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DESCRIPCION

Procedimiento para la obtencién de un polvo que contiene uno o varios derivados de acido glicin-N,N-diacético y/o
uno o varios derivados de acido glutamin-N,N-diacético y polvo de sal trisédica de acido metilglicin-N,N-diacético.

La invencion se refiere a un procedimiento para la obtencién de un polvo que contiene uno o varios derivados de
acido glicin-N,N-diacético y/o uno o varios derivados de acido glutamin-N,N-diacético y polvo de sal trisddica de
acido metilglicin-N,N-diacético.

Los derivados de acido glicin-N,N-diacético tienen propiedades complejantes para iones alcalinotérreos y de metales
pesados, y se emplean en amplios sectores de la industria, por ejemplo en la industria de agentes de lavado y
limpieza, o en el tratamiento de superficies metalicas, etc. En muchas aplicaciones, estos componentes activos se
emplean como productos solidos junto con otros productos solidos como mezclas, por ejemplo en forma de
comprimidos, y como tabletas para lavavaijillas. La obtencién de los polvos se efectia en este caso a partir de
disoluciones acuosas, lo que conduce, no obstante, a procedimientos de cristalizacion en masa
correspondientemente costosos y poco rentables (cristalizacion por vaporizacién y enfriamiento), ya que la forma
molecular asimétrica dificulta la cristalizacion en gran medida.

Por lo tanto, en la mayor parte de los casos, estos polvos se obtienen a escala industrial en instalaciones de secado
por pulverizado, lo que conduce, no obstante, a productos sdlidos con fracciones amorfas elevadas. Esto conduce a
un comportamiento fuertemente higroscépico y a mala aptitud para almacenaje y elaboracion subsiguiente, por
ejemplo en prensas para comprimidos, etc, o que se puede compensar, a modo de ejemplo, mediante tratamiento
subsiguiente en adyuvantes para agentes de lavado para la adicién de acido benzoico (véase la US 3 932 316).

La EP-A 08 45 456 describe un procedimiento para la obtencion de polvos de los anteriores complejantes con grado
de cristalinidad elevado, partiéndose en especial de masas iniciales con fracciones de agua en el intervalo de un 10
a un 30 %, y afiadiéndose preferentemente gérmenes de cristalizacion. Este procedimiento conduce a polvos
predominantemente cristalinos, pero debido a las fases compactas y pastosas durante la obtencion requiere el
empleo de costosas instalaciones mezcladoras-amasadoras para garantizar la transformacion en las modificaciones
cristalinas.

Por consiguiente, era tarea de la invencion poner a disposiciéon un procedimiento mas sencillo técnicamente para la
puesta a disposicion de polvos de los anteriores complejantes con grado de cristalinidad elevado.

La solucién consiste en un procedimiento para la obtencion de un polvo que contiene uno o varios derivados de
acido glicin-N,N-diacético y/o uno o varios derivados de acido glutamin-N,N-diacético con un grado de cristalinidad
de = 30 %, partiendo de una disolucién acuosa que contiene uno o varios derivados de acido glicin-N,N-diacético y/o
uno o varios derivados de acido glutamin-N,N-diacético, en un intervalo de concentracién de un 20 a un 60 % en
peso, referido al peso total de la disolucién acuosa,

concentrandose la disolucion acuosa en un primer paso de procedimiento en un evaporador con elementos de
insercion rotativos, que estan dispuestos a una distancia de la pared interna del evaporador de1 % de diametro
del evaporador, para dar una papilla de cristalizacion con una concentracién de producto sélido en el intervalo de un
60 a un 85 %, referido al peso total de papilla de cristalizacion, y

dejandose madurar la papilla de cristalizacion en un segundo paso de procedimiento en una tolva de pasta, y a
continuacion en un secador de contacto de capa fina, siendo el tiempo de residencia en la tolva de pasta y en el
secador de contacto de capa fina =2 15 minutos.

El procedimiento parte de disoluciones acuosas que contienen uno o varios derivados de acido glicin-N,N-diacético
y/o uno o varios derivados de acido glutamin-N,N-diacético, preferentemente de una o varias sales alcalinas de
acido metilglicin-N,N-diacético, a continuacion denominadas MGDA de manera abreviada, en una concentracion
total en el intervalo de aproximadamente un 20 a un 60 %, referido al peso total de la disolucion.

