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DICARBONSAURE-KRISTALLEN

(57) Abstract: The invention relates to a method for producing free-flowing and storage-stable dicarboxylic acid crystals (DK),
comprising the following steps: a) crystallizing a dicarboxylic acid from a solution (L), which contains a solvent (LM) and dissolved
dicarboxylic acid, in a crystallizer (I), a suspension (S) thus being obtained, said suspension containing suspended dicarboxylic acid
crystals (sDK) and a mother liquor (M), which contains the solvent (LM) and dissolved dicarboxylic acid, b) transferring the
suspension (S) from step a) into a drying device (II; III) by means of a centrifugal pump, ¢) removing the suspended dicarboxylic
acid crystals (sDK) from the mother liquor (M) in the drying device (II; III), dried dicarboxylic acid crystals (tDK) thus being
obtained, d) transferring the dried dicarboxylic acid crystals (tDK) from step ¢) into a storage device (IV) by means of a dense-phase
conveying system, the free-flowing and storage-stable dicarboxylic acid crystals (DK) thus being obtained.

(57) Zusammenfassung: Verfahren zur Herstellung von rieseltdhigen und lagerstabilen Dicarbonsédure-Kristallen (DK), umtassend
die Schritte a) Kristallisation einer Dicarbonséure aus einer Losung (L), die ein Losungsmittel (LM) und geldste Dicarbonséure
enthélt, in einem Kristallisator (I) unter Erhalt einer Suspension (S), enthaltend suspendierte Dicarbonséure-Kristalle (sDK) und eine
Mutterlauge (M), die das Lésungsmittel (LM) und geldste Dicarbonsiure enthilt, b) Uberfithren der Suspension (S) aus
Verfahrensschritt a) durch eine Kreiselpumpe in eine Trocknungsvorrichtung (II; III), c¢) Abtrennen der suspendierten
Dicarbonséure-Kristalle (sDK) von der Mutterlauge (M) in der Trocknungsvorrichtung (II; III) unter Erhalt getrockneter
Dicarbonsiure-Kristalle (tDK) d) Uberfithren der getrockneten Dicarbonsiure-Kristalle (tDK) aus Verfahrensschritt ¢) durch ein
Dichtstromfordersystem in eine Lagervorrichtung (IV) unter Erhalt der rieselfdhigen und lagerstabilen Dicarbonséure-Kristalle
(DK).
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VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG VON RIESELFAHIGEN UND LAGERSTABILEN
DICARBONSAURE-KRISTALLEN

Beschreibung

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von rieselfahigen und
lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristallen (DK).

Dicarbonsduren sind wichtige Zwischenprodukte flr die Herstellung von Polymeren,
insbesondere von Polyamiden und Polyurethanen. Darlber hinaus finden
Dicarbonsduren Einsatz als Lebensmittelzusatzstoffe. Diester von Dicarbonsauren
werden aulierdem als Weichmacher verwendet.

Dicarbonsauren kénnen beispielsweise durch die Oxidation von zyklischen Alkoholen,
zyklischen Ketonen oder Gemischen aus zyklischen Alkoholen und zyklischen Ketonen
mit Oxidationsmitteln wie konzentrierter Salpetersdure oder Luft hergestellt werden.
Verfahren hierzu sind beispielweise in der DE 1 238 000 beschrieben.

Die, gemessen an der Jahresproduktion, bedeutsamste Dicarbonsédure ist Adipinsaure.
Diese wird grofdtechnisch in zwei Reaktionsschritten ausgehend von Cyclohexan
gewonnen. In einem ersten Schritt wird Cyclohexan mit Luft zu einem
Cyclohexanol/Cyclohexanon-Gemisch (Anolon-Gemisch) oxidiert. Nach Abtrennung
von nicht umgesetztem Cyclohexan wird das Anolon-Gemisch in einem zweiten Schritt
mit konzentrierter Salpetersaure oxidiert. Ebenso ist es mdglich, das Anolon-Gemisch
mit Luft zu oxidieren.

In neuerer Zeit hat die Herstellung von Adipinsdure aus Adipinsaure-Vorstufen
Bedeutung erlangt, die ausgehend von nachwachsenden Rohstoffen wie Zucker
gewonnen werden kénnen. So kann Adipinsaure beispielsweise durch Hydrierung von
Muconsdure  (2,4-Hexadiendicarbonsdure) gewonnen werden oder durch
Desoxygenierung von Glucarsaure.

Die Reinigung der Dicarbonsauren erfolgt im Allgemeinen durch Kristallisation der
Dicarbonsauren aus Losung in einem Kristallisator. Die Dicarbonsaure-Kristalle werden
nachfolgend von dem Kiristallisator zur Trocknung in eine Trocknungsvorrichtung
transportiert. Von der Trocknungsvorrichtung miissen die Dicarbonsaure-Kristalle
nachfolgend in eine Lagervorrichtung transportiert werden.

Die im Stand der Technik beschriebenen Dicarbonsaure-Kristalle weisen jedoch oft die
Eigenschaft auf, bei langerer Lagerung im Haufwerk zu gréeren Agglomeraten zu
verbacken. Die Auflockerung derart verbackener Dicarbonsaure-Kristalle ist nur unter
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erheblichem mechanischem Aufwand mdglich. Grélere Transport- und Lagergebinde,
wie beispielsweise Big Bags oder Silos, lassen sich daher haufig nur unter erheblichem
mechanischen Aufwand entleeren. Dies flihrt zu einem unerwiinschten zusatzlichen
Zeit- und Kostenaufwand bei der Weiterverarbeitung von Dicarbonsaure-Kristallen.

Es wird vermutet, dass die hydrophilen Carbonsauregruppen auf den Oberflachen der
Dicarbonsaure-Kristalle durch die Ausbildung von Wasserstoffbrickenbindungen zu
den Carbonsauregruppen anderer Dicarbonsaure-Kristalle flir das Verbacken
verantwortlich sind.

Ein weiteres Problem stellt der Transport der Dicarbonsdure-Kristalle vom Kristallisator
zur Trocknungsvorrichtung und von der Trocknungsvorrichtung zur Lagervorrichtung
dar. Durch die hierbei auftretende mechanische Belastung der Dicarbonsaure-Kristalle
kommt es zu einer Zerkleinerung der im Kristallisator erhaltenen Dicarbonsaure-
Kristalle, d.h. es bilden sich Dicarbonsaure-Kristalle mit einer kleineren Teilchengrof3e.

Dieses Phanomen wird auch als Bildung von Feinanteil bezeichnet. Die damit
einhergehende Verbreiterung der Kristallgréfienverteilung flhrt durch Staubbildung zu
Problemen bei der weiteren Verarbeitung. Es kann hierdurch zu Produktverlusten
kommen. Aufterdem sind unter Umstanden aufwandige MalRnahmen zur
Gewahrleistung der Arbeitssicherheit notwendig. Darlber hinaus wird die Bildung von
Feinanteil haufig empirisch mit einer Verschlechterung des Rieselverhaltens (der
Rieselfahigkeit) der Dicarbonsaure-Kristalle in Verbindung gebracht. Darlber hinaus
wird vermutet, dass die Bildung des Feinanteils fur das Verbacken der Dicarbonsaure-
Kristalle bei der Lagerung mitverantwortlich ist bzw. dieses begiinstigt.

Um eine Verschlechterung der Rieselfahigkeit und ein Verbacken der Dicarbonsaure-
Kristalle bei dem Transport und der nachfolgenden Lagerung zu unterbinden oder
zumindest zu reduzieren, sind im Stand der Technik verschiedene Verfahren
beschrieben.

Eine Methode, um das Verbacken der Dicarbonsaure-Kristallen zu unterbinden, ist die
Belegung der Kristalle mit hydrophobierenden Mitteln.

So beschreibt beispielsweise die DE 1 618 796 mehrere Verfahren, um die Oberflache
von Adipinsdure-Kristallen durch das Aufbringen von Monocarbonsauren zu
hydrophobieren und die Ausbildung von Wasserstoffbriickenbindungen dadurch zu
verhindern. Nachteilig an diesem Verfahren ist, dass der Adipinsaure zwischen 20 und
100 ppm an Monocarbonsduren zugesetzt werden missen, die in den Adipinsaure-
Kristallen  verbleiben und diese damit flir Anwendungen mit hohen
Reinheitsanforderungen ungeeignet machen. Aullerdem ist bei den in der
DE 1618 796 beschriebenen Verfahren ein zusatzlicher Verfahrensschritt bei der
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Herstellung der Adipinsaure-Kristalle notwendig, was diese Verfahren zeitaufwandig
und daher kostenintensiv macht. Die Bildung von Feinanteil wird durch dieses
Verfahren nicht verhindert.

Die US 5296 639 beschreibt ein Verfahren zur Reinigung von Adipinsdure durch
Kristallisation, bei dem die Kristallmorphologie derart modifiziert wird, dass sich die
Aufnahme von Verunreinigungen wahrend der Kristallisation verringert. Zu diesem
Zweck werden Additive, wie beispielsweise Capronsdure oder ausgewahlte Tenside,
wie beispielsweise Natriumdodecylsulfat, Natriumdodecylsulfonat oder
Natriumdodecylbenzolsulfonat, zugegeben. Nachteilig wirkt sich bei diesem Verfahren
aus, dass die Additive typischerweise in Konzentrationen von mehr als 100 ppm bis zu
3% zugesetzt werden missen, um den gewiinschten Effekt zu erzielen. Hierdurch
werden die Adipinsaure-Kristalle in der Regel unzuldssig kontaminiert. Zusatzlich
entsteht beim Einsatz von Tensiden noch der Nachteil, dass sie im Falle einer
Aufpegelung durch interne Rickflihrung des Lésungsmittels (in der Regel Wasser) in
Anlagen zur Schaumbildung flihren, so dass eine Anwendung in konkreten
technischen Prozessen in der Regel erschwert wird oder sogar iberhaupt nicht
moglich ist. Auch mit dem in der US 5 296 639 beschriebenen Verfahren Iasst sich die
Bildung von Feinanteil wahrend des Transports der Kristalle nicht verhindern.

Aus der EP 0 968 167 ist bekannt, Losungen von Dicarbonsauren unter Zugabe von
mindestens einem anionischen Polyelektrolyten mit einer Molmasse von wenigstens
2000 g/mol als Kristallisationshilfsmittel einer Kristallisation zu unterziehen. Die dabei
erhaltenen Dicarbonsaure-Kristalle sind bei gréfteren mittleren Durchmessern deutlich
kompakter.

Auch bei dem in der EP 0968 167 beschriebenen Verfahren ist der Zusatz von
Additiven in Form eines anionischen Polyelektrolyten als nachteilig anzusehen, da die
Additive an den Grenzflachen der Dicarbonsdure-Kristalle adsorbiert werden und damit
unabwendbar in den Dicarbonsaure-Kristallen als Verunreinigung auftreten. Auch mit
dem in der EP 0968 167 beschriebenen Verfahren lasst sich die Bildung von
Feinanteil wahrend des Transports der Kristalle nicht verhindern.

