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La N,N,N' N'~tetraacetiletilendiamina es un
I

i

agente auxiliar importante en agentes de lavado y sirve

alli como activador de w»erborato. ZEste compuesto puede
|
prepararse conforme a la DE-O0S 19 10 300 mediante reac- .
|
cién de etilendiamina o de N,N'~diacetiletilendiamina con

~cetena en presencia de disolventes y de catalizadores. -

Sin embargo este procedimiento es técnicamente muy cosio-

so y los catalizadores asi como los disolventes deben ser

.separados cuvidadosamente a partir de la'tetraacetilefileg

diamina producida. ‘

Ia tetraacetiletilendiamina puede obtenerse tam
bién llevando a ebullicidn durante largo tiempo N,N'-di
acetiletilendiamina con anhidrido de 4cido acético (DE-AS
21 33 458 asi como Rec., Trav, Chim., vol. 30, 1911,'pégi-
nas 183 hasta 185). ZEl procedimiento tiene no obstante
el inconveniente de que sbélo se consigue un rendimiento
relativamente malo. EL color del producto no corresponde
tampoco a los requisitos.

A partir de la memoria de patente alemana 21 18
281 es sabido ademids que puede prepararsé continuamente
tetrascetiletilendiamina haciendo reaccionar diacetileti
lendiamina con anhidrido de 4cido acético a 120 hasta
1709C, separando al mismo tiempo a partir de la mezcla de
reaccibn, por destilacidén, el 4cido acético que se forma,

cristalizando ¥ separando la tetraacetiletilendiamina re~

o
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sultante medisnte enfriamiento de la mezcla de reaccién,}
¢ introduciendo después la mezecla de reaccidn de color
pardo oscuro remanente, en parte de nuevo en la reaccién;
La eliminacidén del 4cido acético durante la reaccidn se
efectia mediante destilacidn fraccionada, empobreciéndose
continuamente la mezcla de reaccidén en cuanto a aﬁhidrido
de &cido acético debido a la mala separabilidad de Acide
acbtico y anhidrido de &cido acético. En este procedi-
miento es necesario por consiguiente utilizar un grap'ex—
ceso de anhidrido de acido acético., Después de enfriar,
cristalizar y separar la tetrsacetiletilendiamina formeda
queda una solueidn coloreada de oscuro en anhidrido de
écido‘acético, que contiene todavia considerables propor-
ciones de los componentes de reaccidn que no han reaécib—
nado totalmente., Constituye ademés un gran inconveniéhte
en este procedimiento el hecho de que séld de 50 hasta 90
% en peso del producto de reaccidn, remanente después de
la separacion de tetraacetiletilendismina sélida, puede
ser devuelto de nuevo a'la reaccidn, para no empeorar de
antemano el color de la tetraécetiletilendiamina resultan-
te. A pesar del tratamiento de la cantidad de mezcla de
reaccidn retirada del circuito y de la recuperacidn del
enhidrido de dcido acético en exceso mediante destilacién,
queden productos secundarios en forma de residuos l1iqui-

dos, de color pardo, en una cantidad tan grande que sélo
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puede alcanzarse un rendimiento de en total como méximo

86%
quieren tiempos de reaccidn relativamente largos; esto
conduce de nuevo a cantidades relativamente elevadas de

productos secundarios.

miento mejorado para la preparacidn de N,N,N',N'-tet:aaég
tiletilendiamina mediante acetilacién de N,N'—diacetiieti
lendiamina con anhidrido de &cido acético a una tempera—~

tura de 120 hasta 1702C, obteniéndose un rendimiento casi
cuaﬁtitativo de N,N,N',N'~tetraacetiletilendiamina préacti-
camente incolora sin formacidn digna de mencidn de préduc-
tos secundarios indtiles. El procedimiento conforme a la

invencidn estd caracterizado porque

a)

b)

na y N,N,N',N'-tetraacetiletilendiamina,

Hojn nham. 3

en peso de tetraacetiletilendiamina, También se re~

Objeto de la presente invencion es un procedi~

se utilizan N,N'-diacetiletilendiamina y anhidrido de
dcido acético en la proporcidn en peso de 1 : 1 hasta
1 : 10,

