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“PROCESSO PARA A ELABORACAO DE UMA MISTURA DE REACAO
ALCANOLICA”

A presente invengdo refere-se a um processo para a elaboragéo
de uma mistura de reagdo alcandlica que ¢ obtida na preparagdo de
alcoxicarbonilaminotriazinas e  compreende  pelo menos uma
alcoxicarbonilaminotriazina, pelo menos um éster carbdnico ciclico e/ou
aciclico, pelo menos um C;-C 3 alcanol, que opcionalmente compreende um
ou dois atomos de oxigénio na forma de ligagdes de éster e € opcionalmente
substituido por C;-C; alquil e/ou hidroxila, e também pelo menos um alcoxido
de metal alcalino ou alcoxido de metal alcalino terroso, com ou sem
melamina e com ou sem catalisador.

A preparagdo de alcoxicarbonilaminotriazinas pela reagdo de
triazinas, por exemplo, melamina, com ésteres carbénicos na presenga de uma
base é conhecida, por exemplo, da EP-A (¢ 624 577. Nesta preparacio,
melamina é geralmente reagida com um éster carbbnico na presenca do
alcanol originario do éster carbonico e na presenca de um alcoxido de metal
alcalino baseado no alcool originario do éster carbénico como uma base. Para
elaboragdo, um acido mineral € adicionado a mistura de reagdo para
neutraliza¢do. Os 4cidos adequados mencionados sdo acido fosférico, acido
sulfirico efou 4cido cloridrico. A  alcoxicarbonilaminotriazina ¢é
subseqlientemente obtida por uma extragdo com um solvente organico e pela
evaporacdo do solvente. Alternativamente, apos a adigdo do acido, um sélido
¢ isolado por filtracdo e € entdo lavado e seco.

A WO-A 03/035628 descreve um processo para a preparagio
de alcoxicarbontlaminotriazinas, em que a mistura de reacdo € elaborada
primeiro pela neutralizagdo com um 4cido preferivelmente aquoso. Os acidos
adequados mencionados sdo acido nitrico, acido sulfurico, acido fosforico ou
misturas destes, mas também acido formico. Apds a adig¢do do acido a mistura

de reagdo, uma fase aquosa e uma fase alcandica sdo formadas e sio
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separadas entre si. A fase alcanolica compreende a
alcoxicarbonilaminotriazina. Para aumentar a concentragdo de uma
alcoxicarbonilaminotriazina, a fase organica ¢ concentrada apos a remog¢ao da
fase aquosa.

Um processo correspondente para a elaboragido de uma mistura
de reacdo compreendendo alcoxicarbonilaminotriazina ¢ também descrito na
WO-A 2004/054990.

A WO-A 2004/041922 descreve um processo de preparacio e
elaboragcdo para reticulantes de carbamato-melamina-formaldeido. Neste
processo, a elabora¢do é da mesma forma efetuada pela adigdo de um 4cido,
por exemplo, acido sulfirico, &cido formico, dcido oxalico, dcido fosforico,
acido cloridrico ou misturas destes, O sal formado na neutralizagdo ¢é
removido por filtragdo e lavagem com agua.

E um objeto da presente inven¢doc fornecer um processo de
elaboragfio de uma mistura de reagfo alcandlica compreendendo pelo menos
uma alcoxicarbonilaminotriazina, que permite a remogdo de sais e de
quaisquer outros componentes polares de uma mistura de reagdo
compreendendo pelo menos uma alcoxicarbonilaminotriazina, ¢ também a
influéncia controlada de uma pluralidade de componentes de diferentes
polaridade na mistura de reagdo sem grande complexidade de aparetho.

O objeto é alcangado por um processo para a elaboragdo de
uma mistura de reagdo alcandlica que ¢ obtida na preparacdo de
alcoxicarbonilaminotriazinas e  compreende  pelo  menos  uma
alcoxicarbonilaminotriazina, pelo menos um éster carbonico ciclico e/ou
aciclico, pelo menos um C;-Cj; alcanol que opcionalmente compreende um
ou dois atomos de oxigénio como ligacGes de éter e € opcionalmente
substituido por um C;-C, alquil e/ou hidroxila, ¢ também pelo menos um
alcoxido de metal alcalino ou alcoxido de metal alcalino terroso, com ou sem

melamina e com ou sem catalisador, nos quais componentes polares e/ou
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inteiramente miscivel com a fase orgdnica presente na mistura de reag¢do, para
obter uma fase alcandlica compreendendo pelo menos uma
alcoxicarbonilaminotriazina e uma fase polar compreendendo um extrator
com componentes polares e/ou 16nicos dissolvidos ai.

As alcoxicarbonilaminotriazinas preferidas sdo aquelas da

W'L“
R‘\,H\NAN,R‘
i A

em que os simbolos e indices sdo, cada um, definidos como a

formula geral (1)

)

seguir:

Y'é hidrogénio, C,-Cy-alquil, fenil opcionalmente substituido
por Cy-Cy-alquil, Cy-Cj-alcoxi, ou halogénio, ou um radical da formula NR’R®
e

R, Rz, R’, R*, R® e R® sdo, cada um, independentemente,
hidrogénio ou um radical da formula COOX ou X, ou selecionado do grupo
de (-CH,-O)-H, (-CH;-O)-R, (-CH,-O)-CH,-N(Z)-Q e (-CH,-O)-~CH>-
N(Z)-Q, onde:

- k é de 0 a 10, preferivelmente de 1 a 5, mais
preferivelmente 1 ou 2 e em particular 1, e I é de 1 a 10, preferivelmente de 1
a 5, mais preferivelmente, 1 ou 2, ¢ em particular 1,

- R € selecionado do grupo de alquil, cicloalquil e alquilaril,
onde os grupos R compreendem preferivelmente menos que 13 atomos de
carbono ¢ R ¢ preferivelmente um C,-C;3-alquil e mais preferivelmente metil
ou butil,

- Q ¢ um radical triazina da formula geral (II)
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- X ¢ (;-Cys-alquil, cuja cadeia de carbonos pode ser
interrompida por 1 ou 2 atomos de oxigénio ndo adjacentes em fung¢do éter
e/ou substituida por hidroxila, ou é C3-Cq alquenil, e

- 7 é um radical R', R%, R*, R", R> ou R® como definido
acima, e

pelo menos um dos radicais R' a R* ou, quando Y' for NR'R®,
pelo menos um dos radicais R' a R®, ¢ COOX.

