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La patente principal (Número 413-226) se 
refiere a un procedimiento de preparación de Jacta- y 
para-fenilendiamina. Se caracteriza porque se somete a 
diamida de ácido isoftálico o a diamida de ácido tercí- 

5 tálico a la degradación de Mofmann. Como es sabido, por 
degradación de Hofmann se entiende la reacción de ami­
das de ácidos caroxilicos con hipoclorito o con hipobro- 
mito. Conduce a la amina primaria con un átomo de carbo­
no menos j/ tVallis y Lañe, Org. Reactions 267 (1946); 

10 Franzen, Chent. Zte*. 80. 3 (1956)_7- Según la patente 
principal, la degradación de la diamida de ácido isoi- 
tálico o de la diamida de ácido tereftálico se realiza 
mezclando la. suspensión acuosa de la diamida con una so­
lución de hipohalogenito preparada separadamente, o se 

15 introduce halógeno en una suspensión acuosa alcalina o 
'alcalino-térrea de la diamida, o se dispone previamen­
te la diamida en la mitad de la cantidad estequiométri- 
ca necesaria de lejía, se introduce halógeno y, al tér­
mino de la hnlogenación, se introduce el resto de la le- 

20 jia. En este caso, en primer lugar se sustituye un átomo 
de hidrógeno del grupo amido por un átomo de halógeno.
La N-halógeno-amida acida resultante forma con el álca­
li una sal inestable, de cuyo anión se separa un átomo 
de halógeno. Con ello se forma un producto intermedio,

25 éste, se transpone para formar el isocianato, el cual
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finalmente se transforma en la amina bajo la acción del 
hidróxido. Con esta forma de realización de la reacción, 
la formación de la amina a partir de la amida tiene lu­
gar en una reacción sin aislamiento del producto inter­
medio, no siendo separable ningún producto intermedio 
homogéneo en ningún momento durante el curso de la reac­
ción. En la primer? fase de la degradación de Hofmann, 
en la cual tiene lugar la formación de la H-halógeno-ami- 
dn o de su sal de metal alcalino o alcalinotérreo, se 
presenta una mezcla heterogénea de hipohalogenito, de 
diamida que no ha reaccionado asi como de monohalógeno- 
-diamida y de dihalógeno diamida o de sales de éstas.
Sin embargo, en esta etapa ya se incia también la segun­
da fase de la degradación de llofmann, ? saber la trans­
posición de los compuestos Intermedios halogenados en 
1? amida o la diamina. Las aminas están ahora aún ex­
puestas al ataque del hipohalogenito. Esto influye de 
forma extraordinariamente desventajosa, toda vez que, 
por úna parle, se consume el hipohalogenito aue se ne­
cesita para la halogenación comnletn de la diamida que 
no ha reaccionado o que ha reaccionado sólo parcialmen­
te, lo que conduce a un detrimento del rentiimlento de 
la diamina, y por otra parte se forman productos de oxi­
dación coloreados, indeseables, como por ejemplo quinón- 
dilmina, que dan lugar a una considerable disminución



de la calidad y del rendimiento de la diamina. La meta- 
y para-fenilcn-diaminas brutas, ene se pueden obtener 
según el procedimiento de la patente principal, cons­
tituyen una masa higroscópica, de color grisáceo a par- 

5 do oscuro, que huele débilmente a cloro o a bromo. Estos 
productos tienen que ser purificados.

Se ha encontrado ahora que en la degrada­
ción de Hofmann de diamida de ácido isoftálico o de dia­
mida de ácido tereftálico según la patente principal 

10 (Número 413.226) se pueden evitar por completo los in­
convenientes antes citados, si en una primera etapa 
del procedimiento se clora la diamida de ácido isoftá­
lico o ia diamida de ácido tereftálico en una suspen­
sión acuosa diluida en ácido mineral, habiéndose de 

15 ajustar la dilución de la mezcla de reacción de forma
que, hasta el final de la reacción, el cloruro de hidró­
geno formado en la cloración permanezca, disuelto de for­
ma casi completa en la mezcla de reacción, y a continua­
ción la N, N'-dicloro-diamida de ácido isoftálico o la 

20 N,N'-dicloro-diamida de ácido tereftálico asi formadas 
se transforman en la meta- o para-fenilen-diamina por 
tratamiento con un hidróxido de metal alcalino o de me­
tal alcalinotérreo.