la acetilacidn Se interrumpe antes de establecer el

equilibrio de reaccidén entre N,N'-diacetiletilendiami-

la mezcla de reaccién coloreada de pardo obtenida se
somete despﬁés o antes de la separacién de N,N,N',N'-
~tetraacetiletilendiamina mediante cristalizacion a
una purificacidén para eliminar las impurezas colorea-

doras, ¥y




10

15

20

25

16049

Hojan nam. 1‘,

d) los componentes de reaceidn purificados y recuperadoé,
no reaccionados totalmente para formar N,N,N' N'-te~'
traacetiletilendiamina, son aportados de nuevo a 1la .
acetilacion. ,

La acetilacién de la N,N'-diacetiletilendiamina
se efectia a presién normal o a presidn ligeramente vleva-
da, por ejemplo hasta aproximadamente 5 bares, preferen@e—
mente a 1 hasta 2 bares, a una temperatura de 120 haééaA
1702C, preferentemente de 130 hasta 1602C. ILa N,N'-diace
tiletilendiamina se utiliza convenientemente en forma tée
nicamente pura; no perturban pequefias cantidades de agua,
de hasta aproximadamente 1 % en peso, ni de 4cido acétiéo#
de hasta aproximadamente 5 % en peso.

La proporcién en peso de N,N'-diacetiletilen{
diamina y de anhidrido de &cido acético (que se emple&’
asimismo convenientemente en forma técniceamente pura) es
de 1 : 1 hasta 1 : 10, preferentemente de 1 : 1 hasta
1 : 5, especialmente de 1 : 1 hasta 1 : 2,5,

Conforme a la.invencidn, la reaceién (acetila-
cion) de N,N'-diacetiletilendiamina con anhidrido de Aci~
do acético se interrumpe antes de establecer el equili-
brio de reaccién entre N,N,N!,N'~tetraacetiletilendiamina
y N,N'-diacetiletilendiamina, nreferentemente desovués de
alcanzar un grado de conversidn de tetraacetiletilendiami-

na de 20 hasta 70 % en noles, especizlmente de 40 hasta
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60 % en moles, referido a la cantidad molar de la N,N'-di
scetiletilendiamina utilizada. Esto se efectia convenien-
temente enfriando la temperstura de la mezcla de reaccidn
(mezcla de productos) a menos de 1202C, preferentemente

a 20 hasta 1102C, especialmente a 60 hasta 1002C (even~
tualmente se interrumpe al mismo tiempo la aportécién de
las sustancias que han de reaccionar). EL grado de eon-
versibn puede comprobarse por ejemplo analiticamente de
maners sencillz medisnte el pesaje de N,N,N',N'-tetracce
tiletilendiamina cristalizada (determinada a partir de
una porcidn alicuota de la mezcla de reaceidén). En tal
caso, después de la devolucidén de los productos de reec-
cién~£o reaccionados totalmente para formar N,N,N',N'-te
traacetiletilendiamina, el grado de conversiéﬁ-indicado
es referido igualmente a N,N'-diacetiletilendiamina, es
decir la N,N,N'-triacetiletilendiamina contenida en ella,
igualmente apta para la reaccidn ulterior, se calcula co-
mo N,N'—diacetiletiiendiamina.

Ia realizacién de la acetilacion de'N,N'—diaqg
tilétilendiamina con anhidrido de 4cido acético se efec~
tha convenientemente haciendo reaccionar de modo discon-
tinuo con agitacidn (para lograr un mezclado a fondo ho-

mogéneo) con anhidrido de dcido acético en la proporecidn

en peso indicada, N,N'-diacetiletilendiamina de nueva

aportacidn y los componentes de reaccidn no reaccionados
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totalmente y recuperados despuds de la purificacién con~

forme a la invencidén (es deeir la mezcla de productos pu-
rificada y liberada de tetraacetiietilendiamina y de édci-
do acético), que consisten esencialmente en una mezclae de
diacetiletilendiamina y triacetiletilendiamina, ILa reac-
cidén discontinua se efectila preferentemente llevando a -
ebullicidn a reflujo en un reactor provisto con agitadéf

y refrigerador a reflujo, En tal caso los grados de éon-
versién que han de pretenderse conforme a la invencidn se
logran por lo general después de 0,5 hasta 5 horas, pre-

feréntemente después de 1,5 hasta 3 horas.

