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(54) Menetelmd disubstituoidun (N—syaani-imido)karbonaatin valmistamiseksi -
Forfarande fér framstdllning av ett disubstituerat (N-cyanimido)karbonat

Tami keksintd kohdistuu menetelmiin arvokkaan kemiallisen vali-
tuotteen valmistamiseksi.

Saksalaisessa hakemusjulkaisussa 2 817 078 on esitetty hista-
miini-H-2-antagonistien valmistus, mitkd valmisteet ovat kdyttdkel-
poisia mdrkivien vatsahaavojen ja muiden vastaavien tautitilojen hoi-
dossa, kdyttden dimetyyli- ja dietyyli—(N-syaani—imido)karbonaatteja.
Muita histamiini-H-2-antagonisteja, kuten niitd, joita on esitetty
belgialaisessa patentissa 866 155 ja eurooppalaisissa patenttijulkai-
suissa 3 640, 6 286 ja 6 679 seka niitd, joita on esitetty esimerkik-
si GB-patenttijulkaisuissa 1 338 169 ja 1 397 436, voidaan valmistaa
samoja vdlituotteita kdyttden. Dimetyyli-(N—syaani—imido)karbonaatin
valmistus dimetyyli—(N—syaani—imido)ditiokarbonaatista on esitetty
julkaisussa J. Org. Chem. 39 (1974) 1522. Dietyyli—(N—syaani—imido)—
karbonaatin valmistus dietyyli-imdiokarbonaatista syaaniamidin kanssa
vedettSmissd liuottimessa 0°C:ssa on esitetty julkaisussa Chem. Ber.

100 (1967) 2604.
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Nyt on havaittu ja tdhdn keksintSmme perustuu, etti nditd yhdis-
teitd voidaan valmistaa suurina saantoina ja puhtaassa muodossa sopi-
van imidokarbonaatin reaktiolla syaaniamidin kanssa vesipitoisissa
olosuhteissa.

Keksinndn mukaan saadaan menetelmd disubstituoidun (N-syaani-
imido) karbonaatin valmistamiseksi, jolla on kaava I

R1O

\\v‘
. C=N-CN (I)

RZO

jossa R1 ja R2 ovat samoja ja tarkoittavat 1-6 hiiliatomia sisdltivii
alkyyliryhmid, saattamalla disubstituoitu imidokarbonaatti, jolla on

kaava II

.C=NH (IT)

jossa R1 ja R2 merkitsevdt samaa kuin edelld, reagoimaan syaaniamidin
kanssa, jolle menetelmdlle on tunnusomaista se, etti reaktio suorite-
taan kaksifaasisysteemissd, joka sisdltdi vettid ja veteen sekoittu-
matonta orgaanista liuotinta, ettd reaktioseoksen pH on alueella 5-8
ja ettd reaktioseoksen ldmpotila on alueella -15° - +60°cC.

Erikoisesti R1 ja R2 ovat esimerkiksi metyyli-, etyyli- tai iso-
propyyliryhmid.

Sopiva veteen sekoittumaton orgaaninen liuotin on esim. alkyyli-
tai dialkyylibentseeni, joissa alkyyliryhmd sisdltidi 1-6 hiiliatomia,
esim. tolueeni, ksyleeni tai etyylibentseeni tai metyleenikloridi,
etyyliasetaatti, eetteri, kloroformi, klooribentseeni, n-butanoli tai
isobutanoli. Suositeltava veteen sekoittumaton orgaaninen liuotin on
tolueeni.

Menetelmd suoritetaan ldmpotilassa -15% - +60°C ja edullisesti
lampdtilassa -5°c - +25°%. Erikoisen edullinen ldmpotila-alue on
5-25°C.