C,-Cq-Alquil é, por exemplo, metil, etil, propil, isopropil, butil,
sec-butil ou terc-butil.

Fenil opcionalmente substituido por C-Cy-alquil, C-Cy-alcoxi
ou halogénio é, por exemplo, fenil, 2-, 3- ou 4-metilfenil, 2-, 3- ou 4-etilfenil,
2,4-dimetilfenil, 2-, 3- ou 4-metoxifenil, 2-, 3- ou 4-etoxifenil, 2,4-
dimetoxifenil, 2-, 3- ou 4-fluorofenil ou 2-, 3- ou 4-clorofenil.

C,-C3-Alquil, cuja cadeia de carbonos pode ser interrompida
por 1 ou 2 atomos de oxigénio ndo adjacentes em fungdo éter e/ou substituida
por hidroxila, €, por exemplo, pentil, isopentil, neopentil, terc-pentil, hexil, 2-
metilpentil, heptil, octil, 2-etilhexil, isooctil, nonil, isononil, decil, isodecil,
undecil, dodecil, tridecil, isotridecil, 2-metoxietil, 2-etoxietil, 2-propoxietil, 2-
butoxietil, 2- ou 3-metoxipropil, 2- ou 3-etoxipropil, 2- ou 3-propoxipropil, 2-
ou 4-metoxibutil, 2- ou 4-etoxibutil, 3,6-dioxaheptil, 3,6-dioxaoctil, 3,7-
dioxaoctil, 4,7-dioxaoctil, 2- ou 3-butoxipropil, 2- ou 4-butoxibutil, 2-hidroxi-
etil, 2- ou 3-hidroxipropil, 2- ou 4-hidroxibutil, 3-hidroxibut-2-il. (Os nomes
acima isooctil, isononil, isodecil e isotridecil s3o nomes comuns e derivam
dos éalcoois obtidos do processo oxo - cf. Ullmann's Encyclopedia of
Industrial Chemistry, 5a. Edi¢do, Vol. Al, paginas 290 a 293, e também Vol.
A10, paginas 284 e 285).
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Cs-Cq Alquenil é, por exemplo, alil, metalil, etalil, 2-, 3- ou 4-
penten-1-il ou 2-, 3-, 4- ou 5-hexen-1-il.

C,-Cy5-Alcanol que opcionalmente compreende um ou dois
atomos de oxigénio ndo adjacentes na forma de ligagdes de éster e ¢é
opcionalmente substituido por C-C; alquil e/ou hidroxila ¢, por exemplo,
metanol, etanol, propanol, isopropanol, butanol, isobutanol, sec-butanol, terc-
butanol, pentanol, isopentanol, neopentanol, terc-pentanol, hexanol, 2-
metilpentanol, heptanol, octanol, 2-etilhexanol, isobutanol, nonanol,
isononanol, decanol, isopenanol, undecanol, dodecanol, tridecanol,
isotridecanol, 2-metoxietanol, 2-etoxietanol, 2-propoxietanol, 2-butoxietanol,
2- ou 3-metoxipropanoi, 2- ou 3-etoxiprepancl, 2- ou 3-propoxipropanoi, 2-
ou 4-metoxibutanol, 2- ou 4-etoxibutanol, 3,6-dioxaheptanol, 3,6-
dioxaoctanol, 3,7-dioxaoctanol, 4,7-dioxaoctanol, 2- ou 3-butoxipropanol, 2-
ou 4-butoxibutanol, etano-1,2-diol, propane-1,2-diol, propanoc-1,3-dioi, 3-oxa-
5-hidroxipentanol, 3,6-dioxa-8-hidroxioctanol, 3-oxa-5-hidroxi-2,5-
dimetilpentanol ou 3,6-dioxa-8-hidroxi-2,5,8-trimetiloctanol.

O C,-Cy;-alcanol que opcionalmente compreende um ou dois
atomos de oxigénio ndo adjacentes na forma de ligagdes de éster e €
opcionalmente substituido por C,-C; alquil e/ou hidroxila ¢ mais
preferivelmente selecionado dentre metanol, etanol, propanol, isopropanol,
butanol, isobutanol, sec-butanol, terc-butanol, pentanol, isopentanol,
neopentanol, terc-pentanol, hexanol, 2-metilpentanol e heptanol ou misturas
destes.

Preferéncia muito particular é dada para butanol, isobutanol,
sec-butanol e terc-butanol, e para misturas de metanol e butanol.

Um éster carbonico ciclico é um carbonato da formula geral

X

O 0O amn

\L/

(I11)
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em que:

L ¢ etileno, 1,2- ou 1,3-propileno ou 1,2-; 1,4-, 2,3- ou 1,3-
butileno.

Qs ésteres carbonicos aciclicos sdo, por exemplo, diaril
carbonato, dialquil carbonato, aril alquil carbonato e dialquenil carbonato. O
éster carbonico aciclico é preferivelmente selecionado de carbonatos da
formula geral (1V)

7'0-c0-07° (iV)

em que:

7! e 72 sdo, cada um, independentemente, alquil, cicloalquil e
aril. Os radicais Z' e Z? preferivelmente compreendem menos que 13 atomos
de carbono. Mais preferivelmente, Z' e 7Z* sio um C-Cg alquil e,
particularmente, metil ou butil.

Os dialquil carbonatos preferidos sdic dimetil carbonato, dietil
carbonato, dipropil carbonato, dibutil carbonato e metil butil carbonato.

Os aril alquil carbonatos sdo metil fenil carbonato ou butil
fenil carbonato.

Os diaril carbonatos preferidos sdo, por exemplo, difenil
carbonato, di(para-tolil) carbonato, di(u-naftil) carbonato ou di(3-naftil)
carbonato.

Um dialquenil carbonato € dialil carbonato.