Preferentemente se emplean derivados de acido glicin-N,N-diacético o de acido glutamin-N,N-diacético con pureza
elevada. Los productos secundarios de la sintesis se presentaran en fracciones lo mas reducidas posible, en
especial, la fraccién de sal disdédica de acido 2-(carboximetil-amino)-propidnico < 2 %, sal trisédica de acido
nitrilotriacético < 0,5 %, sal disddica de acido iminodiacético < 2 % e hidroxido sédico < 2 %. En especial se parte de
una disolucién acuosa que contiene el derivado o los derivados de acido glicin-N,N-diacético y/o de acido glutamin-
N,N-diacético, respectivamente en una pureza de = 84 %, referido a la masa anhidra.

Preferentemente se emplean uno o varios derivados de acido glicin-N,N-diacético y/o uno o varios derivados de
acido glutamin-N,N-diacético, que se obtuvieron haciéndose reaccionar correspondientes 2-alquil-, o bien 2-
alquenilglicinas, o 2-alquil, o bien 1-alquenilglicinnitrilos, o glicinas duplicadas de la formula
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COOM CCOM

|

HoN—-CHE~A~CH-NH2

o glicinnitrilos duplicados de la formula

CN CN

HoN-CH-A—CH-NHz’

con formaldehido y cianuro de hidrégeno, o cianuro metalico alcalino o acido iminodiacético o iminodiacetonitrilo con
correspondientes monoaldehidos o dialdehidos de la férmula OHC-A-CHO y cianuro de hidrégeno, o cianuro
metalico alcalino, e hidrolizandose a continuacién grupos nitrilo aln presentes para dar grupos carboxilo.

La disolucion acuosa se emplea preferentemente a una temperatura en el intervalo entre 20 y 90°.

La disolucién acuosa que contiene uno o varios derivados de acido glicin-N,N-diacético y/o uno o varios derivados
de acido glutamin-N,N-diacético se concentra en un primer paso de procedimiento en un evaporador con elementos
de insercion rotativos, y se alimenta al mismo para dar una papilla de cristalizacion con una concentracién de
producto solido en el intervalo de un 60 a un 85 % en peso.

Segun la invencion, los elementos de insercion rotativos barren la pared interna del evaporador a una distancia muy
reducida, menor o igual a 1 % del diametro del evaporador. A través de la distancia muy reducida de los elementos
de insercion rotativos a la pared interna del evaporador se ocasiona una velocidad de cizallamiento elevada en la
pelicula liquida en la pared interna del evaporador. De este modo se inicia una germinacion de cristales intrinseca.

En una forma de ejecucion preferente, los elementos de insercion rotativos estan posicionados de tal manera que
rozan la pared interna del evaporador.

La evaporacién en la primera etapa del procedimiento se efectia en especial en un intervalo de temperaturas entre
50 y 140°C, preferentemente entre 80 y 110°C, y en un intervalo de presiéon entre 0,1 bar absolutos y 4 bar
absolutos, preferentemente en un intervalo de presion entre 0,8 bar absolutos y 1,2 bar absolutos. La temperatura
elevada en la primera etapa del procedimiento se garantiza en especial mediante calentamiento de las paredes de la
instalacion de vaporizacion empleada, bajo formacidon de una camisa doble, a través de la que circula un soporte
térmico.

En la primera etapa de procedimiento se emplea preferentemente como evaporador un evaporador Sambay®.
Evaporadores Sambay® son evaporadores de capa fina especiales con un tubo nuclear dispuesto en el centro,
sobre el que estan dispuestas hojas limpiadoras méviles. Estas se comprimen en la pared calentada del evaporador
mediante la fuerza centrifuga. Mediante variacion del tipo de hoja limpiadora, y por consiguiente de la presion de
prensado, este evaporador se puede adaptar de manera oOptima a muchos problemas. Con bajo indice de
revoluciones del rotor, éste posibilita un comportamiento de evaporacion elevado con cantidades de descarga
simultaneamente muy reducidas, y es apropiado, entre otras cosas, para la elaboracion de productos que
sedimentan. El evaporador Sambay® elabora viscosidades hasta aproximadamente 35000 mPas.

