el deido dicarboxilico aromdtico estd en for
ma de particulas.

38,~ Procedimiento segin le reivindicacidn 2, carac~
20. terizado porque la forma de particules es retenida a través
de toda la reaccidn,

48 ,- Procedimiento segin cualguiera de las reivindi-
cacliones 1 & 3, caracterizado porque todo el medio de resc-
cidn, sparte del derivado formador de éster del diol, es sé-
25. lido.

58,- Procedimiento segin cualquisra de las reivindicg
ciones 1 a 4, caracterizado porque el derivado formador de

éster estd en estado de vapor.

68.- Procedimiento segin cuslquiera de las reivindi-

30. caciones 2 a 5, caracterizado porque la reaccidn se lleva a
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78.~ Procedimiento segin cualquiera de las reivindicg

ciones 1 a 6, caracterizado porgue el deido dicarbox{lico

aromdtico tiene un punto de fusidn por encime de 300°C.

88,- Procedimiento segin oualquiera de las reivindicg
ciones 1 a 6, caracterizado porque el dcido dicarboxilico aro
mético es dcido tereftdlico, dcido naftalen-2:6-dicarboxili-
co, acido naftalen—2:T~dicarbox{lico, decido 1:2~difenoxietan~
4:4'-dicarbox{lico, geido 1:4-difenoxibutan~4:4'~-dicarboxili-
co, gcido bifenil-4:4'~dicarboxilico, dcido difenilsulfon-4:4'
~dicarboxilico, dcide bibéncil-4:4'-dicarboxilico, goido estil
ben—4:4'~-dicarbox{lico, 1:2-di-p-carboxibenzoiloxietano 6 <:6-
di~-p-carboxibenzemido.

98,- Procedimiento segin cualquiers de las reivindica-
ciones 1 a 8, caracterizado porque el derivado de un diol es
un dxido de alquileno.

108.~ Procedimiento segin cualquiera de las reivindica
ciones 1 a 8, caracterizado porque el derivado de un diol es
un carbonato de dicl.

112.~- Procedimiento segin cualquiers de les reivindi-
caciones 1 a 8, caracterizado porgue el derivado de un diol
eg un diacilgto de diol,

128.- Procedimiento segin cualquieras de las reivindi-
caciones 1 a 8, caracterizado porque el derivado de un diol
es un sulfito de diol.

138,~ Procedimiento segin la reivindicscidn 9, carsc-
terizado porque el derivado de un diol es Sxido de etileno.

148.~ Procedimiento segin cualquiera de las reivindi-

caciones 1 a 13, caracterizado porque los reactivos se eli~-

gen de manera que el polidster resultante es de un punto de fu
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'15'41733
sién por encima de 200°C.

158,~ Procedimiento segin las reivindicaciones 9 § 13,
caracterizado porque estd presente una cantidad catalitica
de un compuesto bésico.

168,~ Procedimiento segin la reivindicacidn 15, carsg
terizado porque la proporeidén del compuesto basico catalfti-
co presente es de 0,05 a 2,0 % en peso, en base al dcido di-
carbox{lico.

178,~ Procedimiento segin cuslquiera de las reivindi-
caciones 15 a 16, caracterizado porque el compuesio bdsico
catalitico es una aming terciaria, una fosfina tercisria, un
hidrdxido de smonio cuatermario o un hidréxido de fosfonio

custernario.
188,~ Procedimiento segin cualquiere de las reivindi-

caciones 1 a 17, caracterizado porque el derivado formador
de éster de un diol es vaporizado en un gas qufmicemente inep
te que se hace paser a través de la masa de doido dicarbox{-
lico eromdtico.

198.~ Procedimiento segin la reivindicacién 17, carsc
terizado porque el derivado formador de éster de un diol es
vaporizado en un gas quimicamente inerte que se hace pasar
a través de la mass de dcido dicarboxflico eramdtico y la
proporeidn de compuesto bdsico catalftico presente es logrg
da o mentenids por volatilizacidén del cetalizador en el gas
inerte.

202, Procedimiento segin cualquiera de las reivindi-
caciones 1 a 19, caracterizado porque la reaceidn se lleva
a cabo con la temperatura dentro de la gama de 160~-240°C.

218,~ Procedimiento segin ocualquiera de las reivindi-

caciones 1 a 20, caracterizado porque estd presente un cata-
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lizador de polieterificacidn.

208,~ Procedimiento segin la reivindicecidn 21, ce-
racterizado porque el catalizador de poliesterificacidn es
un compuesto de antimonio, germenio, estafio o titanio.

238,~ Procedimiento pars la produceién de un poli(al-
quilenarilendicarboxilato), tal y como queda sustancialmente
descrito en la presente Memorig.

Esta Memoria consta de 16 hojas, escritas a mdquina
por una sola cara.

Madrid 15 357, @373

IMPERIAL CHEMICAL INDUSTRIES LIMITED

L LULEZ FCTES Y TUDEE
# g Fiemade: L. Gasle ForsSadar
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