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“PROCESSO DE PRODUGAO DE CRISTAIS DE ACIDO ADIPICO”

CAMPO DA INVENGCAO

A presente invengao trata de um processo de produgéao de cristais
de acido adipico. A presente invencao trata, mais particularmente, de um
processo de recuperagdo do acido adipico em forma de cristais que
apresentam um teor baixo de impurezas, obtidos por etapas de cristalizacao a
partir em particular dos meios reacionais de sintese do acido adipico. Por teor
de impurezas, entende-se a concentragéo de impurezas diferentes da agua.

ANTECEDENTES DA INVENCAO

O 4&cido adipico € um grande produto quimico utilizado em
diversas aplicagdes, seja como composto intermediario, seja como aditivo para
modificar as propriedades de certos produtos.

Entre essas aplicagdes, o uso de acido adipico como mondémero
na produgéo'de polimeros € o mais importante. Assim, o acido adipico € um
dos principais mondmeros para a fabricacdo das poliarhidas, em particular da
poliamida 6-6. Ele é igualmente utilizado para a fabricagdo dos poliésteres,
poliésteres polidis e na produgao dos poliuretanos.

Nessas aplicacbes e em particular nos usos como mondémero
para a producgado de poliamidas, o acido adipico deve apresentar um grau de
pureza elevado, ou seja, uma pureza de um grau pelo menos equivalente a
pureza requerida para os compostos ativos utilizados como medicamentos.
Além disso, os cristais de acido adipico devem apresentar certas propriedades
fisicas, em particular de tamanho e de forma, para obter uma boa
moldabilidade durante a alimentacdo do acido adipico nos reatores ou
armazenadores, bem como uma baixa aptiddao a aglutinagdo durante o
armazenamento e o transporte. Além disso, a presenga de cristais de
pequenissimo tamanho, denominados geralmente “finos”, deve ser minimizada

por questdes de higiene durante a manipula¢do do acido adipico.
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O acido adipico é, em particular, sintetizado por oxidagdo de
hidrocarbonetos, por exemplo, do ciclohexano, seja diretamente, seja em duas
etapas.

O processo mais utilizado industrialmente é o processo de
oxidagao do ciclohexano em duas etapas, que compreende uma primeira etapa
de oxidagdo do ciclohexano pelo oxigénio em uma mistura
ciclohexanol/ciclohexanona, seguida da oxidagdo dessa mistura em &cido
adipico pelo acido nitrico. A primeira oxidacdo de ciclohexano em
ciclohexanol/ciclohexanona pode ser realizada em uma Unica etapa ou em
duas fases produzindo em uma primeira fase o hidroxiperéxido de ciclohexila
na auséncia de catalisador e depois, em uma segunda fase, a decomposicéo
do hidroxiperéxido de ciclohexila em ciclohexanol/ciclohexanona, em presen¢a
de um catalisador. O acido adipico é igualmente produzido por oxidagao nitrica
de ciclohexanol produzido a partir do benzeno por hidrogenagdo do
ciclohexeno e hidratagdo em ciclohexanol.

Nesses processos de sintese, o acido adipico esta presente em
forma dissolvida no meio reacional que compreende geralmente agua, acido
nitrico € numerosos subprodutos de sintese tais como diacidos diferentes do
acido adipico como os acidos glutarico e succinico e compostos em particular
metalicos provenientes dos catalisadores utilizados e da corrosdo das
aparelhagens.

O acido adipico é recuperado desse meio reacional geralmente
por cristalizacdo ap6s resfriamento e/ou concentragédo do meio reacional. Esse
acido adipico é purificado por cristalizagdes sucessivas preferenciaimente na
agua, depois para diminuir o teor de umidade e evitar assim os problemas de
aglutinagdo ou aglomeragdo durante o armazenamento e o transporte dos
cristais.

Para obter um grau de pureza elevado, os processos utilizados
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compreendem diversas etapas de cristalizagdo com fases de lavagem e

secagem consideraveis que sao consumidoras de energia e de custos de

investimento.

Todavia, esses processos, para atingir a qualidade de pureza
requerida do acido adipico, compreendem diversas etapas que afetam a
economia do processo e a qualidade fisica dos cristais por produgcédo de
particulas “finas”, por exemplo.

Existe ainda uma necessidade de um processo de purificagdo do
acido adipico mais eficaz que permita obter esse composto com uma pureza

elevada e cristais que apresentem propriedades fisicas compativeis com seu

armazenamento, transporte e manipulagéo.

