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요약

    
이 발명은 아세트산 및 금속촉매가 존재하는 상태에서 시클로헥산을 아디프산으로 산화시킴으로써 생성되는 반응혼합
물로부터 금속촉매를 용액으로 추출하는 방법에 관한 것이다. 이 발명에 따르면, 시클로헥산의 거의 전부가 제거되고 
아디프산의 대부분도 제거된다. 아세트산의 대부분도 촉매를 침전시켜 용액 속에 농축물을 형성함이 없이 제거된다. 이 
발명의 양호한 실시예에서는 농축물이 역류하는 물 및 시클로헥사논의 역류스트림으로 들어가서 추출물인 금속촉매의 
수용액 및 라피네이트인 시클로헥사논 속에 용해된 농축액의 상태로 된다. 두 가지의 용액들은 부가적으로 처리되거나 
재순환된다.
    

대표도
도 1

명세서

    기술분야

이 발명은 시클로헥산을 아디프산으로 산화시키는 방법에 관한 것이며, 좀더 자세하게는 재순환을 위해 촉매를 용액으
로 연속적으로 추출하는 방법에 관한 것이다.

    배경기술

탄화수소를 산화시킴으로써 산, 그중에서도 가장 중요한 아디프산을 만드는 것에 관련된 참고문헌(특허 및 논문 모두 
다)은 많이 있다. 아디프산은 나일론 66 섬유 및 수지, 폴리에스테르, 폴리우레탄 및 기타의 화합물들을 생산하기 위해 
이용된다.

아디프산은 다양한 공정으로 제조된다. 종래의 공정은 산소와 함께 시클로헥산을 시클로헥사논 및 시클로헥사놀 (KA 
혼합물)로 산화시키고 질산과 함께 KA 혼합물을 아디프산으로 산화시키는 단계를 갖는다. 다른 공정들로는 " 하이드로
페록사이드 공정" , " 붕산 공정" 및 " 직접합성공정" 이 있으며, 그 것들은 용제, 촉매 및 개시제 또는 촉진제가 존재하
는 상태에서 산소와 함께 시클로헥산을 아디프산으로 직접 산화시키는 것을 포함한다.
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직접합성공정은 오랜동안 주목받아 왔다. 그러나, 현재까지도 상업적 성공은 거의 없다. 이 이유 중의 하나는 얼핏 보아 
매우 간단해 보이지만 실제로는 매우 복잡하다는 것이다. 이러한 복잡성으로 인해 여러 참조문헌들에서 현저하게 모순
되는 결과와 논평 및 관찰이 발견된다.

    
직접합성에 따른 반응이 일어난 후에 상온에서 두 개의 액상을 갖는 하나의 혼합물이 존재하고 주로 아디프산으로 이루
어진 고상(solid phase)이 존재한다는 것은 잘 알려져 있다. 두 개의 액상은 " 극상(Polar Phase)" 과 " 비극상(Non
-Polar Phase)" 이라고 불리운다. 그러나, 아디프산을 " 극상" 으로부터 분리하고 이러한 액상물질들을 부가적인 처리
를 거치거나 또는 거치지 않고 부분적으로 또는 전체적으로 반응기로 재순환시키는 것을 제외하고는 이러한 두 개의 액
상의 중요성에 대해 전혀 주목하지 않았다.
    

직접합성에 대한 대부분의 연구가 배치모드(batch mode)로, 엄밀하게 말해서 전적으로 실용적인 목적으로 수행되어왔
다는 것도 중요하다.

앞서 설명한 바와 같이 유기화합물을 산화시켜 예를 들어 시클로헥사논, 시클로헥사놀. 시클로헥실하이드로페록사이드 
등과 같은 중간생성물 및/또는 아디프산 등과 같은 산을 생성시키는 것에 관한 많은 참고문헌들이 있다.

많은 참고문헌들 중에서 아래의 것들이 이산성 물질 및 중간산화물을 마련하는 것에 관한 대표적인 것들로 고려될 수 
있다.

    
미국특허 5,463,119 (Kollar), 미국특허 5,374,767 (Drinkard 등), 미국특허 5,321,157 (Kollar), 미국특허 3,98
7,100 (Barnette 등), 미국특허 3,957,876 (Rapoport 등), 미국특허 3,932,513 (Russell), 미국특허 3,530,185 
(Pugi), 미국특허 3,515,751 (Oberster 등), 미국특허 3,361,806 (Lidov 등), 미국특허 3,234,271 (Barker 등), 
미국특허 3,231,608 (Kollar), 미국특허 3,161,603 (Leyshon 등), 미국특허 2,565,087 (Porter 등), 미국특허 2,
557,282 (Hambiet 등), 미국특허 2,439,513 (Hamblet 등), 미국특허 2,223,494 (Loder 등), 미국특허 2,223,49
3 (Loder 등).
    

독일특허 DE 44 26 132 A1 (Kysela 등)는 코발트염이 촉매로서 존재하는 상태에서 시클로헥산을 공기와 액상산화시
킴에 있어서 여과하고 아디프산을 분리한 후에 코발트염이 탈수주 속에 침전되는 것을 피하면서 공정의 아세트산을 탈
수시키는 방법을 기재하고 있으며, 공정의 초기로 복귀되는 아세트산의 상태가 시클로헥산의 부가에 의해 공비증류(a
zeotropic distillation)되어 잔류수분이 [sic] 0.3-0.7% 미만으로 증발제습되게 하는 것을 특징으로 한다.

PCT 국제특허공보 WO 96/03365 (Costantini 등) 및 미국특허 5,756,837 (Costantini 등)은 시클로헥산을 아디프
산으로 산화시키는 직접반응으로 코발트함유촉매를 재순환시키는 공정을 기재하고 있는데, 아디프산으로의 산화에 의
해 얻어진 반응혼합물이 반응과정에서 형성된 글루타르산 및 숙신산의 적어도 일부를 추출함으로써 처리되는 단계를 
포함하는 것을 특징으로 한다.

위 참고문헌들이나 발명자가 알고 있는 참고문헌들 중의 어느 것도 독자적으로든 조합으로든 여기에 설명되고 청구되
는 이 발명에서의 복잡하고 임계적인 기준치 및 요구조건에 따른 산화반응을 밝히거나 제안하거나 암시하고 있지 않다.

