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DESCRIPCION
Procedimiento para producir una amina terciaria.
Campo de la invencion

La presente invencion se refiere a un catalizador de tipo pelicula para producir una amina terciaria y a un
procedimiento para producir una amina terciaria usando el mismo.

Antecedentes de la invencion

Las aminas grasas producidas a partir de sebo, aceite de coco, aceite de palma, etc. como material de partida son
productos intermedios importantes en campos domésticos e industriales. Particularmente, las aminas terciarias
grasas se convierten en sales de amonio cuaternario, etc. y se utilizan en una amplia variedad de aplicaciones tales
como el campo de los acabados de suavizado de fibras, los agentes antiestaticos, las bases de aclarado, etc.

De manera convencional, se conoce un método en el que se usan un alcohol y una amina primaria o secundaria
como material de partida para producir la amina terciaria correspondiente en la que se ha sustituido un atomo de
hidrégeno unido al atomo de nitrégeno de la amina primaria o secundaria por un grupo alquilo y/o un grupo alquenilo
derivado del alcohol. El mecanismo de reaccion es complicado, y no sélo una mera reaccion de hidrogenacion sino
también se considera que avanzan simultaneamente reacciones de adicion y deshidrogenacion de aminas.

Por ejemplo, el documento JP-B 3-4534 (documento US 4625063 A1) da a conocer un método de obtencién de una
amina terciaria objetivo con alto rendimiento usando un catalizador basado en cobre/niquel/tercer componente.

Con respecto a la forma de un catalizador usado en un sistema de lecho fijo, se conoce bien de manera
convencional un catalizador moldeado en forma de granulos, fideos o pastillas. Se moldea la sustancia pulverulenta
que tiene una actividad catalitica en la forma mencionada anteriormente mediante un método tal como compresion o
extrusion para proporcionar un producto moldeado con una estructura que tiene innumerables poros en la misma
para satisfacer tanto la forma a granel como un area superficial grande. Se da a conocer un catalizador moldeado de
este tipo, por ejemplo, en el documento JP-A 6-211754.

Se conoce otra forma del catalizador usado en el sistema de lecho fijo, un catalizador monolitico. Por ejemplo, el
documento JP-A 2003-176255 da a conocer un reactor que tiene un metal catalitico que se adhiere a la superficie de
un monolito.

En la tecnologia de catalizador monolitico o de panal de abeja, se encuentra una descripcion técnica sobre las
estructuras de poros de los catalizadores. Por ejemplo, el documento JP-A 2002-355554 (documento EP 1254715
A2) da a conocer un sustrato monolitico recubierto que contiene un recubrimiento por inmersion formado a partir de
una disolucion que forma un polimero que contiene alcohol furfurilico o a partir de un prepolimero que contiene una
unidad polimerizable de alcohol furfurilico y un catalizador monolitico que tiene un metal catalitico depositado sobre
el mismo.

En la tecnologia de catalizador monolitico o de panal de abeja, se han realizado muchos examenes para soportar
una sustancia activa catalitica sobre un sustrato mediante recubrimiento, particularmente en el campo de los
fotocatalizadores en los ultimos afios. Por ejemplo, el documento JP-A 9-271676 da a conocer un método de soporte
de particulas de fotocatalizador, que incluye aplicar una dispersion de particulas de 6xido de titanio en agua o en
una disolucién de aglutinante sobre un sustrato, luego secarlo, aplicar ademas una disolucion de aglutinante sobre la
capa de catalizador resultante y secarla.

El documento JP-A 2003-135972 da a conocer un fotocatalizador de pelicula delgada poroso producido mediante el
recubrimiento de un sustrato con una disolucion de recubrimiento que contiene un material activo fotocatalitico y/o su
precursor y un agente de sublimacion y luego sublimar el agente de sublimacién formando de ese modo poros.

Sumario de la invencion

La presente invencién proporciona un catalizador de tipo pelicula tal como se define en las reivindicaciones 1 a 9
adjuntas para producir una amina terciaria, que se usa en la produccion de una amina terciaria a partir de un alcohol
y una amina primaria o secundaria como material de partida y un procedimiento para producir una amina terciaria,
que incluye hacer reaccionar un alcohol con una amina primaria o secundaria en presencia del catalizador de tipo
pelicula segun la reivindicacion 10. La presente invencién también proporciona el uso del catalizador de tipo pelicula
en la producciéon de una amina terciaria haciendo reaccionar un alcohol con una amina primaria o secundaria segun
la reivindicacion 11.

Breve descripcion de los dibujos

La figura 1 es una vista esquematica de un aparato de reaccion de lecho fijo con circulacién usado en el ejemplo 1y
el ejemplo comparativo 1. En la figura, 1 es una columna de reaccién, 2 es un tanque intermedio, 3 es una bomba, 4
es un conducto, 5 es un conducto y 6 es un condensador.
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La figura 2 es una vista esquematica de un aparato de reaccion de tanque de burbujeo usado en el ejemplo 2. En la
figura, 7 es un tanque de reaccién, 8 es un catalizador de tipo pelicula, 9 es una placa filtrante, 10 es un conducto,
11 es un conducto y 12 es un condensador.

La figura 3 es una vista esquematica de un aparato de reaccion de tanque de agitacién usado en el ejemplo 3. En la
figura, 13 es un tanque de reaccién, 14 es un soporte de catalizador de tipo pelicula de pilar cuadrado, 15 es una
pala de agitacién, 16 es un conducto, 17 es un conducto y 18 es un condensador

Descripcion detallada de la invencidén

Aunque se use el catalizador en el documento JP-B 3-4534 citado anteriormente, son necesarias técnicas tales
como agitacion y burbujeo de gas para mezclar eficazmente los reactantes con el catalizador cuando se usa un
procedimiento de sistema de lecho en suspension usando el catalizador en una forma pulverulenta. En el
procedimiento de sistema de lecho en suspension, existe el problema de instalaciones y operaciones complejas
tales como la necesidad de separacion del producto del catalizador mediante filtracion.

Por otro lado, puede mencionarse un sistema de lecho fijo como procedimiento que no requiere ni la operacion de
mezclar el catalizador mediante agitacién, burbujeo de gas, etc. ni la separacion del catalizador mediante filtracion.

Cuando se usa el catalizador moldeado en el documento JP-A 6-211754 citado anteriormente en esta reaccion para
obtener el producto con una alta velocidad de reaccién, se generan bastantes subproductos no deseados. Los
subproductos no deseados incluyen no sélo cera o condensados de aldol generados por reacciones secundarias de
un alcohol como material de partida sino también aminas terciarias producidas como subproductos de amoniaco,
amina primaria o amina secundaria generadas mediante dismutacién de una amina primaria o secundaria (como
material de partida). Se han examinado extensamente las ventajas en técnicas para reaccion selectiva para impedir
la formacién de estos subproductos, pero ha sido dificil llevar a cabo esta reaccion de manera altamente selectiva
mediante un procedimiento sencillo. Es decir, apenas se satisfacen simultaneamente una alta productividad y un alto
rendimiento.

El documento JP-A 2003-176255 citado anteriormente ha indicado que debido a que en la reaccion de
hidrogenacion entre un gas reactante y un liquido reactante, la disminucién de presién en el reactor es pequefia de
modo que puede aumentarse la velocidad del gas y el liquido, el reactor es ventajoso en la promocién de la
transferencia de masa por un reactor convencional cargado con un lecho fijo. Sin embargo, la reaccion especificada
en el mismo es una reaccion mediante un mecanismo sencillo Unicamente tal como hidrogenacion, aunque se
pretende la reaccién de un compuesto que contiene atomo de nitrégeno. Otros ejemplos dados a conocer en el
presente documento también estan limitados en su uso principalmente a una reacciéon de hidrogenacion, y no hay
ningun ejemplo en el que se aplique la reaccion a una reaccion que tiene un mecanismo extremadamente complejo,
tal como una reaccién de un alcohol con una amina primaria o secundaria como material de partida para dar la
amina terciaria correspondiente con mayor rendimiento.

El documento JP-A 2002-355554 citado anteriormente describe que tanto el sustrato monolitico recubierto como el
catalizador monolitico tienen un area superficial en el intervalo de 0,1 a 25 m2/g, obteniendo de ese modo la
actividad de reaccion y las propiedades de retencion de un metal catalitico. Sin embargo, el catalizador debe
producirse mediante etapas complicadas tales como una etapa de deposicidon de un recubrimiento por inmersién y
una etapa de soporte de un metal catalitico, y las etapas complicadas hacen dificil que el catalizador regule la
estructura de poros y las propiedades fisicas superficiales, de modo que la actividad de reaccion del catalizador
apenas se muestra.

En el documento JP-A 9-271676 citado anteriormente, se obtiene una pelicula catalitica que contiene particulas
cataliticas mediante recubrimiento/secado en primer lugar, pero existe una preocupacion sobre que haya problemas
en el procedimiento de produccion, tales como baja resistencia y facil desprendimiento. En una segunda etapa de
recubrimiento/secado, la pelicula catalitica obtenida mediante la primera etapa de recubrimiento/secado se recubre
adicionalmente con una disolucion de aglutinante, y por tanto la adhesion en la superficie de contacto entre la
pelicula catalitica y el aglutinante no puede presentarse suficientemente. Si el aglutinante se usa en una cantidad
grande para aumentar la adhesividad, existen problemas tales como bajo grado de exposicion del catalizador que da
como resultado baja actividad catalitica, etc.