La papilla de cristalizacion resultante tras el primer paso del procedimiento se deja madurar a continuacion
alimentandose a instalaciones apropiadas, que ponen a disposicion un tiempo de residencia suficiente, de al menos
15 minutos, preferentemente entre 15 minutos y 1 hora, o también entre 15 minutos y 3 horas.

A tal efecto, la papilla de cristalizacion del primer paso del procedimiento se alimenta en primer lugar a una tolva de
pasta, que esta equipada preferentemente de o6rganos de agitacion para el entremezclado de la papilla de
cristalizacién pastosa. A la tolva de pasta se puede alimentar adicionalmente una fracciéon de polvo fino con
diametros de particula medios < 200 um, y mezclar con la papilla de cristalizacién, preferentemente en una fracciéon
de hasta un 50 %, referido al peso total de substancias alimentadas a la tolva de pasta. De este modo se pueden
utilizar en este punto fracciones de material fino, que se producen en el procedimiento total.

La papilla de cristalizacién con polvo fino, en caso dado mezclado, se alimenta a continuaciéon a un secador de
contacto de capa fina, donde en un tiempo de residencia de aproximadamente 0,5 a 20 minutos, en especial de
aproximadamente 10 minutos y una temperatura en intervalo de aproximadamente 60-140°C, el contenido en agua
de la mezcla de productos soélidos se ajusta de tal manera que en la salida de productos del secador de contacto de
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capa fina se obtiene un polvo que presenta predominantemente la modificaciéon cristalina de monohidrato o de
dihidrato de MGDA.

Como secador de contacto de capa fina se emplean preferentemente secadores de palas de giro rapido de
diferentes fabricantes, a modo de ejemplo Turbodryes de la firma Vomm, secadores de capa fina horizontales de la
firma Buss, evaporadores de via corta de la firma 3V Cogeim, o reactores centrifugos-secadores horizontales de la
firma VRV.

El producto obtenido a partir del secador de contacto de capa fina se distingue por una mayor fluidez, una menor
higroscopicidad, y una mayor estabilidad al almacenaje frente a polvos que se obtuvieron segun procedimientos de
secado conocidos, a modo de ejemplo mediante secado por pulverizado, o segun el procedimiento de mezcladora-
amasadora.

También es objeto de la invencion polvo de sal trisédica de acido metilglicin-N,N-diacético con un grado de
cristalinidad = 30 % que contiene una primera modificacion cristalina con los valores de d en Angstrém indicados a
continuacion a los angulos de difraccion 2-theta en °:

2-theta (°) Valor de d (Angstrém)

8,4 10,5
9,5 9,3
11,1 8,0
13,2 6,7
13,9 6,35
15,8 5,6
16,5 5,36
16,84 5,26
17,34 5,11
17,67 5,02
18,92 4,69
20,29 4,37
21,71 4,09
22,3 3,98
23,09 3,85
24,74 3,59
25,36 3,51
27,04 3,29
28,28 3,15
29,63 3,01
30,09 2,97
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0 una primera modificacion cristalina correspondiente a la anterior definicion, y una segunda modificacién cristalina
con los valores de d en Angstrom a los respectivos angulos de difraccion 2-theta en ° en el difractograma de polvo
correspondientemente a la siguiente tabla:

2-theta (°) Valor de d (Angstrom)
8,2 10,80
10,5 8,40
15,55 5,70
16,47 5,38
17,09 5,18
18,10 4,90
18,82 4,71
21,00 4,23
21,35 4,16
22,64 3,92
23,69 3,75
24,73 3,60
26,75 3,33
28,93 3,08
29,88 2,99
31,46 2,84
31,88 2,80

La invencion se explica mas detalladamente a continuacion por medio de ejemplos de ejecucioén, asi como un dibujo.
1 bar = 1.10° Pa.
Ejemplo de ejecucidon 1 (comparativo): secado por pulverizado