Keine der drei Schriften DE 1 618 796, US 5296 639 und EP 0 968 167 beschreibt
Verfahren, um die Bildung des unerwinschten Feinanteils zu verhindern oder
zumindest zu verringern. Daher bildet sich auch bei den gemal} diesen Verfahren
hergestellten Dicarbonsdure-Kristallen haufig Feinanteil beim Transport in die
Lagervorrichtung, was, wie oben beschrieben, einerseits zu einem Verlust der
Rieselfahigkeit und andererseits zur Staubbildung und damit einhergehend
Produktverlust flihren kann. Dariiber hinaus wird vermutet, dass die Bildung des
Feinanteils filr das Verbacken der Dicarbonsaure-Kristalle bei der Lagerung
mitverantwortlich ist bzw. dieses begtinstigt.
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Die EP2551 256 beschreibt ein Verfahren zur Herstellung von
Bernsteinsaurekristallen. Durch den Einsatz eines speziellen Kristallisators werden
dabei enge PartikelgroRenverteilungen erzielt. Die erhaltenen Bernsteinsaurekristalle
weisen allerdings trotzdem einen relativ hohen Feinanteil auf.

Der vorliegenden Erfindung liegt somit die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren
bereitzustellen, das die vorstehend beschriebenen Nachteile des Standes der Technik
nicht oder in vermindertem Malie aufweist. Es soll zudem mdglichst einfach und
kostengiinstig durchfilhrbar sein. Die erfindungsgemafd hergestellten Dicarbonsaure-
Kristalle sollen auch nach langerer Lagerung nicht verbacken und ihre Rieselfahigkeit
behalten.

Gel6st wird diese Aufgabe durch ein Verfahren zur Herstellung von rieselfahigen und
lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristallen (DK), umfassend die Schritte

a) Kiristallisation einer Dicarbonsdure aus einer Losung (L), die ein
Lésungsmittel (LM) und geldste Dicarbonsaure enthalt, in einem Kiristallisator (I)
unter Erhalt einer Suspension (S), enthaltend suspendierte Dicarbonsaure-
Kristalle (sDK) und eine Mutterlauge (M), die das Lésungsmittel (LM) und geldste
Dicarbonsaure enthalt,

b)  Uberfiihren der Suspension (S) aus Verfahrensschritta) durch eine
Kreiselpumpe in eine Trocknungsvorrichtung (I1; 111),

c) Abtrennen der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) von  der
Mutterlauge (M) in der Trocknungsvorrichtung (ll; 1ll) unter Erhalt getrockneter
Dicarbonsaure-Kristalle (tDK),

d)  Uberfithren der getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) aus
Verfahrensschritt ¢) durch ein Dichtstromfordersystem in eine
Lagervorrichtung (IV) unter Erhalt der rieselfahigen und lagerstabilen
Dicarbonsaure-Kristalle (DK).

Es wurde Uberraschend festgestellt, dass sich die mittlere KristallgroRe der mit dem
erfindungsgemalen Verfahren hergestellten rieselfahigen und lagerstabilen
Dicarbonsaure-Kristalle (DK) nur geringfigig von der mittleren KristallgroRe der
suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK), die in der in Verfahrensschritt a)
erhaltenen Suspension (S) enthalten sind, unterscheidet. Unter ,geringfiigig“ wird
vorliegend verstanden, dass die mittlere Kristallgréfie der rieselfahigen und
lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristalle (DK) um hdéchstens 40 %, bevorzugt um
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héchstens 25 % und insbesondere bevorzugt um hochstens 15 % kleiner ist als die
mittlere KristallgréRe der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK).

Dass sich die mittlere Kristallgroe der erfindungsgemafd hergestellten rieselfahigen
und lagerstabilen Dicarbonsadure-Kristalle (DK) nur geringfliigig von der mittleren
Kristallgréfie der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) unterscheidet, zeigt
dass mit dem erfindungsgemalien Verfahren die mechanische Belastung und damit
einhergehend der Abrieb geringer ist als mit im Stand der Technik beschriebenen
Verfahren. Somit bildet sich in dem erfindungsgemafen Verfahren auch weniger
Feinanteil (F) als in den Verfahren wie sie im Stand der Technik beschrieben sind.

Unter ,Feinanteil (F)* werden im Rahmen der vorliegenden Erfindung Dicarbonsaure-
Kristalle mit einer Kristallgrofie von < 100 ym verstanden.

Die mechanische Belastung, die auf die Dicarbonsaure-Kristalle wirkt, kann durch das
erfindungsgemalle Verfahren (berraschenderweise deutlich reduziert werden
gegeniber den Verfahren wie sie im Stand der Technik beschrieben sind, wodurch im
erfindungsgemalfien Verfahren deutlich weniger Feinanteil (F) erhalten wird.

Mit der erfindungsgemal eingesetzten Kreiselpumpe wird die Prallbeanspruchung, die
auf die suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) wirkt, Uiberraschenderweise so
deutlich reduziert, dass der Abrieb und damit auch die Bildung von Feinanteil (F)
deutlich verringert wird.

Durch das erfindungsgemald verwendete Dichtstromférdersystem reduzieren sich
Uberraschenderweise auflerdem die Scher- und Reibungskrafte, die auf die
getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) wahrend der Férderung wirken, so stark,
dass die Bildung von Feinanteil (F) ebenfalls deutlich reduziert wird.

Da sich im erfindungsgemalien Verfahren weniger Feinanteil (F) bildet, bleibt
aulRerdem die Form der in Verfahrensschritta) erhaltenen suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) im erfindungsgemaften Verfahren im Wesentlichen
erhalten.

Da die erfindungsgemaf} hergestellten rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-
Kristalle (DK) deutlich weniger Feinanteil (F) enthalten, besitzen die rieselfahigen und
lagerstabilen Dicarbonsadure-Kristalle (DK) eine gute Rieselfahigkeit und neigen nicht
zum Verbacken. Zudem besitzen die erfindungsgemaf hergestellten rieselfahigen und
lagerstabilen  Dicarbonsadure-Kristalle (DK) eine gute Lagerstabilitdt.  Unter
,Lagerstabilitat® wird vorliegend verstanden, dass die positiven Eigenschaften der
rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristalle (DK), insbesondere deren
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Rieselfahigkeit, auch bei langerer Lagerung, beispielsweise Uber einen Zeitraum im
Bereich von 1 Tag bis 4 Wochen, erhalten bleiben.

Die rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristalle (DK) verbacken also auch
bei langerer Lagerung nicht oder in einem geringeren Ausmalf} als Dicarbonsaure-
Kristalle, die mit im Stand der Technik beschriebenen Verfahren hergestellt werden.
Eine mechanische Auflockerung der rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-
Kristalle (DK) nach langerer Lagerung ist also nicht nétig, was das erfindungsgemalie
Verfahren weniger zeitintensiv und daher kostenglinstiger macht als die im Stand der
Technik beschriebenen Verfahren.

Nachfolgend werden die einzelnen Verfahrensschritte des erfindungsgemalien
Verfahrens naher erlautert.

Verfahrenschritt a)

In Verfahrensschritta) wird eine Dicarbonsdure aus einer Ldsung (L), die ein
Lésungsmittel (LM) und geldste Dicarbonsdure enthalt, in einem Kristallisator (1)
kristallisiert unter Erhalt einer Suspension (S), enthaltend suspendierte Dicarbonsaure-
Kristalle (sDK) und eine Mutterlauge (M), die das Losungsmittel (LM) und gelGste
Dicarbonsaure enthalt.

Unter ,eine Dicarbonsaure® wird erfindungsgemafy sowohl genau eine Dicarbonsaure
als auch Mischungen aus zwei oder mehr Dicarbonsauren verstanden. Bevorzugt ist
genau eine Dicarbonsaure.

Unter ,ein LoOsungsmittel (LM)* wird erfindungsgemal® sowohl genau ein
Lésungsmittel (LM) als auch Mischungen aus zwei oder mehreren Lésungsmitteln (LM)
verstanden.

Die Loésung (L) kann nach allen dem Fachmann bekannten Methoden bereitgestellt
werden. Ublicherweise wird zunéchst die Dicarbonsdure nach einem dem Fachmann
bekannten Verfahren hergestellt. Im Allgemeinen wird die Dicarbonsaure im Anschluss
an ihre Herstellung einer Rohkristallisation unterzogen. Verfahren zur Rohkristallisation
von Dicarbonsauren sind dem Fachmann als solche bekannt.

In einer besonders bevorzugten Ausflihrungsform wird die Dicarbonsdure im Anschluss
an die Rohkristallisation zunachst einer Reinkristallisation unterzogen und dann
Verfahrensschritt a) durchgefiihrt. Verfahren zur Reinkristallisation sind dem Fachmann
bekannt. Verfahrensschritt a) wird daher auch als Reinstkristallisation bezeichnet.
Ublicherweise ist Verfahrensschritt a) die letzte Kristallisation der Dicarbonsaure, bevor
die Dicarbonsaure in die Lagervorrichtung (V) Gberfihrt wird.
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In einer Ausflihrungsform werden die nach der Rohkristallisation oder gegebenenfalls
nach der Reinkristallisation erhaltenen Dicarbonsdure-Kristalle zur Herstellung der
Losung (L) in dem Losungsmittel (LM) vollstandig geldst. Die Losung (L) enthalt dann
keine suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK). In einer weiteren Ausfihrungsform
werden die nach der Rohkristallisation oder gegebenenfalls nach der Reinkristallisation
erhaltenen Dicarbonsaure-Kristalle zur Herstellung der Losung (L) unvollstandig in dem
Lésungsmittel (LM) geldst. Die Ldosung (L) enthalt dann Dicarbonsaure-Kristalle. Bei
den Dicarbonsdure-Kristallen kann es sich beispielsweise um die suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK), Feinanteil (F) oder um Impfkristalle handeln.

Daruber hinaus ist es moglich, zumindest Teile der Losung (L) bereit zu stellen, indem
ein Teil der in Verfahrensschritt a) erhaltenen Suspension (S) direkt oder indirekt in den
Kristallisator (I) rickgeflihrt wird. Es ist aulerdem mdglich, dass die Ldsung (L)
bereitgestellt wird indem die Mutterlauge (M), die in den nach Verfahrensschritt a)
folgenden Verfahrensschritten erhalten wird, direkt oder indirekt in Verfahrensschritt a)
rickgefuhrt wird. In diesen Ausfihrungsformen kann die Ld&sung (L) ebenfalls
suspendierte Dicarbonsadure-Kristalle (sDK) enthalten.

Die Bezeichnung ,Kristalle* umfasst im Rahmen der vorliegenden Erfindung séamtliche
kristallinen Formen. ,Kristalle® umfasst also nicht nur Einkristalle, sondern auch
beispielsweise Kristallagglomerate, Kristallite und Kristallpulver.