Os ésteres carbonicos particularmente preferidos sdo dimetil
carbonato, dietil carbonato, dibutil carbonato, metil butil carbonato, difenil
carbonato, propileno carbonato ou misturas destes.

Os alcdxidos de metal alcalino ou de metal alcalino terroso
adequados sfo, por exemplo, sais de litio, sédio, potassio, magnésio ou calcio
dos alcanois designados em detalhes acima. O uso de metoxidos de metal
alcalino, especialmente de metoxido de sdédio, é preferido. O alcdxido de

metal alcalino ou metal alcalino terroso pode ser usado em estado sélide ou



10

15

20

25

em forma dissolvida ou suspensa.

Os  solventes/diluentes  preferidos sdo, neste caso,
especialmente os alcoois designados em detalhes acima, sozinhos ou como
uma mistura entre si. Contudo, outros diluentes inertes costumeiros per se
podem ser usados.

Os catalisadores que podem estar presentes na mistura de
reagdo sdo  catalisadores que sio usados para preparar a
alcoxicarbonilaminotriazina. Tais catalisadores sd3o, por exemplo,
catalisadores de transferéncia de fase, como descrito em Ullmann's
Encyclopedia of Industrial Chemistry, 5a. Edigdo, Vol. A19, paginas 239 a
248. Outros catalisadores podem ser sais de meial ou complexos,
preferivelmente, dxidos, calcogenatos, carbonatos ou halogenetos dos metais
alcalinos, metais alcalinos terrosos ou metais de transicdo. Mengdo deve ser
feita aqui em particular a cloreto de litio, cloreto de magnésio ou carbonato de
sodio.

Os componentes ionicos que estio presentes na mistura de
rea¢do sdo geralmente sais dissociados. De acordo com a presente invengéo,
eles sdo removidos pela extracdo com um extrator polar gque ndo ¢
inteiramente miscivel com a fase organica presente na mistura de reacio.

Além disso, os componentes polares podem, de acordo com a
presente invengdo, ser removidos da mistura de reagdo pela extragio com o
extrator polar que ndo € inteiramente miscivel com a fase orgénica presente na
mistura de reacdo.

Os sais na mistura de reacdo podem formar, por exemplo,
quando acido for adicionado a mistura de reacéo alcandlica para neutralizagdo
ou quando a mistura de rea¢do alcandlica for introduzida em um acido. O
acido pode estar em forma concentrada ou diluida com agua. Uma
distribui¢fio uniforme do 4cido na mistura de reagdo é alcancgada assegurando-

se uma misturacgdo adequada durante a adig¢do medida do acido.
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Para neutralizar a mistura de reagao, todos os acidos organicos
e inorgdnicos disponiveis industrialmente podem ser usados em qualquer
concentragdo, preferivelmente como solugdes aquosas com 30-85% em peso.
Preferéncia ¢ dada para o uso de acidos minerais cujos sais tém uma alta
solubilidade em &gua, tais como 4cido nitrico, acido sulfurico ou acido
fosforico. Um outro dcido adequado € acido férmico. De acordo com a
presente invengdo, preferéncia particular é dada para o uso de acido nitrico.

A extracdo ¢é realizada com um extrator polar que ndo é
inteiramente miscivel com a fase orgénica para obter uma fase alcandlica
compreendendo alcoxicarbonilaminotriazina e wuma fase polar que
compreende um exirator com componentes idnicos e/ou polares dissolvidos
nele. Neste contexto, ndo completamente miscivel significa que duas fases
com composicdo diferente se formam, e ndo completamente miscivel ¢é
também entendido como significando que o extrator e a fase orgdnica ndo se
misturam completamente. Um extrator preferido ¢ &4gua, e preferéncia
particular é dada para agua completamente desmineralizada.

Em adic8o ao extrator polar, os auxiliares de separa¢do podem
ser adicionados na extragdo, como descrito, por exemplo, em Ullmann's
Encyclopedia of Industrial Chemistry, 6a. Edi¢do, 2000 Electronic Release,
Se¢do: Emulsdo, Capitulo 6, Breaking of Emulsions. Os auxiliares de
separacdo de fase sdo, por exemplo, solventes orgénicos, substdncias com
carater tensoativo, tais como condensados de acido fenolsulfénico, poliiminas
ou poliacrilatos, quebradores de emulsio e desemulsificantes. Os sais podem
também ser usados em certos casos. Os auxiliares de separagio de fase
adequados de acordo com a presente invengdo sdo, por exemplo, Baker
Petrolite, Sugar [Land, Texas ou Sokalan® CP, Sokalan® CP5, Sokalan® CP9 e
Sokalan ® HP25 da BASF AG, Ludwigshafen. Contudo, preferéncia é dada
para ndo se usar quaisquer auxiliares de separagéo de fase.

Quando uma neutralizacdo da mistura de reacgéo alcandlica for
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realizada, esta e a remogdo por extragio dos sais formados pela neutralizagao
podem ser realizadas em uma etapa ou em etapas de processo separadas.
Preferéncia ¢ dada para a efetuagdo da neutralizagfo e para a remogdo dos sais
formados pela neutralizagdo em duas etapas.

Para a extragdo, o aparelho conhecido por aqueles versados na
técnica, por exemplo, unidades de misturador / decantador, colunas com ou
sem entrada de energia ou extratores que sdo baseados no principio de
separacdo de campo centrifugo, podem ser usados. Uma unidade de
misturador/decantador compreende geralmente uma unidade misturadora, tal
como um vaso agitado, uma bomba de misturagdo, um bocal ou um
misturador estatico/dinamico. A unidade de "misturador/decantador” também
compreende um separador que ¢ geralmente designado como um vaso
horizontal com ou sem partes internas.

As colunas adequadas que podem ser usadas para a extracdo
séo, por exemplo, colunas com recheio estruturado ou recheio aleatério, ou
colunas com bandeja de peneira. As colunas de bandeja de peneira adequadas
sdo, por exemplo, também colunas de bandeja de peneira de fluxo cruzado.
Os recheios aleatdrios usados podem ser recheios aleatdrios conhecidos por
alguém versado na técnica. Tais recheios aleatorios s@o descritos, por
exemplo, em Klaus Sattier, Termische Trennverfahren [Thermal separating
processes], 2a. Edicdo, VCH Verlagsgesellschaft mbH, Weinheim, 1995,
paginas 226 a 229.