Se concentrd por evaporacion una corriente cuantitativa de 60 kg/h de una disolucion de MGDA, con un contenido
en producto sélido de un 40 %, en un evaporador cambiador de calor de placas (superficie de calefaccién 1,7 m2) a
un contenido en producto sélido de un 59 %, y se precipité en un vaso de precipitados. La evaporacion se efectud a
una temperatura de pared de 152°C (calefaccién de vapor), y a una presion de 2,5 bar absolutos en el precipitador.
La disolucién concentrada por evaporacion se dosific6 a una temperatura de aproximadamente 128°C con una
bomba de rueda dentada en la bomba de membrana de matraz post-conectada, y se pulverizé con una tobera
monaria en una torre de pulverizado. La torre de pulverizado tenia un diametro de 800 mm y una longitud de 12 m.
La torre de pulverizado se accion6 con una cantidad de aire de 1400 kg/h, y una temperatura de gas de entrada de
160°C. La temperatura de salida de producto ascendia a 127°C, y el contenido en producto sélido del producto de
pulverizado ascendia a un 94,1 %. El producto se precipitd a través de una descarga puntual (directamente en la
torre de pulverizado y en el filtro post-conectado). El producto obtenido de este modo era un polvo suelto. El peso
aparente ascendia a 529 kg/ms. El analisis estructural por rayos X muestra que el producto es amorfo. El
comportamiento de almacenaje de esta muestra se valord en el test de desecador. A tal efecto se almacend una
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muestra de 3 g en un platillo pesador abierto en un desecador a 20°C y a una humedad relativa del aire de un 76 %
durante un intervalo de tiempo de 144 horas. A continuacion se determiné el aumento de masa de la muestra y se
valoré la susceptibilidad de corrimiento de la muestra. El aumento de masa ascendia a un 27,1 % y la muestra
estaba disuelta, es decir, estaba humeda y ya no era granulada.

Ejemplo de ejecucidon 2 (comparativo): procedimiento de mezcladora-amasadora

Se calentdé previamente una corriente cuantitativa de 20,5 kg/h de una disoluciéon acuosa de MGDA, con un
contenldo en producto soélido de un 40 %, en un evaporador cambiador de calor de placas (superficie de calefaccion
1,7 m?) a una temperatura de disolucién de 80°C, y se introdujo con dosificacion con una bomba de rueda dentada
en un secador de contacto CRP® 25 Conti de la firma List. El secador de contacto List es un aparato de dos husnlos
con las dimensiones internas de 170 * 280 mm, un volumen de 31 litros, una superficie de calefaccion de 1,3 m?, y
se calenté por medio de vapor a una temperatura de pared de 174°C. Los husillos se accionaron con los indices de
revoluciones de 30 y 24 revoluciones por minuto. En este secador de contacto se secd el producto a un contenido en
substancia solida de un 92 %. El producto obtenido de este modo era un g;ranulado convenientemente susceptible
de corrimiento. El peso aparente ascendia aproximadamente a 650 kg/m”. El difractograma de polvo de rayos X
muestra que el producto tiene fracciones amorfas y cristalinas. El grado de cristalinidad correspondiente al analisis
descrito anteriormente asciende a un 30 %. El comportamiento de almacenaje de la muestra se determiné como se
describe en el ejemplo 1. El aumento de masa ascendia a un 22,7 % y la muestra estaba ligeramente aglutinada, es
decir, ya no era susceptible de corrimiento, pero se pudo llevar de nuevo al estado granulado mediante ligera
percusion del platillo de pesado.

Ejemplo de ejecuciéon 3 (comparativo): procedimiento de mezcladora-amasadora

Se concentré por evaporacion una corriente cuantitativa de 32 kg/h de una disoluciéon acuosa de MGDA, con un
contenldo en producto soélido de un 40 %, en un evaporador cambiador de calor de placas (superficie de calefaccion
1,7m ) a un contenido en producto sélido de un 61,8 %, y se introdujo con dosificaciéon con una bomba de rueda
dentada a través de una vélvula de retencion de presién en un secador de contacto DTB® 25 Conti de la firma List.
La concentracion por evaporacion se efectué a una temperatura de pared de 142°C en el evaporador, y a una
presion de 2,5 bar absolutos en el vaso de precipitados. El secador de contacto List-DTB Conti es una mstalamon
monohusillo con el diametro interno de 170 mm, un volumen de 30 litros y una superficie de calefacciéon de 1,2 m?.
Se calentd a una temperatura de pared de 186°C por medio de vapor. El husillo se accioné con un indice de
revoluciones de 16 revoluciones por minuto. En este secador de contacto se secé el producto a un contenido en
producto sélido de un 88,1 %. El producto obtenido de este modo era un granulado muy convenientemente
susceptible de corrimiento. El peso aparente ascendia aproximadamente a 600 kg/m El difractograma de polvo de
rayos X muestra que el producto tiene fracciones amorfas y cristalinas. El grado de cristalinidad correspondiente al
analisis descrito anteriormente asciende a un 27 %. El comportamiento de almacenaje de la muestra se determind
como se describe en el ejemplo 1. El aumento de masa ascendia a un 21,7 % y la muestra estaba ligeramente
aglutinada, es decir, ya no era susceptible de corrimiento, pero se pudo llevar de nuevo al estado granulado
mediante ligera percusion del platillo de pesado.