Die LoOsung (L) kann suspendierte Dicarbonsdure-Kristalle (sDK) enthalten. Die
Losung (L) enthalt dann einen geringeren Anteil an suspendierten Dicarbonsaure-
Kristallen (sDK) als die Suspension (S).

In einer erfindungsgemalen Ausfiihrungsform enthdlt die Loésung (L) in
Verfahrensschritt a) im Bereich von 20 bis 60 Gew.-% geldster Dicarbonsaure,
bevorzugt im Bereich von 30 bis 50 Gew.-% geldster Dicarbonsaure und insbesondere
bevorzugt im Bereich von 35 bis 45 Gew. % gel6ster Dicarbonsaure, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Losung (L).

Die in der LOsung (L) enthaltene geldste Dicarbonsaure kann alle dem Fachmann
bekannten Dicarbonsauren enthalten. Bevorzugt enthalt sie eine Dicarbonsdure der
allgemeinen Formel (l)

0
c—R—c?

HO OH
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R’ ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus einer Bindung, einem
unsubstituierten oder zumindest monosubstituierten C4-Cq2-Alkandiyl und einem
unsubstituierten oder zumindest monosubstituierten Cs-Cis-Arylen, bevorzugt
ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus einer Bindung, einem
unsubstituierten oder zumindest monosubstituierten C4-Cg-Alkandiyl und einem
unsubstituierten oder zumindest monosubstituierten Cg-Cq-Arylen, wobei

die Substituenten beispielsweise ausgewahlt sind aus F, Cl, Br, OH, (=O) und
C-Cs-Alkyl.

Ein C4-Cq2-Alkandiyl ist ein Kohlenwasserstoff mit zwei freien Valenzen und von 1 bis
12 Kohlenstoffatomen. Anders ausgedrtickt ist ein C4-C4,-Alkandiyl ein Bi-Radikal mit 1
bis 12 Kohlenstoffatomen. Die Bezeichnung ,C4-Ci,-Alkandiyl® umfasst sowohl lineare
als auch zyklische sowie gesattigte und ungesattigte Alkandiyle mit 1 bis
12 Kohlenstoffatomen. Entsprechende Ausfiihrungen gelten fir ein C4-Cs-Alkandiyl.

Ce-Cq4-Arylen bezeichnet einen aromatischen Kohlenwasserstoff mit zwei freien
Valenzen und von 6 bis 14 Kohlenstoffatomen. Anders ausgedriickt bezeichnet ,Ce-
Ci4-Arylen® ein aromatisches Bi-Radikal mit 6 bis 14 Kohlenstoffatomen.
Entsprechende Ausfithrungen gelten flir das Cg-C4-Arylen.

Besonders bevorzugt ist die Dicarbonsaure, ausgewahlt aus der Gruppe bestehend
aus Terephthalsdure, Isophthalsdure, Oxalsaure, Malonsaure, Bernsteinsdure,
Glutarsaure, Adipinsaure, Pimelinsaure, Korksaure, Sebacinsaure,
Decandicarbonsdure und Dodecandicarbonsaure. Besonders bevorzugt ist die
Dicarbonsaure, ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Terephthalsaure,
Adipinsdure und Bernsteinsaure und insbesondere bevorzugt als Dicarbonsaure ist
Adipinsaure.

Als Lésungsmittel (LM) eignen sich prinzipiell alle dem Fachmann bekannten
Losungsmittel (LM). Bevorzugt enthalt das Lésungsmittel (LM) mindestens ein
Losungsmittel ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Methanol, Ethanol und
Wasser.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auch ein Verfahren, bei dem das
Losungsmittel (LM) in Verfahrensschritt a) mindestens ein Losungsmittel ausgewahlt
aus der Gruppe bestehend aus Methanol, Ethanol und Wasser enthalt.

Vorzugsweise enthdlt das Ldsungsmittel (LM) mindestens 60 Gew.-% Wasser,
bevorzugt mindestens 80 Gew.-% Wasser und insbesondere bevorzugt mindestens
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95 Gew.-% Wasser, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Lésungsmittels (LM).
Am meisten bevorzugt besteht das Losungsmittel (LM) aus Wasser.

Die Kristallisation der Dicarbonsaure aus der Ldésung (L) wird erfindungsgemafd in
einem Kiristallisator () durchgefiihrt. Als Kristallisator (I) eignen sich prinzipiell alle dem
Fachmann bekannten Kristallisatoren.

Bevorzugt wird als Kristallisator (I) ein gerlhrter Behalter eingesetzt, der einen
vertikalen, zylindrischen Tank mit Seitenwdnden und einem Boden, Mittel zum
Zufiihren der Lésung (L) und Abflihren der Suspension (S), ein im zylindrischen Tank
coaxial angeordnetes Leitrohr und einen coaxial am Tankboden angeordneten
Blattrihrer mit sich drehender coaxialer Welle und Ruihrblattern aufweist, der die
Lésung (L) in radialer Richtung férdert, sodass sich eine Strdmung der Lésung (L) in
Art eines Schlaufenreaktors einstellt, wobei die Umfangsgeschwindigkeit des
Blattrihrers 0,5 bis 6 m/s betragt und der Leistungseintrag in die Lésung (L) durch den
Blattriihrer 0,01 bis 5 kW/m® betragt.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auch ein Verfahren, bei dem als
Kristallisator (I) in Verfahrensschritt a) ein geriihrter Behalter eingesetzt wird, der einen
vertikalen, zylindrischen Tank mit Seitenwdnden und einem Boden, Mittel zum
Zufiihren der Lésung (L) und Abflihren der Suspension (S), ein im zylindrischen Tank
coaxial angeordnetes Leitrohr und einen coaxial am Tankboden angeordneten
Blattrihrer mit sich drehender coaxialer Welle und Ruihrblattern aufweist, der die
Lésung (L) in radialer Richtung férdert, so dass sich eine Strémung der Lésung (L) in
Art eines Schlaufenreaktors einstellt, wobei die Umfangsgeschwindigkeit des
Blattriihrers 0,5 bis 6 m/s betragt, und der Leistungseintrag in die Lésung (L) durch den
Blattriihrer 0,01 bis 5 kW/m® betragt.

Der zylindrische Tank umfasst Ublicherweise einen Deckel. Der zylindrische Tank weist
einen Innendurchmesser (D) und eine Innenhdhe (H) auf. Die Innenhdhe (H) wird von
der tiefsten Stelle am Boden des zylindrischen Tanks bis zu der hdchsten Stelle am
Deckel des zylindrischen Tanks gemessen.

Das Verhaltnis der Innenhdhe (H) zum Innendurchmesser (D) des zylindrischen Tanks,
H/D, liegt bevorzugt im Bereich von 1 bis 6, besonders bevorzugt im Bereich von 2
bis 4.

Das Leitrohr wird im zylindrischen Tank so angeordnet, dass sowohl zwischen dem
Deckel des zylindrischen Tanks und dem Leitrohr als auch zwischen dem Boden des
zylindrischen Tanks und dem Leitrohr ein freier Raum erhalten bleibt.
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Zwischen den Seitenwanden des zylindrischen Tanks und der Aulienwand des im
zylindrischen Tank coaxial angeordneten Leitrohrs bildet sich ein Ringraum. Die
Losung (L) kann im Kristallisator (I) sowohl durch diesen Ringraum als auch durch das
Leitrohr stromen. Erfindungsgemaf stromt sie in Art eines Schlaufenreaktors in dem
Kristallisator (). Dies bedeutet, dass die Losung (L) sowohl durch das Leitrohr als auch
durch den Ringraum axial stromt. Zwischen dem Boden des zylindrischen Tanks und
dem Leitrohr, sowie zwischen dem Deckel des zylindrischen Tanks und dem Leitrohr
stromt die Losung (L) radial. Ublicherweise befindet sich zwischen der radial oberhalb
des Leitrohrs strémenden Ldésung (L) und dem Deckel des zylindrischen Tanks ein
freies Gasvolumen. Dann stromt die Losung (L) zwischen dem Leitrohr und dem freien
Gasvolumen. Im Folgenden umfasst die Bezeichnung ,zwischen dem Deckel des
zylindrischen Tanks und dem Leitrohr® daher auch die Ausfiihrungsform, in der sich
oberhalb der strémenden Losung noch ein freies Gasvolumen befindet. Die
Stromungsrichtungen durch das Leitronr und den Ringraum sind einander
entgegengesetzt, ebenso sind die Stromungsrichtungen zwischen dem Boden des
zylindrischen Tanks und dem Leitrohr, sowie zwischen dem Deckel des zylindrischen
Tanks und dem Leitrohr einander entgegengesetzt. Axial bedeutet vorliegend eine
Stromung entlang des Leitrohrs, radial bedeutet eine Strémung senkrecht zum Leitrohr.
Bezogen auf die Querschnittsansicht des zylindrischen Tanks in Form eines vertikalen
Schnitts durch den Tank, ergibt sich so eine schlaufenférmige Stromung der
Lésung (L). Die Losung (L) strémt somit in Art eines Schlaufenreaktors.

Das Leitrohr weist einen Durchmesser (D, ) auf. Das Verhaltnis des Durchmessers (D,)
des Leitrohrs zum Innendurchmesser (D) des zylindrischen Tanks, D./D, liegt
bevorzugt im Bereich von 0,2 bis 0,8, besonders bevorzugt im Bereich von 0,3 bis 0,7.

Das Leitrohr kann auf3erdem Strombrecher umfassen. Strombrecher als solche sind
dem Fachmann bekannt. Erfindungsgemafy kdnnen alle dem Fachmann bekannten
Strombrecher eingesetzt werden.

Der am Tankboden angeordnete Blattrihrer kann zwischen dem Boden des
zylindrischen Tanks und dem Leitrohr angeordnet sein. Ebenso ist es mdglich, dass er
innerhalb des Leitrohrs am Boden des zylindrischen Tanks angeordnet ist. Bevorzugt
ist der Blattrihrer zwischen dem Boden des zylindrischen Tanks und dem Leitrohr
angeordnet.

Durch die Anordnung des Blattriihrers am Tankboden ergibt sich die oben
beschriebene radiale Strémung der Lésung (L) zwischen dem Boden des zylindrischen
Tanks und dem Leitrohr.

Als Blattriihrer eignen sich prinzipiell alle dem Fachmann bekannten Blattriihrer, mit
sich drehender coaxialer Welle und Rduhrerblattern. Geeignete Blattrihrer sind
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beispielsweise in der EP 1208 905, sowie der WO 2004/058377 beschrieben.
Bevorzugt ist der Blattriiher ausgewahlt aus Radialriihrern, Schragblattrihremn,
Turbinenriihrern, Propellerriihrern, Ankerriihrern, Wendelriihrern und
schneckenformigen Rihrern.