De preferencia, la K,N'-dicloro-diamida 
25 formada en la primera etapa del procedimiento se separa
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primero de la mezcla de reacción y sólo entonces se so­
mete al tratamiento con un hidróxido de metal alcalino 
o de metal alcalinotérreo.

La K,K'-dicloro-diamidn de ácido tcreftá- 
lico que ha de ser preparada en la primera etapa del 
procedimiento según la invención, es un compuesto nuevo. 
Ciertamente la N,h'-dicloro-diat«ida de ácido isoftálico 
se describe ya en la memoria de la patente de los Es­
tados Unidos nS 3*105.348, pero según el procedimiento 
allí publicado, según el que la diamida de ácido isoftá- 
lico es clorada en nitrobenceno y en presencia de car­
bonato de sodio, en aquel compuesto se obtiene con un 
rendimiento de sólo 3,5 % de teórico. Por consiguiente, 
resultó sorprendente que se pueda obtener, con un ren­
dimiento y una pureza muy elevados y con duración bre­
ve de la cloración, tanto la R,N'-dicloro-diamida de 
ácido tereftálico como también la h,N'-dicloro-diamida 
de ácido isoftálico por cloración de las correspondien­
tes diamidas en un medio acuoso, y en ácido mineral, en 
ausencia de un disolvente inerte y de un aceptador de 
cloruro de hidrógeno. Resultó sorprendente además, el 
hecho de que las dicloro-diamidas puras obtenidas de es­
ta forma se puedan transformar por tr-tamiento con hi- 
dróxidos ya a temperatura ambiente en solución incolora, 
en las correspondientes dia.minas las cuales son obteni-
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bles ahora con una pureza extraordinaria y una estabi­
lidad sorprendentemente buena.

Como medio acuoso en ácido mineral son 
adecuados, por ejemplo, los ácidos clorhídrico, sul- 

5 fárico y fosfórico acuosos diluidos.
i)c preferencia, en la primera etapa del 

procedimiento según la invención se parte de una sus­
pensión neutra de las amidas, disolviéndose en la mez­
cla de reacción el cloruro de hidrógeno formado como 

10 subproducto en la cloración y con ello teniendo lugar 
la reacción en un medio acuoso y en ácido clorhídrico 
diluido. Preferentemente se partirá además de suspen­
siones diluidas acuosas en ácido clorhídrico o en áci­
do sulfúrico de la amida.

15. El rendimiento y la velocidad de clora­
ción dependen fuertemente de la concentración de ácido 
en la mezcla de reacción. Puesto que la concentración 
de ácido de la mezcla de reacción aumenta continuamen­
te en el curso de la cloración por el cloruro de hi- 

20 drógeno que queda libre, se retrasa la velocidad de 
cloración a medida que progresa la reacción. Si se 
parte de ácidos fuertemente concentrados, por ejemplo 
de ácido sulfúrico al 50 por ciento en peso o de áci­
do clorhídrico al 25 por ciento en peso, se logran sólo 

25 rendimientos bajos. Por ejemplo, en ácido clorhídrico
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o en Acido sulfúrico concentrados no tiene lugar de nin­
guna forma ninguna transformación. Cuando la concentra­
ción de Acido en la mezcla de reacción sobrepasa un va­
lor determinado, se retrasa rApidamente la reacción. Es­
ta concentración mAxima de Acido, que no hay que sobre­
pasar, es especifica para cada uno de los Acidos numera­
les previamente dispuestos y depende además de la tempe­
ratura de reacción y de la presión de reacción. Se ha 
encontrado, que esta concentración se presenta cuando el 
cloruro de hidrógeno formado en el curso de la clonación 
ya no puede ser disuelto por completo en la mezcla de 
reacción, esto es, cuando en las condiciones de la reac­
ción se hubiera sobrepasado la concentración de satura­
ción del cloruro de hidrógeno en la mezcla de reacción. 
Puesto que la cantidad de cloruro de hidrógeno que que­
da libre en la cloración puede calcularse a partir de 
la cantidad de la amida empleada, convenientemente hay 
que regular en consecuencia la dilución de la mezcla 
de reacción ya en la elección del medio de reacción. 
Evidentemente la mezcla de reacción puede ser diluida 
también en el curso de la reacción, con agua o con un 
Acido mineral diluido.