Los didmetros de los poros formados eliminando un agente de sublimacion en el documento JP-A 2003-135972
citado anteriormente son mayores que el grosor de la capa de catalizador para permitir que se exponga de forma
topica el sustrato, produciendo por tanto la separacion problematica de la capa de catalizador de la superficie de
contacto y haciendo que sea dificil la formacién estable de una pelicula uniforme.

Con respecto a la tecnologia de catalizador monolitico o de panal de abeja descrita anteriormente, se han
examinado la actividad catalitica, las propiedades de retencién de la sustancia activa catalitica o la supresion del
desprendimiento de la misma, tal como se describié anteriormente. En el método de fijacién de un catalizador
pulverulento a través de un aglutinante sobre un sustrato, entre los métodos mencionados anteriormente, existe el
problema de que la cobertura de la superficie del catalizador pulverulento con el aglutinante provoca una reduccioén
en la velocidad de reaccidn, mientras que cuando la cantidad del aglutinante es demasiado reducida, se deterioran
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las propiedades de retencion del catalizador pulverulento y se produce faciimente el desprendimiento del
recubrimiento. En el método de formacién de una sustancia activa catalitica sobre un sustrato, la calcinacién de un
precursor activo para convertirlo en una sustancia activa es esencial, de modo que es necesario realizar una
operacion complicada y deben examinarse las condiciones de preparacién en mayor detalle para dotar la sustancia
activa catalitica de actividad catalitica y selectividad adecuadas con un buen equilibrio.

La presente invencion proporciona un procedimiento para usar un alcohol y una amina primaria o secundaria como
material de partida para producir la amina terciaria correspondiente faciimente con un alto rendimiento y un
catalizador usado en el mismo. Para lograr la invencién, la presente invencion proporciona un catalizador de tipo
pelicula que tiene una actividad catalitica suficiente y que apenas se desprende, y un procedimiento para producir el
catalizador de tipo pelicula.

En la presente invencion, el alcohol de partida usado en el procedimiento para producir una amina terciaria segun la
presente invencién es preferiblemente un alcohol alifatico, lineal o ramificado, Cg a Css saturado o insaturado. Los
ejemplos especificos incluyen alcohol octilico, alcohol laurilico, alcohol miristilico, alcohol estearilico, alcohol
behenilico y alcohol oleilico, un alcohol mixto de los mismos, alcohol de Ziegler obtenido mediante el proceso de
Ziegler, un oxoalcohol obtenido mediante un proceso oxo y alcohol de Guerbet.

La amina primaria o secundaria de partida usada en el procedimiento para producir una amina terciaria segun la
presente invencion incluye una amina alifatica primaria o secundaria, y ejemplos de las mismas incluyen metilamina,
dimetilamina, etilamina, dietilamina, dodecilamina, didodecilamina, etc.

El alcohol y la amina primaria o secundaria usados como materiales de partida proporcionan la amina terciaria
correspondiente en la que se ha sustituido un atomo de hidrégeno unido a un atomo de nitrégeno de la amina
primaria o secundaria por un grupo alquilo y/o un grupo alquenilo derivado del alcohol. Por ejemplo, la amina
terciaria obtenida a partir de alcohol laurilico y dimetilamina es N-dodecil-N,N-dimetilamina que se distingue de los
subproductos de amina terciaria N,N-didodecil-N-metilamina y N,N,N-tridodecilamina formados por la reaccién en
cuestion con metilamina y amoniaco generado por la dismutacion de dimetilamina.

El catalizador de tipo pelicula usado en la presente invencién es diferente de un catalizador convencional de tipo de
empaquetamiento desordenado que tiene varios milimetros o alrededor de eso, y se refiere a un catalizador en
forma de una pelicula delgada que tiene un grosor de 500 um o menos. El procedimiento de transferencia de los
reactantes y el producto al interior del catalizador esta gobernado por difusion, y la distancia se reduce a 500 um o
menos, mediante lo cual puede promoverse la transferencia de masa entre el interior y el exterior del catalizador,
utilizando de ese modo eficazmente la totalidad del catalizador y suprimiendo simultdneamente la reaccién excesiva
del producto de reaccion intermedio en el interior del catalizador. Tal como resultara evidente a partir de los
resultados en los ejemplos descritos mas adelante, el grosor del catalizador de tipo pelicula es de manera
particularmente preferible de 100 um o menos, mas preferiblemente de 50 um o menos, para aumentar
significativamente la actividad de reaccion por peso unitario de catalizador. El limite inferior del grosor es
preferiblemente de 0,01 um o mas, todavia mas preferiblemente de 1 um o mas, para garantizar la resistencia de la
capa de catalizador y obtener durabilidad de la resistencia del mismo.

La estructura del catalizador de tipo pelicula incluye diversas estructuras dependiendo de la forma de un reactor. Por
ejemplo, se mencionan una capa de recubrimiento de catalizador sobre una pared en un tubo, un catalizador
formado en un tubo en forma de una placa delgada mediante la que se divide el tubo en una direccion axial en una
pluralidad de trayectorias de flujo, etc. y pueden usarse preferiblemente en un reactor con circulacion tubular. El
catalizador puede ser una capa de recubrimiento de catalizador, o similar, formada sobre la superficie de una placa
plana en forma de aleta abierta dispuesta en un tanque y puede usarse preferiblemente en un reactor de tanque. En
cualquier caso, el catalizador esta estructurado preferiblemente de manera que pueden producirse facilmente el
suministro de los reactantes al catalizador y la recuperacion del producto del catalizador. La superficie del
catalizador en la que se producen el suministro de los reactantes al catalizador y la recuperaciéon del producto del
catalizador es de manera deseable tan grande como sea posible para un avance eficaz de la reaccién. Para lograr el
requisito anterior, se prefiere usar el catalizador en forma de pelicula dispuesto en una estructura que tiene tubos
ensamblados que tienen cada uno un diametro interno de varios milimetros a varias decenas de milimetros o en la
pared interna de una estructura de panal de abeja que tiene de varias decenas a varios cientos de celdas por
pulgada cuadrada.

Para formar el catalizador de tipo pelicula en las diversas estructuras, hay por ejemplo un método de formacién de la
propia sustancia activa catalitica en una estructura de panal de abeja, pero desde el punto de vista de satisfacer
tanto una capa delgada de catalizador como una alta resistencia mecanica, se fija preferiblemente el catalizador de
tipo pelicula sobre la superficie de un sustrato. El catalizador de tipo pelicula es preferiblemente una hoja metalica.
Existe por ejemplo un método en el que se forma una capa de recubrimiento que contiene la sustancia activa
catalitica sobre la superficie de un sustrato metalico u otro rigido, tubular, plano o de panal de abeja para producir el
catalizador de tipo pelicula. Como método de recubrimiento, es posible usar métodos conocidos de manera
convencional incluyendo no sélo deposicion fisica tal como deposicion catddica, deposicion quimica e inmersion en
una disolucion, sino también diversos métodos de recubrimiento con un aglutinante, tal como recubrimiento con
cuchillas, recubrimiento por pulverizacion, recubrimiento por inmersion, recubrimiento por rotacién, recubrimiento por
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grabado y recubrimiento por troquelado.

La sustancia activa que constituye el catalizador de tipo pelicula no esta particularmente limitada y puede ser una
sustancia activa conocida, y generalmente puede usarse preferiblemente un metal tal como cobre, y se usa mas
preferiblemente un metal que contiene cobre. Por ejemplo, se hace uso de Cu solo o un metal que contiene 2
componentes, es decir, Cu y un elemento de los metales de transicién tal como Cr, Co, Ni, Fe o Mn, preferiblemente
un metal que contiene Cu y Ni. Ademas, también se usa preferiblemente un metal que contiene 3 componentes o
mas. Ademas, también puede usarse el metal soportado sobre un portador tal como silice, alumina, titania o zeolita.

El catalizador de tipo pelicula puede contener un aglutinante que no actia como sustancia activa sino que fija la
sustancia activa para formar el catalizador de tipo pelicula. El aglutinante incluye compuestos inorganicos o de alto
peso molecular que son duraderos para el entorno de reaccion, no afectan adversamente al sistema de reaccién y
no tienen sodlo una propiedad de unir particulas de la sustancia activa entre si o unir la sustancia activa a la
superficie de un sustrato sino también propiedades tales como resistencia a los productos quimicos y resistencia al
calor. Los ejemplos del aglutinante incluyen resina de celulosa tal como carboximetilcelulosa e hidroxietilcelulosa,
resina a base de fluor tal como poli(tetrafluoroetileno) y poli(fluoruro de vinilideno), compuestos de alto peso
molecular tales como resina de uretano, resina epoxidica, resina de poliéster, resina de fenol, resina de melamina,
resina de silicona, poli(alcohol vinilico), resina de poliimida y resina de poliimida-amida y sol de compuesto
inorganico tal como silice y alumina.

La estructura interna del catalizador de tipo pelicula depende significativamente del tipo de la sustancia activa que
constituye el catalizador y del método de preparacién del catalizador, y puede formar una fase continua densa o
puede ser porosa. Por ejemplo, cuando el catalizador es una pelicula delgada formada sobre la superficie de un
sustrato mediante deposicion catddica y deposicion quimica en fase de vapor, el catalizador puede tener una fase
continua densa, mientras que cuando se usa la sustancia activa pulverulenta para formar una pelicula delgada sobre
la superficie de un sustrato mediante recubrimiento en seco o en himedo, el catalizador puede ser poroso.