Der Leistungseintrag des Blattrihrers in die Losung (L) liegt erfindungsgemafd im
Bereich von 0,01 bis 5kW/m?®, bevorzugt im Bereich von 0,05 bis 2 kW/m*® und
insbesondere bevorzugt im Bereich von 0,1 bis 0,5 kW/m®. Der Leistungseintrag ist
definiert als das Verhaltnis zwischen der Leistung (P) des Blattriihrers und dem
Fullvolumen (V) des Behalters. Unter ,Flllvolumen (V)* wird das Volumen der
Ldsung (L) und der Suspension (S) im Behalter verstanden.

Unter der Umfangsgeschwindigkeit des Blattrihrers wird die Geschwindigkeit des
aulReren Randes des Blattrihrers verstanden. Die Umfangsgeschwindigkeit liegt
erfindungsgemal’ im Bereich von 0,5 bis 6 m/s, bevorzugt im Bereich von 1 bis 5 m/s
insbesondere bevorzugt im Bereich von 1,2 bis 4 m/s und am meisten bevorzugt im
Bereich von 1,5 bis 3,5 m/s.

Die Kiristallisation der Dicarbonsdure aus der LOsung (L) im Kristallisator (I) erfolgt
ublicherweise aus einer Ubersattigten Losung (L). Unter einer Ubersattigten Losung (L)
wird die LOsung (L) verstanden, bei der die Konzentration der in der Ldsung (L)
enthaltenen geldsten Dicarbonsaure grofier ist als die Loslichkeit der Dicarbonséaure in
dem in der Losung (L) enthaltenen Losungsmittel (LM).

Die Loslichkeit der Dicarbonsaure in dem in der Losung (L) enthaltenen
Losungsmittel (LM) ist abhangig von der Temperatur der Losung (L). Sie sinkt mit
sinkender Temperatur. Daher kann die Losung (L) im Kristallisator (I) Ubersattigt
werden, indem die Losung (L) abgekunhlt wird.

Daruber hinaus ist es moglich, einen Teil des Losungsmittels (LM) aus der Ldsung (L)
zu verdampfen oder zu verdunsten, beispielsweise durch eine Erhdhung der
Temperatur und/oder durch das Anlegen eines Unterdrucks. Dadurch erhdht sich die
Konzentration der Dicarbonsaure in der Lésung (L) und kann so die Ldéslichkeit der
Dicarbonsadure in dem in der Losung (L) enthaltenen Losungsmittel (LM) Uberschreiten,
wodurch die Lésung (L) Ubersattigt wird.

In einer bevorzugten Ausflihrungsform wird die Lésung (L) im Kristallisator (1) durch
Verdampfungskiihlung Ubersattigt. Die Verdampfungskiihlung ist dem Fachmann als
solche bekannt, sie kann als Kombination aus den beiden zuvor beschriebenen
Ausfiihrugsformen zum Ubersattigen der Losung (L) angesehen werden. Durch das
Anlegen eines Unterdrucks verdampft das in der Lésung (L) enthaltene
Losungsmittel (LM), gleichzeitig kiihlt die Losung (L) ab und tbersattigt.
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In einer bevorzugten Ausfihrungsform wird die LdOsung (L) im Kristallisator (1)
abgekihlt. Dazu wird die Losung (L) dem Kristallisator (I) mit einer Temperatur im
Bereich von 50 bis < 100 °C, bevorzugt im Bereich von 60 bis 90 °C und insbesondere
im Bereich von 75 bis 85 °C zugefihrt.

Im Kiristallisator (I) wird die Ldsung (L) dann abgekihlt. Dadurch kristallisiert die
Dicarbonsaure aus der Ldsung (L) unter Erhalt der Suspension (S). Die Temperatur
der Suspension (S) liegt beim Abfiihren aus dem Kiristallisator (I) unterhalb der
Temperatur, mit der die Losung (L) in den Kristallisator (1) zugefihrt wurde. Bevorzugt
liegt die Temperatur der Suspension (S) beim Abflihren aus dem Kristallisator (1) im
Bereich von 30 bis 70 °C, besonders bevorzugt im Bereich von 45 bis 65 °C und
insbesondere bevorzugt im Bereich von 55 bis 60 °C.

Die Kristallisation der Dicarbonsaure in dem Kristallisator (1) kann kontinuierlich oder
diskontinuierlich erfolgen. Bevorzugt erfolgt sie Kkontinuierlich. Im Falle einer
kontinuierlichen Kristallisation wird die Losung (L) dem Kiristallisator (1) kontinuierlich
zugefuhrt, wahrend gleichzeitig die bei der Kristallisation erhaltene Suspension (S)
kontinuierlich aus dem Kristallisator (1) abgefihrt wird.

Die LoOsung (L) wandelt sich im Kristallisator (I) in die Suspension (S) um. Die
Ausfihrungen und Bevorzugungen im Hinblick auf die Losung (L) beziehen sich
erfindungsgemal auf die Lésung (L) vor der Kristallisation, das heif3t beim Eintritt der
Lésung (L) in den Kristallisator (I). Die Ausflihrungen und Bevorzugungen im Hinblick
auf die Suspension (S) beziehen sich erfindungsgemald auf die Suspension (S) beim
Austritt aus dem Kristallisator (1).

Die Menge an Losung (L), die dem Kristallisator (1) zugefuhrt wird, und die Menge an
Suspension (S), die aus dem Kristallisator (I) abgefuhrt wird, wird bevorzugt so
eingestellt, dass die Verweilzeit der Dicarbonsaure im Kristallisator (I) im Bereich von
0,1 bis 8 Stunden liegt, besonders bevorzugt im Bereich von 0,1 bis 4 Stunden und
insbesondere bevorzugt im Bereich von 0,1 bis 3 Stunden.

Unter der Verweilzeit der Dicarbonsaure, wird die Zeit verstanden, zwischen dem
Eintritt der Losung (L), die die geldste Dicarbonsaure enthalt, in den Kiristallisator (1)
und dem Austritt der Suspension (S), die die suspendierten Dicarbonsaure-
Kristalle (sDK) enthalt, aus dem Kristallisator (I). Die Verweilzeit beschreibt also die
Zeit, die die Dicarbonsaure im Kristallisator (1) verbleibt, unabhangig von der Form der
Dicarbonsdure, also unabhangig davon, ob sie beispielsweise gelést oder als
Dicarbonsaure-Kristalle im Kristallisator (I) vorliegt.
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Bei der Kristallisation der Dicarbonsdure aus der Losung (L) in dem Kristallisator (1)
wird die Suspension (S) erhalten. Die Suspension (S) enthalt erfindungsgemaft die
suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) und die Mutterlauge (M), die das
Losungsmittel (LM) und geldste Dicarbonsaure enthalt.

Es versteht sich von selbst, dass die Mutterlauge (M) dasselbe Losungsmittel (LM) und
dieselbe geldste Dicarbonsaure enthalt wie die Ldsung (L). Die suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) enthalten aufterdem dieselbe Dicarbonsaure wie die in
der Lésung (L) enthaltene geldste Dicarbonsaure. Bezliglich der in den suspendierten
Dicarbonsaure-Kristallen (sDK) enthaltenen Dicarbonsaure gelten daher die zuvor
beschriebenen Ausflihrungen und Bevorzugungen entsprechend.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auch ein Verfahren bei dem die
suspendierten  Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) in  Verfahrensschritt a) eine
Dicarbonsaure der allgemeinen Formel (1) enthalten

6] O
HO/ \OH
worin
R’ ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus einer Bindung, einem

unsubstituierten oder zumindest monosubstituierten C4-Cq2-Alkandiyl und einem
unsubstituierten oder zumindest monosubstituierten Cg-C14-Arylen, wobei

die Substituenten ausgewabhlt sind aus F, Cl, Br, OH, (=O) und C4-Cs-Alkyl.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auRerdem ein Verfahren bei dem die
suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) in Verfahrensschritt a) eine
Dicarbonsadure ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Terephthalsaure,
Isophthalsaure, Oxalsdure, Malonsaure, Bernsteinsaure, Glutarsdure, Adipinsaure,
Pimelinsaure, Korksaure, Sebacinsaure, Decandicarbonsaure und
Dodecandicarbonsaure enthalten.

Die mittlere Kristallgrofie der suspendierten Dicarbonsadure-Kristalle (sDK) in der
Suspension (S) liegt bevorzugt im Bereich von 100 bis 1500 ym, besonders bevorzugt
im Bereich von 200 bis 1200 ym, und insbesondere bevorzugt im Bereich von 300 bis
1150 ym, bestimmt mittels Laserbeugung.
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Bei der Kristallisation in Verfahrensschritt a) kdnnen geringe Mengen Feinanteil (F)
entstehen. In einer Ausflihrungsform enthadlt die Suspension (S) neben den
suspendierten Dicarbonsdure-Kristallen (sDK) somit auch Feinanteil (F).

In dieser Ausflihrungsform enthalt die Suspension (S) Feinanteil (F) in Mengen im
Bereich von 0,1 bis 15 Gew.—% bevorzugt im Bereich von 1 bis 10 Gew.—% und
insbesondere bevorzugt im Bereich von 2 bis 8 Gew.—%, bezogen auf das
Gesamtgewicht an suspendierten Dicarbonsaure-Kristallen (sDK) und Feinanteil (F),
bestimmt durch Laserbeugung.

Laserbeugung zur Bestimmung der Menge an Feinanteil und zur Bestimmung der
mittleren Kristallgrof3e ist dem Fachmann als solche bekannt. Die Laserbeugung kann
beispielsweise an einer Suspension durchgefihrt werden, wobei als
Suspensionsmedium beispielsweise die Mutterlauge (M) dient. Ebenso ist es mdglich,
die Laserbeugung aus Substanz, also ohne Suspensionsmedium durchzufiihren.

Die Suspension (S) enthalt in einer erfindungsgemafen Ausfiihrungsform im Bereich
von 15 bis 45 Gew.—% der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK), bevorzugt im
Bereich von 20 bis 40 Gew.—% der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) und
insbesondere bevorzugt im Bereich von 25 bis 35 Gew.—% der suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK), bezogen auf das Gesamtgewicht der Suspension (S).
Die Suspension (S) enthalt einen grofleren Anteil an suspendierten Dicarbonsaure-
Kristallen (sDK) als die Losung (L).

In einer erfindungsgemafen Ausflihrungsform enthélt die Suspension (S) im Bereich
von 55 bis 85 Gew.—-% der Mutterlauge (M), bevorzugt im Bereich von 60 bis
80 Gew.-% der Mutterlauge (M) und insbesondere bevorzugt im Bereich von 65 bis
75 Gew.-% der Mutterlauge (M), bezogen auf das Gesamtgewicht der Suspension (S).

Die Summe der Gew.—% der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) und der
Mutterlauge (M), die in der Suspension (S) enthalten sind, ergeben 100 %.

Die Mutterlauge (M) enthalt Ublicherweise eine niedrigere Konzentration an geldster
Dicarbonsaure als die Losung (L).