La cloración de la diamida de Acido te- 
reftálico y de la diamida de ácido isoftálico transcu­
rre exotérmicamente. El procedimiento según la invención



se lleva a cabo a temperaturas desde 0 hasta JOOSC. El 
empleo de temperaturas superiores es desventajoso por 
cuanto, en estas condiciones se forman cantidades consi­
derables de ácido tereftálico o de ácido isoftálico por 

5 hidrólisis. Por razones económicas, la cloración so lle­
va a. cabo de preferencia a 0 hasta 609C, pudiéndose eli­
minar el calor de reacción mediante refrigeración con 
agua.

La cloración se puedo llevar a cabo tan- 
10 to a. presión normal como también a presión elevada. Cier­

tamente con una presión de cloro creciente disminuye el 
tiempo de reacción necesario, pero por razones económi­
cas, el intervalo de presiones de cloro preferido está 
entre 1 y 20 atmósferas absolutas. De modo corrcspondien- 

15 te a las condiciones de presión y de temperatura elegí- 
. das se emplea cloro liquido o gaseoso.

Puesto que según la invención la cloración 
se realiza en fase heterogénea, hay. que procurar una bue­
na liomogeneización de la suspensión. La dilución de la 

20 mezcla de reacción se deberá ajustar por lo menos de
forma que se pueda agitar la mis::!a sin dificultad o que 
se pueda homogeneizar de alguna otra forma. La dilución 
de la carga de reacción es de aproximadamente 20-400 g 
de diamida por litro de agua o de ácido mineral acuoso,

25 lo que corresponde a una concentración de aproximadamente
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0,1 a 2,5 "toles de amida por litro de agua o de ácido 
mineral acuoso.

Manteniendo las condiciones citadas del 
procedimiento, la cloración está terminada después de 

5 2 a 60 minutos aproximadamente. La amida se transforma,
de modo prácticamente cuantitativo, en la N,N'-dicloro- 
-diamida, sin que se produzca entretanto una solución. 
La suspensión existente después de terminada la clora­
ción contiene como sustancia sólida únicamente la N,N'- 

10 -dicloro-diamida de ácido tereftálico o la N,N'-diclo- 
ro-diamida de ácido isoftálico. Los producto pueden ser 
separados en forma sencillísima, por ejemplo, por fil­
tración o por centrifugación. Después del lavado, por 
ejemplo con agua, fría, y del secado, por ejemplo a 703C 

15 en vacio, éstos se obtienen con la mayor pureza, y pue­
den ser empleadas inmediatamente en la segunda etapa 
del procedimiento según la invención.

En la segunda etapa del procedimiento 
según la invención, la N,N'-dicloro-diamida de ácido 

20 isoftálico o la N,N'dicloro-diamida de ácido terei'tá- 
lico se transforman en la meta-í'enilen-diamina o en 
la para-fenilen-diamina con un hidróxido de metal al­
calino o con un hidróxido de metal, alcalinotérreo. Es­
to se efectúa disolviendo o suspendiendo la N,N'-di- 

25 cloro-diamida en un hidróxido, de preferencia acuoso,
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y calentando. Cotito hidróxidos son adecuados todos los 
hidróxidos de metales alcalinos y de metales alcalino- 
térreos, pero por razones económicas se da la preferen­
cia al hidróxido de soda o y al hidróxido de calcio. ti 

5 hidróxido se emplea de preferencia en cantidad este- 
quiométrica. Ko es ni necesario ni conveniente emplear 
un exceso de hidróxido.

La reacción de la N,N'-dicloro-diamida 
tiene lugar convenientemente a temperaturas en el in- 

10 tervalo desde 20 hasta 95-C, de preferencia desde 30 
hasta 80SC. Sin embargo, en el procedimiento según la 
invención se pueden emplear para la transposición tem­
peraturas inferiores y concentraciones superiores a las 
de la etapa correspondiente de la patente principal.