Menetelmddn kdytettdvd aika vaihtelee 5 minuutista 24 tuntiin
ja edullisesti menetelmddn kdytettdvd aika vaihtelee 5 minuutista
yhteen tuntiin. Syaaniamidia voidaan kdyttdd vapaana emiiksenid tai
suolana kuten hydrokloridina, hydrobromidina, dihydrokloridina tai di-

hydrobromidina. Dihydrokloridia tai dihydrobromidia voidaan kayttdi
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kiintedni sellaisenaan tai hydrokloridia, hydrobromidia, dihydro-
kloridia tai dihydrobromidia voidaan kdyttdd vesiliuoksena. Vaihtoeh-
toisesti jokainen ndista suoloista voidaan valmistaa in situ reaktio-
seoksessa.

Tuote voidaan eristdd erottamalla veteen sekoittumaton liuotin
vesikerroksesta ja uuttamalla vesikerrosta sitten haluttaessa edel-
leen sekoittumattomalla orgaanisella l1iuottimella. Tuote voidaan eris-
tii orgaanisesta liuottimesta haihduttamalla orgaaninen liuotin kui-
viin tai tuote voidaan saostaa 1isiimdlli orgaanista liuotinta, johon
tuotteen liukoisuus on erittdin pieni, esim. petroolieetteria tai
heksaania. Tamd lisdys voidaan tehdid haluttaessa veteen sekoittumatto-
man orgaanisen liuottimen tilavuusmiirin vihentdmisen jdlkeen. Tuot-
teen saostumista voidaan edistdd jadhdyttdmdlla liuotinseos, esim.
0°C:seen. Tuote voidaan tarvittaessa kiteyttdd uudelleen liuottimesta,
kuten metyleenikloridin ja ecetterin tai tolueenin ja heksaanin seok-
sesta.

Keksinndn apumenetelmdn mukaisesti kaavan II mukainen ldhtbma-
teriaali voidaan valmistaa in situ kisittelemdlld syaanikloridia tai
syaanibromidia sopivalla alkoholilla kaksifaasisysteemissa, joka si-
siltis vettd ja veteen sekoittumatonta orgaanista liuotinta. Reaktio
suoritetaan edullisesti emdksen l1isniollessa. Syaanikloridin tai
syaanibromidin annetaan edullisesti reagoida kahden tai useamman moO~
lekylddrisen ekvivalenttimddridn kanssa kaavan R1—OH mukaista alkoho-
lia, kun ldsnd on hieman enemmin kuin yksi ekvivalentti emdstd. Kay-
tetty emds voi olla alkoksidina johdettuna alkoholista, jota kdytetddn
keksinnon mukaisessa apumenctelmdssa. Niin meneteltdessd tarvittava
alkoholin pienin mddrd alenee masrialli, joka vastaa kaytetyn alkoksi-
din miirsi. Vaihtoehtoisesti emds voi olla esim. alkali- tai maa-
alkalimetallihydroksidi, kuten natrium- tai kaliumhydroksidi. Suosi-
teltava emids on natriumhydroksidi. Alkoholia ja/tail emdstd voidaan
kdyttdd huomattavasti suurempina mddrind kuin edelldmainittuina mini-
mimiirind. Tdten esim. kaavan R1—OH mukaista alkoholia voidaan kdyttaa
2-10 ja edullisesti 3-4 mooliekvivalenttia ja emdstd voidaan kdyttad
1,0-5 ja edullisesti 1,1-1,5 ekvivalenttia. Emidsti on ldsnd edullises-
ti sellainen miird, ettd reaktioseoksen DH apumenetelmdssd on alueel-
la 11-14. Apumenetelmd voidaan suorittaa ldmpStilassa —150C - +60°C
ja edullisesti limpbtilassa -5% - +25°C. Erikoisen suositeltava ldam-

pdtila on 5-25°C. Veteen sekoittumaton orgaaninen livotin on edullises-
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ti sama, kuin mitd kdytetddn keksinndn mukaisessa piimenetelmissi.
Liuotinta, joka on epdstabiili emiksen suhteen, esim. etyyliasetaat-
ti, ei kuitenkaan voida kdytt&dd. Jos kdytetdin alkoholiliuotinta, sen
tulee olla sama alkoholi, kuin se, joka ottaa osaa reaktioon. Apureak-
tion kdytettdvd aika vaihtelee 5 minuutista 24 tuntiin ja edullisesti
tdhdn reaktioon kdytetddn aikaa 30 minuutista 10 tuntiin.

