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(54) VERFAHREN ZUR GEWINNUNG HOCHREINER KRISTALLINER TEREPHTHALSAEURE

(57) Die Erfindung betrifft ein verbessertes Verfahren zur Gewinnung hochreiner, kristalliner
Terephthalsdure mit einem im Maximum 150 ppm nicht libersteigenden Gehalt an
Nebenbestandteilen aus einer flissigen, waldrigen Lésung, die bei einer Temperatur von 535-580K
im wesentlichen gesattigt ist, wobei die eingesetzte Roh-Terephthalsdure mehr als 3000 ppm
Nebenbestandteile enthélt. Das Ziel der Erfindung besteht in der Feinreinigung der
Terephthalséure bei einem geringen technischen Aufwand und Energiebedarf. Dabei wird durch
Ausnutzung der stofflichen Eigenschaften der Roh-Terephthalsaure durch eine zweistufige

- Kristallisation in festgelegter Kombination und bestimmten Kristallisationsgeschwindigkeiten

und Feststoffgehalten ermdglicht, daB bei besten Qualitatswerten des Produktes eine maximale
Abwarmeausnutzung erreicht werden kann. Die Erfindung kann in Kristallisationsanlagen zur
Reinigung von Polykarbonsauren angewendet werden.
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Verfahren zur Reinigung von Terephthalsiure
durch Entspannungsverdampfungskristallisation -

C 07 G 63/26

Anwendungsgebiet der Erfindung

Die Erfindung betrifft ein verbessertes Verfahren
zur Gewinnung hochreiner, kristalliner Terephthal-
siure mit einem in Maximum 150 ppm nicht iberstei- »
genden Gehalt an Nebenbestandteilen durch Entspan-
nungsverdampfungskristallisation aus einer flilssigen,
wéﬁrigeh Losung, die bei einer Temperatur von

535 - 580 K im wesentlichen gesittigt ist, wobel

die eingesetzte Roh-Terephthalsiure mehr als.

'3000 ppm Nebenbestandteile enthilt.

Charakteristik der bekanntgg,téchnischen Losungen

‘Die nach den bekannteh Verfahren der Fliissigphasen-
oxidation von p-Xylen hergestellte Roh-Terephthal-
siure enthilt noch 2000 - 6000 ppm 4-=Carboxybenzal-
dehyd, 500 - 1500 ppm p-Toluylsiure, Benzoesiure,
Phthalsiure, Isophthalsiure sowie auch bis zu 150 ppm
- geférbte Verbindungen. Der Aschegehalt betrégt 50 -
500 ppm. ' o ' o |
Der Gehalt an Benzoessure, Phthalsdure und Isophthal-
siure ist durch die Reinheit des bei der Flissigphasen-
oxidation eingesetzten p-Xylen zu beeinflussen und
rilhrt aus den Bestandteilen Athylbenzol, o-Xylen und
m-Xylen her. Die Herstellung elnes p-Xylens it
einer Reinheit groBer 99 Ma,% ist jedoch tkonomisch
nicht zu vertreten.

Die Herstellung elner Roh~Terephthalssure htherer
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.Reinhelt ist moglich, Jedoch gkonomisch ungunstig, o
da mit der Reinheit die Materialverbriuche deutlich
ansteigen. Zur Binhaltung der von der weiterverar—
'beitenden Faserlndustrle geforderten Qualitit 51nd
‘die Nebenbestandteile bis auf einem Gehalt von _
kleiner 25 ppm A-Carboxybenzoldehyd klelner 150 ppm B
p-Toluylsdure zu entfernen. Der Aschegehalt soll '
kleiner 10 ppm betragen. Gefirbte Verbindungen
diirfen im Endprodukt praktisch nicht mehr vorhanden
sein. Alle Nebenprodukte einschlieBlich Benzoesiure,
Phthalssure und Isophthalsiure sollen in der Summe

. den Gehalt von 150 ppm im Endprodukt nicht iiber-
steigen. |

Die bekannten und technisch angewandten Verfahren
der Reinigung von Terephthalsdure stellen eine Kom-
bination von katalytischer Reduktion und Umkristal-
lisation dar. _ o |

Andere Verfahren, die die Reinigung iiber die Salze
oder Ester der Terephthalsiure durchfithren sowie
Sublimations- und Oxldatlonsverfahren, haben tech-
nisch keine wesentliche Bedeutung erlangt.