Como el método de produccién del catalizador de tipo pelicula, se prefiere particularmente usar un método de
formacion, sobre un sustrato, de un recubrimiento que contiene una sustancia activa catalitica pulverulenta y un
aglutinante para fijarla. Particularmente, en el catalizador de tipo pelicula obtenido mediante la formacién, sobre un
sustrato, de una pelicula de recubrimiento que contiene un catalizador pulverulento junto con resina sintética usada
como aglutinante y en el método de produccidon de la misma, puede regularse la razén de combinacion del
catalizador pulverulento con respecto a la resina sintética en un intervalo adecuado tal que se controle el grado de
exposicion del catalizador pulverulento y la fuerza de union entre los polvos cataliticos y la fuerza de unién entre el
sustrato y los polvos cataliticos.

En el método de preparacion de pelicula, la razéon de combinacion es una razén de 20 a 80 partes en peso de la
resina sintética con respecto a 100 partes en peso del catalizador pulverulento. El catalizador de tipo pelicula que
muestra la actividad de reaccién particularmente eficaz como catalizador de tipo pelicula y que apenas se desprende
de su recubrimiento puede obtenerse controlando adicionalmente el volumen de poros por area unitaria del sustrato
en el intervalo de 0,5 a 30 mi/m?.

En la estructura interna del catalizador de tipo pelicula obtenido mediante el método de preparacion de pelicula
anterior, se recubre la superficie del catalizador pulverulento total o parcialmente con la resina sintética, y se unen
entre si las particulas de catalizador pulverulento a través de la resina sintética, y se depositan un gran numero de
las particulas de catalizador pulverulento en la direccion de grosor. Un gran numero de tales particulas de
catalizador pulverulento depositadas forman una estructura de red tridimensional a través de la resina sintética, y se
encuentran capas de aire dispersas en espacios entre las particulas de catalizador pulverulento, y preferiblemente la
propia resina sintética también tiene una estructura de poros. El catalizador de tipo pelicula puede tener una
estructura en gradiente en la que la razén del catalizador pulverulento con respecto a la resina sintética se cambia
en la direccion de grosor, o la capa de catalizador de tipo pelicula puede incluir dos o0 mas capas de catalizador
diferentes en la razén del catalizador pulverulento con respecto a la resina sintética en la misma o dos o0 mas capas
de catalizador diferentes en la estructura de poros.

En el catalizador de tipo pelicula obtenido mediante el método de preparacion de pelicula descrito anteriormente, la
resina sintética esta contenida en una cantidad de 20 a 80 partes en peso con respecto a 100 partes en peso del
catalizador pulverulento, mediante lo cual la actividad catalitica, o la fuerza de unidén entre las particulas de
catalizador pulverulento o entre el catalizador pulverulento y el sustrato, pueden mostrarse eficazmente. En el
catalizador de tipo pelicula, el volumen de poros de la capa de catalizador por area superficial unitaria del sustrato es
de manera deseable de 0,5 a 30 mI/m2, preferiblemente de 1 a 20 mI/m2, mas preferiblemente de 1 a 4 mi/m?.
Cuando el volumen de poros no es inferior a 0,5 mI/m2, aumenta la velocidad de difusién en la capa de catalizador, y
tras la aplicacion del catalizador de tipo pelicula al procedimiento de reaccion, puede obtenerse una alta velocidad
de reaccion. Cuando el volumen de poros es demasiado grande, la capa de catalizador se vuelve porosa en un alto
grado, se reduce la fuerza de unién entre las particulas de catalizador pulverulento y/o entre el catalizador
pulverulento y el sustrato, reduciéndose por tanto la resistencia mecanica de la capa de catalizador, mientras que
cuando el volumen de poros es de 30 ml/m? o menos, la porosidad de la capa de catalizador se vuelve adecuada, y
aumenta la adhesion entre las particulas de catalizador pulverulento y/o entre el catalizador pulverulento y el
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sustrato. Como resultado, aumenta la resistencia mecanica de la capa de catalizador y simultaneamente puede
mantenerse la transferencia de masa de los reactantes y producto en un estado excelente.

La estructura de poros del catalizador de tipo pelicula obtenido mediante el método de preparacion de pelicula se
determina en una etapa de eliminaciéon de componentes volatiles y en una etapa de formacién de una estructura
retorcida de resina sintética tras el recubrimiento de un sustrato con un recubrimiento que contiene la resina sintética
en el intervalo de 20 a 80 partes en peso con respecto a 100 partes en peso del catalizador pulverulento. Cuando la
resina sintética es resina termoendurecible, la estructura de poros se determina en el momento de la formacion de
una estructura reticulada (estructura de red) formada mediante el avance de la reaccion de curado/reticulacion,
ademas de la etapa de eliminacion de componentes volatiles. Cuando la reaccion esta acompafiada por reaccion de
condensacion, la estructura de poros también se ve influida por la etapa de eliminacién del producto de
condensacion. Como resultado de un estudio ambicioso, se encontré que cuando el volumen de poros por area
superficial unitaria del sustrato, como indicador que caracteriza la estructura de poros formada, es de 0,5 a 30 mi/m?,
pueden mantenerse preferiblemente la velocidad de reaccion suficiente del catalizador de tipo pelicula en el
procedimiento de reaccion y las propiedades de retencién del catalizador pulverulento.

El catalizador pulverulento usado en el método de preparacion de pelicula es preferiblemente un catalizador cuyo
rendimiento se ha establecido para el procedimiento de lecho en suspension. En este caso, puede acortarse el
tiempo de desarrollo para el catalizador de tipo pelicula, en comparacién con el método de conversion de un
precursor de sustancia activa catalitica fijado sobre un sustrato en una sustancia activa catalitica mediante
tratamiento tal como calcinacién, debido a que pueden garantizarse las caracteristicas de reaccién en el
procedimiento de reaccion. Puede simplificarse el procedimiento de producciéon debido a que no es necesario el
procedimiento de produccion complicado para mostrar la actividad de reaccion, tal como tratamiento de calcinacion.

El catalizador pulverulento usado en el método de preparacion de pelicula es preferiblemente uno que tiene
diametros de particula, preferiblemente con una distribucion definida, de 0,01 a 500 um, preferiblemente de 0,1 a
100 pum, mas preferiblemente de 0,5 a 50 um, en cuando al diametro promedio de particula, y un area superficial
especifica de 0,1 a 500 m2/g, preferiblemente de 1 a 200 m2/g, mas preferiblemente de 10 a 100 m2/g, tal como se
determina mediante el método BET. Por ejemplo, el catalizador pulverulento puede prepararse usando el portador
de catalizador y precursor de sustancia activa catalitica siguientes.

El portador de catalizador para preparar el catalizador pulverulento usado en el método de preparacion de pelicula
incluye portadores tales como carbono activo, alumina, silice, zeolita, titania, silice-alumina y tierra de diatomeas, y
pueden usarse preferiblemente uno o mas portadores seleccionados de los mismos. Mas preferiblemente, puede
usarse un portador poroso que tiene un area superficial grande, y ademas puede usarse un portador de catalizador
tal como tamices moleculares.

El precursor de sustancia activa catalitica para preparar el catalizador pulverulento usado en el método de
preparacion de pelicula incluye sulfatos, nitratos, sales de complejos de amonio, acetatos, oxalatos, acetilacetonatos
y cloruros de metales tales como los elementos de los metales de transicion de la cuarta fila de la tabla periédica
tales como Cu, Ni, Zn, Co, Fe y Cr y luego elementos del platino tales como Pt, Pd y Ru.

Como método en el que se prepara el catalizador pulverulento usado en el método de preparacion de pelicula a
partir del portador de catalizador y el precursor de sustancia activa catalitica, es posible emplear métodos conocidos
convencionales tales como un método de inmersion, método de coinmersién, método de coprecipitacion y método
de intercambio iénico.

La resina sintética usada en el método de preparacion de pelicula es preferiblemente una resina excelente en las
propiedades de unién entre las particulas de catalizador pulverulento y entre el catalizador pulverulento y la
superficie del sustrato, que es duradera para el entorno de reaccién y no afecta adversamente al sistema de
reaccion. Las resinas sintéticas usadas incluyen diversas resinas termoplasticas y resinas termoendurecibles, por
ejemplo los compuestos de alto peso molecular mencionados en los ejemplos anteriores del aglutinante, y son
preferiblemente aquéllos que pueden lograr altos pesos moleculares a través de la reaccién de reticulacion de las
resinas sintéticas con un agente de curado. Particularmente, se prefieren las resinas termoendurecibles tales como
resina de fenol, resina de furano y resina epoxidica, y mas preferiblemente puede usarse resina termoendurecible
que experimenta una reaccion de condensacion tras el curado. Cuando se usa tal resina termoendurecible, aumenta
la densidad de reticulacion mediante la reaccion de curado, mediante lo cual mejoran la resistencia del recubrimiento
resultante y las propiedades de unidn, y el recubrimiento catalitico se vuelve mas poroso mediante la reaccién de
condensacion, permitiendo de ese modo una utilizacion suficiente de la actividad catalitica del catalizador
pulverulento.

Cuando el catalizador de tipo pelicula se produce mediante el método de preparacion de pelicula, puede
mencionarse una combinacion del catalizador pulverulento del sistema ternario de cobre/niquel/rutenio y resina de
fenol como ejemplo de la combinacién del catalizador pulverulento y la resina sintética.