    발명의 상세한 설명

앞서 설명한 바와 같이, 이 발명은 예를 들어 시클로헥산 등과 같은 탄화수소를 예를 들어 아드프산 등과 같은 각각의 
중간산화생성물로 산화시키는 방법에 관한 것이며, 좀더 자세하게는 재순환을 위해 촉매를 용액으로 연속적으로 추출하
는 방법에 관한 것이다. 좀더 자세하게는, 이 발명은 아세트산 및 금속촉매가 존재하는 상태에서 시클로헥산을 아디프
산으로 산화시킴으로써 생성되는 반응혼합물로부터 금속촉매를 용액으로 추출하는 방법에 관한 것이며, 그 방법은,
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(a) 시클로헥산의 거의 전부를 제거하는 단계와,

(b) 아디프산의 대부분을 제거하는 단계와,

(c) 용액 속에서 촉매가 침전되어 농축물을 형성하기 시작하는 정도를 초과하지 않도록 주의하면서 아세트산의 대부분 
(거의 100%까지)을 제거하는 단계와,

(d) 하단을 포함한 하부영역과 상단을 포함한 상부영역 및 중간영역을 갖는 역류스트림의 중간영역으로 농축물을 안내
하는 단계와,

(e) 역류스트림의 하부영역으로 미량의 물을 포함할 수도 있는 시클로헥사논을 안내하는 단계와,

(f) 역류스트림의 상부영역으로 미량의 시클로헥사논을 포함할 수도 있는 물을 안내하는 단계와,

(g) 촉매를 제외하고 농축물의 대부분을 포함하는 제1 액체, 즉 라피네이트를 상부영역의 상단으로부터 제거하는 단계 
및,

(h) 금속촉매의 대부분을 포함하는 제2 액체, 즉 추출물을 하부영역의 하단으로부터 제거하는 단계를 포함한다.

    
금속촉매는 코발트함유합성물인 것이 양호하다. 금속촉매는 합성물에 결합된 것이건 그 모이어티(moiety)에 결합된 
것이건 간에 실질적으로 금속 그 자체이며 양호하게는 이온형태이다. 그럼으로써, 금속은 예를 들어 상기 단계 (a)에서 
한 모이어티에 결합되고 상기 단계 (h)에서 다른 모이어티에 결합될 수 있으며, 단계 (a)에서는 주로 코발트아세트산
염일 것이고, 단계 (h)에서는 주로 코발트아디프산염이나 코발트글루타르산염이나 코발트숙신산염 또는 그 혼합물일 
것이다.
    

    
시클로헥산의 제거는 아디프산을 제거하는 동안이나 그 전 또는 후, 또는 아디프산제거의 전후의 모두에서 수행될 수 
있다. 전 또는 후라고 함은 공정보다 선행 또는 후행단계를 의미하며, 동안이라고 함은 동일한 단계를 의미한다. 예를 
들어, 시클로헥산은 온도를 낮추고 두 개의 구별되는 액체상태, 즉 시클로헥산의 대부분을 함유하는 비극성 상태 및 아
세트산과 아디프산 및 기타의 극성 모이어티의 대부분을 함유하는 극성 상태가 형성되게 하여 비극성 상태의 물질을 기
울여 따라내어 제거하고 아디프산을 결정화해서 제거해 냄으로써 제거된다. 또다른 선택사양적인 방법으로는 아디프산
의 순간적인 결정화 과정에서 시클로헥산을 제거하는 것이다. 시클로헥산은 증류에 의해 제거될 수도 있다.
    

바람직하게는 단계 (d), (e), (f), (g) 및 (h)가 동시에 수행된다. 또한, 단계 (c)는 증류에 의해 수행되는 것이 양호
하다. 단계 (c)에서는 연속적으로나 간헐적으로 소량의 물이 첨가될 수도 있다.

단계 (c)에서는 아세트산의 거의 전부가 제거되고 단계 (h)에서는 금속촉매의 거의 전부가 제거되는 것도 바람직하다.

촉매가 거의 완전하게 제거되는 것이 요구되는 경우에는 역류스트림의 상부 등과 같이 단지 소량의 촉매만이 존재하는 
역류스트림부분에서 온도를 충분히 높게 유지하여 에멀션화 성향을 감소시키거나 제거하는 것이 절대적으로 중요하다.

상부와 중간부분 및 하부의 온도는 거의 동일할 수 있으며, 양호하게는 50℃ 내지 80℃이다

그러나, 상부온도가 중간부분온도보다 높고, 중간부분온도가 하부온도보다 높은 것이 좀더 양호하다. 더욱 양호하게는, 
상부온도는 50℃ 내지 90℃의 범위이고, 중간부분온도는 30℃ 내지 50℃의 범위이며, 하부온도는 10℃ 내지 40℃의 
범위이다.
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이 발명은 또한 아세트산 및 금속촉매가 존재하는 상태에서 시클로헥산을 아디프산으로 산화시킴으로써 생성되는 반응
혼합물로부터 금속촉매를 용액으로 추출하는 방법에 관한 것이며, 이 방법은,

(k) 시클로헥산의 거의 전부를 제거하는 단계와,

(1) 아디프산의 대부분을 제거하는 단계와,

(m) 촉매를 침전시켜 용액 속에 농축물을 형성함이 없이 아세트산의 대부분을 제거하는 단계와,

(n) 전방혼합구간 및 전방분리구간을 포함하는 전단계와 후방혼합구간 및 후방분리구간을 포함하는 후단계 및 중간혼
합구간 및 중간분리구간을 포함하는 중간단계를 포함하는 역류다단조립체의 중간단계로 농축물을 안내하는 단계와,

(p) 미량의 물을 함유할 수도 있는 시클로헥사논을 전방혼합구간으로 안내하는 단계와,

(q) 미량의 시클로헥사논을 함유할 수도 있는 물을 후방혼합구간으로 안내하는 단계와,

(r) 촉매를 제외하고 농축물의 대부분을 포함하는 라피네이트를 후방분리구간으로부터 제거하는 단계 및,

(s) 금속촉매의 대부분을 포함하는 추출물을 전방분리구간으로부터 제거하는 단계를 포함한다.

단계 (m)은 증류에 의해 수행되는 것이 양호하고, 그러한 경우에 이 방법은 단계 (m)에서 물을 첨가하는 단계를 부가
적으로 포함할 수도 있다.

적어도 후방분리구간에서는 적어도 부분적으로나마 원심분리방식으로 분리가 수행된다.

이 발명의 한 실시예에 따르면, 후단계는 후단계온도를 갖고, 중간단계는 중간단계온도를 가지며, 전단계는 전단계온도
를 갖고, 후단계온도와 중간단계온도 및 전단계온도는 거의 동일하다. 양호하게는, 그러한 온도가 50℃ 내지 80℃의 범
위에 있다.

다른 실시예에서는, 후단계온도가 중간단계온도보다 높으며, 중간단계온도는 전단계온도보다 높다. 양호하게는, 후단계
온도가 50℃ 내지 90℃의 범위에 있고, 중간단계온도가 30℃ 내지 50℃의 범위에 있으며, 전단계온도가 10℃ 내지 3
0℃의 범위에 있다.