Die Veresterung der Roh—Terephthalsaure, Reinigung
durch Destillation und anschlieBendé Hydrolyse

fiihrt zwar zu einer Terephthalsiure hoher Reinheilt,
- jedoch wird dieser Verfahrensumweg heute aus Skono-
mischen Griinden nicht mehr angewandt.

Bei der Durchfiihrung der bevorzugt angewandten Ver-
fahren wird als AuSgangsprodukt eine Losung der
Roh-Terephthalsiure in Wasser hergestellt. Das ver-
wendete Wasser muB praktisch entionisiert sein. Zur
_Auflﬁsung der Terephthalsiure in Wasser ist entspre-
chend der Laslichkeitsfunktion eine Temperatur von
535 — 580 K erforderlich, damit das Verfahren mit
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einem okonomisch giinstigen Feststoffgehalt von

15— 30 Ma.-% betrieben werden kann, um die fliissige
Phase aufrecht zu erhalten, ist ein.entsprechend
dem Wasserdampfpartialdruck htherer Druck von

5 - 9 MPa einzustellen. ’

- Die Entfernung des 4-Carboxybenzaldehyds durch Um-
kristallisation hat sich als technisch nicht durch-
fiihrbar erwiesen. Deshalb wird es durch eine selek-
tive katalytische Hydrierung in p—-Toluylsé’.ure‘iiber-‘-
~fithrt. Auf Grund der bessgeren Loslichkeit der - '
v p—Toluv1saure kann man diese dann durch geelgnete
‘Verfahrenswelsen der Umkristallisation zumlndest

‘ ‘tellwelse entfernen. Die hohe Ausgangstemperatur

bedingt, daB als Kristallisationsverfahren die Ent~‘
spannungsverdampfungskristallisation”beVorzugt'wird.
Dabei entweicht ein Teil des Lsungswassers als
Entspannungsdampf. Das Kristallisat wird von der
verbleibenden Mutterlauge in geeigneten Apparaten
abgetrennt, wobei Zentrifugalapparate bevorzugt
werden., Nach einer Trocknung auf einen minimalen
Rest-Wassergehalt erhidlt men das gereinigte Endpro-
dukt, ‘

Die DE-0S 1593539, 159340, 1593541 beschreiben ein
technisch durchfilhrbares Verfahren der Reinigung von
Terephthalsdure. Dabei wird die Kristallisation dis-
kontinuierlich oder kontinuierlich betrieben. Das
dort beschriebene kontinuierliche Verfahren stellt
noch keine technisch ausgereifte Losung dar. Erst

in den DD-PS 80 205 und DE-0S 2437846 wird ein tech-
nisch durchfilhrbares Verfahren beschrieben, bei dem
man in kontinuierlicher Betriebsweise Terephthalsiure
ausreichender Endqualitdt herstellen kann.
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Es kann also bei den bisher beschriebenen techanisch
durchfihrbaren Kristallisationsverfahren zur Tereph- .
thalsdure-Reinigung grundsitzlich zwischen einer
kontinuierlichen und eiper diskontinuierlichen Ver-
fahrensweise unterschieden werden. So unterscheiden
sich hinsichtlich ihres maschinentechnischen Auf-
wandes, der Reinigungsleistung und des Energiebe-
darfs. '

Das diskontinuierliche Verfahren bringt bel einem
vertretbaren technischen Aufwand eine Reinigungs-
leistung von bis zu 6000 ppm Verunreinigungen in

der Roh-Terephthalsiure zu kleiner 150 ppm in der
Rein-Terephthalsiure. Da in jedenm Apparat die Aus-
gsngsbedingungen durch Zufithrung von Aufdruckdampf
nach jedem Entspannungsvorgang wiederhergestellt
werden miissen, ist der Energiebedarf hoche. Er betrigt
5 - 6 GJ/t Terephthalsiure. Eine Nutzung des Abdamp-
fes ist auf Grund der sich stindig dndernden Para-
meter und Mengen nicht mdglich.