Para esse fim, a presente invengdo propde um processo de
produgdo de cristais de acido adipico por cristalizagdo que permite obter
faciimente e de maneira mais econémica cristais de pureza elevada e/ou que
apresentam propriedades fisicas compativeis para sua manipulagao, transporte
e armazenamento.

DESCRICAO RESUMIDA DA INVENCAO

A presente invengao propde um processo de produgédo de cristais
de acido adipico a partir de uma solugdo de acido adipico que compreende
pelo menos uma etapa de purificagdo por cristalizagdo e uma etapa de
separagao e recuperagao dos cristais.

De acordo com a presente invengao, esse processo de produgdo
dos cristais de acido adipico compreende uma fase de moagem dos cristais
antes da etapa de separagao e recuperagao dos cristais

O processo da presente invengdo compreende geralmente varias
etapas intermediarias entre a etapa de cristalizagao e a etapa de separagao e
recuperagdo como, por exemplo, filtragdes, desagregagdes, lavagens. No

sentido da presente invengao, deve-se entender que “a etapa de purificagéo
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por cristalizacdo e de separagao e recuperagao dos cristais de acido adipico”

engloba ao mesmo tempo as fases de cristalizagdo e separagao e recuperagéo
bem como o conjunto das fases intermediarias.

De acordo com um modo de realizagéo vantajoso do processo da
presente invencdo, a etapa de purificagdo por cristalizagdo e de separagao e
recuperagéao dos cristais de acido adipico compreende as seguintes etapas:

- uma fase de cristalizagdo em um cristalizador que compreende
eventualmente um anel de circulagdo externa do meio de cristalizagéo, por
resfriamento e/ou por concentragdo de uma solugéo de acido adipico,

- eventualmente uma fase de separagao dos cristais formados,
por exemplo, por filtragao,

- eventualmente uma fase de desagregagao dos cristais em um
meio liquido saturado de acido adipico,

- uma fase de separagdo e recuperagdo dos cristais,
eventualmente com lavagem dos cristais.

DESCRICAO DETALHADA DA INVENGAO

Por “etapa (ou fase) de separagdo e recuperagdo dos cristais”,
deve-se entender que a etapa (ou fase) do processo que permite recuperar os
cristais de acido adipico antes de sua alimentagdo em uma nova etapa de
purificacdo ou uma etapa de secagem. Em outras palavras, se o processo
realiza uma unica etapa de purificagdo por cristalizagdo e de separagéao e
recuperacdo dos cristais de acido adipico, nesse caso, a etapa (ou fase) de
separacao e recuperagao dos cristais sera a ultima etapa antes da secagem.
Se o processo realiza etapas sucessivas de purificagdo por cristalizagéo e de
separacéo e recuperagdo dos cristais de acido adipico, nesse caso “a etapa
(ou fase) de separagdo e recuperagédo dos cristais” pode designar a ultima
etapa antes da secagem (para a ultima purificagdo) ou a etapa intermediaria

antes de uma nova etapa de purificagdo por cristalizagédo e de separacao e
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recuperacao dos cristais de acido adipico (para as purificagdes que antecedem

a ultima).

A fase de cristalizagdo pode ser realizada em um cristalizador ou
em varios cristalizadores montados em série.

Por “fase de desagregacao”’, entende-se no sentido da presente
invengao a colocagdo em suspensdo ou dispersdo dos cristais em um meio
liquido, por exemplo, uma solugdo saturada de acido adipico.

Por “fase de moagem dos cristais”, deve-se entender uma fase
durante a qual os cristais de acido adipico sdo quebrados, com mais ou menor
forga. A moagem tem por finalidade ou de tornar deslocaveis as impurezas
retidas nos cristais como, por exemplo, o liquido de cristalizagdo ou a solugao-
mae de cristalizagao incluida no cristal que nado puderam ser eliminadas ou
deslocadas, por exemplo, por lavagem ou nas fases de desagregagcao ou
filtracao (para maior clareza, o liquido de cristalizacdo ou solugdo-mae de
cristalizacdo sera chamado de aguas de cristalizagdo ou aguas-maes de
cristalizacdo sem que isso limite o alcance da patente ao uso da agua como
liquido utilizado para realizar a cristalizagdo do acido adipico).