Im Allgemeinen enthélt die Mutterlauge (M) im Bereich von 2 bis 20 Gew.—% geldste
Dicarbonsaure, bevorzugt im Bereich von 5 bis 15 Gew.—% und insbesondere
bevorzugt im Bereich von 8 bis 12 Gew.—%, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht
der Mutterlauge (M).
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Verfahrensschritt b)

In Verfahrensschritt b) wird die Suspension (S) aus Verfahrensschritt a) durch eine
Kreiselpumpe in die Trocknungsvorrichtung (lI1;111) Gberfihrt.

,Eine Kreiselpumpe® bedeutet erfindungsgemal} sowohl genau eine Kreiselpumpe als
auch zwei oder mehr Kreiselpumpen. Die Kreiselpumpen kénnen sowohl seriell als
auch parallel geschaltet sein. Bevorzugt sind die Kreiselpumpen parallel geschaltet.

Kreiselpumpen sind dem Fachmann als solche bekannt. Kreiselpumpen umfassen
beispielsweise Radialpumpen, Diagonalpumpen, Seitenkanalpumpen,
Peripheralradpumpen, Kanalradpumpen, Freistrompumpen und Axialpumpen.

Erfindungsgemald bevorzugt als Kreiselpumpen sind Freistrompumpen.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auch ein Verfahren, bei dem die
Kreiselpumpe in Verfahrensschritt b) eine Freistrompumpe ist.

Eine Freistrompumpe umfasst eine Eingangsoffnung, eine Ausgangsoéffnung, eine
Laufradkammer, in welcher ein Laufrad angeordnet ist, und eine sich vor der
Laufradkammer erstreckende Wirbelkammer. Das Laufrad umfasst einen
Laufradboden, einen Nabenkdrper, eine Tellerflaiche und Schaufeln. Die sich vor der
Laufradkammer erstreckende Wirbelkammer wird durch die Schaufeln nicht
durchstrichen. Ublicherweise ist die Eingangséffnung axial an der Stirnseite des
Laufrades angeordnet. Die Ausgangsoffnung kann ebenfalls axial an der Stirnseite des
Laufrades angeordnet sein. Dariber hinaus ist es mdglich, dass die Ausgangsoffnung
radial am Laufrad angeordnet ist.

Geeignete Freistrompumpen sind beispielsweise in der EP 2 497 956 beschrieben, auf
die hiermit Bezug genommen wird.

Durch die erfindungsgemaly eingesetzte Kreiselpumpe wird der Anteil der
Suspension (S), der mit dem Laufrad der Kreiselpumpe in Kontakt kommt, reduziert,
gegeniber im Stand der Technik eingesetzten Pumpen. Der Anteil der Suspension (S)
der mit dem Laufrad der Kreiselpumpe in Kontakt kommt, liegt bevorzugt im Bereich
von 5 bis 50 %, besonders bevorzugt im Bereich von 8 bis 30 % und insbesondere
bevorzugt im Bereich von 10 bis 20 %, bezogen auf die Gesamtmenge der
Suspension (S).

Der Anteil der Suspension (S), der nicht mit dem Laufrad in Kontakt kommt, wird in
Rotation versetzt und so zur Ausgangsoffnung geflihrt. Eine derartige Rotation
bedeutet, dass die Suspension (S) einer Scher- und Reibungsbeanspruchung
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ausgesetzt wird. Es wurde allerdings Uberraschend gefunden, dass die Scher- und
Reibungsbeanspruchung die auf die suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) in
der erfindungsgemalfien Kreiselpumpe wirkt, deutlich geringer ist, als die mechanische
Belastung, insbesondere die Prallbeanspruchung, die auf die suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) wirkt, wenn Pumpen wie sie im Stand der Technik
eingesetzt werden, verwendet werden. Daher wird durch den Einsatz der
erfindungsgemalien Kreiselpumpen (berraschenderweise weniger Feinanteil (F)
gebildet als mit im Stand der Technik beschriebenen Verfahren.

Die erfindungsgemaly in Verfahrensschritt b) eingesetzte Kreiselpumpe Uberfihrt die
Suspension (S) im Allgemeinen mit einem Foérderstrom im Bereich von 1 bis
150 Kubikmeter Suspension (S) pro Stunde in die Trocknungsvorrichtung (Il; 1),
bevorzugt im Bereich von 5 bis 100 Kubikmeter Suspension (S) pro Stunde und
insbesondere bevorzugt im Bereich von 10 bis 35 Kubikmeter Suspension (S) pro
Stunde.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auch ein Verfahren, bei dem die
Suspension (S) in Verfahrensschritt b) mit einem Foérderstrom im Bereich von 1 bis
150 Kubikmeter Suspension (S) pro Stunde durch die Kreiselpumpe in die
Trocknungsvorrichtung (II; 111) Gberfuhrt wird.

Die erfindungsgemal® eingesetzten Kreiselpumpen werden (blicherweise mit einer
Drehzahl im Bereich von 600 bis 4000 min™" betrieben, bevorzugt im Bereich von 1000
bis 3500 min™' und insbesondere bevorzugt im Bereich von 1500 bis 3100 min™.

Ublicherweise liegt die Férderhthe der Kreiselpumpe im Bereich von 10 bis 120 m,
bevorzugt im Bereich von 20 bis 100 m und insbesondere bevorzugt im Bereich von 30
bis 80 m.

Die mittlere KristallgrofRe der suspendierten Dicarbonsdure-Kristalle (sDK) bei Eintritt in
die Trocknungsvorrichtung (ll; 1ll) liegt bevorzugt im Bereich von 100 bis 1500 pm,
besonders bevorzugt im Bereich von 160 bis 1190 um und insbesondere bevorzugt im
Bereich von 240 bis 1140 ym, bestimmt durch Laserbeugung.

Es versteht sich von selbst, dass die mittlere Kristallgré3e der suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) bei Eintritt in die Trocknungsvorrichtung (ll; IIl) kleiner
oder gleich der mittleren Kristallgrofie der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK)
direkt nach der Kristallisation gemaf} Verfahrensschritt a) im Kristallisator (1) ist.

Bevorzugt ist die mittlere Kristallgrofie der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK)
bei Eintritt in die Trocknungsvorrichtung (II; [ll) um 0,1 bis 20 % kleiner als die mittlere
Kristallgréfde der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) direkt nach der
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Kristallisation im Kiristallisator (I), besonders bevorzugt um 0,5 bis 10 % und
insbesondere bevorzugt um 1 bis 5% kleiner als die mittlere KristallgrofRe der
suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) direkt nach der Kristallisation im
Kristallisator (I).

Wenn also beispielsweise die mittlere Kristallgrofie der suspendierten Dicarbonsaure-
Kristalle (sDK) aus Verfahrensschritt a) im Bereich von 200 bis 1200 ym liegt und die
mittlere Kristallgréie der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) bei Eintritt in die
Trocknungsvorrichtung (I1; 111) um 1 bis 5 % kleiner ist als die mittlere Kristallgrofie der
suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) aus Verfahrensschritt a), dann liegt die
mittlere Kristallgréfie der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) bei Eintritt in die
Trocknungsvorrichtung (l1; 111) im Bereich von 190 bis 1188 uym.

Der in der Suspension (S) bei Eintritt in die Trocknungsvorrichtung (ll; ) enthaltene
Feinanteil (F) liegt im Allgemeinen im Bereich von 1 bis 18 Gew.-%, bevorzugt im
Bereich von 3 bis 13 Gew.-% und insbesondere bevorzugt im Bereich von 4 bis
10 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht an suspendierten Dicarbonsaure-
Kristallen (sDK) und Feinanteil (F) bei Eintritt in die Trocknungsvorrichtung (ll; III),
bestimmt durch Laserbeugung.

Verfahrensschritt ¢)

In Verfahrensschritt ¢) werden die in der Suspension (S) enthaltenen suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) in der Trocknungsvorrichtung (Il; lll), in die die
Suspension (S) in Verfahrensschritt b) Gberfuhrt worden ist, von der Mutterlauge (M)
abgetrennt.

Die erfindungsgemaly eingesetzte Trocknungsvorrichtung (Il; Ill)  kann sowohl
diskontinuierlich als auch kontinuierlich betrieben werden. Bevorzugt wird die
Trocknungsvorrichtung (I1; 11l) kontinuierlich betrieben.

Geeignete Trocknungsvorrichtungen (ll; I1) sind dem Fachmann als solche bekannt.

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung umfasst die
Trocknungsvorrichtung (lI; 1ll) eine mechanische Trocknungsvorrichtung (Il) und eine
thermische Trocknungsvorrichtung (l1).

Umfasst die Trocknungsvorrichtung (Il; Ill) eine  mechanische  Trocknungs-
vorrichtung (II) und eine thermische Trocknungsvorrichtung (lll), so umfasst das
Abtrennen der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) von der Mutterlauge (M) in
der Trocknungsvorrichtung (ll; 1ll) in Verfahrensschritt ¢) beispielsweise die folgenden
Schritte:
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c¢1) mechanisches Abtrennen der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) von
der Mutterlauge (M) in der mechanischen Trocknungsvorrichtung (1), unter Erhalt
vorgetrockneter Dicarbonsaure-Kristalle (vDK), die Reste des Ldsungsmittels
(LM) enthalten, und

c2) thermisches Abtrennen zumindest eines Teils der Reste des Losungsmittels (LM)
von den vorgetrockneten Dicarbonsdure-Kristallen (vDK) in der thermischen
Trocknungsvorrichtung (l11) unter Erhalt der getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle
(tDK).

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auch ein Verfahren, bei dem die
Trocknungsvorrichtung (Il; 1ll) eine mechanische Trocknungsvorrichtung (ll) und eine
thermische Trocknungsvorrichtung (I11) umfasst, wobei

c¢1) in der mechanischen  Trocknungsvorrichtung (Il) die  suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) von der Mutterlauge (M) mechanisch abgetrennt
werden, unter Erhalt vorgetrockneter Dicarbonsaure-Kristalle (vDK), die Reste
des Losungsmittels (LM) enthalten, und

c2) in der thermischen Trocknungsvorrichtung (lll) zumindest ein Teil der Reste des
Lésungsmittels (LM) von den vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristallen (vDK)
aus Verfahrensschritt c1) thermisch abgetrennt wird unter Erhalt der
getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK).

Als mechanische Trocknungsvorrichtung (Il) kénnen prinzipiell alle dem Fachmann
bekannten mechanischen Trocknungsvorrichtungen eingesetzt werden. Dazu zahlen
beispielsweise Sedimentationsreaktoren, Filter und Zentrifugen. Als mechanische
Trocknungsvorrichtung (Il) bevorzugt sind Zentrifugen.

Geeignete Zentrifugen sind dem Fachmann als solche bekannt. Bevorzugt sind
schubférdernde Zentrifugen, Vollmantelzentrifugen und/oder Schneckenaustrags-
zentrifugen (Dekanter). Schubférdernde Zentrifugen sind insbesondere bevorzugt.