Se ha manifestado como especialmente ventajoso
realizar las reaccién continuamente en varios reactores co-
nectados sucesivamente unos tras otros, preferentemente
en dos hasta cinco, especialmente en dos hasta tres, reac-
tores, dispuestos para formar una cascada, provistos con
egitadores y refrigerantes a reflujo. En tal caso se in-
troducen progresivamente en el primer reactor N,N'-diace
tiletilendiamina y la mezcla de productos obtenida deg-
pués de la purificacién conforme a la invencién, con anhi-
drido de &cido scético en la proporeidén en peso indicada. -
La reaccién se efectfia a temneraturas de 120 hasta 170¢ecC,
preferentemente de 130 hasta 1602C, y éstas se eligen de
tal manera gue se consigue un grado de conversidn defini-

tivo de 20 hasta 70 & en moles, preferentemente de 40 hag-
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0,3, preferentemente de 0,1 hasta 0,2 partes, en peso por

Hojn nam, '7

ta 60 % en moles de N,N,N',N'-tetraacetiletilendiamina, '
referido a N,N'-diacetiletilendiamina utilizada. Referi;
dos a tetraacebtiletilendiamina formada se obbienen rendiT
mientos de espacio y tiempo de aproximadamente 70 gramosk

i
litro por hora.

Por ejemplo en el caso de una cascada que cons-
ta de dos reactores, la reaccidén se realiza de la siguien-
te manera: 7 |

N,N'-diacetiletilendiamina y la mezcla de pro-
ductos obtenida después de la purificacion conforme a la
invencién se introducen en comin con anhidrido de &acido
acético en la proporcidn de peso indicada, continuaménte
en eltprimer reéctor, desde el que la mezcla de reqccién
coloreada de amsrillo hasta ligeramente pardo circﬁla at
segundo reactor. En el primer reactor se hace reaccionar
hasta un grado de conversién tal que es aproximadamente
25 hasta 50 %, preferentemente 30 hasta 40 %, menor que
el definitivo grado de conversidén en el segundo reactor,
Desde éste la mezcla.de.productos coloreada de pardo cir-
cula a un recipiente, donde se enfria con.agitaoién con el
fin de interrumpir la reacciodn..

' 7 En otra forme conveniente de realizacidn del
procedimiento se aflade a la mezcla de reaccidn eventual-

mente en la étapa a) cetena en una cantidad de 0,01 hasta
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‘lor pardo oscuro es enfriada vreferentemente a 60 hasta
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cada 1 parte en peso de N,N'~diacetiletilendiamina, Ia

adicion se efectla, en el caso de un modo de procedimien~
to discontinuo, preferentemente después de aleanzar la teﬁ
peratura de reaccidn, y en el caso de un modo de procedi-—l
miento continuo preferentemente en el primer reactor, Con

ello se puede conseguir una reduccidn del tiempo de reac-

cidn y un aumento del rendimiento de espacio y tiempo.

a

Después de haberse interrumnido la acetilseiédn, |

conforme a la invencién la mezcla de productos coloreada de

pardo obtenida es libersda de las impurezas coloreadoras.
La opernscién de purificzcidn conforme a la in-
vencidén puede realizarse por ejemplo mediante extraccidn,
destilacidén o con ayuda de agentés adsorbentes, siendo re
feridos los dos Ultimos procedimientos de purificaciédn.
Fn el caso de la purificacidn con agentes adsorbentes puegl
den emplearse agentes adsorbentes usuales en el cox:aerci().”l
Son afiadidos a la mezcla de reaceidn (mezcla de productos)
entes o después de la separacién de la tetraacetiletilendi
amina; ésta es separada convenientemente mediante preci-
pitacidén (cristalizacidn) por causa de un enfriamiento a
aproximedamente O hasta 3090,