Das kontinuierliche Verfahren'bringt bei hohem tech-
nischen Aufwand eine Reinigungsleistung von 1500 ~
1800 ppm Verunreinigungen in der Roh~-Terephthal-
siure zu kleiner 150 ppm in der Rein-Terephthalsiure.
Der hohe technische Aufwand resultiert in erster Linie
aus dem komplizierten BMSR-System und dem technischen
Aufwand zur Vermeidung der extremen Verstopfungsge-
Pahr des Transfersystems. Das kontinuierliche Ver-
fahren kann auch eine hohere Reinigungsleistung bis
zu 4000 ppm Verunreinigungen erbringen, wenn der
Kristallisation ein mehrstufiges Prennverfahren mit
Druckzentrifugierung bel hohen Temperaturen unter
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Wiederanmischung und nochmallger Abtrennung nachgeschal—
tet wird. Das stellt aber einen unvertretbar hohen tech-
nlschen Aufwend. dar. Demgegentiber ist der Energlebedarf
des kontinuierlichen Verfahrens minimal. Bs kann gogar:
ein Teil der zum Aufheizen und Aufldsung der Suspension
aufgebrachten Energie zuriickgewonnen werden, wenn der
Kristallisationsabdampf, der unter konstanten Bedin-
gungen und in relativ konstanter Menge anfallt, in ge-
eigneter Form eingesetzt wird. Die zweifelsohne vor-
handenen Vorteile des kontinuierlichen Verfahrens konn-
ten genutzt werden, wenn es gelingt, eine Roh~Tereph-
thalstiure herzustellen, die in der Summe einen Neben-
produktgehalt von 1500 - 1800 ppm nicht iibersteigt,
Solche Verfahren der Oxidation von p-Xylen sind be-
kannt und vielf#ltig beschrieben. Jedoch ist das in
jedem Fall nur dann moglich, wenn man die Verweilzeit
im Oxidationsreaktor erhsht, die Katalysatorkonzentra-
tion erhoht und die Oxidation unter hdheren Tempera-
turen durchfiihrt. Demit verbunden ist ein erhthter
Materialbedarf an Roh- und Hilfsstoffen, insbesondere
durch die verstdrkte Totaloxidation der Aromaten und
des Losungsmittels. Diese Verfehrensweise erhdht also
die Kosten des Verfshrens betréchtlich.,

Oxidationsverfahren mit einer direkt nachgeschalteten
Teilreinigungsanlage haben technisch keine Bedeutung
erlangt. | S

In der FR-PS 23 61 332 wird ein Verfahren zZur Relnlgung
von Terephthals#ure in einem kontinuierlichen und an-
schlieBend in einem diskontinuierlichen Kristallisator
beschrieben., Es werden Reinheiten von 50 - 100 ppm
p-Toluylsdure in der Terephthalséure angégeben, ohne
jedoch die Ausgangskonzentration an p-Toluylsdure vor
‘der Kristallisation bekannt zu machen. Eine Reinigung
von hoher verunreinigter Terephthalsdure mit z. B.

> 2000 ppm p-Toluylsiure ist nach diesem Verfahren
nicht moglich wie auch die Beigpiele #Zhnlicher Ver-
fahrensweisen nach DD-PS 80 205 belegeﬁ.
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" ziel der Brfindung

" Die EBrfindung hat das Ziel, ein Verfahren der Ent-
spannungsverddupfungskrlstallisatlon von Terephthal-
siure zu entwickeln, welches in der Lage ist, eine

‘ _Roh—Terephthaloaure mit mehr als 3000 ppm Nebenbe-

v standtelle zu einer Reln-Terephthalsaure mit weniger

‘als 150 ppm Neoenbestandtellen Zu verarbelten..Dabe1 ‘

oollen bel einem ger1n~en technlsohen Avfwand und

- Fnerglebedarf dute Relnlgungslelstungen errelcht
werdens ’ o |

Darlegung des Wesens. der Erfindung

Bei der Losung des Problems ist es entscheldend, die
Stoffeigenschaften der Hauptverunreinigung p-Toluyl-

. siure so auszunutzen, daB das Verfahren im Temperatur-
'berelch, in dem die p—Toluylsaure nicht in die Tereph-
thalssure einkristallisiert, so betrieben wird, dall
eine maximale Energiegewinnung moglich wird und der
Temperaturbereich der bevorzugten Einkristallisation
‘sehr schnell durchfahren wird. Die bisher bekannten
Losungen beriicksichtigen dlese spezifischen Stoffeigen-—
schaften nur ungenigend.