이 발명에 따르면, 아세트산의 거의 전부가 단계 (m)에서 제거되는 것이 양호하다. 또한, 금속촉매의 거의 전부가 단계 
(s)에서 제거되는 것이 양호하다.

    
앞서 설명한 바와 같이, 금속촉매는 코발트함유합성물인 것이 양호하다. 금속촉매는 합성물에 결합된 것이건 모이어티
에 결합된 것이건 간에 실질적으로 금속 그 자체이며, 양호하게는 이온형태이다. 그럼으로써, 금속은 예를 들어 상기 단
계 (k)에서 한 모이어티에 결합되고 상기 단계 (s)에서 다른 모이어티에 결합될 수 있으며, 단계 (k)에서는 주로 코발
트아세트산염일 것이고, 단계 (s)에서는 주로 코발트아디프산염이나 코발트글루타르산염이나 코발트숙신산염 또는 그 
혼합물일 것이다.
    

바람직하게는 단계 (n), (p), (q), (r) 및 (s)가 동시에 수행된다. 또한, 단계 (m)은 증류에 의해 수행되는 것이 양호
하다. 단계 (m)에서는 금속촉매의 가용성을 유지하기 위해 연속적으로나 간헐적으로 소량의 물이 첨가될 수도 있다.

이 발명의 방법들은 생성된 아디프산을 폴리올과 폴리아민 및 폴리아미드로 이루어진 그룹으로부터 선택된 반응제와 
반응시켜 폴리에스테르나 폴리아미드 또는 (폴리이미드 및/또는 폴리아미드이미드)의 중합체를 각각 형성하는 단계를 
부가적으로 포함할 수 있으며, 그러한 중합체는 섬유로 방적되거나 필러 및/또는 기타의 첨가제와 혼합되어 합성물을 
형성할 수도 있다.
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모이어티와 관련하여 " 대부분" 이라고 함은 중량비로 그러한 모이어티의 50% 이상, 거의 100%까지를 의미한다.

모이어티와 관련하여 " 미량" 이라고 함은 중량비로 그러한 모이어티의 50% 미만, 거의 0%까지를 의미한다.

" 상위상태(upper phase)" 고 함은 " 미량의 촉매를 함유하는 상대적으로 작은 극성의 시클로헥사논의 상태" 를 의미
하고, " 하위상태(lower phase)" 라고 함은 " 촉매의 대부분를 함유하는 상대적으로 큰 극성의 물의 상태" 를 의미한
다. 이 것은 분리기가 상위상태의 시클로헥사논 및 하위상태의 물을 생성하는 경사분리기(decanter)인 경우에만 적용
하는 것이 아니라, 분리기가 원심분리기인 경우에도 적용하여 단순화 한다.

" 중간단계" 는 전단계 및 후단계가 아닌 모든 단계이다.

    도면의 간단한 설명

도면과 관련한 아래의 상세한 설명을 참조하면 독자들은 이 발명을 좀더 잘 이해할 것인데, 도면에서,

도 1은 촉매추출이 역류스트림으로 수행되는 이 발명의 양호한 한 실시예의 블록선도를 도시하며,

도 2는 촉매추출이 다단추출조립체로 수행되는 이 발명의 양호한 다른 실시예의 블록선도를 도시한다.

    실시예

앞서 설명한 바와 같이, 이 발명은 예를 들어 시클로헥산을 아디프산으로 산화시키는 방법 및 장치에 관한 것이며, 좀더 
자세하게는 반응후에 재순환을 위해 촉매를 용액으로 추출하는 방법에 관한 것이다.

산화반응에서의 촉매의 적절한 취급은 당 기술분야에서 항상 중요한 문제였다. 이 발명에 따르면, 촉매가 수성상태로 
용해된 액체형태로 분리되며, 양호하게는 부가처리를 거치거나 거치지 않고 반응실로 복귀된다.

발명자들은 시클로헥산으로부터 아디프산으로 요구된 정도의 변환치로 산화되고 아디프산의 대부분과 잔류하는 시클로
헥산이 물 및 적어도 대부분의 아세트산과 함께 제거된 후, 반응혼합물은 임계량의 시클로헥사논 및 물을 첨가하기 전
후에 고체가 없는 단상의 액체상태로 유지될 수 있음을 알았다. 그 후에, 촉매는 물의 첨가나 온도의 강하에 의해 추출
될 수 있고, 양호하게는 부가처리를 거치거나 또는 거치지 않고 반응실로 복귀될 수 있다.

이 발명에 따르면, 아래에 설명한 기술에 의하여 촉매분리공정이 현저하게 개선된다.

    
이제, 도 1을 보면, 이송라인(16)을 통해 역류추출주복합체(14)의 중간영역(19)에 연결된 증발기, 즉 증류기(12)를 
포함하는 촉매분리유니트(10)가 도시되어 있다. 역류추출주복합체(14)는 추출구간복합체(18)를 둘러싸고 있다. 역류
추출주복합체(14)는 중간영역(19)에 더하여 하부영역(20) 및 상부영역(22)을 갖는다. 하부영역(20)은 하단(24)을 
가지며, 상부영역(22)은 상단(26)을 갖는다. 물라인(28) 및 시클로헥사논라인(30)은 역류추출주복합체(14)에 연결
되어 있으며, 그 것은 촉매용액라인, 즉 추출물라인(32), 및 농축물용액라인, 즉 라피네이트라인(34)에 연결되어 있다.
    

증발기, 즉 증류기(12)은 증기라인(15)에 연결되어 있으며, 선택적 첨가라인(13) 및 처리된 반응혼합물의 라인(11)
은 증발기(12)에 연결되어 있다. 가열기, 즉 열교환기(17)는 증발기(12)의 일부이다.

촉매분리유니트(10)의 전방 및 후방의 장치들은 이 출원에 참고문헌으로 기재된 발명자들의 특허 및 출원의 대부분에 
잘 설명되어 있으므로 도 1에 도시되어 있지 않다.