La razén de combinacion del catalizador pulverulento con respecto a la resina sintética en el método de preparacion
de pelicula es una razén de 20 a 80 partes en peso, preferiblemente de 30 a 70 partes en peso, todavia mas
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preferiblemente de 40 a 60 partes en peso de la resina sintética con respecto a 100 partes en peso del catalizador
pulverulento. Regulando la razén de combinacion del catalizador pulverulento con respecto a la resina sintética en el
intervalo mencionado anteriormente, puede controlarse el grado de exposicion del catalizador pulverulento para
utilizar eficazmente su actividad catalitica, y puede impedirse el desprendimiento del recubrimiento. Cuando la
cantidad de la resina sintética incorporada es de 80 partes en peso o menos, el grosor de la resina sintética que
cubre la superficie del catalizador pulverulento o el grado de cobertura con la resina sintética se vuelven adecuados,
y puede demostrarse suficientemente que la actividad catalitica del catalizador pulverulento muestra una alta
actividad catalitica. Cuando la cantidad de la resina sintética incorporada es de 20 partes en peso o mas, demuestra
suficientemente la actividad catalitica, y puede mejorarse la fuerza de union entre las particulas de catalizador
pulverulento o entre el catalizador pulverulento y el sustrato para reducir la cantidad de la capa de catalizador
desprendida o eliminada parcialmente durante el procedimiento de produccion del catalizador de tipo pelicula y
durante la operacion de reaccion.

En el método de preparaciéon de pelicula, puede usarse preferiblemente un disolvente como tercer componente
ademas del catalizador pulverulento y la resina sintética para preparar un recubrimiento. El disolvente puede ser
cualquier disolvente que no afecte adversamente a la actividad de reaccion del catalizador pulverulento, y
dependiendo del tipo de la resina sintética usada, el disolvente puede seleccionarse de diversas clases de
disolventes solubles en agua o insolubles en agua, y puede controlarse la estructura de poros del catalizador de tipo
pelicula mediante la seleccion del disolvente. Los ejemplos del disolvente incluyen agua; alcoholes tales como
alcohol metilico, alcohol etilico, alcohol isopropilico, alcohol butilico y alcohol alilico; glicoles y derivados de los
mismos tales como etilenglicol, propilenglicol, dietilenglicol, polietilenglicol, polipropilenglicol, monoetil éter de
dietilenglicol, monoetil éter de polipropilenglicol, monoalil éter de polietilenglicol y monoalil éter de polipropilenglicol;
glicerol y derivados del mismo tales como monoetil éter de glicerol y monoetil alil de glicerol; éteres tales como
tetrahidrofurano y dioxano; cetonas tales como metil etil cetona, metil isobutil cetona y acetona; hidrocarburos tales
como parafina liquida, decano, deceno, metilnaftaleno, decalina, queroseno, difenilmetano, tolueno, dimetilbenceno,
etilbenceno, dietilbenceno, propilbenceno, ciclohexano y trifenilo parcialmente hidrogenado; aceites de silicona tales
como polidimetilsiloxano, polidimetilsiloxano sustituido parcialmente con octilo, polidimetilsiloxano sustituido
parcialmente con fenilo y aceite de fluorosilicona; hidrocarburos halogenados tales como clorobenceno,
diclorobenceno, bromobenceno, diclorodifenilo y clorodifenilmetano; fluoruros tales como DAILROL (DAIKIN
INDUSTRIES, Ltd.) y DEMNUM (DAIKIN INDUSTRIES, Ltd.); compuestos de éster tales como benzoato de etilo,
benzoato de octilo, ftalato de dioctilo, trimelitato de trioctilo, sebacato de dibutilo, (met)acrilato de etilo, (met)acrilato
de butilo y (met)acrilato de dodecilo; y ademas dimetilformamida, N-metil-pirrolidona, acetonitrilo y acetato de etilo.
El disolvente es preferiblemente uno que tiene una excelente capacidad para solubilizar la resina sintética y puede
ser un disolvente mixto de dos o mas de disolventes. Seleccionando un disolvente adaptado a la resina sintética
seleccionada, puede regularse la estructura de poros.

En el método de preparacién de pelicula, puede llevarse a cabo la preparacion de un recubrimiento que contiene el
catalizador pulverulento y la resina sintética de manera habitual, y puede prepararse el recubrimiento usando etapas
seleccionadas adecuadamente tales como una etapa de amasado, una etapa de disolucion, una etapa de dispersion
con un molino de arena o similar, y una etapa de filtracion. En la etapa de dispersion, se usa un agitador de pintura,
un molino de cesta, un molino de granos, molino DYNO, un molino con agitacion o similar para formar el
recubrimiento.

En la preparacién del recubrimiento en el método de recubrimiento de pelicula, se sabe que seleccionando
condiciones adecuadas tales como tiempo de dispersion, pueden mejorarse las caracteristicas de reaccion del
catalizador de tipo pelicula obtenido finalmente y la resistencia del recubrimiento (capa de catalizador) y puede
impedirse el desprendimiento del recubrimiento (capa de catalizador de tipo pelicula o catalizador pulverulento).
Particularmente, pueden controlarse las caracteristicas en relacion con el grado de dispersion del recubrimiento. Los
criterios del grado de dispersién del recubrimiento pueden expresarse numéricamente mediante medios tales como
brillo, un medidor de finura del molido, caracteristicas reoldgicas y de viscosidad. En la etapa de dispersion, puede
llevarse a cabo eficazmente un tratamiento de dispersion cuando el contenido en sdélidos del recubrimiento es alto, y
el contenido en sélidos es preferiblemente del 10 al 80% en peso, mas preferiblemente del 20 al 70% en peso, mas
preferiblemente del 25 al 65% en peso. La viscosidad del recubrimiento es preferiblemente de 5 a 10.000 mPa-s,
mas preferiblemente de 20 a 5000 mPa-s, todavia mas preferiblemente de 50 a 1000 mPa-s. Por ejemplo, se afiaden
el catalizador pulverulento, la resina sintética y el disolvente a una cuba de acero inoxidable, se mezclan y se agitan
hasta que desaparece la masa reconocible visualmente del catalizador pulverulento, y entonces se transfiere la
mezcla a un recipiente de un molino de cesta y entonces se mezcla y se dispersa a un numero de revoluciones
predeterminado y se eliminan los agregados o la materia extrafia mediante filtracion de precision, mediante lo cual
puede prepararse el recubrimiento objetivo. En el tratamiento de dispersion para preparar el recubrimiento, se agitan
los materiales de partida cuando se introduce en una cantidad de 10.000 g (cantidad total del catalizador
pulverulento, resina sintética y disolvente) por ejemplo en un tanque de mezclado de un molino de cesta de 20 I, son
de manera deseable a de 800 a 3000 rpm durante de 30 a 600 minutos. El tratamiento de dispersiéon, cuando se
valora con el brillo, se realiza de manera deseable hasta que, por ejemplo, el brillo evaluado confirmado con el
tiempo alcanza el maximo. El tratamiento de dispersién, cuando se valora con un medidor de finura del molido, se
realiza de manera deseable hasta que se haya reducido la agregacion secundaria en la valoracion basada en el
diametro de particula primario del catalizador pulverulento.
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En la preparacion del recubrimiento mediante el método de preparacion de pelicula, el recubrimiento puede
combinarse con un tensioactivo como agente de dispersién, agente de acoplamiento, particulas inorganicas y
materiales fibrosos como agregado, y un disolvente de alto punto de ebullicion como agente para ayudar en el
aumento de la porosidad, ademas del catalizador pulverulento, la resina sintética y el disolvente. El agente de
acoplamiento tiene un efecto de mejorar las propiedades fisicas mediante reticulacion molecular en la superficie de
contacto entre la carga inorganica y la matriz de polimero organico. Como agente de acoplamiento, es posible usar
un agente de acoplamiento conocido generalmente como agente de acoplamiento de silano, agente de acoplamiento
basado en titanato y agente de acoplamiento basado en aluminato, y puede incorporarse una combinacién de una
pluralidad de agentes de acoplamiento y puede usarse tras dilucion con un disolvente organico compatible para la
regulacion de la concentracion. Como materiales fibrosos, se usan fibras organicas o inorganicas. Las fibras
organicas incluyen fibras de poliamida tales como nailon 6 y nailon 66, fibra de aramida, fibra basada en poli(alcohol
vinilico), poli(tereftalato de etileno) basado en poliéster, fibra de poli(tereftalato de butileno), fibra de poliarilato, fibra
basada en poli(cloruro de vinilideno), fibra basada en poli(cloruro de vinilo), fibra basada en poliacrilonitrilo y fibras
de polietileno y polipropileno basadas en poliolefina. Las fibras organicas incluyen fibras regeneradas organicas tales
como rayon basado en celulosa, acetato, etc. Las fibras inorganicas usadas incluyen fibra de vidrio, fibra de carbono,
fibra de carbono activo, fibra ceramica y amianto, y puede mejorarse la resistencia mecanica del recubrimiento
catalitico mediante el efecto del agregado.

El sustrato usado en el método de preparacion de pelicula puede ser un sustrato compuesto por un material
duradero que no afecta adversamente al sistema de reaccién en el que se usa el catalizador de tipo pelicula de la
presente invencion. El sustrato puede seleccionarse adecuadamente dependiendo de la conformacion del
catalizador de tipo pelicula objetivo y puede ser un sustrato plano, tubular, de panal de abeja o monolitico.

Como el sustrato plano usado en el método de preparacion de pelicula, un sustrato que tiene una capacidad de
procesamiento adecuada permite la conformacion del catalizador formado en una pelicula y puede usarse
preferiblemente. Los ejemplos del sustrato plano incluyen una hoja de cobre, hoja de acero inoxidable, hoja de
aluminio, etc. La hoja de cobre y la hoja de acero inoxidable pueden usarse preferiblemente desde el punto de vista
de la capacidad de procesamiento y la resistencia a la corrosion.