Die p-Toluylsiure bildet mit der Terephthalsiure unter
bestimmten Temperaturbedingungen Mischkristalle. Daher
jst die einmal interkristallin gebundene p-Toluylsdure
durch einen WaschprozeB nicht mehr von der Terephthal-
ssure zu entfernen. Die Mischkristallbildung wird er-
htht, wenn ibersittigte Losungen vorliegen, wie sie

bei der kontinuieriichen Kristallisation auftreten,
wodurch nur eine geringe Tfennleistung gegeben ist.

Es wurde nun gefunden, daB der kritische Temperaturbe-
reich der Mischkristallbildung fir die technisch inte-
ressanten Konzentrat1onsverhaltnlsse erst ab 503 K :
einsetzt, wenn bel der Entspannung auf 503 K ein Fest-
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stoffgehalt von mehr als 15 Ma.% elnoehalten w1rd,
die Kristallisationsgeschwindigkeit wvon 12 kg/m min
nicht iibersteigt.und im kritischen Bereich unter -
503 X die Ubersittigung durch eine kontinuierliche,
langsane Teﬂpmraturabuenkun vermieden wird, was
~durch eine ﬁrlstalllsat1onsgeschm1nd1gkeit von hoher :
als 2,5 kg/m min zu erreichen ist. Es wurde weiter-
~ hin gefunden, daf sich dieses Verhalten ab einer Tem~
peratur von 428 K umkehrt- und hierdie langsame,
kontinuierliche Entspannung wieder zu einer inter-
kristallinen Anreicherung der p=Toluylssure/Tereph-
thalsiure Mischkristalle fithrt, so daf man den Tem-

' peraturbereich von 428 bis 378 K gur Erzielung einer
bestmglichen Reinheit mit maxlmaler Geschw1ndlgke1t :
" durchfahren mufl. , o ’ :

.. Die Anwendung der genannten Erkenntnlsse mit techu ,
 fn1schem Produkt ergab einen welteren uberraschenden

iﬂ;;;Nebeneffekt. Das gezielt Zur Abtrennung der p-Toluy1-0f1
-?fsaure entw1ckelte Verfahren entfernt bei den fur die v 
i —Toluvlsaure Entfernung glinstigen Verfahrensbedln—'” |

gungen ebenfalls auch die anderen Nebenbestandtelle’ -
"und Verunreinigungen im geforderten MafBe.

Es wurde gefunden, daf man die nahezu gesittigte Lo-
sung der TerephthalSﬁure, wie sie nach dem Vorgahg
der selektiven katalytischen Hydrierung"vorliegt,
direkt in einen Behdlter entspannen kann, der unter
solchen Bedingungen betrieben wird, daf mehr als

70 - 85 Ma.% der vordem geldsten Terephthalsiure aus-
£411t, wobel es vorteilhaft ist, wenn in diesem Be-
hdilter stindig ein PFeststoffgehalt von mehr als

15 Ma.% aufrecht erhalten wird. Bis zu einer Tempera-
tur von 503 K hat diese ¥erfahrensweise bei glinstiger
Kristallisationsgeschwindigkeit keinen EinfluB auf den

- 10 -
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Gehalt an p-Toluylsdiure im Endprodukt. Unterhalb
dieser Températur steigt die Mischkristallbildung
gehr schnell an. Bereits unter 500 X kann fiir alle
technisch interessanten Ausgangskonzentrationen keine
ausreichende Endproduktreinheit erzielt werden.

Oberhalb 500 X ist fir die Einkristallisation der
p-Toluylsiure die Kristallisationsgeschwindigkeit
der Terephthalsiure entscheidend. Sie kann bis zu
12 kg/m3 min betragen. Eine weitere Absenkung der
Kristallisationsgeschwindigkeit ergibe technische
Probleme der energetlschen Abdampfnutzung und es

bringt keine Vorteile, sie unterhalb 8 kg/m min zu
betreiben.

Durch die Entspannung auf ca. 503 K ist es mdglich,

den energetisch wertvollsten Teil des Kristallisations-
abdampfes in konstanter Menge und unter konstanten
Parametern zu gewinnen und nutzbar zu machen.

Der beim kontinuierlichen Betrieb stindig vorhandene
Feststoffgehalt in diesem ersten Behilter wirkt als
Kristallisationskeim und ist auch zur Erzielung eines
ausrelchend grofen Korns erforderlich. Sollte die Ent—
spannung in einem nur mit Losungsmittel oder einem
Gas gefillten Behalter}erfolgen, ist das Niveau der
KorngroBenverteilung und da-mit der Feinkornanteil
Piir eine stérungsfreie Nachverarbeitung zu grofl.