Como essas aguas-maes ou aguas de cristalizacdo contém
subprodutos ou impurezas presentes no meio de cristalizagdo, a moagem dos
cristais permite obter uma concentragdo mais baixa dessas impurezas no fim
de processo de purificagao do acido adipico.

A moagem dos cristais & geralmente obtida por ap|icagéo de uma
forca mecanica sobre os cristais diretamente nos cristais umidos ou entéo
sobre os cristais colocados em suspensdao em um liquido como a agua,
vantajosamente saturado de acido adipico. Os processos apropriados para
obter essa moagem séo todos os processos usuais de moagem de produtos
solidos, tais como, por exemplo, a agitagao, a trituragdo, o esmagamento.

Vantajosamente, a etapa (ou fase) de separagdo e recuperagao
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dos cristais pode ser realizada por quaisquer processos apropriados, tais como,
por exemplo, decantagao, filtragado, centrifugagédo. Os processos habitualmente
utilizados sdo os filtros rotativos bem como a centrifugagado realizada em
aparelhos denominados “enxugadores”. Na etapa de separagao e recuperagao,
os cristais sao submetidos a lavagens mais ou menos eficazes. Essas lavagens
tém em particular por finalidade eliminar as aguas-maes presentes na
superficie dos cristais.

O processo de produgado dos cristais do acido adipico pode ser
realizado de modo descontinuo ou continuo.

De acordo com um modo preferido de realizagdo da presente
invengao, a solugao de acido adipico € uma solugao aquosa de acido adipico.

De acordo com um modo de realizagdo, quando é realizada uma
Gnica etapa de purificagao por cristalizagao e de separagao e recuperagao dos
cristais de acido adipico, a fase de moagem, antes da fase de separagédo e
recuperacao dos cristais, é realizada em pelo menos um dos seguintes meios:

o na suspensdo de cristais contidos no cristalizador e que circulam no
eventual anel externo ao cristalizador com reciclagem dessa suspensao
que contém os cristais moidos no cristalizador,

o nos cristais contidos no meio da eventual fase de desagregacgao,

o nos cristais Umidos apés a eventual fase de desagregacao,

De acordo com outro modo de realizagdo, quando sao realizadas
pelo menos duas étapas sucessivas de purificagéo por criétalizagéo e de
separagdo e recuperagdo dos cristais de acido adipico, a fase de moagem,
antes da fase de separacgao e recuperagao dos cristais, € realizada:

- em pelo menos qualquer uma das etapas que antecedem a
ultima etapa de purificagao por cristalizagcao e de separagao e recuperagéo dos
cristais de acido adipico, e/ou

- durante a ultima etapa de purificagédo por cristalizagdo e de
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separagao e recuperagao dos cristais de acido adipico em pelo menos um dos

seguintes meios:

o na suspensao de cristais contidos no cristalizador e que circulam no

eventual anel externo ao cristalizador com reciclagem dessa suspensao
que contém os cristais moidos no cristalizador,

nos cristais contidos no meio da eventual fase de desagregacao,

nos cristais umidos apés a eventual fase de desagregacgao.

De acordo com um modo de realizagdo preferido da presente
inven¢ao, o processo de producao de cristais de acido adipico compreende
pelo menos duas etapas sucessivas de purificagdo por cristalizacao.

A primeira etapa de purificagdo por cristalizagao é realizada a
partir do acido adipico presente no meio reacional de sintese. Assim, 0 meio
reacional pode ser eventualmente concentrado por evaporagdo de agua e
depois resfriado para obter a cristalizagdo do acido adipico. Essa cristalizagao
pode ser realizada em cristalizadores que funcionam em modo continuo ou
descontinuo.

Os cristais obtidos durante a primeira fase cristalizagdo sao
separados das Aaguas-maes, por exemplo, por filtragdo. Nesse modo de
realizagao, os cristais sdo em seguida dispersos em um liquido tal como, por

exemplo, uma solugdo aquosa saturada de acido adipico em uma etapa de

desagregacdo antes de serem alimentados em uma etapa de

filtragdo/enxugamento para eliminar o maximo de'égua, nessa Gltima etapa de
filtracao/enxugamento que corresponde a etapa de separagéo e recuperagao
indicada acima. Durante essa Ultima etapa de filtragao/enxugamento, ou antes
dessa etapa, os cristais sdo lavados para eliminar ou deslocar o maximo de
aguas-maes ou de cristalizagbes presentes na superficie dos cristais e
substitui-las por agua que nao contém impurezas.