    
이 실시예의 작동에서, 시클로헥산으로부터 아디프산으로의 산화과정에서 처리된 반응혼합물은 (이 출원에 참고문헌으
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로 기재된 발명자들의 특허 및 출원에 예시적으로 설명된 바와 같이) 반응혼합물라인(11)을 통해 증발기, 즉 증류기(
12)로 들어간다. 처리된 반응혼합물은 아세트산 및 양호하게는 코발트합성물인 금속촉매가 존재하는 상태에서 시클로
헥산을 아디프산으로 산화시킴으로써 생성되는 반응혼합물로부터 적어도 대부분의 아디프산을 제거한 후에 잔류하는 
혼합물이다. 처리된 반응혼합물은 반응되지 않은 시클로헥산의 대부분 또는 미량을 함유할 수 있다. 시클로헥산은 반응
혼합물을 (i) 대부분의 아세트산과 아디프산과 기타의 극성 모이어티 및 촉매를 함유하는 극성 상태 및 (ii) 시클로헥
산의 대부분을 함유하는 비극성 상태로 분리함으로써 제거될 수 있다. 그러한 경우에, 비극성 상태는 재순환될 수 있으
며, 아디프산의 대부분은 결정화에 의해 극성상태로부터 제거될 수 있다. 이 경우에, 아디프산을 제거한 후의 잔여부분
은 처리된 반응혼합물을 이룬다. 다른 경우에는, 시클로헥산의 대부분 또는 미량이 아디프산의 순간적인 결정화와 함께 
동시에 제거될 수 있다. 그러한 경우에, 아디프산을 제거한 후의 잔여부분은 처리된 반응혼합물을 이룬다.
    

처리된 반응혼합물이 증발기, 즉 증류기(12)로 들어가기 전에 시클로헥산을 제거하는 것은 매우 바람직스러운 것일지
라도 필수적인 것은 아니라는 것을 알아야 한다.

증발기(12)로 들어가는 처리된 반응혼합물은 존재하는 대부분의 아세트산을 증발시킴으로써 요구되는 정도로 농축된
다. 존재하는 시클로헥산 및 대부분의 물은 아세트산이 증발되기 전이라도 그 휘발성이 매우 크기 때문에 증기라인(15)
을 통해 증발한다. 대부분의 아세트산의 증발에 의해 생성되는 농축물은 이송라인(16)을 통해 점성일지라도 펌핑될 수 
있는 액체의 형태로 남겨진다는 것이 매우 중요하다.

아세트산을 증발시키는 과정에서 소량의 물이 선택적인 첨가라인(13)을 통해 연속적으로나 간헐적으로 첨가될 수 있다. 
물의 첨가는 변환치에 따라 농축물 등에서의 합성물들의 상대적인 양을 유지하여 농축물을 고체가 없는 상태로 유지하
기 위해 농축물 속의 아세트산의 양을 최소화시킴에 있어서 중요할 수 있다.

농축물은 역류추출주복합체(14)의 추출구간복합체(18) 속으로 들어가며, 그러한 추출구간복합체(18) 속에는 역류스
트림(18')이 존재한다.

    
역류스트림(18')은 역류추출주복합체(14)의 중간영역(19)에 대응하는 중간영역(19')을 갖는다. 마찬가지로, 역류스
트림(18')은 하부영역(20') (역류추출주복합체(14)의 하부영역(20)에 대응) 및 상부영역(22') (역류추출주복합체(
14)의 상부영역(22)에 대응)을 갖는다. 또한, 역류스트림(18')의 하부영역(20')은 하단(24') (역류추출주복합체(1
4)의 하부영역(20)의 하단(24)에 대응)을 갖는다. 역류스트림(18')의 상부영역(22')은 상단(26') (역류추출주복합
체(14)의 상부영역(22)의 상단(26)에 대응)을 갖는다.
    

도 1에서 알 수 있듯이, 역류스트림(18')은 역류추출주복합체(14) 속으로 들어가거나 이미 존재하는 다수의 2차 스트
림에 의해 생성된다.

이러한 2차 스트림들 중의 하나는 역류스트림(18')의 중간영역(19')으로 들어가는 농축물이다. 또다른 2차 스트림은 
역류스트림(18')의 하부영역(20')에서 시클로헥사논라인(30)을 통해 안내되는 시클로헥사논의 스트림이다. 또다른 
2차 스트림은 역류스트림(18')의 상부영역(22')에서 물라인(28)을 통해 안내되는 물의 스트림이다.

    
시클로헥사논은 물보다 작은 비중을 가지므로 위쪽 (역류스트림(18')의 하부영역(20')으로부터 상부영역(22')을 향하
는 방향)으로 이동하며, 물은 아래쪽 (역류스트림(18')의 상부영역(22')으로부터 하부영역(20')을 향하는 방향)으로 
이동한다. 두 개의 2차 스트림이 서로 반대방향으로 이동함에 따라, 역류스트림(18')의 합성물은 위치별로 변하며, 결
국 하단(24')의 근처에서 적어도 대부분의 금속촉매를 함유하는 물상태로 되고 상단(26')의 근처에서 촉매를 제외한 
적어도 대부분의 농축물을 함유하는 시클로헥사논상태로 된다. 촉매의 대부분을 함유하는 추출물로서의 물상태부분은 
촉매용액라인, 즉 추출물라인(32)을 경유하여 제거되며, 시클로헥사논상태부분은 농축물용액라인, 즉 라피네이트라인
(34)을 경유하여 제거된다.
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이러한 방법으로 농축물의 용해는 금속촉매를 물에 의해 용액형태로 추출하는 것과 동시에 이루어진다. 농축물용액, 즉 
라피네이트 및 촉매용액, 즉 추출물은 발명자들의 앞서 언급한 특허 및 특허출원에서 설명된 바와 같이 부가적으로 처
리되거나 재순환될 수 있다.

금속촉매의 거의 전부는 앞서 설명한 라인(16, 28, 30)들을 통한 공급속도 및 온도를 제어함으로써 촉매용액라인, 즉 
추출물라인(32)을 통해 추출되거나 제거될 수 있다.

물라인(28)으로 들어가는 물은 미량의 시클로헥사논을 함유할 수 있으며, 시클로헥사논라인(30)으로 들어가는 시클로
헥사논은 미량의 물을 함유할 수 있다. 마찬가지로, 추출물라인(32)에 존재하는 물 또는 추출물 속의 촉매용액은 미량
의 시클로헥사논을 함유하며, 라피네이트라인(34)에 존재하는 농축물 용액 또는 라피네이트는 미량의 물을 함유한다.

    
역류스트림(18')의 상부(22') 등과 같이 저농도의 촉매를 갖는 역류스트림에서는, 잡다한 생성물을 함유하는 물 및 시
클로헥사논의 에멀션화가 발생하기 쉬우며, 그 것은 소량의 촉매가 농축물 용액, 즉 라피네이트라인(34)에 혼입되게 
한다. 그러한 경향을 현저하게 감소시키거나 제거하기 위해서는 상부(22')의 온도가 어렵지 않은 실험으로 용이하게 발
견될 수 있는 특정한 임계온도 이상이어야 한다. 그럼으로써, 모든 역류스트림(18') 또는 적어도 그 상부(22')에서는 
상기 임계온도 이상의 온도로 유지될 수 있다. 역류스트림(18')의 하부(20')와 중간부분(19') 및 상부(22')의 온도를 
제어하는 손쉬운 방법은 시클로헥사논라인(30)의 시클로헥사논스트림과 이송라인(16)의 농축물스트림 및 물라인(28)
의 물스트림을 각각 조절하는 것이다.
    