El sustrato de panal de abeja o monolitico usado en el método de preparacion de pelicula incluye, pero no se limita
a, sustratos que contienen cordierita, material compuesto carbonoso, mullita, arcilla, magnesia, talco, zirconia,
espinela, alumina, silice, ceria, titania, tungsteno, cromo, acero inoxidable, cobre, alimina y niquel. El término “panal
de abeja” se refiere a una conformacion que tiene un gran nimero de celdas ensambladas, formando una estructura
de nido de abeja dividida con paredes delgadas. La estructura de panal de abeja tiene un area superficial grande por
volumen unitario, y se usa por tanto preferiblemente en el sustrato que constituye el catalizador de tipo pelicula.
Cada celda es preferiblemente en forma de un triangulo equilatero, un pentagono equilatero o un hexagono
equilatero en los que las celdas pueden ensamblarse sin huecos, y el sustrato también puede constituirse
combinando celdas en forma de seccidn o celdas poligonales. Por ejemplo, también puede usarse preferiblemente
una estructura moldeada de manera solidaria formada mediante moldeo por extrusion, o un sustrato formado
mediante apilado, con un material plano, de varias capas corrugadas obtenidas mediante la conformacion de
materiales planos, como el sustrato de panal de abeja.

La superficie del sustrato usado en el método de preparacion de pelicula se somete preferiblemente a tratamiento de
rugosificacion o tratamiento de acoplamiento desde el punto de vista de mejorar la adhesién del mismo a la capa de
catalizador. En este tratamiento de acoplamiento, puede usarse el agente de acoplamiento mencionado
anteriormente, y preferiblemente el mismo agente de acoplamiento usado en la preparacién del recubrimiento puede
usarse.

Especificamente, el método de preparacién de pelicula incluye un método de aplicaciéon del recubrimiento que
contiene el catalizador pulverulento sobre la superficie del sustrato para formar una pelicula sobre la misma. Este
método de preparacion de pelicula puede ser un método convencional incluyendo diversos métodos de
recubrimiento tales como recubrimiento con cuchillas, recubrimiento con rodillos, recubrimiento con cuchillos,
recubrimiento con barras, recubrimiento por pulverizacién, recubrimiento por inmersion, recubrimiento por rotacion,
recubrimiento de coma, recubrimiento con rodillos de transferencia, recubrimiento por grabado y recubrimiento por
troquelado. Se regula la estructura de poros en el momento de la eliminacion de componentes volatiles tales como
disolvente de la capa de catalizador formada como una pelicula, y por tanto el contenido en soélidos del recubrimiento
en la preparacion de la pelicula influye en la formacion de la estructura de poros. El contenido en solidos del
recubrimiento en la formacién de la pelicula esta preferiblemente en el intervalo del 10 al 80% en peso, mas
preferiblemente del 20 al 70% en peso, todavia mas preferiblemente del 25 al 65% en peso. La viscosidad del
recubrimiento en la formacion de la pelicula se selecciona en un intervalo preferido dependiendo de cada uno de los
métodos de recubrimiento mencionados anteriormente, y es preferiblemente de 5 a 10.000 mPa‘s, mas
preferiblemente de 20 a 5000 mPa-s, todavia mas preferiblemente de 50 a 1000 mPa-s.

En el método de preparacion de pelicula mediante recubrimiento, puede llevarse a cabo el tratamiento de secado y
curado tras aplicarse el recubrimiento que contiene el catalizador pulverulento sobre la superficie del sustrato. La
etapa de tratamiento de secado y curado se lleva a cabo preferiblemente en una atmésfera tal como aire calentado,
vapor de agua, nitrégeno o un gas inerte tal como argén, o usando diversos medios tales como un método de
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pulverizacion de tal medio calentado, un método de utilizacion de calor radiante con rayos del infrarrojo o rayos del
infrarrojo lejano, y un sistema de calentamiento que usa una corriente de induccion mediante una onda
electromagnética. También puede usarse una combinacion de estos métodos o un método de secado natural
(secado al aire) a las temperaturas habituales. Los componentes volatiles eliminados en esta etapa incluyen
productos de reaccién curados y componentes monomeéricos sin reaccionar ademas del disolvente.

Las condiciones de secado en el método de preparacion de pelicula mediante recubrimiento deben regularse
dependiendo de las propiedades fisicas de la resina sintética y los componentes volatiles basados en el disolvente
contenido en el recubrimiento, y la estructura de poros (volumen de poros) del catalizador de tipo pelicula puede
regularse seleccionando un disolvente adecuado y ajustando las condiciones de secado y curado. Es decir, la
estructura de poros se determina no soélo en la fase de evaporaciéon de componentes volatiles tales como disolvente
del recubrimiento, sino también en el momento de la formacion de una estructura reticulada (estructura de red)
formada mediante el avance de la reaccién de curado y reticulacion y también en la fase de eliminacién de productos
de condensacion cuando la reaccién esta acompafada por reaccién de condensacion. Generalmente, se evaporan
los componentes mas rapidamente de la capa de catalizador y puede aumentarse la estructura de poros (volumen,
diametro de poros) a medida que se eleva la temperatura y se aumenta el flujo de aire en el tratamiento de
calentamiento con aire caliente. La estructura de poros disminuye a medida que se reduce la temperatura y
disminuye el flujo de aire.

En el método de formacién de pelicula mediante recubrimiento, el tratamiento de secado y curado puede hacer uso
de un método y condiciones que no afectan adversamente a la actividad inherente del catalizador pulverulento, para
regular el volumen de poros en el intervalo de 0,5 a 30 ml/m?. Con respecto a las condiciones de secado y curado
con aire caliente para obtener el catalizador de tipo pelicula objetivo, el tratamiento de secado y curado se lleva a
cabo de manera deseable a una temperatura de normalmente 50 a 400°C, preferiblemente de 70 a 250°C, mas
preferiblemente de 80 a 150°C, a un flujo de aire de preferiblemente 0,5 a 30 m/s, mas preferiblemente de 1 a
20 m/s, durante un periodo de preferiblemente 1 o mas segundos, mas preferiblemente de 10 minutos o mas,
todavia mas preferiblemente de 30 minutos o mas.

En el método de preparacién de pelicula mediante recubrimiento, se prefiere que el recubrimiento se seque
inmediatamente tras la aplicacion sobre el sustrato, en el que la estructura de poros del recubrimiento puede
controlarse regulando las condiciones de secado. Por consiguiente, el tiempo de desde la formacion de la capa de
catalizador sobre el sustrato hasta la eliminacion de componentes volatiles tales como disolvente es de manera
deseable mas corto, preferiblemente un plazo de 2 horas, mas preferiblemente un plazo de 30 minutos.

Cuando se usa resina termoendurecible como la resina sintética o se reduce la plasticidad de la resina sintética
mediante la reaccion de reticulacion en el método de preparacion de pelicula mediante recubrimiento, se desea que
la pelicula de recubrimiento obtenida mediante recubrimiento y secado se someta a conformacién mientras que
permanece sin curar (estado de prepolimero), seguido por un tratamiento de calentamiento final para formar el
catalizador de tipo pelicula.

En el método de preparacion de pelicula que implica el tratamiento de calentamiento final, puede llevarse a cabo el
tratamiento de secado antes de que se acabe el tratamiento de calentamiento final mientras que la resina sintética
permanece sin reaccionar. De manera deseable, la resina sintética se cura parcialmente hasta un grado tal que
pueda manipularse en el momento de la conformacién, y se mejoran las propiedades de retencion y resistencia
mecanica de la capa de catalizador en comparacién con las que tiene en el momento del recubrimiento, y los
componentes volatilizados tales como disolvente pueden permanecer en el orden de varios % en la pelicula de
recubrimiento. Se lleva a cabo secado con aire caliente antes del tratamiento de calentamiento final para obtener el
catalizador de tipo pelicula objetivo de manera deseable a una temperatura de normalmente 50 a 400°C,
preferiblemente de 70 a 250°C, mas preferiblemente de 80 a 150°C, a un flujo de aire de preferiblemente 0,5 a
30 m/s, mas preferiblemente de 1 a 20 m/s, durante un periodo de preferiblemente 0,5 a 300 segundos, mas
preferiblemente de 1 a 100 segundos.

En el método de preparacion de pelicula que implica el tratamiento de calentamiento final, se conforma la capa de
recubrimiento antes de que esté completamente curada, mediante lo cual la capa de recubrimiento puede seguir la
conformacioén del sustrato deformado elasticamente para mejorar la capacidad de procesamiento de conformacion.
Tras finalizarse el procesamiento, la capa de recubrimiento puede curarse completamente mediante tratamiento de
calentamiento, fijando de ese modo la estructura reticulada de la capa de catalizador en la fase final del
procedimiento de produccion, aliviando la tension residual de la capa de catalizador y reduciendo el desprendimiento
de la capa de catalizador o el catalizador pulverulento del catalizador de tipo pelicula. Cuando esta contenida resina
termoplastica como la resina sintética, se desea que la pelicula de recubrimiento obtenida mediante recubrimiento y
secado se someta a conformacioén y luego a calentamiento final. Cuando esta contenida resina termoplastica en la
pelicula de recubrimiento, puede generarse tension residual en el recubrimiento tras la deformacién elastica del
sustrato sometido a conformacion, afectando por tanto adversamente a las propiedades de retencion de la pelicula
de recubrimiento. Por consiguiente, puede aliviarse la tensién mediante el tratamiento de calentamiento final, y
simultdaneamente se refuerza la estructura retorcida de la resina termoplastica, reduciendo de ese modo el
desprendimiento de la capa de catalizador o el catalizador pulverulento del catalizador de tipo pelicula. Las
condiciones del tratamiento de calentamiento final varian dependiendo del tipo de la resina sintética, pero en la



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

ES 2410583 T3

presente invencion, este tratamiento se lleva a cabo de manera deseable a una temperatura de preferiblemente 80 a
400°C, mas preferiblemente de 100 a 200°C, durante un periodo de preferiblemente 5 a 600 minutos, mas
preferiblemente de 10 a 100 minutos.