Os recheios estruturados adequados sdo ordenados ou nio
ordenados. Tais recheios estruturados sdo, por exemplo, recheios estruturados,
recheios lamelares, tecidos, entrelagados de lagos estirados ou entrelagados de
lagos conformados.

Os recheios aleatorios, recheios estruturados ou bandejas de
peneira podem ser fabricados de metal ou plastico. Devido as boas

propriedades de umectac¢do de metais, preferéncia ¢ dada para o uso de metal
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como o material para os recheios aleatérios, recheios estruturados ou bandejas
de peneiras quando a fase de lavagem for selecionada como a fase continua.
Os metais particularmente adequados séo agos inoxidaveis.

Em adi¢do a operacdo das colunas com recheios aleatdrios,
recheios estruturados ou bandejas com ou sem pulsagdo, € também concebivel
usa-los sem partes internas, por exemplo, como uma coluna de aspersdo.
Exemplos de colunas de extragdo comercial com sistemas de agitador
mecéanico sdo extratores de disco rotativo, colunas de Old-Rushton, extratores
de Kiihni, extratores de célula agitada, extratores de Graesser. Contudo, é
também possivel se usar extratores centrifugos, por exemplo, extratores de
Podbielniak ou extratores de Lurgi-Westfalia.

Na extragdo, a fase de lavagem compreendendo o extrator
polar que ndo ¢ inteiramente miscivel com a fase organica pode formar a fase
continua ou a fase dispersa da extracdo. Em uma forma preferida da exiracdo,
a fase de lavagem forma a fase continua.

Em adi¢do ao uso de um aparelho de extragdo tinico, € também
possivel se realizar a extragcdo em uma pluralidade de aparelhos. Neste caso,
uma combinacdo de diferentes tipos de aparelho pode também ser usada. Uma
combinagdo preferida é formada por uma unidade de misturador/decantador e
uma coluna com um recheio aleatério. Em uma forma de realizagio preferida,
a extracdo é realizada em uma coluna com recheio estruturado.

Na extracgdo, a relagdo de fases de fase polar para organica esta
dentro de uma faixa de 0,1 a 2. Preferéncia é dada para uma relagdo de fases
na faixa de 0,15 a 1,5, mais preferivelmente de 0,2 a 1, e particularmente, de
0,3a0,5.

Quando uma coluna com recheio estruturado for usada para
extragdo, em uma forma de realizagdo preferida, a fase polar ¢é
preferivelmente retirada como o extrato pelo fundo da coluna; o refinado, a

fase organica, preferivelmente corre como um transbordo livre. O conteudo de
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fase estranha, i.e., o alcanol, no extrato ¢ preferivelmente removido por um
entrelagado de plastico de lacos estirados no fundo da coluna.

Quando agua for usada como o extrator polar, o conteudo da
fase estranha, i.e., 0 conteudo de agua ndo dissolvido, no refinado apos a
separacdo de fases é geralmente cerca de 1 por cento.

O refinado compreende o produto desejado. Se o contetido de
componentes polar e i0nico no refinado for maior que a especificagdo do
produto requerido, € possivel, em uma forma de realizacdo preferida, se
reciclar o refinado na alimentac¢fo. Neste caso, o refinado pode, por exemplo,
ser alimentado diretamente na alimentagdo para a extragdo ou reciclado para
um vaso de armazenamento, do qual a extragdo € alii

Os componentes polar e idnico sdo, por exemplo, sais de metal
alcalino ou de metal alcalino terroso, alcoxidos de metal alcalino ou de metal
alcalino terroso, acido, mono- e/ou diésteres ciclicos ou aciclicos de acido
carbonico, alcan(odi)ois e também derivados de melamina polares. Os
alcanodidis sdo, por exemplo, glicol e propanodiol; derivados de melamina
polares sdo, por exemplo, melamina, mono- e dialcoxicarbonilaminotriazinas.

A possibilidade de remover mono- e
dialcoxicarbonilaminotriazinas do refinado pela extragdo torna possivel se
ajustar, em  uma  maneira  controlada, as relagdes de
alcoxicarbonilaminotriazinas diferentes no refinado.

A extragdo na coluna com recheio estruturado € realizada
geralmente como uma extracdo em contra-corrente. Em uma forma de
realizagdo particularmente preferida, isto ¢ feito pela alimentagdo do extrator
polar acima do recheio e da mistura de reagio alcanolica abaixo do recheio.
Dentro da coluna, o extrator polar assim flui através do recheio na direcdo do
fundo da coluna e a mistura de reacdo alcandlica através do recheio na dire¢éo
do topo da coluna. A mistura de reagdo alcanodlica e o extrator polar se

misturam no recheio, e 0s sais presentes na mistura de reacgdo alcandlica sdo
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passados para o extrator polar e assim removidos da imistura de reagao
alcandlica.

A temperatura na qual a extragdo ¢ realizada esta
preferivelmente na faixa de 10 a 90°C, mais preferivelmente na faixa de 15 a
50°C.

Uma pressdo preferida na qual a extragdo ¢ realizada ¢ a
pressdo ambiente. Contudo, é também possivel se realizar a extragdo em uma
pressdo abaixo da pressio ambiente ou entio em uma pressido elevada.
Quando a extragdo for realizada em pressio elevada, a pressdo esta
preferivelmente na faixade 1 a 10 bar.

Quando o pH da mistura de reagdo se desviar de um pH
desejado, ele pode ser ajustado pela adicdo de um 4cido ou de uma base. O
pH da mistura de reacdo deve geralmente estar entre 2 e 8, preferivelmente
entre 2 e 7, e mais preferivelmente entre 4,2 ¢ 6,5. O pH pode ser ajustado
antes da extragio ou durante a extragio.

No caso de um pH muito baixo, ele pode ser aumentado pela
adicdo de uma base. Todas as bases sdo adequadas para este proposito.
Preferéncia € dada para o uso de NaOH ou aménia aquosa (NH,;OH em uma
solucdo aquosa). Preferéncia é dada para amonia aquosa.