Keksinn6n mukaisen apureaktion pddtyttyd voidaan seoksen pH-arvo
alentaa pddreaktiossa suosteltavaan pH-arvoon lisdimilli voimakasta
mineraalihappoa, kuten suolahappoa tai rikkihappoa.

Edelldesitetyn kaavan II mukaisen yhdisteen valmistuksen katso-
taan kuuluvan keksinndn alueeseen. Dietyyli-imidokarbonaatin valmis-
tus syaanikloridista reaktion avulla vedettdmin etanolin ja natrium-
etoksidin kanssa -10°C:ssa on esitetty julkaisussa Annalen 287 (1895)
310. Kdytettdessd vettd tai liampdtilaa, joka oli korkeampi kuin OOC,
muodostui sivutuotteita. Nyt on havaittu ja tidhdn keksint&&mme perus-
tuu, ettd tdtd tuotetta voidaan saada suurena saantona ja puhtaana
reaktiolla syaanikloridin ja sopivan alkoholin kanssa vesipitoisissa
olosuhteissa.

Keksintdd esitellddn seuraavien esimerkkien avulla, joista
esimerkki 3 esittelee suositeltavaa menetelmisi.

Esimerkki 1

Valmistettiin vékevBity natriumhydroksidin vesiliuos liuottamal-
la natriumhydroksidia (46 g) veteen (53 ml). Punnittu mddrid titd liuos-
ta (58,6 g, sisdltden 27,1 g, ¢,677 moolia natriumhyvdroksidia) lai-
mennettiin vedelld (20 ml) ja laimennettu liuos lisdttiin sekoittaen
0-5°:ssa metanolin (54,2 g, 1,69 moolia) ja touleenin (90 ml) seok-
seen. Syaanikloridin (34,7 g, 0,564 moolia) liuos tolueenissa (25 ml)
lisdttiin yhden tunnin aikana, jolloin reaktioseoksen lampétila pidet-
tiin 0-5°C:ssa ja seosta sekoitettiin edellen 2 tuntia 0-5°C:ssa. Li-
sdttiin vdkevdd suolahappoa (61,5 g liuosta valmistettuna lisHamills
36 g HC1l 64 ml:aan vettd ja vastaten 22,2 g 0,609 moolia HCl) ja l&m-
pStila pidettiin 5°C alapuolella, kunnes reaktioseoksen pH oli laske~-
nut arvoon 7 (lisdttiin noin 13 ml happoa). Sitten lisdttiin syaani-
amidin vesiliuosta (42,3 g liuosta valmistettuna liuottamalla 50 g
syaaniamidia 50 ml:aan vettd vastaten 21,2 g, 0,508 moolia syaaniami-
dia) samanaikaisesti hapon loppuosan kanssa. Seoksen lampdtila nos-
tettiin sitten 20°C:seen vyhden tunnin aikana. Lisidttiin vettd (40 ml)

ja kun kaikki natriumkloridi oli liuennut, erotettiin kerrokset. Vesi-
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kerrosta uutettiin tolueenilla (2 x 5C ml) ja yhdistetyt tolueeni-
liuokset pestiin kylldstetylla natriumkloridin vesiliuoksella (2 x 15
ml) ja haihdutettiin kuiviin, jolloin saatiin dimetyyli(N-syaani-imi-
do)karbonaattia (47,1 g, 73,3 %) valkoisena kiinte&nd aineena. Vaih-
toehtoisesti tuote eristettiin vdkevdimdlld yhdistetyt tolueeniliuok-
set noin 30 ml tilavuuteen ja lisd&mdlld noin 40 ml heksaania. Tuot-
teen sulamispiste oli 62-64°C uudelleenkiteytyksen jédlkeen metyleeni-
kloridi/eetteristd (1:2 tilavuuden mukaan). Julkaisussa J. Org. Chem.
11 (1974) 1524 mainittu sulamispiste on 52-56°C.