Wenn eine Zentrifuge als mechanische  Trocknungsvorrichtung (II) im
erfindungsgemalen Verfahren eingesetzt wird, so wird diese bevorzugt mit einer
Drehzahl im Bereich von 400 bis 1200 Umdrehungen pro Minute betrieben, besonders
bevorzugt im Bereich von 600 bis 1000 Umdrehungen pro Minute und insbesondere im
Bereich von 700 bis 800 Umdrehungen pro Minute.

Die Schubfrequenz der in einer Ausfihrungsform der vorliegenden Erfindung
eingesetzten schubfordernden Zentrifuge liegt im Allgemeinen im Bereich von 1 bis
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80 min™', bevorzugt im Bereich von 10 bis 60 min” und besonders bevorzugt im
Bereich von 20 bis 40 min™".

In einer erfindungsgemafien Ausfihrungsform der vorliegenden Erfindung enthalt die
gegebenenfalls eingesetzte Zentrifuge beim Anfahren zumindest einen Teil der
Suspension (S). Dadurch kann die mechanische Belastung, die auf die suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) wirkt, reduziert werden.

In Verfahrensschritt ¢1) werden in der mechanischen Trocknungsvorrichtung (Il) die
suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) mechanisch zumindest teilweise von der
ebenfalls in der Suspension (S) enthaltenen Mutterlauge (M) abgetrennt, unter Erhalt
vorgetrockneter Dicarbonsdure-Kristalle (vDK).

In einer Ausflihrungsform der vorliegenden Erfindung wird die mechanische
Abtrennung bei einer Temperatur im Bereich von 40 bis 70 °C durchgefihrt, bevorzugt
im Bereich von 50 bis 60 °C und insbesondere bevorzugt im Bereich von 55 bis 58 °C.

Die mittlere Kristallgrof3e der vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK) liegt im
Allgemeinen im Bereich von 100 bis 1500 ym, bevorzugt im Bereich von 150 bis
1170 um und insbesondere bevorzugt im Bereich von 225 bis 1120 ym, bestimmt
durch Laserbeugung.

Es versteht sich von selbst, dass die mittlere Kristallgrofde der vorgetrockneten
Dicarbonsaure-Kristalle (vDK), die in Verfahrensschritt ¢1) erhalten werden, kleiner
oder gleich der mittleren Kristallgrofde der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK)
in Verfahrensschritt a) ist.

Die mittlere Kristallgrole der vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK) ist
bevorzugt um 0,5 bis 25 % kleiner als die mittlere Kristallgrofie der suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) in Verfahrensschritt a), besonders bevorzugt um
héchstens 1 bis 15 % kleiner und insbesondere bevorzugt um 3 bis 10 % kleiner als die
mittlere  Kristallgréfde  der  suspendierten  Dicarbonsdure-Kristalle (sDK)  in
Verfahrensschritt a).

Der Feinanteil (F), den die vorgetrockneten Dicarbonsdure-Kristalle (vDK) enthalten,
liegt Ublicherweise im Bereich von 1,5 bis 19 Gew.—%, bevorzugt im Bereich von 3,5
bis 14 Gew.—% und insbesondere bevorzugt im Bereich von 4,5 bis 11 Gew.—%,
bezogen auf das Gesamtgewicht an getrockneten Dicarbonsaure-Kristallen (tDK) und
Feinanteil (F), bestimmt durch Lasebeugung.

Die  vorgetrockneten  Dicarbonsdure-Kristalle (vDK)  enthalten  Reste des
Losungsmittels (LM).
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Unter ,Reste des Lo6sungsmittels (LM)* werden erfindungsgemald hdchstens
50 Gew.-% des Losungsmittels (LM), bevorzugt hochstens 30 Gew.—% des
Lésungsmittels (LM) und insbesondere bevorzugt héchstens 22 Gew.—%  der
Losungsmittels (LM) verstanden, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der
vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK).

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung enthalten die
vorgetrockneten  Dicarbonsaure-Kristalle (vDK) von 2 bis 50 Gew.—% des
Lésungsmittels (LM), bevorzugt von 3 bis 30 Gew.—% des L&sungsmittels (LM) und
insbesondere bevorzugt von 4 bis 22 Gew.—% des Ldsungsmittels (LM), bezogen auf
das Gesamtgewicht der vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK).

Es versteht sich von selbst, dass die Reste des Ldsungsmittel (LM), die in den
vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristallen (vDK) enthalten sind, dasselbe
Lésungsmittel (LM) enthalten wie die Mutterlauge (M), die in der Suspension (S)
enthalten war.

Die vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK), die in Verfahrensschritt ¢c1)
erhalten werden, kénnen von der mechanischen Trocknungsvorrichtung (ll) in die
thermische Trocknungsvorrichtung (lIl) mit allen dem Fachmann bekannten Methoden
uberfihrt werden. Beispielsweise kdnnen die vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle
(vDK) mit einer Forderschnecke und/oder gravimetrisch in die thermische
Trocknungsvorrichtung (lll) Gberfihrt werden.

Bevorzugt werden die vorgetrockneten Dicarbonsdure-Kristalle (vDK) gravimetrisch in
die thermische Trocknungsvorrichtung (lll) Uberfiihrt. ,gravimetrisch® bedeutet
vorliegend, dass die vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK) in die thermische
Trocknungsvorrichtung (Ill) unter Ausnutzung der Schwerkraft abgeworfen werden.

Durch die gravimetrische Uberfiihrung der vorgetrockneten Dicarbonsiure-Kristalle
(vDK) in die thermische Trocknungsvorrichtung (lll) wird die mechanische Belastung
fur die vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK) reduziert. Dadurch wird der im
Verfahren der vorliegenden Erfindung gebildete Feinanteil (F) ebenfalls reduziert
gegenuber den Verfahren wie sie im Stand der Technik beschrieben sind.

In Verfahrensschritt ¢2) wird zumindest ein Teil der Reste des Losungsmittels (LM) von
den vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK)  in der  thermischen
Trocknungsvorrichtung (Ill) thermisch abgetrennt.

Unter ,zumindest ein Teil der Reste des Losungsmittels (LM)“ wird vorliegend
verstanden, dass mindestens 90 Gew.—-% der Reste des Ldsungsmittels (LM)
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abgetrennt werden, bevorzugt mindestens 95 Gew.—% und insbesondere bevorzugt
mindestens 99 Gew.—%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Reste des
Losungsmittels (LM).

Ublicherweise kdnnen in Verfahrensschritt ¢2) hdchstens 99,91 Gew.—% der Reste des
Lésungsmittels (LM) abgetrennt werden, bevorzugt héchstens 99,95 Gew.—% und
insbesondere hochstens 99,99 Gew.—%, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der
Reste des Losungsmittels (LM).

Unter ,thermischer Abtrennung® wird vorliegend verstanden, dass das
Losungsmittel (LM) durch Verdunstung oder Verdampfen von den vorgetrockneten
Dicarbonsaure-Kristallen (vDK) abgetrennt wird. Dies kann beispielsweise durch
Erhéhung der Temperatur und/oder durch das Anlegen eines Unterdrucks in der
thermischen Trocknungsvorrichtung (lll) erfolgen.

Die Temperatur wahrend der thermischen Abtrennung zumindest eines Teils der Reste
des Losungsmittels (LM) in Verfahrensschritt ¢2) liegt im Allgemeinen im Bereich von
80 bis 150 °C, bevorzugt im Bereich von 100 bis 150 °C und insbesondere bevorzugt
in einem Bereich von 120 bis 150 °C. Verfahrensschritt ¢2) wird bevorzugt bei einer
Temperatur durchgefiihrt, die unterhalb des Schmelzpunktes der Dicarbonsaure liegt.

Der Druck wahrend der thermischen Abtrennung zumindest eines Teils der Reste des
Losungsmittels (LM) in Verfahrensschritt c2) liegt bevorzugt im Bereich von 10 bis
80 mbar und insbesondere bevorzugt im Bereich von 20 bis 50 mbar und am meisten
bevorzugt im Bereich von 25 bis 35 mbar.

Die Verweilzeit der vorgetrockneten Dicarbonsdure-Kristalle (vDK) in der thermischen
Trocknungsvorrichtung (Ill) betragt im Allgemeinen 1 bis 24 Stunden, bevorzugt 3 bis
20 Stunden und insbesondere bevorzugt 5 bis 15 Stunden.

Geeignete thermische Trocknungsvorrichtungen (lll) sind dem Fachmann als solche
bekannt. Geeignete thermische Trocknungsvorrichtungen (Ill) sind beispielsweise
Konvektionstrockner, Hordentrockner, Kammertrockner, Kanaltrockner,
Flachbahntrockner, Tellertrockner, Drehtrommeltrockner, Rieselschichttrockner,
Siebbandtrockner, Stromtrockner, Zerstaubungstrockner, Wirbelschichttrockner,
FlieRbetttrockner, Schaufeltrockner, Kugelbetttrockner, Kontakttrockner,
Heiztellertrockner, Dlinnschichttrockner, Walzentrockner, Bandtrockner,
Siebtrommeltrockner, Schneckentrockner, Taumeltrockner, Kontakt-Scheibentrockner
und Gefriertrockner.

Erfindungsgemall bevorzugt als thermische Trocknungsvorrichtungen (Ill) sind
Wirbelschichttrockner.
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In einer Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung wird ein Gas in die thermische
Trocknungsvorrichtung (Ill) eingeleitet und so zumindest Teile der Reste des
Lésungsmittels (LM)  von  den  vorgetrockneten  Dicarbonsaure-Kristallen (vDK)
abgetrennt. Als Gas eignet sich prinzipiell jedes dem Fachmann bekannte Gas, das
sich bei den Bedingungen der thermischen Trocknung inert gegeniiber den
vorgetrockneten Dicarbonsdure-Kristallen (vDK) verhalt. Geeignet als Gas ist
beispielsweise Stickstoff oder Luft. Bevorzugt als Gas ist Luft.

Das Gas kann gegebenenfalls in die thermische Trocknungsvorrichtung (lll)
rickgefuhrt werden, um die Wirtschaftlichkeit des vorliegenden Verfahrens zu steigern.
Bevor das Gas in die thermische Trocknungsvorrichtung (lll) rickgefiihrt wird, wird es
im Allgemeinen von gegebenenfalls mitgerissenen Dicarbonsaure-Kristallen sowie den
Teilen der Reste des Ldsungsmittels (LM) befreit. Dies kann nach dem Fachmann
bekannten Methoden erfolgen. Beispielsweise kénnen mitgerissene Dicarbonsaure-
Kristalle durch Zyklonabscheider entfernt werden, das Losungsmittel (LM) kann
beispielsweise durch Nassentstauber wie etwa Rotoklon-Wascher oder Venturi-
Wascher auskondensiert werden.

In einer Ausfihrungsform umfasst die thermische Trocknungsvorrichtung (Ill) daher
auch Zyklonabscheider, Rotoklon-Wascher und/oder Venturi-Wascher.

Das Gas kann beispielsweise durch Warmetauscher auf die zur thermischen
Abtrennung geeignete Temperatur gebracht werden.

