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El presente invento concierne a un procedimien
to para la preparacidn de nitrilotriacetato de sodio

N(CHQCOONa)3 por hidrélisis con hidréxido de sodio de ni

trilotriacetonitrilo N(GH?CN)3.,

Tal 6omp es sabido, el nitrilotriacetato de sg.
dio es un importante agente forme.or de quelatos y encuen
tra su ap}icacién principal en calidad de aditivo para de
tergentes,

El nitrilotriacetato de sodio puede ser preparg
do haciendo reaccionar en medio acuoso NH5 con CHéO ¥y
NaCN en presencia de NaOH. Asi, es posible obtener nitri
lotriacetato de sodio directamente en forma de una solu-
cibén acuosa, Sin embargo, los rendimientoé son malos y
la solucién obtenida contiene cantidades considerables
de subp;oductos, tales como iminodiacetabo de sodio, gli
coleto | de sodio, formiato de sodio, por lo cual es di-
ficil aislar el nitrilotriacetato de sodio en estado pu-~
TO,.

También es sabido llevar a cabo la saponifica-
cidén del nitrilotriacetonitrilo con cantidades sustancial
mente estequiométricas de NaOH en una solucidn acuosa nez
clando gradualmente el nitrilo con la solucién modcrada-
monte caliehfe de NaOH, o mezclando el nitrilo con NaOH
y calentando después de ecsto la mezcla a la temperatura
de reaccibn. ’

Sin embargo, en csbtos procedimicnto se obticne
una solucidn desde la cual el nitrilotriacctato de sodio
debe ser recuperado por evgpopacién, es deeir mediante o
peraciones molestas. |

Asi, el objeto de cste.invento o8 proporcionar
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un procedimiento'continuo para-la hidrdlisis de nitrilo-
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triacctonitrilo para former la sal de sodio decl &cido ni
trilotriacé%ico, que suministra directamepte csta sal en
una forma cristalizada con un mol de agua.

Ademés de la ventaja de obtener directamente
un productb 86lido con rendimientos cuantitativos, cl pro
cedimicnto de acuerdo con este invento ofrece la ventaja
dc trabajar a temperaturas relativamentc bajas (65-902C),
csto es bajo condiciones operativas més ventajosas (cstu
es, ausencia de corrosién del equipo), y ademds pormite
obtener un producto particularmente puro y blanco.

Este invento se refiere a un procedimicnbo con
tinuo para la preparacién de nitrilotriacetato dc sodio
en forma cristalizada, por hidrdlisis de nitrilotriacct:
nitrilo con hidrdéxido de sodio, caracterizado porque se
suspende nitrilotriacebonitrilo en las aguas madres re-
circuladas a una temperatura do 20-602C; porgue dcspuls
do ecsto se afinde a la suspensién une solucidn acuosa de
hidréxido de sodio en la cantidad estequiométrica para
la hidrélisis del nitrilotriacctonitrilo; porquc lucgo
la hidrdlisis sc lleva a cabo parcialmente a 65-759C ¥y
después completamente a 70-009C; y porque finalmente ol
nitrilotriacctato do sodio os scparado de las aguas mo~
dros, que a continuacién son recirculadas, contenicndo
dichas aguas madres nitrilotriacectato de sodio ¢ hidrd-
xido de¢ sodio, cncontréndose cste Gltimo en cantidadcs
cemprendidas entre 20 y 30% de la cantidad cstequiomé-
trica con respecto al nitrilotriaccetonitrilo quc ha de
scr hidrolizado, '

La cantidad dc hidréxido do sodio contenidc on
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las aguas madres roccirculsdas cstd comprendida entre 20%
¥y 30% de la cantidad cstequiométrica requerida para la
hidrblisis del nitrilo, es decir dicha cantidad ascion~
de a 0,6 hasta 0,9 moles de NaOH por mol de nitrilo;

El procedimiento de¢ acuerdo con este invento
coté ilustrgdo csquemdbicamente en los dibujos ancjos a
la figura 1.

Con recfeorencia a estos, en el mezclador A sc
prepara le suspensién de nitrilotriacetonitrilo (NTN)
en las agﬁas madres recirculadas. La temperatura de la
susponsién s mantenida entre 20 y 602C, En cl primer
reactor Ry se alimentan a continuacibén la suspensidn de
NIN y la solucién acuosa de NaGH cn.la_proporcién esto-
quiométrica_con el nitrilotriacetonitrilo; de cste modo
g0 logrg una hidrélisis parcial del nitrilotriacctonitri
lo para formar nitrilotriécetato de sodio y N(2-acctoani
do)-iminodiacgtato de sodio (N::EdgngONa)a)' La tompora
tura on Rl ¢s mantenida cntre 65 y 752C por medio de cir
culacién de agua fria dentro de wna ocnvolvente do onfria
picnto y mediante la cvaporacibdn de Nﬂz ¥ H,0. E1 ticmpo’
de permancncia de los reactivos cn el reactor Ry estd con
prendido ontre 45 y 60 minutos. 75 a 90% del nitrilotria
cctonitrilo es hidrolizado para formar nibtrilotriacctato
de sodio (NTAS), micnbras que 8 a 20% del nitrilotriace-
tonitrilo cs hidrolizado para formar N(2-accto-anido)-
iminodiacctato de sodio (ADAS).