Esimerkki 2

Syaanikloridia (8,67 g, 0,141 moolia) liuotettiin absoluutti-

seen etanoliin (33 ml, 0,57 moolia) sekoittaen. Lisdttiin tolueenia
(37,5 ml) ja liuos jadhdytettiin jid/suola-hauteella -10°C:seen. Nat-
riumhydroksidin (11,24 g, 0,281 moolia) liuos vedessd (29 ml) lisdat-
tiin tunnin aikana, jolloin lampdtila pidettiin valilla -10°C - -5°.
Reaktioseosta sekoitettiin sitten -5%:ssa vield yksi tunti. VdkevOi-
tyd suolahappoa (36-paino-%:ista, 23,0 g = 8,28 g HC1l, 0,227 moolia)
lisittiin tipottain pitden ldmpdtila -5%:ssa ja kun puolet haposta
oli lisdtty, lisdttiin samanaikaisesti hapon loppuosan kanssa syaani-
amidin (4,74 g, 0,113 moolia) liuos vedessd (4,7 ml). Lisdyksen koko-
naisaika oli 40 minuuttia ja lopullinen pH-arvo oli 6-7. Jadhdytyshau-
de poistettiin ja rekatioseoksen annettiin 1immitd huoneen lampdtilaan
30 minuutin kuluessa. Tolueenikerros erotettiin ja vesikerrosta uutet-
tiin etyyliasetaattilla (2 x 50 ml). Orgaaniset liuokset yhdistettiin,
pestiin vedelld (3 x 25 ml), kuivattiin (MgSO4) ja haihdutettiin, jol-
loin saatiin dietyyli—(N-syaani—imido)karbonaattia (10,19 g, 51 %)
keltaisena &ljynd. Tuotteen infrapunaspektri (nestekalvo) oli identti-
nen julkaisussa Chem. Ber. 100 (1967) 2604 esitetyn tuotteen kanssa.

Esimerkki 3

Tolueenin (300 ml) ja metanolin (120 g, 3-75 g-moolia) seosta
sekoitettiin ja se jddhdytettiin 10-15°C:seen. Lisdttiin natriumhydrok-
sidin (45,1 g, 1,13 g-moolia) liuos vedessi (50,9 ml) seokseen, jonka
ldmpotila pidettiin alempana kuin 15°C. Syaanikloridia (58,0 g, 0,94
g-moolia) johdettiin sitten reaktioastiaan sellaisella nopeudella,
ettd lampdtila sdilyi alueella 0-15°C. T&min lisdyksen jdlkeen seosta
sekoitettiin 2 tuntia, mind aikana l&mp&tila alennettiin -10° -
-59C:seen. Timin jdlkeen lisdttiin vdkevdityd suolahappoa (19,0 g