Um pH muito alto pode ser diminuido até o valor desejado
pela adi¢do de um 4cido. Os 4cidos adequados para este propodsito sdo 4cido
minerais e orgédnicos. Preferéncia é dada para acidos orgénicos e preferéncia
particular para acido férmico.

Em uma forma de realizagdo, os componentes idnicos
presentes na mistura de reacfo pode, adicionalmente ser removidos por uma
troca de ions sobre uma trocadora de cations e/ou trocadora de dnions. A troca
de ions pode ser realizada antes da extra¢io ou apds a mesma.

A trocadora de cations e/ou a trocadora de anions podem estar

presentes, por exemplo, como trocadora(s) de fons de leito fixo. E também
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possivel que a trocadora de cdtions e/ou a trocadora de anions estejam
presentes como granulo. A trocadora de cations e/ou a trocadora de dnions
podem estar presentes em um vaso, por exemplo, um tanque agitado, uma
coluna ou em outro aparelho conhecido por aqueles versados na técnica. A
trocadora de cations e/ou a trocadora de anions estio preferivelmente
presentes em uma coluna.

Em uma outra formas de realizacdo, é também possivel se
alimentar a trocadora de cdations e/ou a trocadora da anions como granulo ao
reator no qual reator a alcoxicarbonilaminotriazina ¢ preparada. O reator,
neste caso, ¢ preferivelmente um tanque agitado.

Em uma forma de recalizacdo preferida, os ions de metal
alcalino e/ou metal alcalino terroso s3o removidos da mistura de reagéo
alcanolica com um trocador de cations.

E também possive! se remover anions com um trocador de
anions. Por exemplo, a mistura de reagfio pode compreender fons nitrato,
sulfato ou fosfato ou entdo os anions de acidos organicos, tais como acido
férmico, como resultado da neutralizagdo da mistura de reagdo com um acido,
e sdo removidos pela troca i6nica com o trocador de dnions.

A regeneragdo do trocador de anions carregado é efetuada
preferivelmente com alcali mineral diluido. Particularmente adequada para a
regeneragdo do trocador de anions € solugdo de hidréxido de sddio 5-25%.

A trocadora de cations é regenerada preferivelmente com
acido minerais diluidos. Um é4cido mineral adequado &, por exemplo, acido
cloridrico 5-30%.

Para passar através de varios ciclos, a resina de troca de dnions
e a resina de troca de cations s3o geralmente pré-tratadas com um
solubilizante entre as fases orgénica e polar, Para este fim, o trocador de ions
¢ enxaguado com uma substincia que tem uma polaridade que esta entre a

polaridade da fase orgénica e da fase polar e é preferivelmente miscivel com
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ambas as fases. Por exemplo, metanol é adequado como um solubilizante
quando butanol estiver na fase orginica, ¢ dgua ¢ a fase polar. Em adigdo, a
uma regeneragdo da resina de troca idnica, é também concebivel se descartar
a resina carregada sem regeneragéo.

As trocadoras de anions adequadas de acordo com a presente
invengdo sdo, por exemplo, resinas de troca de dnions fortemente basicas.
Preferéncia é dada para resinas de poliestireno reticuladas ou copolimeros de
estireno-divinilbenzeno com aminas terciarias ou quaternarias como grupos
funcionais e ions de OH™ como ions de troca. Os {ons de troca sdo entendidos
como significando os ifons que sdo ligados aos grupos funcionais e sdo
trocados pelos jons a serem removidos do liquido. Em trocadores de anions
comercialmente disponibilizados, os grupos funcionais estdo geralmente
presentes como sais. Nestes trocadores de dnions, os ions CI’, por exemplo,
sdo ligados ao grupo funcional. De forma a ser capaz de usar as trocadoras de
anions, ele neste caso é geralmente primeiro pré-tratado com NaOH, de forma
a trocar os ions de CI' pelos fons OH. Os trocadores de &nions
comercialmente disponibilizados adequados sdo, por exemplo, Lewatit”
MP62, Lewatit® MP64 ou Lewatit® MP 600 WS da Bayer AG, ou entdo
Amberjet® 4200 CL ou Ambersep® 900 OH da Rohm & Mas Co. Para a
remogdo de fons nitrato, preferéncia ¢ dada para Ambersep” 900 OH e
Lewatit® MP 600 WS, preferéncia particular para Ambersep® 900 OH.

Os trocadores de cations adequados sdo, por exemplo, resinas
trocadoras de cations fortemente 4cidas baseadas em uma matriz de
poliestireno reticulada ou uma matriz de copolimero de estireno-
divinilbenzeno e acido sulfénico como o grupo funcional com ions H' como
ions de troca. Em geral, as trocadoras de cdtions, assim como as trocadoras de
anions, estio em sua forma de sal quando comercialmente disponibilizados.
De forma a ser capaz de usar a trocadora de céations, ela € entdo geralmente

pré-tratada com um &cido, por exemplo, acido sulfurico, de forma a trocar os
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cations do sal para os ions H'. As trocadoras de cations adequadas
comercialmente disponibilizadas sdo, por exemplo, Lewatit” 52528 ou
Lewatit Monoplus” S100 da Bayer AG, Amberlyst® 40 WET e Amberjet”
1500 H da Rohm & Haas Co., e também Dowex® N306 da Dow Chemical
Co. para a remogdo de ions de sodio, por exemplo, preferéncia ¢ dada ao uso
de Amberlyst® 40 WET e Amberjet® 1500 H.

A trocadora de cations e a trocadora de anions podem ser
usadas juntos na forma de uma mustura, individualmente ou nas etapas ou
estagios conectados em série. As combinagdes de trocadoras de anions e
trocadoras de cations comercialmente disponibilizadas adequadas sdo, para a
remocdo de sais de nitrato, Ambersep” 900 OH ou Ambeijet® 4206 como o

® 2528 como o trocadora de cations.

trocadora de anions e Lewatit
Preferéncia é dada para a combina¢do de Ambersep® 900 OH e Lewatit®
S2528.