En el primer caso la mezcla de reaccién de co-

100eC después de terminarse (interrumnirse) la reaccion,

v es mezclada con agitacidn con aproximadahente 0,5 hasta

~a.
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10 % en peso, preferentemente con aproximadamente 1 hastg'
5 % en peso, referido al peso de la mezcla de reacciodn, |
de una tierra de blangueo usual en el comercio, por eaem—
plo Ton81l(R)AC o carbdén activo, después de lo cual se si-
'
gue agitando a la misma temneratura durante aproximadamen-
‘te 5 hasta 30 minutos, preferentemente durante aproxima-
damente 5 hasta 10 minutos. Después de separar por fil-
traclon, decantacidén o centrifugacidn el agente adsorben-
te, se obtiene una solucidn coloreada ligeramente de ama-
rillento; el tratamiento con égentes adsorbentes: puede
repetirse eventualmente varias veces, preferentemente 2
a 3 veces., A partir de la solucidn obtenida se separa
por,dfistalizacién el compuesto tebraacetilico incoloro
después de enfriar a O hasta 30°C,y se elimina mediante _
filtracidén, decantacidn o centrifugacidn. El filtrado co-
loreado muy débilmente después de ello, tras separar el
édcido acético resultante en la reaccidén, es introducido
nuevamente en el proceso de reaccidn (para la acetila-
eidn).

En el segundo caso ée elimina él compuesto te-
traacetilico a nartir de la mezcla de productos primera-
mente, tal como se ha descrito anteriormente, mediante
cristalizacidn, Después de adicidn de aproximadamente
0;5 hasta 10 % en peso, preferentemente de aproximadamen-

te 1 hasta 5 % en peso, referido al peso de la mezcla de
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productos, de tierra de blangueo o de carbdn activo a
las aguas madres calientes, a una temperatura de 20 hasta
110eC, preferentemente de 60 hasta 1002C, coloreadas de
pardo oscuro, después de continuer la agitacion durante
aproximadanente 5 hasta 30 minutos, preferentemente 5 has-
ta 10 minutos y de filtrar subsiguientemente el agente

adsorbente se obtiene una soluecidn ligeramente amarillen~

ta, que se introduce convenientementc de nuevo en la reac~ -

cién (para la acetilscidén), desnués de eliminar por des- 1

tilacidn el acido acético presente.

| Otra posibilidad de purificacidbn consiste en
tratar las aguss madres por destilacidén. BEn este caso la
mezcla de reaccidn obtenida se enfria primeramente a apro-
ximadamente O hasta 309C y se separa la N,N,N' N'-tetra-
acetiletilendiamina resultante. A partir de las aguas

madres remanentes se elimina luego por destilacidén el an-

hidrido de 4dcido acético on exceso y el dcido acético re-|

sultante en la reaccidn. Sepuidamente, el residuo es des
tilado adicionalmente en vacio (0,4 hasta 8 milibares,
preferentemente 0,5 hasta 1,5 milibares) a una temperatu-
ra de 140 hasta 2409C, preferentemente de 150 hasta 2009C,
Como destilado ée obtiene un liquido ligeramente colorca-
do de amarillo con un punto de fusidn de 50 hasta 209G,
que solidifica al enfriar. Este destilado que consta -~

esencialmente de diacetiletilendiamina y de triacetileti
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lendieamina no reaccionadas y de un poco de tetraacetileti
lendianina no cristalizadé, es aportado de nuevo a la reag
cidén con‘anhidrido de acido acético (para ajustar la pro;
porcién en peso indicada). In la varte inferior de la cod
lumna de destilaciodn resultan sblec pequefias cantidades de
un producto de color oscuro, a modo de alquitran, gue pﬁe-
den desecharse, '

El procedimiento conforme a la invencién mani-
fiesta una serie de ventajes. Mediante la combinacidn de
(a) acetilacidn de diacetiletilendiamina con anhidrido de
dcido acético, (b) interrupcidén de la acetilacidn para
formar tetraacetiletilendiamina antes de la reaccidén to-
tal de la discetiletilendiemina utilizada,. (¢) purifica-
cibén de la mezcla de reaccidn, obtenida al efectuar la in-
terrupcidn, respecto de impurezas colorantes, y (d) nueva
introduccidn de los componentes de reaccidén purificados,
no reaccionados totalmente para formar N,N,N',N'-tetraace
tiletilendiamina para la acetilacidn, se ha creado un pro-
cedimieﬁto con el que es posible la preparacién de tetra
acetiletilendiamina con un rendimiento muy elevado, mayor
de 97 %. Ademas de ello, la tetrascetiletilendiamina ob-
tenida segin este procedimiento resulta también en forma
casi incolora. Una ventaja especial del procedimiento
conforme a la invencidn consiste ademds en que mediante