모든 역류스트림을 거의 동일한 온도로 유지하는 것이 바람직한 경우에 양호한 온도범위는 50℃ 내지 80℃이다

    
그러나, 좀더 양호하게는 상부(22')의 온도범위는 50℃ 내지 90℃로 유지되고, 중간부분(19')의 온도범위는 30℃ 내
지 50℃로 유지되며, 하부(20')의 온도범위는 10℃ 내지 40℃로 유지되는 것이다. 앞서 설명했듯이, 이 것을 달성하기 
위한 손쉬운 방법은 시클로헥사논라인(30)의 시클로헥사논스트림과 이송라인(16)의 농축물스트림 및 물라인(28)의 
물스트림의 온도를 각각 제어하는 것이지만, 이 것은 반드시 필요한 것은 아니며, 이를 위해 내부 또는 외부의 가열수단
이나 냉각수단 및/또는 기타의 온도제어수단이 이용될 수도 있다.
    

    
이제, 도 2를 보면, 이송라인(116)을 통해 다단역류추출조립체(114)의 중간단계(119)에 연결된 증발기, 즉 증류기(
112)를 포함하는 촉매분리유니트(110)가 도시되어 있다. 중간단계(119)는 중간분리기(118) 및 중간혼합기(118a)
를 포함한다. 다단역류추출조립체는 상기 중간단계(119)에 더하여 전단계(120) 및 후단계(122)를 갖는다. 전단계(1
20)는 전방분리기(124) 및 전방혼합기(124a)를 갖는다. 마찬가지로, 후단계(122)는 후방분리기(126) 및 후방혼합
기(126a)를 갖는다. 물라인(128)은 후방혼합기(126a)에 연결되어 있으며, 시클로헥사논라인(130)은 전방혼합기(1
24a)에 연결되어 있다. 추출물라인(132)은 전방분리기(124)에 연결되어 있으며, 라피네이트라인(134)은 후방분리기
(126)에 연결되어 있다.
    

중간분리기(140, 142)를 각각 포함하고 중간혼합기(140a, 142a)를 각각 포함하는 중간단계(136, 138)도 도 2에 도
시되어 있다. 그러나, 단계수는 개별적인 상황 및 추출의 완성도에 따라 더 커지거나 더 작아질 수 있다.

    
혼합기 및 분리기는 도 2에서 명료하게 예시된 바와 같이 유입선 및 유출선에 의해 서로 연결되어 있다. 어떤 유입선들
은 혼합기로 이르는 단일의 유입선을 이루도록 서로 통합된 상태로 도시되어 있다. 그러나 이 것은 필수적인 것이 아니
다. 유입선은 개별적이고 직접적으로 혼합기로 이어질 수 있다. 이러한 직접연결은 고체침전의 개연성이 있는 경우에 
특히 바람직하다. 어떤 용기로부터 다른 용기로의 잡다한 스트림의 이동을 위한 라인들 속의 펌프들은 다른 부속장치들
과 마찬가지로 간결명료함을 위해 도시되지 아니 하였지만, 그 것들 및 그 것들의 작동은 당 기술분야에서 잘 알려져 있

 - 8 -



공개특허 특2001-0105353

 
다.
    

분리기는 두 개의 유동상태물질을 서로 분리시키기에 적합한 경사분리기나 원심분리기 또는 기타의 분리기일 수 있다.

다양한 단계들이나 그러한 단계들의 부분들 (혼합기와 분리기와 유입선 및 유출선 등)은 당 기술분야에서 잘 알려진 수
단들에 의해 가열되거나 냉각될 수도 있다. 그러한 가열수단이나 냉각수단들은 간결함을 위해 도 1에는 도시되어 있지 
않다.

증발기, 즉 증류기(112)는 증기라인(115)에 연결되어 있으며, 선택첨가라인(113) 및 처리된 반응혼합물라인(111)은 
증발기(112)에 연결되어 있다. 가열기, 즉 열교환기(117)는 증발기(112)의 일부이다.

촉매추출유니트(110)의 전방 및 후방의 장치들은 이 출원에 참고문헌으로 기재된 발명자들의 특허 및 특허출원들에서 
잘 설명되어 있으므로 도 2에 도시되어 있지 않다.

    
이 실시예의 작동에 있어서, (이 출원에 참고문헌으로 기재된 발명자들의 특허 및 출원에서 예를 들어 설명한 바와 같
이) 시클로헥산으로부터 아디프산으로의 산화에서의 처리된 반응혼합물은 반응혼합물라인(111)을 통해 증발기, 즉 증
류기(112)로 들어간다. 처리된 반응혼합물은 아세트산 및 금속촉매, 양호하게는 코발트합성물이 존재하는 상태에서 시
클로헥산을 아디프산으로 산화시킴으로써 생성되는 반응혼합물로부터 적어도 대부분의 아디프산을 제거한 후에 잔류하
는 혼합물이다. 처리된 반응혼합물은 반응되지 않은 시클로헥산의 대부분 또는 미량을 함유할 수도 있다. 시클로헥산은 
반응혼합물을 (i) 대부분의 아세트산과 아디프산과 기타의 극성 모이어티 및 촉매를 함유하는 극성상태 및 (ii) 시클로
헥산의 대부분을 함유하는 비극성상태로 분리함으로써 제거될 수도 있다. 그러한 경우에, 비극성상태는 재순환될 수 있
으며, 아디프산의 대부분은 극성상태로부터 결정화에 의해 제거될 수 있다. 이러한 경우에, 아디프산을 제거한 후의 잔
류물은 처리된 반응혼합물을 이룬다. 다른 경우에는 시클로헥산의 대부분 또는 미량이 아디프산의 순간적인 결정화와 
동시에 제거될 수 있다. 그러한 경우에, 아디프산을 제거한 후의 잔류물은 처리된 반응혼합물을 이룬다.
    

물론, 시클로헥산은 증발이나 기타의 기술에 의해 제거될 수 있다.

처리된 반응혼합물이 증발기, 즉 증류기(112)로 들어가기 전에 시클로헥산을 제거하는 것은 매우 바람직스러운 것일지
라도 필수적인 것은 아니라는 것을 알아야 한다.

증발기(112)로 들어가는 처리된 반응혼합물은 존재하는 대부분의 아세트산을 증발시킴으로써 요구되는 정도로 농축된
다. 존재하는 시클로헥산 및 대부분의 물은 아세트산이 증발되기 전이라도 그 휘발성이 매우 크기 때문에 증기라인(11
5)을 통해 증발한다. 대부분의 아세트산의 증발에 의해 생성되는 농축물은 이송라인(116)을 통해 점성일지라도 펌핑
될 수 있는 액체의 형태로 남겨진다는 것이 매우 중요하다.