Un reactor cargado con el catalizador de tipo pelicula puede estar en diversas formas incluyendo las conocidas en la
técnica. Tal como se describi6é anteriormente, pueden mencionarse un reactor con circulacién tubular y un reactor de
tanque. En el caso del reactor tubular, la reaccion puede avanzar de manera continua o discontinua mediante la
circulacion de los reactantes una vez y mediante la alimentacion de los reactantes a través de su circulacion en un
sistema de circulacion en el que los reactantes se alimentan al catalizador de tipo pelicula en el reactor tubular a la
vez que se recupera de manera continua el producto del mismo. En el caso del reactor de tanque, se hacen circular
los reactantes en el tanque, para alimentarlos al catalizador de tipo pelicula en el tanque, y la reaccidon puede
avanzar de manera continua o discontinua.

Las condiciones en las que se hace reaccionar un alcohol con una amina primaria o secundaria en presencia del
catalizador de tipo pelicula varian dependiendo de los reactantes, el producto y el tipo del catalizador. Los reactantes
pueden estar presentes en fase gaseosa o liquida. Cuando esta presente una fase gaseosa en el sistema de
reaccion, se prefiere la reaccion de los reactantes en una atmdsfera de hidrégeno, nitrégeno y/o uno de los gases
raros para mantener la actividad catalitica. Cuando el alcohol y la amina primaria o secundaria estan presentes en
diferentes fases, respectivamente, en un sistema de reaccion de dos fases gaseosalliquida, se desea la promocién
de la transferencia de masa entre las dos fases mediante el burbujeo de gas en el liquido. La transferencia de masa
también puede promoverse alimentando los reactantes en una fase mixta gaseosal/liquida al campo de reaccion en
el que se forma una trayectoria de flujo delgada que tiene un diametro de varios milimetros o menos, a partir del
catalizador de tipo pelicula. La presion en el sistema es de manera deseable no superior significativamente a las
presiones normales. Aunque la temperatura de reaccion varia dependiendo del tipo del catalizador, la reaccién se
realiza preferiblemente a una temperatura de 150 a 300°C. Se descarga del sistema de reaccioén el agua producida
como subproducto en la reaccidén, mediante lo cual puede promoverse el avance de la reaccién y puede mantenerse
la actividad catalitica.

Segun el método de la presente invencién, pueden usarse un alcohol y una amina primaria o secundaria como
material de partida para producir la amina terciaria correspondiente con alto rendimiento mediante un procedimiento
facil.

Segun el método de la presente invencion, puede obtenerse la amina terciaria objetivo con alto rendimiento
mediante un procedimiento facil que no necesita ninguna operacién de mezclado especial ni ninguna operacion de
separacion del catalizador. El catalizador de tipo pelicula de la presente invencién, es decir, el catalizador de tipo
pelicula obtenido mediante el procedimiento de produccion de la presente invencion tiene una actividad catalitica
suficiente y apenas se desprende el catalizador.

Ejemplos

Los siguientes ejemplos describen la practica de la presente invencién. Los ejemplos se exponen para la mera
ilustracion de la presente invencion y no pretenden limitar la presente invencion.

En los ejemplos y los ejemplos comparativos a continuacion, se usaron un aparato de reaccion de lecho fijo con
circulacion mostrado en la figura 1, un aparato de reaccion de tanque de burbujeo en la figura 2 y un aparato de
reaccion de tanque con agitacion en la figura 3.

En la figura 1, la columna 1 de reaccion es un reactor de lecho fijo cilindrico vertical cargado con el catalizador y que
puede regular la temperatura mediante calentamiento externo. El tanque 2 intermedio es un tanque para almacenar
reactantes liquidos y/o una mezcla de productos, que se hace circular mediante la bomba 3 entre el tanque 2
intermedio y la columna 1 de reaccion. Se alimentan de manera continua los reactantes y/o una mezcla de
productos, y una amina primaria o secundaria gaseosa y un gas de hidrégeno, a través del conducto 4 desde el
extremo inferior de la columna 1 de reaccién, a la vez que se recuperan de manera continua un material sin
reaccionar y/o una mezcla de productos y un gas de hidrogeno desde el extremo superior y se introducen en el
tanque 2 intermedio. Se descargan de manera continua una amina primaria o0 secundaria gaseosa sin reaccionar y
agua a través del conducto 5. En los componentes descargados del conducto 5, puede estar contenida una neblina
de componentes tales como el alcohol y/o la amina terciaria formada ademas de los componentes descritos
anteriormente, y se licuan estos componentes mediante el condensador 6 y se devuelven al tanque 2 intermedio, y
se descargan los componentes gaseosos restantes al exterior del sistema. Se mantiene el interior del sistema de
reaccion a presiones casi normales.

En la figura 2, el tanque 7 de reaccion es un reactor de lecho fijo con tanque de burbujeo cargado con el catalizador
8 de tipo pelicula. Los reactantes y/o una mezcla de productos estan alojados en el tanque 7 de reaccion y puede
regularse la temperatura mediante calentamiento externo. Se alimentan una amina primaria o secundaria gaseosa y
un gas de hidrégeno desde el conducto 10 a través de una placa 9 filtrante de vidrio (2G) dispuesta en el fondo del
tanque 7 de reaccion. Se descargan de manera continua una amina primaria o secundaria gaseosa sin reaccionar y
agua a través del conducto 11. En los componentes descargados del conducto 11, puede estar contenido un vapor o
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neblina de componentes tales como el alcohol y/o la amina terciaria formada ademas de los componentes descritos
anteriormente, y se licuan estos componentes mediante el condensador 12 y se devuelven al tanque 7 intermedio, y
se descargan los componentes gaseosos restantes al exterior del sistema. Se mantiene el interior del sistema de
reaccion a presiones casi normales.

En la figura 3, el tanque 13 de reaccién es un reactor de lecho fijo con tanque de agitacién cargado con un soporte
14 de pilar cuadrado que contiene el catalizador de tipo pelicula. Los reactantes y/o una mezcla de productos estan
alojados en el tanque 13 de reaccion, se mezclan con agitacién con una pala 15 de agitacién accionada por un
motor, y puede regularse la temperatura mediante calentamiento externo. Se alimentan una amina primaria o
secundaria gaseosa y un gas de hidrogeno a través del conducto 16 al fondo del tanque 13 de reaccion. Se
descargan de manera continua una amina primaria 0 secundaria gaseosa sin reaccionar y agua a través del
conducto 17. En los componentes descargados del conducto 17, pueden estar contenidos componentes tales como
el alcohol y/o la amina terciaria formada en forma de vapor o neblina, ademas de los componentes descritos
anteriormente. Se licuan los componentes mediante el condensador 18 y se devuelven al tanque 13 intermedio, y se
descargan los componentes gaseosos restantes fuera del sistema. Se mantiene el interior del sistema de reaccién a
presiones casi normales.

Ejemplo de produccién 1: Produccién de un catalizador de tipo pelicula

Se preparo el catalizador de tipo pelicula A que tiene un catalizador pulverulento fijado con hidroxietilcelulosa como
aglutinante de la siguiente manera.

Se carg6 zeolita sintética en un matraz de 1 |, y luego una disolucién de nitrato de cobre, nitrato de niquel y cloruro
de rutenio disueltos en agua en una razén molar de Cu:Ni:Ru = 4:1:0,01, y se calentd la mezcla con agitacion. Se
afiadio gota a gota una disolucion acuosa de carbonato de sodio al 10% en peso a la misma a 90°C mientras que se
controlaba el pH de la disolucion acuosa en el intervalo de 9 a 10. Tras envejecimiento durante 1 hora, se filtraron
los precipitados, se lavaron con agua, se secaron a 80°C durante 10 horas y se calcinaron a 600°C durante 3 horas
para dar un catalizador pulverulento. El contenido de o6xidos metdlicos y zeolita sintética en el catalizador
pulverulento resultante eran del 50% en peso y el 50% en peso, respectivamente.

Se afiadieron 10 partes en peso de hidroxietilcelulosa (SP-500 fabricado por Daicel Chemical Industries, Ltd.) como
aglutinante a 90 partes en peso del catalizador pulverulento y se mezclaron con 300 partes en peso de agua en un
molino de bolas (medios, bola de zirconia) para formar un recubrimiento. Se us6é una hoja de acero inoxidable
(grosor de 20 um, laminas de 10 cm x 30 cm x 5) como sustrato, y se aplicod el recubrimiento sobre el mismo
mediante una recubridora de barras, se secé a 50°C durante 10 minutos y se unié por contacto mediante una
maquina de prensa de rodillos para fijar un catalizador de tipo pelicula en ambos lados de la hoja de acero
inoxidable. Como resultado de la medicion del grosor de este catalizador de tipo pelicula con un medidor del grosor
de pelicula de tipo por contacto (Laser Hologauge LGH-110 fabricado por Mitsutoyo), el grosor del catalizador de tipo
pelicula en un lado, excluyendo el grosor de la hoja de acero inoxidable, era de 20 um. Se corrugd de manera
ondulada parte de las muestras de catalizador asi obtenidas como el catalizador de tipo pelicula fijado en ambos
lados de la hoja de acero inoxidable, se apilaron de manera alterna con las muestras de catalizador planas restantes
y se enrollaron entre si. El peso total del catalizador de tipo pelicula, excluyendo el peso de la hoja de acero
inoxidable, era de 7,5 g.