A mistura de reaglo alcanodlica pode ser contatada com o
trocador de cations e/ou trocador de &nions, por exemplo, pela adigdo da
trocadora de cations e/ou trocadora de anions a mistura de reagdo, por
exemplo, no reator ou em um vaso agitado, ou por fluxo da mistura de reagdo
através de um trocador de ions continuo, em cujo caso o trocador de ions esta
presente, por exemplo, como um recheio em um leito fixo.

A adi¢do da resina de troca de ions no vaso de reagdo ¢
possivel especialmente quando a pelo menos uma alcoxicarbonilaminotriazina
for preparada em batelada. Neste caso, preferéncia é dada para a efetuacdo da
preparagio da pelo menos uma alcoxicarbonilaminotriazina e, se apropriado,
da neutraliza¢do da mistura de reac¢éo e da remog¢do dos sais por troca de ions
o MesSmo vaso.

Em uma forma de realizagdo, o processo pode compreender,
como uma etapa adicional, a concentragdo da fase organica compreendendo

pelo menos uma alcoxicarbonilaminotriazina.
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A concentragio pode ser efetuada por processos térmicos ou
mecéanicos. Os processos térmicos adequados para a concentragdo sdo, por
exemplo, evaporagdo, destilagdo, retificagdo, secagem, preferivelmente
secagem por aspersdo ou cristalizagdo. Os processos mecanicos adequados
sdo, particularmente, processos de separagdo por membrana, por exemplo,
pervaporagdo ou permeagdo, ¢ também filtragdo quando a pelo menos uma
alcoxicarbonilaminotriazina estiver presente como uma suspensdo. Os
processos para a concentragio podem, cada um, ser empregados
individualmente ou em combinagdo. E também possivel se usar qualquer
outro processo para concentragdo conhecido por aqueles versados na técnica.
Os processo preferidos para conceniragic sdo destilagdo ¢ secagem por
aspersdo.

No caso de concentragdo por destilacdo, pode ser realizado
antes da extragdo. Quando uma troca de ions for realizada adicionalmente, a
destilacdo pode também ser realizada antes ou depois da troca de ions, com
preferéncia sendo dada para a realizagéio da destilagdo antes da troca idnica,
pois a destilagio reduz a corrente de volume compreendendo a
alcoxicarbonilaminotriazina e, assim, um menor aparelho pode ser usado para
realizar a troca de ions. Isto diminui o capital e os custo de operagdo para a
troca idnica.

A concentragdo da fase orgdnica compreendendo pelo menos
uma alcoxicarbonilaminotriazina por destilagio pode ser efetuada
continuamente ou em batelada.

Para a destilagdo continua, é possivel se usar evaporadores
continuos convencionais conhecidos por aqueles versados na técnica. Os
evaporadores adequados para destilagdo continua sfo, por exemplo,
evaporadores de circulagdo, tais como evaporadores de auto-circulagido de
Robert, evaporadores de circulagio rapida com tubos evaporadores

inclinados, evaporadores de circulagido forcada com feixes de evaporadores
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externos, evaporadores de circulagio com cspago de ebuligdo dividido em
camaras, ou evaporadores de circulagfo forcada com aquecedor horizontai.
Outros evaporadores continuos adequados sdo, por exemplo, evaporadores de
filme cadente, evaporadores de filme fino ou evaporadores de Kestner,

Em adigdo, a fase orgénica pode ser concentrada por destilagdo
em uma coluna. O aquecimento até a temperatura de evaporagdo pode ser
efetuado no fundo da coluna ou em um trocador de calor disposto fora da
coluna. As colunas adequadas sdo, por exemplo, colunas com recheio
estruturado ou recheio aleatdrio, ou colunas de bandeja. Os recheios
estruturados adequados, recheios aleatorios ou bandejas sdo todos recheios
estruturados, recheios aleatdrios ou bandejas conhecidas por aqueles versados
na técnica.

A concentragdo em batelada por destilagdo pode ser efetuada,
por exemplo, em um vaso agitado. A destilagdo pode também ser realizada no
vaso no qual a reagdo para gerar alcoxicarbonilaminotriazina € realizada.
Preferéncia € dada para a efetuagdo da concentragdo por destilagdo em um
vaso agitado adicional.

Em ambos os processos continuo e em batelada, a corrente de
produto compreendendo a pelo menos uma alcoxicarbonilaminotriazina é
obtida como a fase liquida e pelo menos uma corrente de vapor
compreendendo alcanol, carbonato ¢ dgua. Quando um extrator polar
diferente de 4gua for usado na remocgio por extragdo de sais formados pela
neutralizagdo, o extrator polar esta presente no vapor, ao invés da dgua ou em
adicdo.

A concentragdo da fase organica compreendendo pelo menos
uma alcoxicarbonilaminotriazina por destilagdo leva, em uma forma de
realizagdo particularmente preferida, a uma corrente de produto que
compreende 45-60% em peso de alcoxicarbonilaminotriazina.

Contudo, dependendo da corrente de produto desejada, €
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também possivel que a destilagio produza uma corrente de produto que
compreende uma proporgdo relativamente pequena ou entio uma proporgao
relativamente grande de alcoxicarbonilaminotriazina.

Em uma outra variante de processo, na concentragdo da fase
organica compreendendo pelo menos uma alcoxicarbonilaminotriazina, a fase
organica e a fase polar s@o removidas por destilagdo. Para este fim, a fase
orginica compreendendo pelo menos uma alcoxicarbonilaminotriazina ¢
alimentada a uma coluna de destilagdo. Neste caso, a coluna de destilagdo
preferivelmente compreende uma segdo de retificagdo e uma segdo de
extragdo. A fase orgdnica compreendendo pelo menos wuma
alcoxicarbonilaminoiriazina é alimentada preferivelmente airavés de uma
alimentagdo lateral na sec¢do de retificagdo.

No fundo da coluna de destilagdo, a fase orgénica concentrada
compreendendo pelo menos uma alcoxicarbonilaminotriazina € obtida.

Em uma forma de realizagio preferida, o produto de fundo
assim obtido ¢ utilizado em um trocador de calor para aquecer a fase organica
dessalinizada, que ¢ alimentada como alimentag&o a coluna de destilagao.