la eliminscion total de los productos secundarios colorea
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dores a partir de la mezcla de reaccidn, los componentes
de reaccidn no totalmente acetilados pueden ser aportados
de nuevo cuantitativamente a la acetilacidén, Con ello se
evita un enriquecimiento de los productos secundarios que
colorean de oscuro intenso, de tal manera gque el color
del producto final permancce practicamente incoloro., Otra
ventaja del procedimiento conforme a la invencioén consise—
te también en que —en comparacidén con los conocidos proces
dimientos, en los que resulta hasta 15 % en peso de pro- 1
ductos secundarios, referido a diacetiletilendiamina uti-
1izéda — ge forma una cantidad sélo insignificante de pro-{
ductos secundarios no aprovechables y dificilmente elimié
nables.

El procedimiento conforme a la invencidn puede |
realizarse ademés de ello de manera técnic-mente muy sen-
cilla, discontinua o continuamente y se requiere un tiem{ :
po de reaccién relativamente corto, comparado con los préé
cedimientos conocidos. ZEspecizlmente, no es necesario re-
correr el complicado camino de separar por destilacidn a
partir de la mezcla de reaceibén el fcido acético en la me-
dida en que éste se forma en la acetilacidn.

El prbcedimiento conforme a la invencidn se ex-
plica detalladamente con ayuda de los siguientes ejemplos:

Ejemplo 1
72,1 g de N,N'-diacetiletilendiamina son lleva-
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dos a ebullicién a reflujo durante 3 horas a 1402C con ;
306 g de anhidrido de &cido acético. Después de ello se:
enfria a aproximadamente 1002C, se afiaden 9,5 g de Ton--z
s11® e (tierra de bianqueo) v se agita durante 10 minuf
tos a 1002C, Desovués de ello se sepsra por filtracidn eh
‘caliente., Al filtrado se afladen de nuevo 9,5 g de Ton-
sil(R)AC, se agita de nuevo durante 10 minutos a 1009C,
¥ se separa nuevamente por filtracidn en caliente. La mez-
cla de reacciln originélmente de color pardo oscuro se
vuelve de color amarillo claro mediante el tratamiento
con Tonsil(R)AC.

La mezcla de reaccién purificada es enfriada a
OQC,Vios eristales incoloros precipitados son filtrados
con suceiodn y secados a 1002C en una estufa de secado er
vacio., El rendimiento es de 72,6 g de tetraacetiletilegr
diamina. El grado de reaccidn, con el qué fue interrum-
pida la reaccidn, fue de 63,7 % en moles.

Las aguas madres son concentradas por evapora-
| ¢idn en vacio para la separacibn de 4dcido acético y de an-
hidrido de 4cido acético. Bl residuo oleoso, de 33,1 g,
es mezclado con 47,6 g de N,N'~diacetiletilendiamina de
ﬁueva aportacién y 306 g de anhidrido de acido acético.
La reaccidn y subsiguiente purificacidén de la mezcla de
reaccidn de color pardo oscuro se realizan tal como esta

descrito. In una serie de cargas consecubivas pudieron
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obtenerse los siguientes rendimientos de tetraacetiletilen

diamina, referidos & N,N'-diacetiletilendiamina:

14

b

i

4




Hoja num, 15

8L €406 CogleL Ly

LtLS 0‘L6 : TEL . LYy

286 6L6 o g€l L Ly

8¢ LS G416 €egl, | Ly

€fLS 696 Lzl : Ly

gfog G¢s6 . o‘el . LY

L*9¢ V96 9‘el LYy

9‘Ls ‘g6 2‘vL Ly

S9TOW U° % g ue 2 ue
9P UQTOOBOI 9P opBaIf ogueTWIPUSY BUTWETPUSTIIOTT10088IL04 BUTWETPUSTTLOLTLO0BTD
um uod uprodnisequr seTowW US 9% ‘@p OLUSTWTPUSY op epeoTdwia PBPTLUBD

T BLA®BG




10

15

20

25

16049

Ejemplo 3

Hoju nam. 16

13

El rendimiento medio de tetraacetiletilendiamiL
na se hace de 97,0 %. El grado de reaccidén medio, con el
que se interrumpe la feaccién, es de 57,0 % en moles, E}
producto incoloro obtenido tiene un punto de fusidn de %
1512C y una pureza de 99,5 %. Una soluciédn de 3 g de sus-
tancia activa en 100 ml de cloroformo tiene un indice de
color (APHA) menor de 10.