Ejemplo de produccion 2: Produccion de catalizadores de tipo pelicula

Se prepararon los catalizadores de tipo pelicula B a E que tienen el catalizador pulverulento fijado con resina de
fenol como aglutinante de la siguiente manera.

Se afadié resina de fenol (PR-9480 con el 58% de componentes no volatiles, fabricado por Sumitomo Bakelite)
como aglutinante al catalizador pulverulento preparado segun el ejemplo de produccién 1, de manera que el
contenido de componentes no volatiles en la resina de fenol estaba en la razén mostrada en la tabla 2 a
continuacién. Se anadié 2-butanol como disolvente al mismo de manera que el contenido en sélidos (el catalizador
pulverulento y los componentes no voldtiles en la resina de fenol) llegaron a ser del 55%. Se mezclé de manera
preliminar la mezcla mediante un instrumento Disper durante 10 minutos, luego se mezcld y se disperso a 1500 rpm
durante 70 minutos en un molino de cesta (SS-3 fabricado por ASADA IRON WORKS, Co., Ltd., cargado con 800 mi
(1900 g) de perlas de titania de 1,4 mm de diametro) para formar un recubrimiento. Se usé una hoja de cobre (grosor
de 40 um, laminas de 6,5 cm x 18 cm x 20) como sustrato, y se aplico el recubrimiento mediante una recubridora de
barras en ambos lados del sustrato y se secé a 150°C durante 30 segundos. Se corrugé de manera ondulada la
mitad de las muestras de catalizador secadas, se apilaron de manera alterna con las muestras de catalizador planas
restantes y se enrollaron entre si, seguido por curado a 150°C durante 90 minutos para fijar el catalizador de tipo
pelicula en ambos lados de la hoja de cobre. El grosor del catalizador de tipo pelicula resultante en un lado de la
hoja de cobre, excluyendo el grosor de la hoja de cobre, y el peso total del catalizador excluyendo el peso de la hoja
de cobre eran tal como se muestran en la tabla 2.

Ejemplo de produccién 3: Produccién de un catalizador de tipo pelicula
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Se prepard el catalizador de tipo pelicula F para la reaccién a escala piloto, que tiene el catalizador pulverulento
fijado con resina de fenol como aglutinante, de la siguiente manera.

Se afadid resina de fenol (PR-9480 con el 58% de componentes no volatiles, fabricado por Sumitomo Bakelite)
como aglutinante a 100 partes en peso del catalizador pulverulento preparado segun el ejemplo de produccion 1, de
manera que el contenido de componentes no volatiles en la resina de fenol llegé a ser de 47,7 partes en peso. Se
afiadio 4-metil-2-pentanona como disolvente al menos de manera que el contenido en soélidos (el catalizador
pulverulento y los componentes no volatiles en la resina de fenol) llegé a ser del 55%. Se mezclé6 de manera
preliminar la mezcla mediante un instrumento Disper durante 10 minutos, luego se mezclé y se dispers6 durante 70
minutos en un molino de cesta (SS-3 fabricado por ASADA IRON WORKS, Co., Ltd.) para formar un recubrimiento.
Se us6 una hoja de cobre (grosor de 40 um, 0,3 m x 36 m) como sustrato, y se aplico el recubrimiento mediante una
recubridora de grabado en ambos lados del sustrato y se secd a 150°C durante 30 segundos. Se cortd la muestra
secada resultante en 600 piezas con 30 cm x 6 cm, y se corrugd de manera ondulada la mitad de las piezas, se
apilaron de manera alterna con las muestras de catalizador planas restantes, se cargaron en un soporte de pilar
cuadrado usado en un reactor de lecho fijo con tanque de agitacion, y se curaron a 150°C durante 90 minutos, para
fijar el catalizador de tipo pelicula en ambos lados de la hoja de cobre. El grosor del catalizador de tipo pelicula
resultante en un lado, excluyendo el grosor de la hoja de cobre, era de 4,9 um, y el peso total del catalizador de tipo
pelicula excluyendo el peso de la hoja de cobre era de 202 g.

Ejemplo de producciéon comparativo 1: Produccién de un catalizador de tipo granulo

Se prepard un catalizador de tipo granulo que tiene una sustancia activa catalitica fijada mediante moldeo para la
preparacién de pastillas de la siguiente manera.

Se moldeé el polvo antes de la calcinaciéon obtenido en la etapa de preparacion del catalizador pulverulento en el
ejemplo de produccion 1 para dar pastillas en una forma cilindrica de 3 mm de ¢ x 3 mm y luego se calcinaron a
600°C durante 3 horas para dar un catalizador de tipo granulo. La densidad aparente de este catalizador de tipo
granulo era de 1,5 g/ml. El grosor de este catalizador de tipo granulo, basado en la superficie externa, se expresé
como Vp/Sp en el que Vp es volumen y Sp es area superficial externa, y era de 500 pm.

Ejemplo 1y ejemplo comparativo 1

Se uso el aparato de reaccion de lecho fijo con circulacion mostrado en la figura 1 para producir N-dodecil-N,N-
dimetilamina a partir de alcohol laurilico y dimetilamina como materiales de partida.

Ejemplo 1

Se cargé el catalizador de tipo pelicula A obtenido en el ejemplo de produccién 1 en la columna 1 de reaccion. El
volumen del catalizador de tipo pelicula cargado era de 170 ml, y se formé una pluralidad de trayectorias de flujo que
tenian cada una un area de la seccién de aproximadamente 0,1 cm? que discurren en la direccion axial de la
columna 1 de reaccion, a partir del catalizador de tipo pelicula. Se introdujeron 600 g de alcohol laurilico (KALCOL
20 fabricado por Kao Corporation) en el tanque 2 intermedio, y a la vez que se alimentaba un gas de hidrégeno a
una velocidad de flujo de 0,3 I/min. en cuanto al volumen en condiciones estandar, y se llevo a cabo la circulacion
del liquido entre el tanque 2 intermedio y la columna 1 de reaccién a una velocidad de flujo de 2 I/min. Se aumenté la
temperatura en la columna 1 de reaccion hasta 210°C, y entonces se alimenté dimetilamina para iniciar la reaccion a
210°C. La cantidad de dimetilamina alimentada, que se regul6é segun el avance de la reaccion, era de 0,8 g/min. en
promedio durante la reaccién. Cinco horas tras iniciarse la reaccién, se termind la alimentacién de dimetilamina, y se
descargd la disoluciéon completa en el tanque 2 intermedio y la columna 1 de reaccion. Como resultado de la
cromatografia de gases y la cuantificacion mediante el método del porcentaje de éarea, el alcohol laurilico sin
reaccionar era del 1%, la N-dodecil-N,N-dimetilamina formada era del 95% y la N,N-didodecil-N-metilamina como
amina terciaria subproducto era del 4%. No pudo detectarse N,N,N-tridodecilamina.

Ejemplo comparativo 1

Se cargaron 250 g del catalizador de tipo granulo obtenido en el ejemplo de produccién comparativo 1 en la columna
1 de reaccion. El volumen del catalizador cargado era de 170 ml. Se aumenté la temperatura en la columna 1 de
reaccion hasta 210°C mediante el mismo procedimiento que en el ejemplo 1, y entonces se alimenté dimetilamina
para iniciar la reaccion. La cantidad de dimetilamina alimentada, que se regulé segun el avance de la reaccion, era
de 0,8 g/min. en promedio durante la reaccion. Cinco horas tras iniciarse la reaccién, se termind la alimentacién de
dimetilamina, y se descargd la disolucion completa en el tanque 2 intermedio y la columna 1 de reaccién. Como
resultado de la cromatografia de gases de la misma manera que en el ejemplo 1, el alcohol laurilico sin reaccionar
era del 30%, la N-dodecil-N,N-dimetilamina formada era del 60%, la N,N-didodecil-N-metilamina como amina
terciaria subproducto era del 5%, y otros eran del 5%. Es decir, la velocidad de reaccién era menor que en el
ejemplo 1, la cantidad del subproducto era alta y el rendimiento era bajo, tal como se muestra en la tabla 1.