Através do topo da coluna de destilagdo, os alcandis, se
apropriado, compostos com baixo ponto de ebuli¢do e agua e/ou extrator polar
sdo removidos. Em uma forma de realizagdo particularmente preferida, esta
corrente ¢ subseqiientemente alimentada a um separador de fases, no qual a
fase polar € separada da fase orginica. A fase organica é preferivelmente
alimentada como refluxo de volta para a coluna de destilagdo no seu topo.

Em uma forma de realizagdo particularmente preferida, a
coluna de destilagfio compreende uma retirada lateral disposta preferivelmente
na segdo de extragdo, através da qual uma corrente preferivelmente de vapor e
substancialmente anidra compreendendo carbonato e alcanol é retirada. Uma
posigdo particularmente preferida da retirada lateral esta diretamente acima do

fundo da coluna ou diretamente abaixo das partes internas se separagio na
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coluna.

As vantagens deste modo de operagdo ficam na recuperagdo de
uma maior parte dos carbonatos através de retirada para reutilizagdo na
reacdo, na reducdo do teor de carbonato na corrente de produto, e na
recuperagdo de alcanois de alto ponto de ebuligdo anidros, por exemplo, n-
butanol, através da retirada lateral.

Em uma forma de realizagio preferida, a coluna de destilagéo
compreende de 8 a 22 pratos tedricos.

A relagdo de refluxo da fase orgénica no topo da coluna esta
preferivelmente na faixa entre 0,2 e 3 kg/kg.

A coluna de destilacfio ¢ preferivelmenie operada com uma
pressdo na faixa entre 20 e 2000 mbar no topo da coluna. A faixa preferida na
qual a coluna ¢ operada esta entre 50 e 950 mbar.

Em uma outra variante de processo, € possivel, em adigdo a
concentragdo da fase compreendendo pelo menos uma
alcoxicarbonilaminotriazina por destilagdo ou ao invés da concentragdo por
destilagdo, para fornecer uma secagem por aspersio como uma outra etapa de
processo. A secagem por aspersdo gera alcoxicarbonilaminotriazina
pulverulenta.

Preferéncia € dada para a efetuacdo da secagem por asperséo
em uma secadora por aspersdo conhecida por aqueles versados na técnica. Por
exemplo, secadores de aspersdo comerciais com disco atomizador, bocal de
uma substincia ou bocal de duas substincias podem ser usados para a
secagem por aspersdo. Dependendo do projeto, operagdo pode ser efetuada
em co-corrente ou em contra-corrente. Preferéncia € dada para o uso de um
bocal de duas substincias no qual a fase liquida compreendendo pelo menos
uma alcoxicarbonilaminotriazina ¢ atomizada & pressdo ambiente com o
auxilio de uma corrente de nitrogénio. A corrente de nitrogénio tem uma

pressdo na faixa de 1 a 10 bar, preferivelmente na faixa de 2 a 5 bar e mais
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preferivelmente na faixa de 2,5 a S bar. O gas de nitrogénio ¢ usado
preferivelmente como o gés de ciclo.

A secagem por aspersdo ¢ realizada preferivelmente em uma
temperatura na faixa de 50 a 250°C, preferivelmente em uma temperatura de
55 a 150°C e, mais preferivelmente, em uma temperatura na faixa de 6 a
100°C, e em pressdo ambiente ou em pressdo elevada ou pressdo reduzida de
ate + 0,01 MPa, com base na pressdo ambiente.

O produto pulverulento gerado na secagem por aspersdo pode
ser removido, por exemplo, em um filtro de tecido de projeto costumeiro, tal
como filtros de vela, filtros de saco, filtros de mangueira ou outros filtros

i um ciclone. O materiai de

5]
e+
0
¢
=3
o2
[¢]
£
-}
c
(4]
N
i

conhecidos por aqueles versados n
filtro adequado para um filtro de tecido €, por exemplo, politetrafluoroetileno,
silicone ou poliéster. Preferéncia ¢ dada para poliéster.

O nitrogénio usado como ¢ gas dec ciclo & purificado
preferivelmente em um lavador. E possivel se usar qualquer lavador

conhecido por aqueles versados na técnica.

Exemplos
Exemplo 1

Uma mistura de reagdo que tenha sido preparada usando
carbonato de dimetil e compreende alcoxicarbonilaminotriazina é elaborada
apos a neutralizagdo ter sido realizada com HNQO; 30%. Para este fim, 63,6
kg/h da fase homogénea organica removida em um separador de fases com
um teor de agua de 13%, um teor de Na de 3120 mg/kg e um teor de NO;™ de
7440 mg/kg sdo lavados em contracorrente com 22,3 kg/h de agua
completamente desmineralizada em uma coluna com recheio estruturado. A
velocidade espacial hordria de liquido na coluna ¢ 19 m’/m’h, que
corresponde a 75% do valor de ponto de inundagdo. A temperatura na qual a
lavagem ¢ efetuada ¢ 21°C. Isto faz surgir uma corrente de refinado de 60,7

kg/h e uma corrente de extrato de 28,2 kg/h. A corrente de refinado constitui o
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produto de valor compreendendo alcoxicarbonilaminotriazina. A analise dos
ions de sddio e dos ions de nitrato da fase orgénica lavada faz surgir uma
concentragdo de | mg/kg de Na' e 48 mg/kg de NO;3™. O teor de agua da fase
organica ¢ 19,7%.
Exemplo 2

31,9 kg/h da fase organica compreendendo
alcoxicarbonilaminotriazina sdo alimentados & coluna com recheio
estruturado apos a neutralizagdo com HNO; 30%. A fase orgénica € lavada na
coluna com 12,5 kg/h de &dgua completamente desmineralizada em
contracorrente. A velocidade espacial horaria de liquido na coluna ¢ 9,9
m’/m’h, que corresponde a 37% do valer de ponto de inundagfo. Da coluna
com recheio estruturado, uma corrente de refinado compreendendo
alcoxicarbonilaminotriazina de 28,2 kg/h e uma corrente de extrato de 13,9
kg/h s@o retiradas. O teor de agua da fase organica lavada é 19,0%. A
concentragdo de ions de soédio € 1 mg/kg, a concentracdo de {ons nitrato ¢ 36
mg/kg.
Exemplo 3