Ejemplo de ejecucion 4 (invencion)

Se concentré por evaporaciéon una corriente cuantitativa de 3,3 kg/h de una disolucién acuosa de MGDA, con un
contenldo en producto sélido de un 45,8 %, en un evaporador de laboratorio Sambay® (superficie de calefaccion
0,046 m ) a un contenido en producto sélido de un 65,9 %. La concentracion por evaporacion se efectu6é a una
temperatura de pared de 205°C a presion normal. La disolucién concentrada por evaporaciéon se recogié con una
temperatura de aproximadamente 100°C en una tolva de dosificacion de 8 litros de contenido, y se enfrid bajo
agitacion. Desde la tolva de dosificacion se transporté el producto por medio de la hélice de dosificacién en un
secador de contacto de giro rapido. El secador de contacto tenia un diametro de 134 mm y una superficie de
calefaccion de 0,166 m?, y se calentd por medio de vapor a una temperatura de pared de 184°C. Este se accioné
con un indice de revolumones de 276 revoluciones por minuto. En este secador de contacto se secé el producto de
un contenido en substancia sélida de un 65,9 % a un contenido en substancia sélida de un 91,6 %. El producto
obtenido de este modo era un granulado convenientemente susceptible de corrimiento. El peso aparente ascendia a
548 kg/m El difractograma de polvo de rayos X muestra que el producto es cristalino. El grado de cristalinidad
correspondiente al analisis descrito anteriormente asciende a un 39 %. El comportamiento de almacenaje de la
muestra se determiné como se describe en el ejemplo 1. El aumento de masa ascendia a un 20,3 % y la muestra
era inalteradamente susceptible de corrimiento, como en la pesada.

Ejemplo de ejecucion 5 (invencion)

Se concentré por evaporaciéon una corriente cuantitativa de 3,2 kg/h de una disolucién acuosa de MGDA, con un
contenldo en producto sélido de un 45,5 %, en un evaporador de laboratorio Sambay® (superficie de calefaccion
0,046 m ) a un contenido en producto sélido de aproximadamente un 69 %. La concentracion por evaporacién se
efectu6 a una temperatura de pared de 120°C a presion reducida de 0,5 bar. La disoluciéon concentrada por
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evaporacion se recogio con una temperatura de aproximadamente 80°C en una tolva de dosificacion de 8 litros de
contenido, y se enfrié bajo agitacion. Desde la tolva de dosificacion se transporté el producto por medio de la hélice
de dosificacion en un secador de contacto de giro rapido. El secador de contacto tenia un diametro de 134 mm y una
superficie de calefaccion de 0,166 m?, y se calenté por medio de vapor a una temperatura de pared de 120°C. Este
se accion6 con un indice de revoluciones de 275 revoluciones por minuto. En este secador de contacto se seco el
producto de un contenido en substancia sélida de un 69 % a un contenido en substancia sélida de un 88 %. El
producto obtenido de este modo era un granulado convenientemente susceptible de corrimiento. El peso aparente
ascendia a 555 kg/m3. El difractograma de polvo de rayos X muestra que el producto es cristalino. El grado de
cristalinidad correspondiente al analisis descrito anteriormente asciende a un 58 % de modificacion 1. El
comportamiento de almacenaje de la muestra se determiné como se describe en el ejemplo 1. El aumento de masa
ascendia a un 18 % y la muestra era inalteradamente susceptible de corrimiento, como en la pesada.

Las figuras 1 a 5 muestran difractogramas de polvo de rayos X de los polvos obtenidos segun los ejemplos de
ejecucion 1 a 5, y documentan los grados de cristalinidad elevados para polvos obtenidos conforme al procedimiento
segun la invencién (figuras 4 y 5).

En las figuras se indica sobre la abscisa el angulo de difraccion 2-theta en °, y en la ordenada la intensidad medida,
en Counts (impulsos) (adimensionales).