Ejemplo 2

72,1 g de N,N'-diacetiletilendiamina son mezclé:}f
dos con 306 g de anhidrido de Acido acético y se hacen
reaccionar con agitacidén a reflujo durante 3 horas a 1402C
La mezcla de reaccién de color pardo oscuro es agitada dud
rante 10 minutos a 1002C con 2 ¥ de carbén sctivo Brilo-
nit(R) normal, Después de ello el carbdn éctivo es'sepaf
rado por filtracidn a partir de la solucidn caliente. La :
solucién originalmente de color pardo oscﬁro, se vuelve : 
de color amarillo claro medisnte el tratamiento con caré‘
bén activo. Después de enfrisr a 152C son separados los
cristales precipitados, incoloros, de tetraacetiletilendi
amina., Los componentes de réaccién no reaccionados, con-
tenidos en las aguss madres, son introducidos nuevamente
en la reaccidn después de separar por destilacibén 4cido

acético y anhidrido de 3cido acético.

72,1 g de N,N'~diacetiletilendiamina son mezcla
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son introducidos nuevamente en la reaccion después de se-
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dos con 306 g de snhidrido de &cido acético y se hacen ‘

reaccionar a 1402C durante 3 horas. Ia ﬁezcla es enfria-
da y la tetraacetiletilendiamina cristalizada es separadg
por filtracidén a 02C, Las aguss madres de color pardo o§-
curo son agitadas con 15 g de Tonsil(R)AC a 1002C durante
10 minutos. Después de separar el Tonsil por filtracidn

se¢ obtiene una solucidén de color amarillo claro. Los com-

ponentes de reaceidn no reaccionados, contenidos en ella,

parar por destilascidén acido acetico y anhidrido de dcido

acético,

Ejemplo 4

) 216 g de N,N'-diacetilevilendiamina son pezcla—‘
dos con 900 g de anhidrido de 4cido acético y llevados a
ebullicidén a reflujo a 1402C en un matraz con sistema de
agitacidén de 2 litros con refrigerante. ﬁespués de un
tiempo de reaccidn de 3 horas esté presente una mezcla de
reaccidn coloreada de pardo oscuro.

Ta mezcla es enfriada a 02C con agitacidn inten-
sa.' Los cristales precipitados son separados y lavados
posteriormente con 50 ml de anhidrido de &cido acético en
friado con hielo, EFl cristalizado es secado en vacio du-
rante aproximadamente 1 hora a 80 hasta 1009C. Fl rendi-
miento es de 226 g. Se interrumpe la reaccion con.un Bra-

do de reaccidn de 66 % en moles.
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A partir de las aguas madres de color pardo os-
curo son separados por destilacidén Acido acético y anhi~

drido de &cido acético, Como residuo se obtienen 95 g de
!

un producto oleoso, de color negro. Este se destila a i

continuacién en alto vacio a 1 milibar, La temveratura
de transicibén se encuentra en 150 hasts 1602C, Ia tempe-

ratura de colas aumenta hasta 2002C, Quedan indestila-

bles aproximadamente 4 g de una masa a modo de alquitrén, | -

Referidos al rendimiento de tetraacetietilendiamina de
226 g, los productos secundarivs sdélo corresponden a 1,8 I
% en peso, ‘