O acido adipico obtido nessa primeira etapa de purificagdo €
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denominado “Acido adipico de qualidade técnica”. De fato, esses cristais
compreendem ainda uma quantidade de impurezas retidas no cristal e em
particular inclusbes de aguas-maes. Essas inclusées ndo podem ser
diminuidas ou deslocadas por operagdes de lavagem ou desagregagao.

De acordo com um modo de realizagdo da presente invengéo,
durante a primeira etapa de purificagdo por cristalizagdo e separagédo e
recuperagao dos cristais, os cristais sdo moidos por moagem dos cristais ou
aplicagédo de uma forga mecanica (agitagdo forte) em uma suspensédo de
cristais, por exemplo, na suspensdo dos cristais durante a operagdo de
desagregagdo. Também é possivel realizar essa moagem por disposi¢cdo de
um meio de moagem tal como uma bomba, sobre um circuito de circulagéo
externa da suspensao de cristais. A moagem pode ser realizada em uma etapa
distinta antes da alimentagao dos cristais na etapa de desagregacéo.

De acordo com outro modo de realizagao da presente invengéao, o
cristalizador compreende um anel de circulagdo externo do meio de
cristalizagdo no qual esta disposto um dispositivo de moagem. Nesse modo de
realizagdo, a reciclagem dos cristais moidos no cristalizador permite realizar
uma inoculagao do meio de cristalizagdo. Como € bem conhecido no campo da
cristalizacédo, a inoculagdo permite controlar e modificar a forma dos cristais
obtidos.

E igualmente possivel prever essa fase de moagem dos cristais
em uma etapa de tratamento dos cristais‘recuperados apo6s desagregacao e
enxugamento. Nesse modo de realizagdo, os cristais desagregados,
enxugados uma primeira vez, e eventualmente lavados sao dispersos em um
liquido saturado de acido adipico, vantajosamente agua saturada de acido
adipico. A moagem dos cristais € realizada nessa dispersdo. Os cristais de
acido adipico assim moidos sdo recuperados em uma Uultima etapa de

separagao recuperagao por quaisquer processos conhecidos, por exemplo, por
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filtracdo com preferencialmente uma lavagem desses cristais. Assim, a fase de
moagem dos cristais & aplicada nos cristais recuperados ap6és uma primeira
fase de desagregag¢ao e em seguida uma primeira de separagao por filtragao,
sendo que os referidos cristais moidos sdo depois submetidos a uma nova fase
de desagregagao antes de serem recuperados na fase de separagdo e
recuperacao.

Vantajosamente, a moagem dos cristais de acido adipico é
realizada na primeira etapa de purificagdo por cristalizacdo e separagao e
recuperagao dos cristais para obter cristais de acido adipico de pureza
determinada. Todavia, é possivel prever uma fase de moagem dos cristais nas
outras etapas seguintes de cristalizagdo, de acordo com modos de realizagédo
semelhantes aos descritos acima, em particular na etapa de cristalizagao que
permite obter um acido adipico de pureza elevada.

Vantajosamente, o0 modo de realizagdo do processo da presente
invencao que compreende uma etapa de moagem na nas primeiras etapas de
purificagdo, em particular para produzir acido adipico de qualidade técnica,
permite obter um acido adipico em um grau de pureza mais elevado do que
com um processo sem etapa de moagem. Assim, a segunda ou ultima etapa
para produzir acido adipico de pureza elevada, denominado usualmente “acido
adipico de qualidade purificado” podera ser um processo de purificagdo com
necessidade de eficacia menos elevada quando se deseja obter um acido
adipico com um -grau de pureza equivalente ao obtido com o0s processos
usuais. Da mesma forma esse processo de purificagdo podera permitir ser
menos traumatizante para a forma e o tamanho dos cristais. Assim, o processo
da presente invengao permite produzir acido adipico com uma pureza muito
elevada ou entdo com uma pureza equivalente a que é obtida com os
processos usuais, mas com, em particular, um teor de cristais de dimensdes

muito pequenas mais baixo que permite diminuir a aptidao para a compactacgéao
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dos cristais.

Para determinar a concentragdo de impurezas ou o grau de
pureza do acido adipico, as concentragbes de diacidos glutarico e succinico
sao medidas bem como a concentragao de ions nitratos.