Ta susponsién acuosa de nitrilotriacctato do
sodio, ADAS, nitrilotriacctonitrilo y NaOH cs dcscarga-
da del rcactor kl al rcactor R,.

En cl reactor R,, la temporatura os mantenida
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cntre 70 y 909C por circulacidén de agua calicnte o de va
por dentro de la onvolvente, El ticmpo de pernancacia de
los rcactivos cstéd comprendido cntre 60 y 80 ninutos. En

Ry, ¢l nitrilotriacetonitrilo todavia no convertide y los

\Jt

productos intermedios son convertides en nitrilotriaccte

to de sodio.

Los cristales de nitrilotriacetato do sodio>qg
nohidratado (N(GHQCOONa)B.HQO) son geparados de los aguns
nadres ¢n el filtro F. La filtracién sc conducc a una ten
10 peratura comprendida cntre 40 y 902C, A conbtinuacidn, los

cristalcs de nitrilotriacetato de sodio son lavados con
aproximadanente 20% cn poso de agua. Estas aguas dc lava
do son afladidas a continuacidén a las aguas madrcs. Las
aguas madres recupcradas después de enfriar a 20-602C

15 son recirculadas de rctorno a A.

En E, son sccados los cristales de nitrilotria
cetate de sodio que contienen 10 a 15% en peso de humedad.

De acuerdo con el invento, ¢l proccdinicnto puc
de llevarse a cabo también en tres reactores que trabajen

20 a temperaturas crecicntes, por ejemplo: el priner reac-
tor y el segundo reactor a 65—7090 y el tercero a 50-502C;
¢l tiempo total de permanencia de los reactivos cn los
tres reactores estd comprendido entre aproximadamente 90
¥ 120 minutos.

25 El nitrilotriacetato de sodio monohidratado ob
tenido por el procedimiento de acucrdo coﬁ esto.invento
aparcce en una forme féeilmente filtrable y ¢s préctica~-
mente puro.

El procedimiento de acuerdo con este invento,

30 1llevado a cabe de manera continua, permite realizar la
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‘ransformacidn cuantitativa de nitrilotriacetonitrilo en
nitrilotriacetato de sodic anhidro sin llevar a cabo nin

guna concentracién de la solucidn.

Lios siguientes ejemplos estén dados para fines
> puramente illustrativos y no limitativos.

Ejemplo nfimero l.- El ensayo se llevd a cabo

como procedimiento continuc en el equipo representado es
quemdticamente en los dibujos de la figura 1. En el mez-
clador A se suspendieron, de modo continuo, cada hora

10 23,6 g de nitrilotriacetonitrilo (i) en 121,8 g de a-
cuas madres recirculadas a 202C, La suspensidn asi obte-
nida contenia:

- LT 28,6 g = 0,211 moles

- Hy0 69,8 g = 5,870 moles :
HaOH 7,6 g = 0,189 moles .
NTAS o4 g = 0,161 moles

,15

Esta suspensibén fué alimentada, con un caudal

de 150,4 g/hora (121 cm?/hora), en el reactor Ry Junto
con una solucidn de NaOH (caudal: 50,6 g/hora & 34 cma/
H
20 gora) que consistia en:
- NaOH 25,3 g
50 25,5 g

La mezcla de reaceidn fué mantenida a 702C con

0,653 moles

Lid

=

-

1,405 moles

Un tiempo de permanencia de 60 minutos en el reactor R

25 \oue tenia un volumen de 155 cma) Lo suspensidn que sa-
Fiu del rcactor Ry contenia 5,5, de ADAS /U(2-sceto-omi-
ho)-imino-diacetato de sodig/ y 92 de WiAS (nitrilotria

i

cebato de s0dio). La suspensién fué alimentada a continug

L . . . . .

cibn a R2 donde fué mantenida a 902C durante 80 minubos :
§
30 con el Tin de completar la hidrdlisis. La suspensidn gue f

D0 mlim0 i}

| o POOR
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salia de Rs ya no contenia NN ni ADAS.