15 De preferencia se emplean soluciones o suspensiones de 
N,N'-dicloro-diamid.a al 5 hasta ¿!5 por ciento en peso.

El aislamiento de las diaminas desde 
la mezcla de reacción se puede realizar por extracción 
con cloroformo, 1,2-dicloroetano u otro disolvente. Sin 

20 embargo, las diaminas se forman en la mezcla de reacción 
con un grado de pureza tal que pueden también ser sepa­
radas por cristalización fraccionada. Como otras posi­
bilidades de separación se ofrecen la precipitación de 
las aminas con ácido sulfúrico o con ácido clorhídrico, 

25 en forma de sales.
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La reacción de transposición es fuerte­
mente exotérmica y se lleva a cabo de preferencia adia­
báticamente. Con elevadas concentraciones de partida 
de N,N'-dicloro-diamida de ácido tereftálico, si a con- 

5 secuencia del elevado desprendimiento de calor ya no 
es posible un modo de realización adiabático se puede 
llevar a cabo la reacción con refrigeración por evapo­
ración (por ejemplo, con cloruro de metileno como agen­
te de evaporación).

10 El procedimiento según la invención re­
presenta una mejora con relación al procedimiento de 
la patente principal, por las siguiente razones:

En el procedimiento de la patente prin­
cipal, para la formación del hipohalogenito y para el 

15 desdoblamiento del isocianato ya son necesarios teóri­
camente 4 equivalentes de hidróxido por grupo amido, 
por tanto en conjunto 8 equivalentes de hidróxido por 
mol de diamida de ácido tereftálico o de diamida de 
ácido isoftálico. Sin embargo, puesto que la selecti- 

20 vidad respecto a la formación de diamina está favore­
cida por un exceso de hidróxido, en el procedimiento 
de la patente principal se emplea una proporción hidró- 
xido/diamida de ácido isoftálico o de hidróxido/diamida 
de áciáo tereftálico de desde 9 : 1 hasta 10 : 1 equi- 

25 valentes. Por el contrario, en el procedimiento según
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la invención se necesitan teóricamente sólo 6 equi­
valentes de hidróxido para un equivalente de diamida 
o de N,N'-dicloro-dinmida. Ademas se comprobó, que 
ya con el empleo de una proporción molar estequiomé- 

5 trica se logran selectividades óptimas, por consi­
guiente en el procedimiento según la invención la 

. proporción molar de hidróxido/N,N'-dicloro-dinmida es 
de 6 : 1. Por consiguiente, ya por este motivo el pro­
cedimiento según la invención es más económico. Apar- 

10 te de ésto se distingue del procedimiento de la pa­
tente principal en que el rendimiento es más alto, en 
que se puede trabajar a mayor concentración, en rn." 
tratamiento de la mezcla de reacción es más sencillo y 
en que.los compuestos obtenidos son esencialmente más 

15 puros y estables.

Ejemplos 1. a 8

Los siguientes Ejemplos 1 a 8 se refie- 
20 ren a la preparación de N,N'-dicloro-dinmida de ácido 

tereftálico y de N,N'-dicloro-diamida de ácido isoí'tá- 
lico según la primera etapa-del procedimiento de acuer 
do con la invención.
Ejemplo 1

25 540 g (3)29 moles) de diamida de ácido



tereftálico se suspendieron en 10 litros de agua. En la 
suspensión se introdujeron durante 2 horas, con una agi­
tación intensa, 4 g de cloro por [Minuto. Por ligera re­
frigeración se ntantuvo la teM'perntura de reacción a 25Sg.

5 La presión fue de 1,0 atntósfcras absolutas. Después de
ello se filtró la atezcla de reacción, el residuo se lavó 
con 2 litros de agua fría y se secó a 70BC en vacio. Se 
obtuvieron 755 g (93,4 % del teórico) de N,N'-dicloro-dia- 
ntida de ácido tereftálico incolora.

10

Ejemplo 2

32 g (0, 195 'Moles) de diamida de ácido 
tereftálico se suspendieron en 0,6 litros de ácido clor- 

15 hidrico al 17 por ciento en peso, en un autoclave de vi­
drio. Se añadieron 33 g de cloro a 6 atntósferas absolutas, 
con agitación y refrigeración'a 25^0. Después de 8 minutos 
se habla establecido en el autoclave una presión constan­
te, por consiguiente la reacción se había terntinado. La 

20 mezcla de reacción se so¡netió a tratamiento conto en el
Ejetuplo 1. El rendimiento de N,K'-dicloro-diatMÍda de áci­
do tereftálico pura fue de 44,2 g (97*2 % del teórico).