Ejemplos 2 a5

Se usé el aparato de reaccion de tanque de burbujeo mostrado en la figura 2 para producir N-dodecil-N,N-

12



10

15

20

25

30

35

40

45

ES 2410583 T3

dimetilamina a partir de alcohol laurilico y dimetilamina como materiales de partida.
Ejemplo 2 (que no es segun la invencion)

Se cargo el catalizador de tipo pelicula B obtenido en el ejemplo de produccion 2 en el tanque 7 de reaccion. El
volumen del catalizador de tipo pelicula cargado era de 276 ml, y se formo una pluralidad de trayectorias de flujo que
tenian cada una un area de la seccion de aproximadamente 0,1 cm? que discurrian en la direccion vertical del
tanque 7 de reaccion, a partir del catalizador de tipo pelicula. Se introdujeron 1000 g de alcohol laurilico (KALCOL 20
fabricado por Kao Corporation) en el tanque 7 de reaccion, y a la vez que se alimentaba un gas de hidrégeno a una
velocidad de flujo de 0,33 I/min. en cuanto al volumen en condiciones estandar, se aumento la temperatura en el
tanque 7 de reaccion hasta 220°C, y entonces se alimenté dimetilamina para iniciar la reaccién a 220°C. La cantidad
de dimetilamina alimentada, que se reguld segun el avance de la reaccion, era de 300 g en total. Se tomaron
muestras de la disolucién en el tanque 7 de reaccién con el tiempo y se analizaron mediante la cromatografia de
gases para cuantificar sus componentes mediante el método del porcentaje de area. Cuando el alcohol laurilico sin
reaccionar era del 1%, se termind la alimentacion de dimetilamina para acabar la reaccion, y se descargd la
disolucién completa del tanque 7 de reaccién. La actividad de reaccion a [% de /Hr/ - sustancia activa] por peso
unitario de la sustancia activa catalitica era de 3,5 [% de /Hr/ - sustancia activa] tal como se determina a partir de la
siguiente formula (1) usando la concentracion C (%) de alcohol sin reaccionar 0,5 horas antes de la conclusion de la
reaccion, el peso w (g) del catalizador de tipo pelicula, y la cantidad p [partes en peso basadas en 100 partes en
peso del catalizador pulverulento] de componentes no volatiles de la resina de fenol incorporados en el catalizador
de tipo pelicula.

InC

w{ 100 J

1000

2

(1)

Como resultado del analisis cuantitativo de la disolucidon descargada mediante cromatografia de gases, la N-dodecil-
N,N-dimetilamina formada era del 92,1% y la N,N-didodecil-N-metilamina como amina terciaria subproducto era del
5,7%. No pudo detectarse N,N,N-tridecilamina. Se filtré el volumen completo de la disolucién descargada a través de
un filtro de membrana (compuesto por PTFE con un didametro de poro de 0,2 um), y se lavaron con acetona los
soélidos que quedaron sobre el filtro de membrana, se secaron y se pesaron como polvos finos generados a partir del
catalizador de tipo pelicula, para determinar la cantidad de los polvos finos generados. La cantidad de los polvos
finos generados era de 0,13 g.

Medicién del volumen de poros

Se midi6 el volumen de poros con un diametro en el intervalo de 10 nm a 5 um con un instrumento de medicién de
porosidad de mercurio (Pore Sizer 9320) fabrlcado por ShimadZu Corporation. A partir del volumen de poros medido
V [ml] y el area superficial deI sustrato S [m ] del catalizador de tipo pelicula usado en la medicién, se calcula el
volumen de poros Vs [ml/m ] por area superficial unitaria del sustrato en la presente invencidon segun la ecuacion:
Vs = V/S. La muestra de catalizador de tipo pelicula, por ejemplo cuando se fija en ambos lados de un sustrato plano
de 20 mm x 20 mm de tamafio, tiene un area superficial S de 8 x 10 m?, o la muestra de catalizador de tipo pelicula
cuando se fija en un Iado de un sustrato plano que tiene el mismo tamafo que anterlormente tiene un area
superficial S de 4 x 10 m% Como resultado de la medicion, el volumen de poros Vs era de 2,9 ml/m?.

Ejemplos 3a 5

Se produjo N-dodecil-N,N-dimetilamina a partir de alcohol laurilico y dimetilamina como material de partida en las
condiciones mostradas en la tabla 2 mediante el mismo método que en el ejemplo 2. La actividad de reaccién por
peso unitario de la sustancia activa catalitica, los resultados de la cuantificacién de la disolucién descargada
mediante cromatografia de gases, la cantidad de los polvos finos generados a partir del catalizador de tipo pelicula,
y el volumen de poros eran tal como se muestran en la tabla 2.

Ejemplo 6

Usando el aparato de reaccién de tanque de agitacion mostrado en la figura 3, se produjo N-dodecil-N,N-
dimetilamina a partir de alcohol laurilico y dimetilamina como material de partida.

Se cargo el catalizador de tipo pelicula F obtenido en el ejemplo de produccion 3 en el soporte 14 de pilar cuadrado
y se ajusto en el tanque 13 de reaccion. El volumen del catalizador de tipo pelicula cargado era de 10,4 |, y se formd
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una pluralidad de trayectorias de flujo que tenian cada una un area de la seccién de aproximadamente 0,1 cm? que
discurrian en la direccién vertical del tanque 13 de reaccion, a partir del catalizador de tipo pelicula. Se introdujeron
46,1 kg de alcohol laurilico (KALCOL 20 fabricado por Kao Corporation) en el tanque 13 de reaccién, y a la vez que
se alimentaba un gas de hidrogeno a una velocidad de flujo de 25 I/min. en cuanto al volumen en condiciones
estandar, se agité la disolucion a un nimero de revoluciones de 550 rpm con una pala de turbina céncava, se
aumenté la temperatura en el tanque 13 de reaccion hasta 225°C, y entonces se aliment6 dimetilamina para iniciar la
reaccion a 225°C. La cantidad de dimetilamina alimentada, que se regul6 segun el avance de la reaccion, era de
50 g/min. en promedio durante la reaccion. 4,8 horas tras iniciarse la reaccion, se termind la alimentacion de
dimetilamina, y se descarg6 toda la disolucion del tanque 13 de reaccion. Como resultado de la cromatografia de
gases y la cuantificacion mediante el método del porcentaje de area, el alcohol laurilico sin reaccionar era del 1%, la
N-dodecil-N,N-dimetilamina formada era del 92,4% vy la N,N-didodecil-N-metilamina como amina terciaria
subproducto era del 5,1%. No pudo detectarse N,N,N-tridecilamina.

Tabla 1
Ejemplo 1 Ejemplo comparativo 1

Catalizador CatagZﬂgl?l;dX tipo Catalizador de tipo granulo
Sustancia activa catalitica Catalizador pulverulento de elemento ternario de Cu-Ni-Ru

Cantidad de combinacién (p‘;ret‘:z)e” 90 100
Aglutinante Hidroxietilcelulosa -

Cantidad de combinacion (partes en 10 -

peso)
Peso
(excluyendo la hoja de @) 75 250
sustrato)

Grosor de pelicula (um) 20 500"
Tiempo de reaccion (Hr) 5 5
Actividad de reaccién (% de /Hr/) 1,2 0,006**
N-Dodecil-N,N-dimetilamina (% en peso) 95 60
N,N-Didodecil-N-metilamina (% en peso) 4 5
Alcohol laurilico (% en peso) 1 30

*El grosor de pelicula del catalizador de tipo granulo es el grosor basado en la superficie externa.

** Debido a que quedd el 30% de alcohol de partida sin reaccionar, se calculd la actividad de reaccion
mediante la formula (1) en la que se sustituy6 InC por InC-In30 y p era de 0.

Tabla 2

Ejemplo 2*

Ejemplo 3

Ejemplo 4

Ejemplo 5

Catalizador de tipo pelicula

B

C

D

E

Sustancia activa catalitica

Catalizador pulverulento de e

lemento ternario de Cu-Ni-Ru

Cantidad de combinacién

(partes en
peso)

100

100

100

100
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Resina de fenol PR-9 4 8 0 (58% de componentes no volatiles)
Cantidad de componentes no (partes en 11,1 25 53,8 47,7
volatiles combinados peso)

Peso (excluyendo la hoja de (9) 5,0 51 13,7 5,6
cobre)

Grosor de pelicula (um) 5,3 5,2 14,5 6,2
Volumen de poros (mI/m‘) 2,9 2,1 3,3 1,9
Actividad de reaccién (% de /Hr/) 3,5 3.1 1,7 3,5
N-Dodecil-N,N-dimetilamina (% en peso) 921 92,5 86,0 93,7
N,N-Didodecil-N-metilamina (% en peso) 5,7 5,8 10,6 4.7
Cantidad de polvos finos (9) 0,13 0,05 0,04 0,03
generados

* que no es segun la invencién
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REIVINDICACIONES

Catalizador de tipo pelicula para la produccion de una amina terciaria a partir de un alcohol y una amina
primaria o secundaria como materiales de partida, que comprende resina sintética en una cantidad de 20 a
80 partes en peso con respecto a 100 partes en peso de un catalizador pulverulento.

Catalizador de tipo pelicula segun la reivindicacion 1, que tiene un grosor de 100 pm o menos.
Catalizador de tipo pelicula segun la reivindicaciéon 1 6 2, que comprende cobre.

Catalizador de tipo pelicula segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 3, que se fija sobre la superficie de
un sustrato.

Catalizador de tipo pelicula segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 4, que tiene un volumen de poros
de 0,5 a 30 mi/m*.

Catalizador de tipo pelicula segun la reivindicacion 5, en el que la resina sintética comprende resina
termoendurecible.

Catalizador de tipo pelicula segun la reivindicacion 5 6 6, en el que la resina sintética comprende resina de
fenol.

Catalizador de tipo pelicula segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 7, en el que el sustrato es una hoja
metalica.

Catalizador de tipo pelicula segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 8, en el que el sustrato es una
estructura de panal de abeja.

Procedimiento para producir una amina terciaria, que comprende una etapa de hacer reaccionar un alcohol
con una amina primaria o secundaria en presencia del catalizador de tipo pelicula segun cualquiera de las
reivindicaciones 1 a 9.

Uso del catalizador de tipo pelicula segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 9, en la produccién de una
amina terciaria haciendo reaccionar un alcohol con una amina primaria o secundaria.
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Fig. 1
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Fig.2
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Fig.3
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