Como destilado se obtienen 91 g de liquido de
color amarillo claro, que solidifica a 50 hasta 902C, Es~
ta masa fundida se hace reaccionar ﬁuevamente durante 3
horas a reflujo a 140°C con 144 g de diacetiletilendiami
na y con 900 g de anhidrido de &cido acético. Ia mezclaiil
de reaccidn es enfriada a 02C y los cristales precipita-."
dos son separados por filtracidn y lavados con anhidrido
de dcido acético enfriado con hielo. Ias aguas madres
son aportadas de nuevo al trétamiento, tal como se ha des-
crito anteriormente, En una serie de cargas sucesivag pu-
dieron obtenerse los siguientes rendimientos de tetraace
tiletilendiamina, referidos a N,N'-diacetiletilendiamina

utilizada,
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El rendimiento medio de tetraacetiletilendiami
na se hace de 97,9 %. El producto incoloro obtenido tie-
ne un punto de fusidn de 1522C y una pureza de 99,8 %,

La solucidén de 3 g de sustancia activa en 100 ml de clo-
roformo tiene un indice de color (APHA) de menos de 10,
Ejemplo 5

En una cascada de reactores a presidn con sis-
temas de agitscidn, que consta de dos recipientes de agifF<
tacidn de 8 litros, se introducen, después de establecer -
el estado estacionario, por hdra, 656 g de N,N'~diacetil
etilendiamina de nueva aportacién y 2.600 g de anhidrido
de dcido acético en el primer reactor. Al mismo tiempo
a paftir de una destilacidén de purificescidn conectada a
continuacién de la etepa de reaccién se devuelven al pri-
mer reactor, bor hora, 1.185 g de producto de reacecidn no
totalmente reaccionado, que consta en parte de N,N'—diaqg'
tiletilendiamina, del producto inbermedio triacetiletilen
diamina y de pequeﬁés porciones de tetraacetiletilendiami
na, Ia temperatura se mantiene a 1402C en los dos reci-
pientes con sistemas de agitacidn.

La mezcla de reaccidén se conduce para la cris-
talizacidn en una casecada que consta de dos reactores de
8 litros, con envolvente de refrigeracién. ZEn el primer
recipiente de cristalizacidén se enfria con agua de refri-

geracidn con agitacidn intensa a aproximadamente 30 hasta
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359C, En el segundo cristalizador la temperatura se dis-
minuye a aproximadamente 02C con salmuera frigorifica. La
papilla cristalina es separada por medio de un filtro de
succidn respecto de las aguss madres. Los cristales son
lavados posteriormente con un poco de agua fria.

Desnués de secar a 80 hasta 1002C en la estufa
de secado se obtienen cristales ¢on una pureza de 99,5 %
de tetraacetiletilendiamina. Una solucidon de 3 g en iOO
ml de cloroformo proporciona un indice de color APHA de &,
Por»cada hora se obtiene una cantidad de 1.01l5 g de tetra
acetiletilendiamina, que corresponde a un rendimiento de
98 %. El grado de conversién al efectuar la interrupcidn
es de735 % en moles.

Las aguas de lavado son desechadas. A partir

de las aguss maedres se separa anhidrido de &cido acético

Después de eliminar la mezcla de &cido acébico
y enhidrido de écids acético a partir de las aguas madres
se obtiene un residuo oleoso, de color pardo oscuro, que
solidifica a aproximadamente 402C. Por hora, resultan
aproximadamentg 1.205 g de este residuo, que luego es des-
tilado en alto vacio a 0,5 hasta 1,5 milibares. El produg
to hierve a 160 hasta 1éOQC. Se obtiene como destilado un

liquido de color amarillo claro, que solidifica a aproxi-~

madamente 1309C, Ia cantidad resultante por hora de 1,185




16049

tlojan atim. 22

g de destilado, es devuelto, tal como se ha descrito, al
primer reactor.

En el caso de la destilacién en alto vacio que-
dan aproximadamente 20 g/h de residuo a modo de alquitrén,
que se desecha., Esta cantidad corresponde a aproximada-
mente 2 %, referido al rendimiento de tetrascetiletilendi

amina,
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REIVINDICACIONE

Los puntos de invencidn provia y nueva que se
presentan parz que sean objeto de esta solicitud de Paten-
te de Invencién en Espafa, por VEINTE afios, son los quex
se recogen en las reivindicaciones siguiéntes:

l2,- Procedimiento mejorado para la prepara-
¢ién de N,N,N',N'~tetraacetiletilendiamina mediante ace-
tilacién de N,N'-diacetiletilendiamina con anhidrido de
dcido acético a una temperatura de 120 hasta 1702C, carac-
terizado porque a) se utiliza N,N'~diacetiletilendiamina
y anhidrido de &cido acético en la proporciodn de peso de |
1 : 1 hasta 1 : 10; Db) 1a acetilacidén se interrumoe an-
tes de establecer el equilibrio de reaccidén entre N,N'~di
acetiletilendiamina y N,N,N',N'~tetraacetiletilendiamina;!
¢) la mezcla de reaccidn coloreada de pardo, obtenida, se
somete después o antes de la separscidén de N,N,N',N'-tetra
acetiletilendiamina ‘mediante cristalizacién, a una purifi~

cacibén para eliminar las impurezas coloreadoras y d) los

componentes de reaccidn, purificados y recuperados, no

etilendiamina, son aportados nuevemente a la acetilacidn.

22,~ Procedimiento segin la reivindicacidn 12,
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amina y anhidrido de dcido acético en la proporcidn de pe-

o

sode 1l : 1 hasta 1l ¢ 10; b) la acetilacidn se interrum-

<.

pe después de alcanzar un grado de reaccidn de N,N,I' Nt
~tetrascetiletilendiomina de 20 hasta 70 & en moles, refe-
rido a N,N'~diacetiloﬁilendiamina utilizada; c¢) la nmez-
cla de reaccibtn se purifica después de la separacién de
N N N',N'-tetraacetiletilendiamina, anhidrido de dcido
acético y 4cido acético, mediante destilacidn en vacio y
d) el destilado es aportado de nueve a la acetilacidn,
32,~ Procedimiento semin la reivindicacidn iﬁ,
caracterizado porgue a) se utiliza K, ,H'-diacetiletilendi
amina y anhidrido de dcido acético en la proporcidn de pe-
S0 dé 1 : 1 hasta 1 : 10; b) la acetilacién se interrun-
pe después de alcanzar wn grado de reaccién de N,N,N' N'~
~tetraacetilctilendianina de 20 hasta 70 & en moles, refe-
rido a N,N'-diacetiletilendiamina utilizada; c¢) la-nezela
de redeecidn se purifica coh un agente adsorbente y d) son
aportaaos de nuevo é 1la acetilacidn los componentes de
reaccién purificados, ¥ recuperados, no totalmente reac-
cionados para formar N,N,N',N'-tetraacetiletilendianina,
48,- Procedimicnto segln las reivindicaciones
18 hasta 32 caracterizado porsuc en la chapa a) se utili-
za R,N'~diacetiletilendianina y anhidrido de dcido acéti-
co en la pronorcidon on pesode 1 : 1 hasta 1 : 5. |

58,~ Proccdimiento sepin las reivindicaciones
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lé hasta 42, caracterizado porque en la etapa a) se emplea
N,H'-diacetiletilendiamina y anhidrido de &cido acético
en la provorcidén en peso de 1 : 1 hasta 1 : 2,5.

68,~ Prodedimiento segin las reivindicaciones
12 hasta 52, caracterizado porque en la etapa a) se anaden
0,01 hasta 0,3 partes en peso de cetena por 1 parte en pe-
so de N,N'-diacetiletilendismina.

72,- Procedimiento segln la reivindicacidn 32,
caracterizado porque la purificacidn se realiza con el
agente adsorbente, llevando la mezcls de productos a una
temperatura de 60 hasta 100°C, afiadiendo con agitacidn
una'qantidad de agente adsorbente suficiente bara la ad-
sorcidn de las impurezas coloreadoras, se sigue agitando
durante 5 hasta 30 minutos, y a2 continuacidén se separa
por filtracidn el agente adsorbente.

' éi.— Procedimiento segln la reivindicacion 729'
caracterizado porque como égente adsorbente se emplea tie-
rra de blanqueo o carbén activo.

79é.- "PROCEDIMIENTO MBEJORADO PARA LA PREPARA-
CION DE N,N,N',N'-TETRAACETILETTILENDIAMINA",

Tal y como se ha descrito en la Memoria que an-
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tecede y para los fines que se han especificado,. ‘
Esta Memoria consta de veintiseis hojas escri-~

tas a maquina por una sola cara, ‘

Hedridag AR 1979 |
P.A,
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