Die in Verfahrensschritt ¢) erhaltenen getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK)
enthalten Ublicherweise noch Spuren des Losungsmittels (LM).

Unter ,Spuren des Losungsmittels (LM)* werden hdchstens 0,3 Gew.—% des
Lésungsmittels (LM) verstanden, bevorzugt hdchstens 0,25 Gew.—% und insbesondere
bevorzugt hochstens 0,2 Gew.—%, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der
getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK).

Im Allgemeinen enthalten die getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) von 0,01 bis
0,3 Gew.—% des Lo6sungsmittels (LM), bevorzugt von 0,05 bis 0,25 Gew.—% des
Lésungsmittels (LM) und insbesondere bevorzugt von 0,1 bis 0,2 Gew.—% des
Lésungsmittels (LM), jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der getrockneten
Dicarbonsaure-Kristalle (tDK).

Es versteht sich von selbst, dass die in Verfahrensschritt ¢2) erhaltenen getrockneten
Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) weniger Losungsmittel (LM) enthalten, als die
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vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK), die gegebenenfalls in
Verfahrensschritt ¢1) erhalten werden.

Die mittlere Kiristallgrole der getrockneten Dicarbonsdure-Kristalle (tDK) liegt
bevorzugt im Bereich von 100 bis 1500 ym, besonders bevorzugt im Bereich von 140
bis 1160 yum und insbesondere bevorzugt im Bereich von 210 bis 1110 ym, bestimmt
durch Laserbeugung.

Es versteht sich von selbst, dass die mittlere KristallgroRe der getrockneten
Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) kleiner oder gleich der mittleren Kristallgrofle der
vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK) ist und dass die mittlere Kristallgrée
der trockenen Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) kleiner oder gleich der mittleren
Kristallgréfie der suspendierten Dicarbonsaure-Kristall (sDK) in Verfahrensschritt a) ist.

Bevorzugt ist die mittlere Kristallgrofde der getrockneten Dicarbonsdure-Kristalle (tDK)
um 1 bis 30 % kleiner als die mittlere Kristallgrée der suspendierten Dicarbonsaure-
Kristalle (sDK) in Verfahrensschritt a), bevorzugt um hdchstens 2 bis 20 % und
insbesondere bevorzugt um 4 bis 12 % kleiner als die mittlere KristallgréRe der
suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) in Verfahrensschritt a).

In Verfahrensschritt ¢) werden die suspendierten Dicarbonsdure-Kristalle (sDK) von der
Mutterlauge (M) abgetrennt. In einer Ausfihrungsform wird zusammen mit den
suspendierten Dicarbonsaure-Kristallen (sDK) auch der Feinanteil (F) von der
Mutterlauge (M) abgetrennt. Dann enthalten die in Verfahrensschritt ¢) erhaltenen
getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) den Feinanteil (F).

Der Feinanteil (F), den die getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) enthalten, liegt
Ublicherweise im Bereich von 2 bis 21 Gew.—%, bevorzugt im Bereich von 4 bis
16 Gew.—% und insbesondere bevorzugt im Bereich von 5 bis 12 Gew.—%, bezogen
auf das Gesamtgewicht an getrockneten Dicarbonsaure-Kristallen (tDK) und
Feinanteil (F), bestimmt durch Laserbeugung.

Die in Verfahrensschritt ¢) erhaltenen getrockneten Dicarbonsdure-Kristalle (tDK) sind
bereits rieselfahig und lagerstabil. Nach Verfahrensschritt ¢) liegen sie allerdings in der
Trocknungsvorrichtung (II; Ill) vor und missen noch in eine Lagervorrichtung (IV)
tberfihrt werden.

Bei der Abtrennung der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (SDK) von der
Mutterlauge (M) in Verfahrensschritt ¢) wird au3erdem die Mutterlauge (M) erhalten.
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Die Abtrennung der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) von der
Mutterlauge (M) kann vollstandig erfolgen. Dann enthalt die Mutterlauge (M) keine
suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK).

Die Abtrennung der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) von der
Mutterlauge (M) muss nicht zwingend vollstandig erfolgen. In einer weiteren
Ausfuhrungsform erfolgt die Abtrennung der suspendierten Dicarbonsaure-
Kristalle (sDK) von der Mutterlauge (M) unvollstandig. In dieser Ausfuhrungsform
enthalt die Mutterlauge (M) Reste der suspendierten Dicarbonsadure-Kristalle (sDK).
Ebenso kann die Mutterlauge (M) Reste des Feinanteils (F) enthalten.

Die in Verfahrensschritt ¢) erhaltene Mutterlauge (M) enthalt beispielsweise bis
5 Gew.-% der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK), bevorzugt bis 2 Gew.-%
der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) und insbesondere bevorzugt bis
0,5 Gew.-% der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK), bezogen auf das
Gesamtgewicht der Mutterlauge (M).

Unter ,Reste der suspendierten Dicarbonsadure-Kristalle (sDK)* werden 0,1 bis
5 Gew.-%, bevorzugt 0,5 bis 3 Gew.-% und insbesondere bevorzugt 1 bis 2 Gew.-%
der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) verstanden, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Mutterlauge (M).

Die Mutterlauge (M) kann beispielsweise in den Kristallisator (1) riickgeflihrt werden.

Verfahrensschritt d)

In Verfahrensschritt d) werden die getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) durch
ein Dichtstromférdersystem in eine Lagervorrichtung (IV) unter Erhalt der rieselféahigen
und lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristalle (DK) Gberflhrt.

Geeignete Dichtstromférdersysteme sind dem Fachmann als solche bekannt.

In einem Dichtstromfordersystem werden die getrockneten Dicarbonsaure-
Kristalle (tDK) mit Hilfe eines Gases durch ein Forderrohr bewegt. Dabei werden die
getrockneten Dicarbonsadure-Kristalle (tDK) fluidisiert und als Dichtstrom durch das
Forderrohr geleitet.

Unter ,Dichtstrom® wird vorliegend verstanden, dass sich die getrockneten
Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) im Forderrohr nicht wie frei fliegende Partikel verhalten,
sondern wie ein Fluid.
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Als Gase zur Fdrderung der getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) in dem
Dichtstromférdersystem sind prinzipiell alle dem Fachmann bekannten Gase geeignet,
die sich bei den Bedingungen in Verfahrensschritt d) inert gegeniiber den getrockneten
Dicarbonsaure-Kristallen (tDK) verhalten. Geeignete Gase sind beispielsweise
Stickstoff oder Luft. Bevorzugt als Gas ist Luft.

Die Geschwindigkeit des Gases liegt im Allgemeinen im Bereich von 400 bis
1600 Kubikmetern pro Stunde, bevorzugt im Bereich von 700 bis 1500 Kubikmetern
pro Stunde und insbesondere bevorzugt im Bereich von 900 bis 1300 Kubikmetern pro
Stunde.

Die Geschwindigkeit, mit der die getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) durch das
Dichtstromfordersystem in die Lagervorrichtung (IV) Uberfihrt werden, liegt im
Allgemeinen im Bereich von 1 bis 30 Meter pro Sekunde (m/s), bevorzugt im Bereich
von 3 bis 15 Meter pro Sekunde und insbesondere bevorzugt im Bereich von 3,5 bis
9 Meter pro Sekunde.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auch ein Verfahren, bei dem die
getrockneten  Dicarbonsadure-Kristalle (tDK) in  Verfahrensschrittd) mit einer
Geschwindigkeit im Bereich von 1 bis 30 m/s durch das Dichtstromférdersystem in die
Lagervorrichtung (IV) Gberfihrt werden.

Der Druck in dem Forderrohr liegt bevorzugt im Bereich von 1,7 bis 2,1 bar, besonders
bevorzugt bei 1,8 bis 2,0 bar.

Die Beladung im Forderrohr liegt Ublicherweise im Bereich von 5 bis 15 kg getrockneter
Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) pro kg Gas, bevorzugt im Bereich von 7 bis 12 kg
getrockneter Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) pro kg Gas und insbesondere bevorzugt im
Bereich von 9 bis 10 kg getrockneter Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) pro kg Gas.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform wird in das Fdérderrohr des Dichtstrom-
fordersystems zusatzlich Gas durch ein Nebenleitungsrohr eingespeist. Das
Dichtstromférdersystem umfasst dann ein Foérderrohr und ein Nebenleitungsrohr.
Durch das Foérderrohr werden die getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (t1DK)
zusammen mit dem Gas geleitet, durch das Nebenleitungsrohr wird ausschliefdlich das
Gas geleitet.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auch ein Verfahren, bei dem das
Dichtstromfordersystem in  Verfahrensschrittd) ein  Forderrohr und ein
Nebenleitungsrohr umfasst.
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Das Nebenleitungsrohr besitzt tiber Disen Verbindungen zu dem Forderrohr und kann
so Gas in das Foérderrohr einspeisen. Die Diisen sind Ublicherweise in einem Abstand
im Bereich 0,5 bis 2 m angeordnet, bevorzugt im Bereich von 0,7 bis 1,5 m und
insbesondere bevorzugt im Bereich von 0,9 bis 1,1 m.

Fir die Geschwindigkeit des Gases, die Beladung und den Druck im Férderrohr sowie
die Geschwindigkeit der getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) gelten die zuvor
beschriebenen Ausflihrungen.

Das Verhdltnis des Durchmessers des Nebenleitungsrohrs zum Durchmesser des
Forderrohrs liegt in einer bevorzugten Ausfiihrungsform im Bereich von 1 : 3 bis 1: 8,
bevorzugt im Bereich von 1:4 bis 1:6 und insbesondere bevorzugt im Bereich von
1:4,5bis1:5,5.

Das Nebenleitungsrohr kann auf3erhalb des Forderrohrs angeordnet sein, ebenso ist
es moglich, dass das Nebenleitungsrohr innerhalb des Férderrohrs angeordnet ist.
Erfindungsgemald bevorzugt ist das Nebenleitungsrohr innerhalb des Foérderrohrs
angeordnet. Insbesondere bevorzugt ist das Nebenleitungsrohr innerhalb des
Foérderrohrs im oberen Bereich des Férderrohrs angeordnet.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auch Verfahren, bei dem das
Nebenleitungsrohr innerhalb des Forderrohrs angeordnet ist.

Als Lagervorrichtung (IV), in die die getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) in
Verfahrensschritt d) Uberfiihrt werden, eignen sich prinzipiell alle den Fachmann
bekannten Lagervorrichtungen. Dazu zahlen beispielsweise Silos, Bunker, Tanks und
Big Bags.

In einer erfindungsgemald bevorzugten Ausfiuhrungsform ist die Lagervorrichtung (IV)
ein Silo. In einer insbesondere bevorzugten Ausfiihrungsform der vorliegenden
Erfindung wird durch das Silo kontinuierlich Gas geleitet. Zur Durchleitung durch das
Silo eignen sich prinzipiell alle dem Fachmann bekannten Gase, die bei den
Lagerbedingungen in der Lagervorrichtung (IV) gegeniber den rieselfahigen und
lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristallen (DK) inert sind. Bevorzugt ist das Gas ein
trockenes Gas, insbesondere bevorzugt als Gas ist trockene Luft.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist somit auch ein Verfahren, bei dem als
Lagervorrichtung (IV) in Verfahrensschritt d) ein Silo verwendet wird und bei dem durch
das Silo kontinuierlich Gas durchgeleitet wird.