Uma mistura de reagdo preparada usando carbonato de
etileno € elaborada apds a neutralizagdo com 30% de HNO;. Para este
fim, 17,10 kgh da fase homogénea orginica compreendendo
alcoxicarbonilaminotriazina que tenha sido retirada ou tenha um teor de agua de
10%, um teor de Na de 2640 mg/kg e um teor de NO; de 7320 mg/kg sdo
lavados em uma coluna com recheio estruturado com 6,0 kg/h de 4gua em
contracorrente. A velocidade espacial hordria de liquido na coluna é 20,6
m’/m*h, que corresponde a 59% do valor de ponto de inundagfio. A temperatura
na qual a lavagem é efetuada ¢ 21°C. Isto faz surgir uma corrente de refinado
compreendendo alcoxicarbontlaminotriazina de 16,7 kg/h e uma corrente de
extrato de 6,5 kg/h. A corrente de refinado compreende 2 mg/kg de ions de sddio

e 12 mg/kg de ions nitrato. O teor de 4gua da corrente de refinado é 16,5%.
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REIVINDICACOES

1. Processo para a elaboragdo de uma mistura de reacao

alcandlica que € obtida na preparacio de alcoxicarbonilaminotriazinas e
compreende pelo menos uma alcoxicarbomlaminotriazina, pelo menos um
éster carbénico ciclico efou aciclico, pelo menos um C,-C,; alcanol, que
opcionalmente compreende um ou dois dtomos de oxigénio na forma de
ligagdes de éler e € opcionalmente substituido por C;-Cy alquil e/ou hidroxila,
¢ também pelo menos um alcoxido de metal alcalino ou alcéxido de metal
alcalino terroso, com ou sem melamina e com ou sem catalisador, em que os
componentes polares e/ou idnicos sdo removidos por extracdo com um
extrator polar que niio ¢ completamente miscivel com a fase orginica presente
na mistura de reaciio, para obter uma fase alcandlica compreendendo pelo
menos uma alcoxicarbonilaminotriazina e uma fase polar compreendendo um

extrator com componentes polares e/ou 1d6nicos dissolvidos nele, caractenizado

pelo fato de que a extragio ¢ realizada em uma unidade de
misturador/decantador, uma coluna de extracdo, um extrator baseado em
separagdo de campo centrifugo, ou combinagdes destes.

2. Processo de acordo com a reivindicaciio 1, caracterizado

pelo fato de que a coluna de extracdo tem recheio aleatdrio, recheio
estruturado ou bandejas.
3. Processo de acordo com a reivindicagio 1 ou 2,

caracterizado pelo fato de que uma coluna agitada ou pulsada € usada.

4. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicacdes 1

a 3, caracterizado pelo fato de que a extraciio de extracdo ¢é realizada em uma

temperatura na faixa de 20 a 80°C.
5. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicacdes |

a 4, caracterizado pelo fato de que a relacio de fases de fase polar para

organica estd na faixade 0,1 a 2.

6. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicagoes |
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a 5, caracterizado pelo fato de que o extrator polar é 4gua.

7. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicacoes 1

a 6, caracterizado pelo fato de que compreende, como uma outra etapa, a

concentracio da fase orgdnica compreendendo pelo menos uma
alcoxicarbonilaminotriazina.
8. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicagoes 1

a7, caracterizado pelo fato de que o alc6xido de metal alcalino ou alc6xido de

metal alcalino terroso é metanolato de sédio.
9. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicacdes 1

a 8, caracterizado pelo fato de que o C;-C;3 alcanol € butanol ou uma mistura

de metanol e butanol.
10. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 1

a 9, caracterizado pelo fato de que a mistura de reagcdo alcandlica é

neutralizada antes da extracdo por adi¢ao de dcido ou pela introducao em um
acido.

11. Processo de acordo com a reivindicagcdo 10, caracterizado

pelo fato de que o 4cido adicionado para neutralizac@o € acido nitrico.
12. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 1

a 11, caracterizado pelo fato de que, antes ou durante a extracdo, o pH da

mistura de reacao € ajustado pela adicdo de 4cido ou base.

13. Processo de acordo com a reivindicagcdo 12, caracterizado

pelo fato de que a base € amdnia aquosa.

14. Processo de acordo com a reivindicagcdo 12, caracterizado

pelo fato de que o 4cido é um 4cido orgénico.

15. Processo de acordo com a reivindicagcdo 12, caracterizado

pelo fato de que o 4cido é um 4cido férmico.
16. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 1

a 15, caracterizado pelo fato de que compreende, como uma etapa final, a

preparacio de um pé que  compreende  substancialmente



alcoxicarbonilaminotriazina por secagem por aspersao.

17. Processo de acordo com a reivindicagcdo 16, caracterizado

pelo fato de que a secagem por aspersdo € realizada em uma temperatura na

faixa de 50 a 250°C.



10

15

RESUMO

“PROCESSO PARA A ELABORACAO DE UMA MISTURA DE REACAO
ALCANOLICA™

A invencgdo refere-se a um processo para o tratamento de uma
mistura de reagdo alcoodlica produzida durante a preparagio de
alcoxicarbonilaminotriazinas e  compreendendo pelo menos uma
alcoxicarbonilaminotriazina, pelo menos um éster carbdnico ciclico e/ou
aciclico, pelo menos um C,-C,; alcanol, que opcionalmente compreende um
ou dois dtomos de oxigénio na forma de ligagdes de éter, e € opcionalmente
substituido por C;-C,4 alquil e/ou hidroxila, e pelo menos um alcdxido de
metal alcalino ou alcdxido de metal alcaling terroso, com ou sem melanina e
com ou sem catalisador, no qual os componentes polares e/ou i6nicos sdo
removidos por extragdo com um extrator polar que ndo € completamente
miscivel com a fase orgénica presente na mistura de reagio, dando uma fase
alcoolica compreendendo pelo menos uma alcoxicarbonilaminotriazina, e
uma fase polar compreendendo um extrator com componentes polares e/ou

10nicos dissolvidos nele.
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