아세트산을 증발시키는 과정에서 소량의 물이 선택적인 첨가라인(113)을 통해 연속적으로나 간헐적으로 첨가될 수 있
다. 물의 첨가는 변환치에 따라 농축물 등에서의 합성물들의 상대적인 양을 유지하여 농축물을 고체가 없는 상태로 유
지하기 위해 농축물 속의 아세트산의 양을 최소화시킴에 있어서 중요할 수 있다.

    
농축물은 이송라인(116)을 통해 다단역류조립체(114)의 중간단계(119)로 들어가며, 그 것은 라인(140') 속의 스트
림과 통합되고나서 다른 라인(142" ) 속의 스트림과 통합된 후에 중간혼합기(118a)까지 이어진다. 그러한 세 개의 라
인(116, 140', 142" )들로부터의 스트림들은 혼합기(118a) 속에서 잘 혼합되며, 그렇게 생성된 혼합물은 라인(118a')
을 통해 분리기(118)로 이송되어 시클로헥사논이 진한 상위상태와 물이 진한 하위상태로 분리된다. 하위상태는 라인(
118" )을 통해 선행혼합기 (중간혼합기(140a))로 안내되고, 상위상태는 다른 라인(118')을 통해 후행혼합기 (중간혼
합기(142a))로 안내된다.
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시클로헥사논이 라인(130)을 통해 전방혼합기(124a)로 공급되며, 거기에서 라인(140" )을 통해 중간분리기(140)의 
하위상태로부터 오는 스트림과 잘 혼합된다. 그렇게 생성된 혼합물은 라인(124a')을 통해 전방분리기(124)로 이송되
어 라인(132)을 통해 조립체를 빠져나가는 하위상태와 다른 라인(124')을 통해 중간혼합기(140a)로 안내되는 상위상
태로 분리된다.

라인(132)을 통해 조립체를 빠져나가는 하위상태는 촉매의 대부분이 수용액인 추출물이다. 그 것은 또한 소량의 시클
로헥사논을 함유한다.

조립체(114)의 후단계(122)에서는 물이 라인(128)을 통해 혼합기(126a)로 들어가며, 거기에서 라인(142')을 통해 
중간분리기(142)의 상위상태로부터 오는 스트림과 잘 혼합된다. 그렇게 생성된 혼합물은 라인(126a')을 통해 분리기
(126)로 안내되어 하위상태와 상위상태로 분리된다. 하위상태는 라인(126" )을 중간혼합기(142a)로 안내되며, 상위
상태는 다른 라인(134)을 통해 조립체를 빠져나간다.

라인(133)을 통해 조립체(114)를 빠져나가는 상위상태는 농축물의 대부분이 시클로헥사논인 라피네이트이다. 또한, 
소량의 물도 존재한다.

도 2에 보이듯이, 작동은 최종적인 수용성 촉매추출물을 형성하도록 촉매를 추출하는 후속단계와 라인(132)을 통해 조
립체(114)를 빠져나가는 후속단계 및 라인(134)을 통해 조립체(114)를 빠져나가는 시클로헥사논인 농축물라피네이
트를 남기는 후속단계에 기초하여 이루어진다.

용제(물)가 후방분리기(126)로부터 전방분리기(124)를 향해 이동함에 따라 촉매가 좀더 진해지며 점점 더 촉매가 고
갈되는 라피네이트를 남기고, 그 것은 결국 라인(134)을 통해 조립체(114)를 빠져나간다.

이러한 방법으로, 이송라인(116)을 통해 다단역류조립체로 들어가는 농축물의 용해는 금속촉매를 물에 의해 용액형태
로 추출하는 것과 동시에 이루어진다. 라피네이트 및 촉매추출물은 발명자들의 앞서 언급한 특허 및 특허출원에서 설명
된 바와 같이 부가적으로 처리되거나 재순환될 수 있다.

    
다단역류조립체의 중간단계 또는 추출기 (또는 유사한 역류주의 중간부분)로의 농축물의 안내는 농축물로부터의 촉매
추출의 효율을 최대화 함에 있어서 중요하다. 후단계(122)를 제외한 다단역류조립체의 중간단계 또는 추출기(114)로
의 농축물의 안내는 최종분리기(126)에서 최종적인 추출이 일어나기 전에 꽤 많은 양의 촉매가 이미 분리되게 한다. 
다단역류조립체의 전단계(120) 또는 추출기(114)로의 농축물의 안내는 라인(132)을 통해 빠져나가는 촉매추출물에 
상당히 많은 농축물 모이어티 (촉매가 아닌)가 혼입되게 할 수 있다.
    

금속촉매의 거의 전부는 앞서 설명한 라인(128, 130)들을 통한 공급속도 및 다양한 단계에서의 온도들을 제어함으로
써 단계들의 수만큼 촉매용액라인, 즉 추출물라인(132)을 통해 추출되거나 제거될 수 있다.

물라인(128)으로 들어가는 물은 미량의 시클로헥사논을 함유할 수 있으며, 시클로헥사논라인(130)으로 들어가는 시
클로헥사논은 미량의 물을 함유할 수 있다. 마찬가지로, 앞서 설명한 바와 같이, 추출물라인(132)에 존재하는 촉매추
출물은 미량의 시클로헥사논을 함유하며, 라피네이트라인(134)에 존재하는 라피네이트는 미량의 물을 함유한다.

    
역류조립체(114)의 후단계(122)에 가까운 뒤쪽 단계들에서는 촉매의 농도가 훨씬 낮은데, 이러한 단계들에서는 잡다
한 생성물을 함유하는 물 및 시클로헥사논의 에멀션화가 발생하기 쉬우며, 그 것은 소량의 촉매가 라인(134)을 통해 
조립체를 빠져나가는 라피네이트에 혼입되게 한다. 그러한 경향을 현저하게 감소시키거나 제거하기 위해서는 그러한 뒤
쪽 단계에서의 온도들이 어렵지 않은 실험으로 용이하게 발견될 수 있는 특정한 임계온도 이상이어야 한다. 그럼으로써, 
모든 단계들 적어도 그러한 뒤쪽 단계들 또는 후단계(122) 만이라도 상기 임계온도 이상의 온도로 유지될 수 있다. 이 
것을 달성할 수 있는 손쉬운 방법 중의 하나는 예를 들어 가열기나 냉각기나 열교환기 등과 같이 당 기술분야에서 잘 알
려진 수단에 의해 잡다한 스트림들의 온도를 제어하는 것이다.
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물론, 분리기나 혼합기도 외부 또는 내부의 가열 또는 냉각장치 및/또는 기타의 온도제어수단을 이용하는 것 등과 같이 
유사한 기술에 의해 가열되거나 냉각될수 있다.