Las cantidades de NH5 y de HEO desprendidas
de Ry ¥ R2 eran las siguientes:
N5 10,75 g por hora = 0,655 moles por hora

H,O 15,2 g por hora = 0,28 moles por hora

2

La suspensién cue salia de R, fué filtrada a
continuacidn a 90¢C y la torba de NUAS fué lavada con 10 .
g de agua. Las aguas madres fueron combinadas con las a-
guas de lavodo pare formar el liguido que fué recircula-
do al mezclador A.

“l color de esta solucidn permanecid constante
entre 500 y %50 APHA. Para cada ciclo habia una acumula-
cibn de CN de aproximadamente %2 ppm, por lo cual era
necesario reemplazar una parte del liquido recirculado
cada aproximadamente 100 ciclos.

La torta himeda, gue consistia en 47,5 g de
HTAS y 5 g de H20 fué secada en un horno, El producto ag?
co estaba précticamenie exento de ADAS y mostrd un conte
nido de NTAS mayor de 9893; consistis en un 80% en grénu—f
los de desde 0,1 a 0,25 mm.

Ejemplo nlmero 2.- Se llevd a cabo un ensayo

continuo con los mismos reactivos y bajo las mismas con—j
diciones gue se especifican en el eJemplo 1, utilizando
tres reactores gue trabajaban, respectivamente, a 702C,
708G y 90eC, El tiempo de permanencia de la mezcla en qgf
da uno de los reactores ascendia a 30 minutos. La solu- |
cidn acuosa de NaOH fué alimenbads al primer reactor. i
A la salida del segundo reactor, la mezcla cog;
tenfia 1,55 de ADAD y 98,5% de NTAS. A la salida del ter-
cer reactor, la mezcla estaba exenta de ADAS. Il conteni
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do de nitrilotriacetato de sodio monohidratado del produg
to seco era mayor de 98%. Las cantidades de los productos

implicados en la reaccién y el color de la solucién cran

~ iguales a los del Ejemplo 1. También en este caso habia

un aumento de CN~ en solucidn igucl a aproximadamente 32
ppm por cada ciclo, El CN™ procedia de la descomposicidn
del nitrilotriacctonitrilo.

La presente solicitud, que correspondc a la pre
sentada en Italia, el 20 de mayo de 1,969, bajo el N2
170184/69, se acoge a los beneficios del Articulo 51 del
vigente Estatuto sobre Propiedad Industrial.

REIVINDICACIONES

'

Los puntos de invencién propia y nueva, quec sc
presentan para que sean objeto de esta solicitud de Paten

te de Invencién en Espafia, por VEINTE afios, son los si-

-gulentes:

1.~ Un procedimiento continuo para la prepara-
cidén de nitrilotriacetato de sodio en forma cristalizada,
por la hidrdlisis de nitrilotriacetonitrilo con hidréxi-
do de sodio, caracterizado porque se suspende nitrilotrig
cetonitrilo en las aguas ﬁadres recirculadas a una tompe
ratﬁra de 20 a 602C; porque después de esto sc afiade a

la suspensidn una solucibn acuosa de hidréxido de sodio

fn la cantidad estequiométrica para la hidrélisis del ni
trilotriacetonitrilo; porque lucgo la hidrdlisis se lle-

va a cabo parcialmente a 65-752C y después complotamente
-8 -
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ga 70-902C, y porque el nitrilotriacetato de sodié es
isep&radé de las agues madres, que después son recir-
%culadas, conteniendo dichas aguas madres nitrilotrig

' cetato de sodio e hidrdxido de sodie, encontréndose
géste Ultimo en cantidades comprendides entre 20% y
;30% de la cantidad estequionétrica con respecto al

' nitrilotriacetonitrilo que ha de ser hidrolizados

| 2.- Un procedimiento de acuerdo con la rei-
?vindicacién 1, caracterizado porgue los cristales de
:nitrilotriacetato de sodio separados de las aguas ma-
%dres gon lavados con agua, ¥y porgue les aguas de la- |
ivado gon afiadidas a continuacidn a las aguas medres

fy son recirculadas con estas Glbimess

: 3e= Un procedimiento de acuerdo con las rei-
ivindioaciones precedentes, carscterizado porque el ‘
initrilotriaoetato de s0dio es separado de las aguas
?madres a una temperaturs comprendids entre 40 y 9090.:
| 4+= Un procedimiento continuo para la pré-
%paracién de nitrilotriacetato de sodio.

| T2l y como se ha descrito en la Memoria que
;antecede, fepresentado en el dibujo que se acompafia

jy con los fines que se han especificado.

§ Esta Memoria consta de nueve hojas escri-

9q JUN. 1972

'tas a méquina por una sola cara.
| Madrid,
i

P.A.
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