Zur Aufrechterhaltung einer gleichmiBigen Suspension
wire normalerweise ein erheblicher Energieeintrag

iiber Rihrmaschinen erforderlich. Es wurde nun gefunden,
 daB man durch geeignete Binleitung der zu entspannehden

Losung die GleichmdBigkeit der Suspensionsverteilung

iber die Hohe aufrecht erhalten kann. Eine stromende

Flissigkeit wire unter diesen Bedingungen dazu nicht

~in der Lage. Die Stromungsenergie des bei der Einlei-

tung frei werdenden Dampfes reicht jedoch dazu aus.

- 11 -
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Es wird nun erfindungsgemidf so weiter verfahren, dal
die Suspension chargenweise in einen zweiten Behidlter
tberfihrt wird, der in den Anfangsbedingungen im
wesentlichen gleich dem ersten betrieben wird.

Im zweiten Behilter wird unter Entspannen, wobei das
Losungsmittel teilweise verdampft, soweit kristalli-
siert, bis eine Temperatur von 428 — 408 K erreicht
wird. Die Kristallisation erfolgt hier kontinuierlich
mit einer Entspannungsgeschwindigkeit von 2 - 4 K/Win.
.Im fallenden Temperaturbereich von 428 - 408 K nimmt
die Mischkristallisation von Terephthalsiure/p-Toluyl-
siure langsam zu. Die Geschwindigkeit der Zunahme der
Mischkristallisation erhdht sich unterhaldb 408 K
betrichtlich,

Die angegebene Endtemperatur der langsamen Kristallisa-
tion stellt sowohl die obere als auch die untere Grenze
dar, bis zu der die Kristallisation wie angegeben durch-
gefihrt werden kann. Sie i8t nur geringfiigig abhinglg
vom Ausgangsfeststoffgehalt des gesamten Reinigungsver-
fahrens, jedoch nur fir den technisch interessanten
Bereich von 18 - 28 Ma.% zutreffend. Sowohl der Abbruch
der Kristallisation oberhalb 428 K, als auch die Fort-
setzung der Kristallisation unterhalb 408 K fihrt zu
ansteigenden p-Toluylsiuregehalten im Endprodukti.

Im letzten Verfahrensschritt des erfindungsgemifien
Verfahrens wird die so erhaltene Suspension mit 408 -
428 X und dem entsprechenden Dampfdruck drucklos
betriebenen Zentrifugalapparaten, denen eine Vorlage
vorgeschaltet sein kann, zugeleitet.

Hier erfolgt nur noch eine minimale Restkristallisation
der Terephthalsdure unter Verdampfung‘eines welteren
Teils des Losungsmittels und Abkithlung des Kristalli-
sats auf ca. 373 K. Diese Verfahrensweise bewirkt,
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daf die gegeniiber Terephthalsiure bel dieser Tempera-
tur besser lisliche p-Toluylsiure nicht in die Tereph-
thalsiure eirkristallisiert, sondern im wesentlichen

im gelvsten Zustand mit der verbliebenen lutterlauge

in den Zentrifugalapparaten abgetrennt wird. Dabei
ist entscheidend, daB dieser Vorgang mit einer utig-
lichst hohen Geschwindigkeit durchgefihrt wird.

" Das wird dadurch erreicht, indem man dem Entzug des
»frei{werdenden Entspannungsdampfes keine Hindernisse
" in Form von Legelarmaturen o.a. entgegenstellt.

Das dargestellte Verfahrean soll anhand eines Aus-
- fithruagsoveispieles niher erliutert werden.

Ausfilbrungsbeispiel

~ Aus einer Rolsiure mit den Bestandteilea:

aBBO'ppm “h-Carboxybenzaldehyd
860 ppm  p-Toluylsiure
160 ppm DBenzoesiure
120 ppm Phthalsiure
ca. 80 ppm Isophthaisﬁure
340 ppm Asche

und einer gelblichen Farbkonsistenz wird eine Lisung
von 24,2 Teilen lerephthalsiure einschlieBlich UWeben-
bestandteile und 75,8 Teilen Prozefwasser durch
Temperaturerhdhung auf 550 K bei einem Druck von