Las medidas de difractograma de polvo de rayos X se llevaron a cabo en un difractdmetro D8 Advance® de la firma
Bruker AXS (Karlsruhe). Se midio en reflexion con radiacion a de Cu-K a con un ajuste de diafragma variable
primario y secundario. El intervalo de medida ascendia a 2° hasta 80° 2-theta, la anchura de paso a 0,01°, y el
tiempo de medida por paso de angulo ascendia a 3,6 segundos.

A partir de los difractogramas de polvo de rayos X se determind el grado de cristalinidad de modo conocido,
determinandose, como es habitual, la fraccion de superficie de fase cristalina y de fase amorfa, y calculandose a
partir de la misma el grado de cristalinidad, KG, como la proporcion de superficies de fase cristalina, I, respecto a la
superficie total, constituida por la superficie de fase amorfa, l,, y la superficie de fase cristalina, I:

KG = /(I + ).

La determinacion del grado de cristalinidad se puede llevar a cabo en especial con un programa de software, a modo
de ejemplo con el programa de software TOPAS® de la firma Bruker AXS.

A tal efecto se midié en primer lugar una muestra amorfa y se ajusto el gradiente de lineas con ayuda de seis lineas
aisladas en un ajuste de perfil. Después se fijaron las posiciones de lineas, asi como sus semianchuras, y se
almacenaron estos valores como "fase amorfa".

En la muestra a dimensionar, para la que se determinara el grado de cristalinidad, ahora se determina la fraccion de
superficie de fase cristalina y la fraccion de superficie de fase amorfa, y a partir de la misma se calcula el grado de
cristalinidad KG segun la formula indicada anteriormente.

La fase amorfa se emplea como se define anteriormente.

La fase cristalina se puede definir igualmente a través de su posicién de lineas aisladas analogamente a la fase
amorfa, o por medio de las siguientes constantes de reticulo, como la denominada fase (hkl) (a = 33,63, b=11,36 y
¢ = 6,20 y grupo espacial Pbcm), siendo los parametros de reticulo variables libremente refinables. La base se ajusto
como polinomio de primer grado.

El programa TOPAS® calcula la adaptacion éptima entre difractograma medido y el difractograma teérico constituido
por fase amorfa y cristalina.
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REIVINDICACIONES

1.- Procedimiento para la obtencién de un polvo que contiene uno o varios derivados de acido glicin-N,N-diacético
y/o uno o varios derivados de acido glutamin-N,N-diacético con un grado de cristalinidad de = 30 %, partiendo de
una disolucién acuosa que contiene uno o varios derivados de acido glicin-N,N-diacético y/o uno o varios derivados
de acido glutamin-N,N-diacético, en un intervalo de concentracién de un 20 a un 60 % en peso, referido al peso total
de la disolucion acuosa, concentrandose la disoluciéon acuosa en un primer paso de procedimiento en un evaporador
con elementos de insercion rotativos, que estan dispuestos a una distancia de la pared interna del evaporador de< 1
% de diametro del evaporador, para dar una papilla de cristalizacion con una concentracion de producto sélido en el
intervalo de un 60 a un 85 %, referido al peso total de papilla de cristalizacion, y dejandose madurar la papilla de
cristalizacién en un segundo paso de procedimiento en una tolva de pasta, y a continuacién en un secador de
contacto de capa fina, y siendo el tiempo de residencia en la tolva de pasta y en el secador de contacto de capa fina
en suma = 15 minutos.

2.- Procedimiento segun la reivindicacién 1, caracterizado porque los elementos de insercion rotativos rozan la
pared interna del evaporador.

3.- Procedimiento segun la reivindicacion 1 o 2, caracterizado porque como derivado de acido glicin-N,N-diacético
se emplea una o varias sales metalicas de acido metilglicin-N,N-diacético.

4.- Procedimiento segun una de las reivindicaciones 1 a 3, caracterizado porque la disolucién acuosa contiene uno
o varios derivados de glicin-N,N-diacético y/o de acido glutamin-N,N-diacético, respectivamente en una pureza de =
84 %, referido a la masa anhidra.