Ejentplo 3
25 1200 g (7,317 [ttoles) de diantida de ácido
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tereftáiico. se suspendieron en 7 litros de ácido clorhí­
drico al 17 por ciento en peso. En la suspensión se intro­
dujeron a 25-C y en el curso de 30 minutos, 1100 g de clo­
ro, de forma que la presión se mantuviese constante a 6 

5 atmósferas absolutas. Después se trató a la mezcla de
reacción en la forma descrita en el Ejemplo 1. El rendi­
miento fue de 1690 g (99,1 % del teórico) de K,h'-dicloro- 
-diamida de ácido tereítálico.

10 Ejemplo 4

En una suspensión de 400 g (2,439 moles) 
de diamida de ácido tereítálico en 1 litro de ácido clor­
hídrico al 17 por ciento en peso se introdujeron, a pre- 

15 sión normal y 55"C en un intervalo de 140 minutos, 360 
. g de cloro. El tratamiento de la mezcla de reacción se 
realiza como se ha descrito ón el Ejemplo !. El rendi­
miento de N,K'-dicloro-dinmida de ácido tereftálico fue 
de 522 g (92 % del teórico).

20

Ejemplo 5

En una suspensión de 5 g. (0,0305 moles) 
de diamida de ácido tereítálico en 200 mi de ácido sul- 

25 fúrico acuoso al 10 por ciento se introdujeron con ugi-
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tación a presión norial y a una temperatura de 25-C du­
rante 2 horas, aproximadamente 0,1 g de cloro por minuto. 
La N,N'-dicloro-diamida de ácido tereftálico se separó 
por filtración, se.lavó con agua y se secó. El rendimien­
to fue de 6,94 g (97,7 del teórico).

Ejemplo 6

64 g (0,39 moles) de dinmida de ácido isoi- 
tálico se suspendieron en medio litro de ácido clorhídrico 
al 15 por ciento. Con agitación y a temperatura ambiente 
y presión normal, se introdujeron en la suspensión, en 
el intervalo de 3 horas, 90 g de cloro gaseoso. Después 
se filtró la mezcla de reacción, el residuo se lavó con 
agua fría y se secó. Se obtuvieron 90 g (99,0 % del teó­
rico) de N,N'-dicloro-diamida de ácido isoftálico de pun­
to de fusión 73,5 - 75ec.

Ejemplo 7

16,4 g (0,10 moles) de diamida de ácido 
tereftálico se suspendieron en 500 mi de ácido clorhí­
drico al 17 por ciento en peso y se calentaron a 34 
en un autoclave esmaltado. Después se añadieron, por 
medio de una cubeta de dosificación y con agitación in-



tensa, 22,8 g (0,32 tnoles) de cloro liquido. Mediante 
refrigeración por agua se mantuvo una temperatura de 
reacción de 35-C. La presión de reacción fue de 10 at­
mósferas absolutas.

5 Después de 5 minutos se disminuyó rápi­
damente la presión de la suspensión de reacción, se re­
tiró del autoclave, se filtró y se lavó con 200 mi de 
agua. El residuo se secó a 70 3C en vacio. Resultaron 
22,6 g (97 % del teórico) de N,N'-dicloro-diamida de 

10 Acido tereftálico.

Ejemplo 8

16,4 g (0,10 moles) de diamida de ácido 
15 tereftálico se suspendieron en 500 mi de ácido clorhi- 

- drico al 17 por ciento en peso y so calentaron rápida- 
fuente a 45-C en un autoclave esmaltado. Después se in­
trodujeron, por medio de una cubeta de dosificación y 
con agitación y refrigeración por agua, 23 g (0,325 

20 moles) de cloro liquido, subiendo la temperatura en 
un intervalo de 30 segundos a 55-C y la presión a 20 
atmósferas absolutas. Después de 3 minutos se retiró 
la mezcla de reacción del autoclave y se filtró. El 
residuo se lavó con 200 mi de agua y se secó en vacio 

25 a 702C. El rendimiento fue de 94% del teórico.
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Los siguientes Ejemplos 9 a 13 se refie­
ren a la preparación de meta-fenilen-diamina y para- 
fenilen-diamina a partir de N,N'-dicloro-diamida de áci­
do isdftálico o de N,N'-dicloro-diamida de ácido teref- 

5 tálico, según la segunda etapa del procedimiento según 
la invención:

Ejemplo 9

10 En un matraz de 3 bocas de 2 litros se
mezclaron con agitación bajo nitrógeno 100 g de N,N'-di- 
cloro-diamida de ácido tereftálico (0,43 moles) con 1,2 
litros de lejía de sosa (1200 g de agua, 105 g de NaOH) 
a 5-C, y después se calentó lentamente a 15-C. Con ello 

15 se formó una solución incolora transparente.
Entonces se calentó aún más la solución.