모든 역류스트림을 거의 동일한 온도로 유지하는 것이 바람직한 경우에 양호한 온도범위는 50℃ 내지 80℃이다

그러나, 좀더 양호하게는 후단계(122)의 온도범위는 50℃ 내지 90℃로 유지되고, 중간단계(119)의 온도범위는 30℃ 
내지 50℃로 유지되며, 전단계(120)의 온도범위는 10℃ 내지 40℃로 유지되는 것이다. 다른 중간단계들이 존재할 때
에는 그러한 중간단계들은 앞서 설명한 중간단계와 끝단계(전방단계 또는 후방단계)의 온도들 사이의 온도로 유지되는 
것이 양호하다.

후단계(122) 또는 기타의 단계에서 허용불가한 에멀션화가 일어나면, 도 1에 도시된 분리기(126) 등과 같은 원심분리
기가 단순한 경사분리기의 대신에 이용될 수도 있다. 적어도 후단계에서 원심분리기가 이용될 때에 에멀션화의 임계점 
이상의 온도를 유지하는 것은 그다지 중요하지 않다.

이 발명에 따르면, 어떤 액체나 기체 또는 오프가스(off-gas)들이든지 필요하다면 한 구간으로부터 다른 구간으로 전
체적으로든 부분적으로든 재순환될 수 있다. 또한, 예시된 실시예들의 부분적이든 전체적이든간에 어떤 조합이나 어떤 
균등한 배치변경 또는 그러한 균등한 배치변경들의 어떤 조합이든지 이용될 수 있으며, 이 발명의 범위 내에 든다.

    
잡다한 기능들이 컴퓨터화 제어기에 의해 제어되는 것이 양호할지라도, 이 발명에 따르면 하나 이상의 기능을 제어하기 
위한 어떤 종류의 제어기이든, 수동제어 및/또는 노동조차도 이용할 수 있다. 양호한 컴퓨터화 제어기는 인공지능시시
템 (당 기술분야에 널리 알려진 전문가시스템, 신경망 및 퍼지논리시스템)을 포함한다. 이러한 세 종류의 인공지능시스
템 중에서 시스템을 학습하는 신경망은 장치의 다양한 위치에서 정보(예를 들어, 압력, 온도, 화학적 또는 기타의 분석
치 등)를 수집하고, 이러한 정보를 결과치(예를 들어, 압력강하율, 반응속도 반응성 등)에 따라 저장하이러한 정보를 
장차 이용이 가능한 다른 데이터와 함께 이용하여 매 순간마다 취해야 할 조치에 관해 결정하도록 프로그램되어 있다. 
전문가시스템은 숙련된 사람의 경험에 기초하여 프로그램되어 있다. 퍼지논리시스템은 경험칙에 더하여 직관적 법칙에 
의존한다.
    

이 발명에 따른 산화는 그 산화생성물이 일산화탄소와 이산화탄소 및 그 혼합물이 아니라 예를 들어 아디프산 등과 같
은 것인 무해한 산화이다. 물론, 한 종류의 생성물 또는 다종의 생성물의 혼합물일 수 있는 산화생성물에 수반하여 소량
의 이러한 합성물이 형성될 수도 있다.

이 발명의 방법에 따라 침전되기에 특히 적합한 아디프산에 관한 일반적인 정보는 다수의 미국특허를 비롯한 기타의 참
고문헌에서 찾아볼 수 있다. 이러한 참고문헌들은 제한적인 것이 아니라 예시적으로 아래의 것들을 포함한다.

미국특허 2,223,493; 2,589,648; 2,285,914; 3,231,608; 3,234,271; 3,361,806; 3,390,174; 3,530,185; 3,649,
685; 3,657,334; 3,957,876; 3,987,100; 4,032,569; 4,105,856; 4,158,739 (글루타르산); 4,263,453; 4,331,6
08; 4,606,863; 4,902,827; 5,221,800; 및 5,321,157.

    
이산성 물질 (예를 들어 아디프산, 프탈산, 이소프탈산, 테레프탈산 및 like) 또는 다른 적절한 화합물들이 이 분야에 
잘 알려진 기술에 따라 폴리올, 폴리아민 및 폴리아미드로 이루어진 그룹으로부터 선택된 제3의 반응제와 함께 반응하
여 폴리에스테르 또는 폴리아미드 또는 (폴리이미드 및/또는 폴리아미드이미드)의 중합체를 각각 형성할 수도 있다. 양
호하게는 폴리올, 폴리아민 및 폴리아미드는 과도한 교차결합을 회피하기 위하여 주로 디올, 디아민 및 디아미드이다. 
이 반응으로부터 얻어진 중합체는 이 분야에 잘 알려진 기술에 의해 방적되어 섬유를 이룰 수 있다. 중합체는 필러 및/
또는 다른 중합체와 혼합되어 여러 가지의 합성물을 만들 수 있다.
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이 발명의 실시를 실증하는 예시들은 어떤 방식으로든 이 발명의 범위를 제한하려는 것으로 해석되지 않아야 하며, 단
지 예시적 목적으로 제공된 것이다. 또한, 앞서 상세하게 설명한 양호한 실시예는 상식적으로나 전문지식에 의해 이 발
명의 범위내에 드는 다른 실시예들과 마찬가지로 개별적으로나 그 조합으로 실행될 수 있다. 또한, 상세한 설명에서 시
도된 어떤 설명이든 이 발명을 자세하게 살피려는 것이지 좁히려는 것이 아니다. 실시예들의 각각의 구역들도 이 발명
에 따라 개별적으로든 다른 구역들과의 조합으로든 실행될 수 있다. 이러한 조합들도 이 발명의 범위 내에 있다. 또한, 
상세한 설명에서의 어떠한 예시이든간에 이 발명을 제한하려는 것이 아니라 살피려는 것이다.
    

(57) 청구의 범위

청구항 1.