7,2 MPa hergestellt{ Diese Losung wird einer selek-
tiven ﬁata1ytischen llydrierung des 4-Carboxybenzal-
dehyd unterzogen, so daB der 4-Carboxybenzaldehyd-
gehalt bezogen auf die Terephthalsiure noch 18 ppm
betrigt und der p-Toluylsiuregehalt dementsprechend
ansteigte.
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Diese Losung wird kontinuilerlich in einen Kristalli-
sationsapparat so eingefiihrt, daf dort eine gleich-
miflige Suspension erhalten bleibt. Die Kristallisa-
tionsgeschwindigkeit betrigt 10,4 kg/m3 min. Der
Beh#lter wird unter gleichmifiiger Dampfentspannung
bei 3,2 MPa und 508 K betrieben. Die PFeststoffkon-
zentration stellt sich bei 23,2 Ma.% ein.
Chargenweise wird die stindliche Zufihrungsmenge,
bezogen auf Terephthalsiure, entnommen und einem
zweiten Kristallisationsapparat zugefiihrt, der die
Anfangsparameter 3,1 MPa und 501 K hat. Iﬁnerhalb
von 25 Minuten bei einer konstanten GeSchwindigkeit
von 3,1 K/Min. wird dort unter weiterem Entspannen
von Prozefiwasserdampf eine Temperatur von 426 X
erreicht. Dabel betrigt die Kristallisationsge-
schmindigkeit 2,1 kg/m3 min. Die so erhaltene Sus-
pension hat einen Feststoffgehalt von 33,7 Ma.%

und wird direkt drucklos betriebenen Siebzentri-
fugen zugeleitet, wobei sich auf der Zentrifuge

eine Temperatur von 375 K elnstellt. Dabei verdampft
ein weiterer Teil des Losungsmittels. Die abgetrennte
Terephthalsiure wird getrocknet und gewonnen. |
' Die analytische Untersuchung der Reln-Terephthal-
‘siure bringt folgendes Ergebnis. o ‘

12 ppm A-Carboxybenzaldehyd

85 ppm p-Toluylsiure

15 ppm BenzoesHure

<5 ppm Phthalsiure - :

Isophthalsdure nicht nachmefibar
2 ppm Asche

Farbe nach APHA < 10

X,

-~ -
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Erfindungsansgruch

Verfahren zur Cewinnung hochreiner kristalliner Tereph-
thalsiure mit einem im Maximum 150 ppm nicht iiberstei-
genden Gehalt an Nebenbestandteilen durch Kombination
einer kontinuierlichen und diskontinuierlichen Ent-
spannungsverdampfungskristallisation aus einer fliissigen,
wiBrigen Losung, die bei einer Temperatur von 535 - 580 K
im wesentlichen mit Terephthalsiure gesdttigt ist, wobei
die eingesetzte Roh-Térephthalséure mehr als 3000 ppm
Nebenbestandteile enthdlt und in der kontinuierlichen
Stufe bei Temperaturen von 500 = 515 K 70 - 85 Ma.-%

der geldsten Terephthalsiure kristallisieren und eine
Feststoffkonzentration von mehr als 15 Ma.=% Terephthal=-
siure aufrechterhalten wird und die Entspannungsge-
schwindigkeit des diskontinuierlichen betriebenen Kri-
stalligsators, dessen Anfangsbedingungen denen des

ersten Kristallisators entsprechen, 2 - 4 K/min betrigt
und Abtrennung in drucklosen Zentrifugalapparaten er-
folgt, gekennzeiéhnet dadurch, daB die geltste Tereph-
thalgdure in der kontinuierlichen Entspannungsverdamp-
fungskristallisationsstufe mit einer Geschwindigkeit

von & - 12 kg/m3 min kristallisiert und anschlieflend

in der diskontinukrlichen Entspannungsverdampfungs-—
kristallisationsstufe mit einer Kristallisationsge-
‘gchwindigkeit von 1,8 - 2,5 kg/m3 min kristallisiert
wird bis zu einer Temperatur von 408 - 428 K und der
Pransfer zwischen dem Kristallisator und den drucklosen
7entrifugalapparaten mit einer maximalen Geschwindigkeit

4 ecsmnomgzﬁ'm
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erfolgt, so daB die Temperatur von 408 - 428 K bei-
behalten bleibt und die Entspannung auf 375 K im
drucklosen Zentrifugalapparat erfolgt.
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