5.- Procedimiento segun la reivindicacion 4, caracterizado porque se obtiene uno o varios derivados de acido glicin-
N,N-diacético y/o de acido glutamin-N,N-diacético, que se obtuvieron haciéndose reaccionar correspondientes 2-
alquil-, o bien 2-alquenilglicinas, o 2-alquil, o bien 2-alquenilglicinnitrilos, o glicinas duplicadas de la formula

COOM CCOM

|

HoN—-CHE~A~CH-NH2

o glicinnitrilos duplicados de la férmula

CN CN

HoN-CH-A—CH-NHz’

con formaldehido y cianuro de hidrégeno, o cianuro metalico alcalino o &cido iminodiacético o iminodiacetonitrilo con
correspondientes monoaldehidos o dialdehidos de la férmula OHC-A-CHO y cianuro de hidrégeno, o cianuro
metalico alcalino, e hidrolizandose a continuacion grupos nitrilo aun presentes para dar grupos carboxilo.

6.- Procedimiento segun una de las reivindicaciones 1 a 5, caracterizado porque la disoluciéon acuosa que contiene
uno o varios derivados de acido glicin-N,N-diacético y/o de acido glutamin-N,N'-diacético se alimenta al evaporador
con elementos de insercion rotativos a una temperatura en el intervalo entre 20 y 90°C.

7.- Procedimiento segun una de las reivindicaciones 1 a 6, caracterizado porque el evaporador con elementos de
insercion rotativos es un evaporador Sambay®.

8.- Procedimiento segun una de las reivindicaciones 1 a 7, caracterizado porque la suma de tiempos de residencia
en la tolva de pasta y en el secador de contacto de capa fina en total se sitia en el intervalo entre 15 minutos y 1
hora, preferentemente en el intervalo entre 15 minutos y 3 horas.

9.- Procedimiento segun una de las reivindicaciones 1 a 8, caracterizado porque el evaporador con elementos de
insercion rotativos se acciona a una temperatura en el intervalo de 50-140°C, preferentemente a una temperatura en
el intervalo de 80-110°C, y a una presion en el intervalo de 0,1-4 bar absolutos, preferentemente a una presion de
0,8-1,2 bar absolutos.
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10.- Procedimiento segun una de las reivindicaciones 1 a 9, caracterizado porque a la tolva de pasta,
adicionalmente a la papilla de cristalizacion del primer paso del procedimiento se afiade hasta un 50 % en peso de
polvo fino con un tamafio de grano medio < 200 um, referido al peso total de papilla de cristalizacién y de polvo fino.

11.- Procedimiento segun una de las reivindicaciones 1 a 10, caracterizado porque el secador de contacto de capa
fina se acciona a una temperatura en el intervalo entre 60 y 140°C.

12.- Polvo de sal trisédica de acido metilglicin-N,N-diacético con un grado de cristalinidad< 30 %, que contiene una
primera modificacion cristalina con los valores de d en Angstrdm indicados a continuacion a los angulos de difraccion
2-theta en °:

2-theta (°) Valor de d (Angstrém)

8,4 10,5
9,5 9,3
11,1 8,0
13,2 6,7
13,9 6,35
15,8 5,6
16,5 5,36
16,84 5,26
17,34 5,11
17,67 5,02
18,92 4,69
20,29 4,37
21,71 4,09
22,3 3,98
23,09 3,85
24,74 3,59
25,36 3,51
27,04 3,29
28,28 3,15
29,63 3,01
30,09 2,97

o una primera modificacion cristalina correspondiente a la anterior definicion, y una segunda modificacién cristalina,
correspondiente a los valores de d en Angstrdm a los respectivos angulos de difraccion 2-theta en ° en el
difractograma de polvo correspondientemente a la siguiente tabla, medidos respectivamente con radiaciéona de Cu -
K a con un ajuste de diafragma variable primario y secundario, en un intervalo de medida de 2° hasta 80°, con una

9
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anchura de paso de 0,01°, y un tiempo de medida por paso de angulo de 3,6 segundos, con un difractograma D8
Advance® de la firma Bruker AXS:

2-theta (°) Valor de d (Angstrom)

8,2 10,80
10,5 8,40
15,55 5,70
16,47 5,38
17,09 5,18
18,10 4,90
18,82 4,71
21,00 4,23
21,35 4,16
22,64 3,92
23,69 3,75
24,73 3,60
26,75 3,33
28,93 3,08
29,88 2,99
31,46 2,84
31,88 2,80

10
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