아세트산 및 금속촉매가 존재하는 상태에서 시클로헥산을 아디프산으로 산화시킴으로써 생성되는 반응혼합물로부터 금
속촉매를 용액으로 추출하는 방법에 있어서,

(a) 시클로헥산의 거의 전부를 제거하는 단계와,

(b) 아디프산의 대부분을 제거하는 단계와,

(c) 촉매를 침전시켜 용액 속에 농축물을 형성함이 없이 아세트산의 대부분을 제거하는 단계와,

(d) 하단을 갖는 하부와 상단을 갖는 상부 및 중간부분을 갖는 역류스트림의 상기 중간부분으로 농축물을 안내하는 단
계와,

(e) 역류스트림의 하부로 미량의 물을 포함할 수도 있는 시클로헥사논을 안내하는 단계와,

(f) 역류스트림의 상부로 미량의 시클로헥사논을 포함할 수도 있는 물을 안내하는 단계와,

(g) 촉매를 제외하고 농축물의 대부분을 포함하는 제1 액체, 즉 라피네이트를 상부의 상단으로부터 제거하는 단계 및,

(h) 금속촉매의 대부분을 포함하는 제2 액체, 즉 추출물을 하부의 하단으로부터 제거하는 단계를 포함하는 것을 특징
으로 하는 방법.

청구항 2.

청구항 1에 있어서,

상기 단계 (d)와 (e)와 (f)와 (g) 및 (h)가 동시에 수행되는 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 3.

청구항 1 내지 2 중의 어느 한 항에 있어서,

상기 단계 (c)가 증류에 의해 수행되는 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 4.

청구항 1 내지 3 중의 어느 한 항에 있어서,
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상기 단계 (c)에서 물을 첨가하는 단계를 부가적으로 포함하는 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 5.

청구항 1 내지 4 중의 어느 한 항에 있어서,

상기 단계 (c)에서 아세트산의 거의 전부가 제거되는 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 6.

청구항 1 내지 5 중의 어느 한 항에 있어서,

상기 단계 (h)에서 금속촉매의 거의 전부가 제거되는 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 7.

청구항 1 내지 6 중의 어느 한 항에 있어서,

상기 상부는 상부온도를 갖고 상기 중간부분은 중간부분온도를 가지며 상기 하부는 하부온도를 갖고,

상기 상부온도와 중간부분온도 및 하부온도가 거의 동일한 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 8.

청구항 1 내지 6 중의 어느 한 항에 있어서,

상기 상부는 상부온도를 갖고 상기 중간부분은 중간부분온도를 가지며 상기 하부는 하부온도를 갖고,

상기 상부온도가 상기 중간부분온도보다 높은 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 9.

청구항 8에 있어서,

상기 중간부분온도가 상기 하부온도보다 높은 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 10.

청구항 1 내지 9 중의 어느 한 항에 있어서,

아디프산을 폴리올과 폴리아민 및 폴리아미드로 이루어진 그룹으로부터 선택된 반응제와 반응시켜 폴리에스테르나 폴
리아미드 또는 (폴리이미드 및/또는 폴리아미드이미드)의 중합체를 각각 형성하는 단계 및,

상기 중합체를 섬유로 방적하거나 필러나 기타의 첨가제 또는 그 모두와 혼합하여 합성물을 형성하는 단계를 부가적으
로 포함하는 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 11.

아세트산 및 금속촉매가 존재하는 상태에서 시클로헥산을 아디프산으로 산화시킴으로써 생성되는 반응혼합물로부터 금
속촉매를 용액으로 추출하는 방법에 있어서,
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(k) 시클로헥산의 거의 전부를 제거하는 단계와,

(l) 아디프산의 대부분을 제거하는 단계와,

(m) 촉매를 침전시켜 용액 속에 농축물을 형성함이 없이 아세트산의 대부분을 제거하는 단계와,

(n) 전방혼합구간 및 전방분리구간을 포함하는 전단계와 후방혼합구간 및 후방분리구간을 포함하는 후단계 및 중간혼
합구간 및 중간분리구간을 포함하는 중간단계를 포함하는 역류다단조립체의 상기 중간단계로 농축물을 안내하는 단계
와,

(p) 미량의 물을 함유할 수도 있는 시클로헥사논을 전방혼합구간으로 안내하는 단계와,

(q) 미량의 시클로헥사논을 함유할 수도 있는 물을 후방혼합구간으로 안내하는 단계와,

(r) 촉매를 제외하고 농축물의 대부분을 포함하는 라피네이트를 후방분리구간으로부터 제거하는 단계 및,

(s) 금속촉매의 대부분을 포함하는 추출물을 전방분리구간으로부터 제거하는 단계를 포함하는 것을 특징으로 하는 방
법.

청구항 12.

청구항 11에 있어서,

상기 단계 (m)이 증류에 의해 수행되는 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 13.

청구항 11 내지 12 중의 어느 한 항에 있어서,

상기 단계 (m)에서 물을 첨가하는 단계를 부가적으로 포함하는 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 14.

청구항 11 내지 13 중의 어느 한 항에 있어서,

적어도 상기 후방분리구간에서는 분리가 적어도 부분적으로나마 원심분리단계에 의해 수행되는 것을 특징으로 하는 방
법.

청구항 15.

청구항 11 내지 14 중의 어느 한 항에 있어서,

상기 후단계는 후단계온도를 갖고 상기 중간단계는 중간단계온도를 가지며 상기 전단계는 전단계온도를 갖고,

상기 후단계온도와 중간단계온도 및 전단계온도가 거의 동일한 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 16.

청구항 15에 있어서,
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상기 거의 동일한 온도의 범위가 50℃ 내지 80℃인 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 17.

청구항 1 내지 14 중의 어느 한 항에 있어서,

상기 후단계는 후단계온도를 갖고 상기 중간단계는 중간단계온도를 가지며 상기 전단계는 전단계온도를 갖고,

상기 후단계온도와 상기 중간단계온도보다 높고 상기 중간단계온도는 상기 전단계온도보다 높은 것을 특징으로 하는 
방법.

청구항 18.

청구항 17에 있어서,

상기 후단계온도의 범위가 50℃ 내지 90℃이고, 상기 중간단계온도의 범위가 30℃ 내지 50℃이며, 상기 전단계온도의 
범위가 10℃ 내지 40℃인 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 19.

청구항 1 내지 18 중의 어느 한 항에 있어서,

상기 단계 (m)에서 아세트산의 거의 전부가 제거되는 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 20.

청구항 1 내지 19 중의 어느 한 항에 있어서,

상기 단계 (s)에서 금속촉매의 거의 전부가 제거되는 것을 특징으로 하는 방법.

청구항 21.

청구항 11 내지 20 중의 어느 한 항에 있어서,

아디프산을 폴리올과 폴리아민 및 폴리아미드로 이루어진 그룹으로부터 선택된 반응제와 반응시켜 폴리에스테르나 폴
리아미드 또는 (폴리이미드 및/또는 폴리아미드이미드)의 중합체를 각각 형성하는 단계 및,

상기 중합체를 섬유로 방적하거나 필러나 기타의 첨가제 또는 그 모두와 혼합하여 합성물을 형성하는 단계를 부가적으
로 포함하는 것을 특징으로 하는 방법.
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도면

도면 1
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도면 2
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