Outros detalhes e vantagens da presente invengcao aparecerao
mais claramente com os exemplos dados a seguir a titulo meramente ilustrativo
e indicativo.

EXEMPLOS

EXEMPLO 1: COMPARATIVO

Um meio reacional proveniente do processo de oxidagao nitrica
de uma mistura ciclohexanol/ciclohexanona contém aproximadamente 24% em
peso de acido adipico. Esse meio compreende agua, acido nitrico, os
diferentes compostos provenientes da reagcdo de oxidagdo, ions nitratos e
metalicos provenientes do catalisador utilizado e da corrosdo das
aparelhagens.

Esse meio é alimentado em um cristalizador. A cristalizagao do
acido adipico é obtida por resfriamento a uma temperatura da ordem de 25°C.
O soélido cristalizado é separado das aguas-maes de cristalizagao por filtragao.

Os cristais assim recuperados sao colocados suspenséo na agua
saturada de acido adipico a uma temperatura de 25°C, em uma etapa
denominada “desagregacao". Os cristais assim tratados séo alimentados em
um filtro. Os cristais recuperados possuem um tamanho médio de 437 pm.

Os cristais assim filtrados sao lavados abundantemente por
alimentagao de agua saturada de acido adipico para assim deslocar totalmente
as aguas de cristalizagdo presentes em torno dos cristais. Esse metodo de
lavagem permite eliminar quaisquer impurezas nao contidas nas inclusdes
presentes nos cristais.

Os cristais recuperados sado analisados para determinar a
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concentragao de acido glutarico, acido succinicos e ions nitratos.

Os teores de acido glutarico e succinico bem como os teores de
ions nitratos sao obtidos por medida cromatografica em fase liquida apoés a
preparagcao da amostra por diluigado na agua e comparag¢ao com uma aferigao
externa nas mesmas condigdes. O aparelho utilizado compreende uma coluna
de tipo C18 ODS2, de uma detecgao condutimétrica ou espectroscopica ou UV
em particular para os ions nitratos. A solugdo eluente € uma solugdo aquosa
diluida de um acido mineral ou organico.

Os resultados obtidos sao:

* jons nitratos: 723 ppm

* Acido succinico: 159 ppm

* Acido glutarico: 202 ppm

EXEMPLO 2: INVENCAO

O exemplo 1 é repetido. Os cristais presentes na etapa de
desagregagao sao submetidos a uma moagem com um aparelho
ULTRATURAX disposto na dispersao de desagregacao.

Os cristais recuperados ap6s filtragao e lavagens de acordo com
o processo descrito no exemplo 1 apresentam as seguintes concentragdes de
impurezas.

* jons nitratos: 283 ppm

* Acido succinico: 70 ppm

* Acido glutarico: 82 ppm

Os cristais recuperados possuem uma dimensao meédia de 120

um.
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REIVINDICACOES

1. PROCESSO DE PRODUCAO DE CRISTAIS DE ACIDO
ADIPICO, a partir de uma solucéo de acido adipico, caracterizado pelo fato de
que compreende pelo menos uma etapa de purificagdo por cristalizagdo e uma
etapa de separagado e recuperagao dos cristais de acido adipico, em que os
cristais de acido adipico sao submetidos, antes da etapa de separagédo e
recuperacao, a uma fase de moagem.

2. PROCESSO, de acordo com a reivindicagdo 1,
caracterizado pelo fato de que a etapa de purificagdo por cristalizacdo e de
separagdo e recuperacao dos cristais de acido adipico compreende as
seguintes etapas:

- uma fase de cristalizagdo em um cristalizador que compreende
eventualmente um anel de circulagcdo externa do meio de cristalizagao, por
resfriamento e/ou por concentragéo de uma solugao de acido adipico,

- eventualmente uma fase de separagéo dos cristais formados,

- eventualmente uma fase de desagregacéo dos cristais em um
meio liquido saturado de acido adipico,

- uma fase de separagdo e recuperagdao dos cristais,
eventualmente com lavagem dos cristais,

e em que:

- quando é realizada uma unica etapa de purificacdo por
cristalizagdo e de separagao e recuperagdo dos cristais de acido adipico, a
fase de moagem, antes da fase de separagdo e recuperagéo dos cristais, é
realizada em pelo menos um dos seguintes meios:

o na suspensado de cristais contidos no cristalizador e que circulam no
eventual anel externo ao cristalizador com reciclagem dessa suspenséo
que contém os cristais moidos no cristalizador,

o nos cristais contidos no meio da eventual fase de desagregacgao,
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o nos cristais umidos apéds a eventual fase de desagregacao,