A 35-C se inició la reacción exotérmica de transposición. 
En condiciones adiabáticas, la temperatura subió rápida­
mente más y alcanzó al cabo de unos 2 minutos 72SC. La 

20 solución, ahora ligeramente parduzca, se dejó durante 
10 minutos más a esa temperatura, después se enfrió y 
se extrajo con cloroformo en atmósfera de nitrógeno. Del 
extracto se aislaron, después de la eliminación del 
cloroformo, 46 g de para-fenilen-diamina (99,0 % del teó- 

25 rico).
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Ej emplo 10

En un matraz de tres bocas de 2 litros, 
provisto de refrigerante de reflujo, se mezclaron con 

5 agitación 100 g de N,N'-dicloro-diamida de ácido teref- 
tálico (0,43 moles) con 0,8 litros de lejía de sosa (800 
g de agua, 105 g de NaOH) a 5-C, después se calentó len­
tamente a 15-C. Luego se añadieron con agitación inten­
sa 400 mi de cloruro de metileno, de modo que se formó 

10 una emulsión. Se continuó calentando hasta 37-C, des­
pués se retiró el baño de agua. La reacción se inició 
muy tumultuosamente, lo que era reconocible por el fuer­
te reflujo de cloruro de métileno que se estableció. 
Después de unos 10 minutos se había terminado la rcac- 

15 ción; se mantuvo durante 20 minutos más a jS^C, se eli­
minó por evaporación el cloruro de metileno y después 
se aisló la parn-fenilen-diamina en la forma indicada 
en el Ejemplo 9. Rendimiento: 45, 3 6* (97,5 % del teó­
rico) .

20

Ejemplo 11

Análogamente al Ejemplo 9, se suspendie­
ron 50 g de M,N'-dicloro-diamida de ácido tereftálico 

25 (0,2l5 moles) en 1 litro de agua y se mezclaron con agi-
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tación 50 g do Ca(Oii)^ (0,67 ¡"oles), con enfriaa.iento 
a 52c. Luego esta mezcla se calentó, en un intervalo de 
10 minutos, a 509C y se de-jó durante 20 minutos a esta 
temperatura, a continuación de lo cual se mantuvo duran- 

5 te otros 30 minutos a 702C. La suspensión se filtró en 
caliente y el residuo de filtración se lavó posterior­
mente tres veces con 100 mi de agua caliente cada vez. 
Del filtrado y de las aguas de lavado reunidos so ais­
ló la para-fenilen-diaminn por extracción con clorofor- 

10 mo en la forma indicada en el Ejemplo 9. Rendimiento:
22 g de para-fenilen-dinmina (94,7 % del teórico).

Ejemplo 12

15 100 g de N,N'-dicloro-diamida de ácido
tereftálico (0,43 moles) en 1^2 litros de lejía de 
potasa (1200 g de agua, 145 g de K0H) se mezclaron con 
agitación a 5 Ĉ, se hicieron reaccionar y se sometieron 
a tratamiento de forma análoga a la del Ejemplo 9. Re- 

20 sultaron 45,2 g de para-fenilen-diamina (97*3% del teó­
rico).

Ejemplo 13

25 Análogamente al Ejemplo 9; se mezclaron
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con agitación 50 g de N,N'-diclorodiamida de ácido 
isoftálico (0 ,215 moles) en 800 mi de lejía de sosa 
(800 g de H^O, 52 g NaOH) a 5-C, y por medio de un ba­
ño de agua se calentaron a 35^C. Por el calor de reac- 

5 ción liberado subió la temperatura a 60SC en un interva­
lo de 4 minutos. El producto de reacción se mantuvo du­
rante 15 minutos a esta temperatura y después (corres­
pondientemente al Ejemplo 9) se aisló la meta-fenilen- 
-diamina. El rendimiento fue de 22,3 g (96,2% del teó- 

10 rico).
La presente solicitud, que corresponde 

a la presentada en la República Federal Alemana, el 
19 de Marzo de 1973, bajo*el N3. p 23 13 496.5, se acoge 
a los beneficios del articulo 51 del vigente Estatuto 

15 sobre Propiedad Industrial.