Die in Verfahrensschritt d) erhaltenen rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-
Kristalle (DK) weisen Ublicherweise eine mittlere Kristallgrofde im Bereich von 100 bis



10

15

20

25

30

35

40

WO 2016/016375 PCT/EP2015/067519

27

1500 pm, besonders bevorzugt im Bereich von 120 bis 1150 pm und insbesondere
bevorzugt im Bereich von 180 bis 110 ym auf, bestimmt durch Laserbeugung.

Es versteht sich von selbst, dass die mittlere Kristallgréfle der rieselfahigen und
lagerstabilen  Dicarbonsaure-Kristalle (DK) kleiner oder gleich der mittleren
KristallgrofRe der getrockneten Dicarbonsdure-Kristalle (tDK) ist und dass die mittlere
Kristallgrofie der rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristalle (DK) kleiner
oder gleich der mittleren Kristallgrof3e der suspendierten Dicarbonsdure-Kristalle (sDK)
ist.

Die mittlere Kristallgréle der rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-
Kristalle (DK) aus Verfahrensschritt d) ist bevorzugt um 2 bis 40 %, bevorzugt um 4 bis
25 % und insbesondere bevorzugt um 6 bis 15 % kleiner als die mittlere Kristallgrofe
der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) aus Verfahrensschritt a), jeweils
bestimmt durch Laserbeugung.

Die rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristalle (DK) enthalten
Ublicherweise eine geringe Restfeuchte. Unter Restfeuchte wird der Gehalt an
Losungsmittel (LM) in  den rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-
Kristallen (DK) verstanden. Die rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-
Kristalle (DK) enthalten bevorzugt bis hdchstens 0,2 Gew.-% des Losungsmittels (LM),
besonders bevorzugt bis héchstens 0,12 Gew.-% des LOsungsmittels (LM), bezogen
auf das Gesamtgewicht der rieselfahigen und lagestabilen Dicarbonsaure-
Kristalle (DK).

Der Anteil an Losungsmittel (LM) in den rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-
Kristallen (DK), die in Verfahrensschritt d) erhalten werden, ist Ublicherweise geringer
als der Anteil an LoOsungsmittel (LM) in den getrockneten Dicarbonsaure-
Kristallen (tDK), die in Verfahrensschritt ¢) erhalten werden.

Die in Verfahrensschritt d) erhaltenen rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-
Kristalle (DK) enthalten Ublicherweise einen Feinanteil (F) im Bereich von 3 bis
25 Gew.—%, bevorzugt im Bereich von 4 bis 20 Gew.—% und insbesondere bevorzugt
im Bereich von 6 bis 15 Gew.—%, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der
rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristalle (DK) und des Feinanteils (F),
bestimmt durch Laserbeugung

Gegenstand der vorliegenden Erfindung sind somit auch rieselfahige und lagerstabile
Dicarbonsaure-Kristalle (DK) erhaltlich nach dem erfindungsgemafen Verfahren.

Eine beispielhafte bevorzugte Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung ist
schematisch in Figur 1 gezeigt:
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In Verfahrensschritt a) wird die Dicarbonsaure aus der Losung(L;1) in dem
Kristallisator (I) kristallisiert unter Erhalt der Suspension (S; 3)

Die Suspension (S; 3) wird in Verfahrensschritt b) durch eine Kreiselpumpe in die
Trocknungsvorrichtung (I1; 1II) uberfihrt. In Figur 1 besteht die
Trocknungsvorrichtung (lI; 1ll) aus einer mechanischen Trocknungsvorrichtung (Il) und
einer thermischen Trocknungsvorrichtung (l11).

In Verfahrensschritt ¢1) werden die suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) in der
mechanischen Trocknungsvorrichtung (Il) mechanisch von der Mutterlauge (M; 5)
abgetrennt, unter Erhalt der vorgetrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (vDK; 4), die
Reste des Losungsmittels (LM) enthalten.

Die vorgetrockneten Dicarbonsadure-Kristalle (vDK; 4) werden in die thermische
Trocknungsvorrichtung (lll) Gberfiihrt. Dort werden in Verfahrensschritt ¢2) zumindest
Teile der Reste des Losungsmittels (LM; 6) von den vorgetrockneten Dicarbonsaure-
Kristallen (vDK; 4) beispielsweise durch ein Gas (8) abgetrennt, unter Erhalt der
getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK; 7).

In Verfahrensschritt d) werden die getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK; 7) in die
Lagervorrichtung (IV) durch ein Dichtstromférdersystem Uberfiihrt, unter Erhalt der
rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-Kristalle (DK).

Bezugszeichenliste

I Kristallisator

Il mechanische Trocknungsvorrichtung
1] thermische Trocknungsvorrichtung
IV Lagervorrichtung

Losung (L)

Teile des Losungsmittels (LM)

Suspension (S)

vorgetrocknete Dicarbonsaure-Kristalle (vDK)
Mutterlauge (M)

Reste des Losungsmittels (LM)

getrocknete Dicarbonsaure-Kristalle (tDK)
Gas

o N Ok WDN -
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Patentanspriiche

Verfahren zur Herstellung von rieselfahigen und lagerstabilen Dicarbonsaure-
Kristallen (DK), umfassend die Schritte

a) Kiristallisation einer Dicarbonsdaure aus einer LOsung (L), die ein
Losungsmittel (LM) und geléste Dicarbonsaure enthalt, in einem
Kristallisator (I) unter Erhalt einer Suspension (S), enthaltend suspendierte
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) und eine Mutterlauge (M), die das
Lésungsmittel (LM) und geldste Dicarbonsaure enthalt,

b) Uberfilhren der Suspension (S) aus Verfahrensschritta) durch eine
Kreiselpumpe in eine Trocknungsvorrichtung (Il; 111),

c) Abtrennen der suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) von der
Mutterlauge (M) in der Trocknungsvorrichtung (Il; Ill) unter Erhalt
getrockneter Dicarbonsaure-Kristalle (tDK)

d) Uberfiihren der  getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK)  aus
Verfahrensschritt ¢) durch  ein  Dichtstromférdersystem in  eine
Lagervorrichtung (IV) unter Erhalt der rieselfahigen und lagerstabilen
Dicarbonsaure-Kristalle (DK).

Verfahren gemafld Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Kreiselpumpe
in Verfahrensschritt b) eine Freistrompumpe ist.

Verfahren gemafly einem der Anspriche 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet,
dass das Dichtstromfordersystem in Verfahrensschritt d) ein Forderrohr und ein
Nebenleitungsrohr umfasst.

Verfahren gemaly Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, dass das
Nebenleitungsrohr innerhalb des Forderrohrs angeordnet ist.

Verfahren gemal} einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass
die getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK) in Verfahrensschritt d) mit einer
Geschwindigkeit im Bereich von 1 bis 30 m/s durch das Dichtstromfordersystem
in die Lagervorrichtung (1V) Uberfuhrt werden.
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Verfahren gemal} einem der Anspriche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass
die Suspension (S) in Verfahrensschritt b) mit einem Foérderstrom im Bereich
von 1 bis 150 Kubikmeter Suspension (S) pro Stunde durch die Kreiselpumpe
in die Trocknungsvorrichtung (ll; IIl) Gberfihrt wird

Verfahren gemal} einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass
als Kristallisator (I) in Verfahrensschritt a) ein gerlihrter Behalter eingesetzt
wird, der einen vertikalen, zylindrischen Tank mit Seitenwanden und einem
Boden, Mittel zum Zufitlhren der Lésung (L) und Abflihren der Suspension (S),
ein im zylindrischen Tank coaxial angeordnetes Leitrohr und einen coaxial am
Tankboden angeordneten Blattrihrer mit sich drehender coaxialer Welle und
Rihrblattern aufweist, der die Losung (L) in radialer Richtung férdert, so dass
sich eine Stréomung der Lésung (L) in Art eines Schlaufenreaktors einstellt,
wobei die Umfangsgeschwindigkeit des Blattriihrers 0,5 bis 6 m/s betragt, und
der Leistungseintrag in die Lésung (L) durch den Blattriihrer 0,01 bis 5 kW/m?®
betragt.

Verfahren gemaf einem der Anspriche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass
die Trocknungsvorrichtung (Il; Ill) eine mechanische Trocknungsvorrichtung (I1)
und eine thermische Trocknungsvorrichtung (1) umfasst, wobei

c1) in der mechanischen Trocknungsvorrichtung (Il) die suspendierten
Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) von der Mutterlauge (M) mechanisch
abgetrennt werden, unter Erhalt vorgetrockneter Dicarbonsaure-Kristalle
(vDK), die Reste des Losungsmittels (LM) enthalten, und

c2) in der thermischen Trocknungsvorrichtung (Ill) zumindest ein Teil der
Reste des Losungsmittels (LM) von den vorgetrockneten Dicarbonsaure-
Kristallen (vDK) aus Verfahrensschritt ¢1) thermisch abgetrennt wird unter
Erhalt der getrockneten Dicarbonsaure-Kristalle (tDK).

Verfahren gemal} einem der Anspriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass
die suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) in Verfahrensschritt a) eine
Dicarbonsaure der allgemeinen Formel (I) enthalten

/ N "
HO OH

worin
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R’ ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus einer Bindung, einem
unsubstituierten oder zumindest monosubstituierten C4-C4,-Alkandiyl
und einem unsubstituierten oder zumindest monosubstituierten Ce-Cys-
Arylen, wobei

die Substituenten ausgewahlt sind aus F, Cl, Br, OH, (=O) und C4-Cs-
Alkyl.

Verfahren gemaf einem der Anspriche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass
die suspendierten Dicarbonsaure-Kristalle (sDK) in Verfahrensschritt a) eine
Dicarbonsaure ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Terephthalsaure,
Isophthalsaure, Oxalsaure, Malonsaure, Bernsteinsdure, Glutarsaure,
Adipinsaure, Pimelinsaure, Korksaure, Sebacinsaure, Decandicarbonsaure und
Dodecandicarbonsaure enthalten.

Verfahren gemaly einem der Anspriiche 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet,
dass das Losungsmittel (LM) in Verfahrensschritt a) mindestens ein
Lésungsmittel ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Methanol, Ethanol
und Wasser enthalt.

Verfahren gemaly einem der Anspriiche 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet,
dass als Lagervorrichtung (IV) in Verfahrensschritt d) ein Silo verwendet wird
und dass durch das Silo kontinuierlich Gas durchgeleitet wird.

Rieselfahige und lagerstabile Dicarbonsaure-Kristalle (DK) erhaltlich durch ein
Verfahren gemal einem der Anspriiche 1 bis 12.
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