- quando séao realizadas pelo menos duas etapas sucessivas de
purificagdo por cristalizagdo e de separagdo e recuperagdo dos cristais de
acido adipico, a fase de moagem, antes da fase de separagdo e recuperagao
dos cristais, € realizada pelo menos uma das etapas que antecedem a ultima
etapa de purificagdo por cristalizacdo e de separagdo e recuperagao dos
cristais de acido adipico e/ou durante a UGltima etapa de purificagdo por
cristalizacao e de separacao e recuperagao dos cristais de acido adipico em
pelo menos um dos seguintes meios:

o na suspensao de cristais contidos no cristalizador e que circulam no
eventual anel externo ao cristalizador com reciclagem dessa suspensao
que contém os cristais moidos no cristalizador,

o nos cristais contidos no meio da eventual fase de desagregacao, e

o nos cristais umidos apés a eventual fase de desagregacao.

3. PROCESSO, de acordo com uma das reivindicagdes 1 ou
2, caracterizado pelo fato de que a solugédo de acido adipico € uma solugao
aquosa de acido adipico.

4, PROCESSO, de acordo com a reivindicagdo 3,
caracterizado pelo fato de que o acido adipico é sintetizado por oxidagao nitrica
de uma mistura ciclohexanol/ciclohexanona ou de ciclohexanol.

5. PROCESSO, de acordo com a reivindicagdo 3,
caracterizado pelo fato de que o-acido adipico €& sintetizado por oxidagéo do
ciclohexano pelo oxigénio molecular.

6. PROCESSO, de acordo com uma das reivindicagdes 1 a 5,
caracterizado pelo fato de que compreende pelo menos duas etapas
sucessivas de purificagao por cristalizagao do acido adipico.

7. PROCESSO, de acordo com a reivindicagao 6,

caracterizado pelo fato de que a primeira etapa de purificagdo por cristalizagéo
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compreende:

* uma fase de cristalizagdo em um cristalizador por resfriamento
e/ou concentragao de uma solugao de acido adipico,

* uma fase de separagao dos cristais formados,

* uma fase de desagregacdo dos cristais em um meio liquido
saturado de acido adipico,

* uma fase de separagdo e recuperagao dos cristais,
eventualmente com lavagem dos cristais, e

* a fase de moagem € aplicada nos cristais antes da fase de
separagao e recuperagao dos cristais.

8. PROCESSO, de acordo com a reivindicagdo 7,
caracterizado pelo fato de que a fase de moagem dos cristais € realizada nos
cristais contidos no meio de desagregacao.

9. PROCESSO, de acordo com a reivindicagao 7,
caracterizado pelo fato de que a fase de moagem dos cristais & realizada nos
cristais Umidos antes ou depois da fase de desagregacgao.

10. PROCESSO, de acordo com a reivindicagdo 7,
caracterizado pelo fato de que a moagem dos cristais de acido adipico é
efetuada na suspenséo de cristais contidos no cristalizador e que circulam em
um anel externo ao cristalizador com reciclagem dessa suspensdo que contém
os cristais moidos no cristalizador.

11. PROCESSO, de acordo com a reivindicagdo 7,
caracterizado pelo fato de que a fase de moagem dos cristais é realizada nos
cristais recuperados apds uma primeira fase de desagregagao e, em seguida,
uma primeira fase de separagédo por filtragdo, em que os referidos cristais
moidos séo, depois, submetidos a uma nova fase de desagregagéo antes de
serem recuperados na fase de separagao e recuperagao.

12. PROCESSO, de acordo com uma das reivindicagdes 1 a




11, caracterizado pelo fato de que a separagdo e recuperag¢ao dos cristais é
realizada por filtragdo ou enxugamento.

13.  PROCESSO, de acordo com uma das reivindicagbes 1 a
12, caracterizado pelo fato de que os cristais separados sao submetidos a uma
ou mais lavagens.

14. PROCESSO, de acordo com uma das reivindicagbes 1 a
13, caracterizado pelo fato de que a moagem dos cristais é realizada por

agitagao mecanica, trituragdo, esmagamento.
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