REIVINDICACIONES
20

Los puntos de invención propia y nueva, 
que se presentan para que sean objeto de esta solicitud 
de 1er. Certificado de Adición en España, son los que 

25 se recogen en las reivindicaciones siguientes:
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1".- Mejoras introducidas en el objeto 
de la patente principal N- 413.226, solicitada el 31 
de Marzo de 1973, por: "Procedimiento para la prepara­
ción de meta-fenilendiamina y pnra-fenilendiamina",

5 por degradación de Hofmann de diamida de ácido isoftá- 
lico o de diamida de ácido tereftálico, caracterizadas 
porque, en una pritnera etapa del procedimiento, la dia­
mida de ácido isoftálico o la diamida de ácido tereftá­
lico son cloradas en una suspensión diluida acuosa en 

10 ácido mineral, habiéndose de ajustar la dilución de la 
mezcla de reacción de forma tal que, hasta el final de 
la reacción, el cloruro de hidrógeno formado en la cío- 
ración permanezca disuelto casi completamente en la mez­
cla de reacción, y la N,N'-dicloro-diamida de ácido isof- 

15 tálico o la N,N'-dicloro-diamida de ácido tereftálico
asi formadas, se transforman a continuación en la meta- 
-fenilen-diamina o en la para-fenilen-diamina por tra­
tamiento con un hidróxido de metal alcalino o un hidró- 
xido de metal alcalinotérreo.

20 2**.- Mejoras según la reivindicación 1",
caracterizadas porque en la cloración se parte de una 
suspensión acuosa diluida neutra, en ácido clorhídrico 
o en ácido sulfúrico de la di antida.

3".* Mejoras según las reivindicaciones 
25 1̂  y 2̂ *, caracterizadas porque la cloración se lleva a
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cabo a temperaturas desde 0 hasta 1009C, de preferencia 
desde 0 hasta 60SC.

4^.- Mejoras según las reivindicaciones 
1̂  a 3", caracterizadas porque la cloración se lleva 

5 a cabo a presiones desde 1 hasta 20 atmósferas.
5".- Mejoras según las reivindicaciones 

13 a 4"y caracterizadas porque en la cloración, la di­
lución de la mezcla de reacción es de 20 hasta 400 g/l 
de diamida de ácido tereftálico o de diamida de ácido 

10 isoftálico.
6^.- Mejoras según las reivindicaciones 

1" a 5-; caracterizadas porque en la segunda etapa del 
procedimiento se emplean temperaturas desde 20 hasta 
95-C, de preferencia desde 30 hasta 80SC.

15 7^.- Mejoras según las reivindicaciones
1" a 6", caracterizadas porque en la segunda etapa del 
procedimiento se utilizan soluciones o suspensiones de 
N,N'-dicloro-diamida al 5 hasta 45 por ciento en peso.

83.- Mejoras según las reivindicaciones 
20 IR a 7"i caracterizadas porque en la segunda etapa del

procedimiento la proporción molar de hidróxido: N,N'-d.i- 
cloro-diamida es de 6 : 1.

93.- Mejoras según las reivindicaciones 
13 a 8", caracterizadas porque primero se separa de la 

25 mezcla de reacción la N,N'-dicloro-diamidn resultante
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de la primera etapa del procedimiento y sólo entonces 
se somete al. tratamiento con un hídróxido de metal al­
calino o un hidróxido de metal alcalinotérreo. ,

10".- Mejoras introducidas en el objeto 
5 de la patente principal RS 413.226, solicitada el 31

de Marzo de 1973* por: "Procedimiento para la prepara­
ción de meta-fenilendiamina y pnra-fenilendiamina".

Tal y como se ha descrito en la Memoria 
que antecede, y con los fines cue se han especificado.

10 Esta Memoria consta de veintitrés hojas
escritas a máquina por una sola cara.

27. 2..74
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