liuosta valmistettuna lisdidmdllid 36 g HCl 64 ml:aan vettd vastaten
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6,8 g 0,19 g-moolia HCl) noin 10 minuutin aikana, minki jdlkeen seok-
sen pH-arvo oli 8-9., VdlittSmdsti lisittiin seos, joka sisdlsi syaani-
amidin vesiliuosta (63 g liuosta valmistettuna liuottamalla 50 g syaa-
niamidia 50 ml:aan vettd vastaten 31,5 g 0,75 g-moolia syaaniamidia)
ja vdkevdd suolahappoa (72,5 g liuosta valmistettuna 1isiamilli 36 g
HCl 64 ml:aan vettd vastaten 26,0 g, 0,71 g-moolia HCl), noin 10 mi-
nuutin kuluessa pitden reaktioseoksen lidmpétila alempana kuin 15°%¢.
Lisdyksen pddtyttyd seoksen pH oli noin 6. Seos limmitettiin 20 -
25°C: seen ja sitd sekoitettiin tdssi lampStilassa noin 1 tunti. T&hdn
reaktioseokseen lisdttiin vett& (120 ml) natriumkloridin liuottamisek-
si Ja kerrokset erotettiin. Vesiliuosta uutettiin tolueenilla (2 x
90 ml). Ndmd kolme tolueeniliuosta yhdistettiin ja pestiin natriumklo-
ridin (14 g) liuoksella vedessi (41 ml). Tolueeniliuosta sekoitettiin
ja se laimennettiin sykloheksaanilla (500 ml) ja seosta sekoitettiin
sitten 2 tuntia ldmpdtilassa -5% - OOC. Suodatettaessa saatiin dime-
tyyli(N-syaani-imido)karbonaattia (58,1 g, 54 %) valkoisena kiteiseni
aineena, joka pestiin sykloheksaanilla ja kuivattiin tyhijosséd 20°C:ssa.
Esimerkki 4

Valmistettiin vdkevdity natriumhydroksidiliuos liuottamalla nat-
riumhydroksidia (46 g) veteen (53 ml). Punnittu midiri titsi liuosta
(87,7 g, sisdltden 40,8 g, 1,02 g-moolia natriumhydroksidia) laimen-
nettiin vedelld (29 ml) ja laimennettu liuos lisdttiin sekoittaen
metanolin (67,2 g, 2,11 g-moolia) ja touleenin (125 ml) seokseen
O-SOC:ssa. Sitten lis&dttiin syaanikloridin (32,5 g, 0,53 g-moolia)
liuos tolueenissa (25 ml) pitden reaktioseoksen limpdtila alempana
kuin 5°C. Seosta sekoitettiin N-5°C:ssa 1 tunti ja sitten lisittiin
vettd (50 ml) ja sekoittamista jatkettiin vield 2 tuntia 0-5°C:ssa.
Lisdttiin vdkevdity suolahappoliuos (96,4 g liuosta valmistettuna
lisd&mdlld 36 g HCl 64 ml:aan vettd vastaten 34,7 g, 0,95 g-moolia
HCl) 3C minuutin aikana pitden l&mpStila alempana kuin 5% ja sitten
lisdttiin syaaniamidin vesiliuos (40,7 g liuosta valmistettuna liuot-
tamalla 50 g syaaniamidia 50 ml:aan vettd vastaten 2C,4 g, 0,49 moolia
syaaniamidia) 2 minuutin kuluessa ZOC:ssa. Seosta sekoitettiin 20 -
25%C:ssa 30 minuuttia ja kerrokset erotettiin. Vesikerrosta uutettiin
tolueenilla (2 x 50 ml). Toluecnikerrokset yhdistettiin, pestiin kyl-
ldstetylld natriumkloridin vesiliuoksella (2 x 15 ml) ja haihdutet-
tiin kuiviin, jolloin saatiin dimetyyli (N-syaani-imido)karbonaattia

(20,3 g, 33 %) valkoisena kiintedni aineena.
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Esimerkki 5

valmistettiin natriumhydroksidin vdkevd vesiliuos liuvottamalla
natriumhydroksidia (46 g) veteen (53 ml). Punnittu mddrd tdtd liuosta
(91,3 g sissltden 42,4 g, 1,06 moolia natriumhydroksidia) laimennet-
tiin vedelld (30 ml) ja laimennettu liuos lisdttiin sekoittaen
0-5°C:ssa metanolin (70,4 g, 2,2 g-moolia) Jja tolueenin (125 ml) seok-
seen. Tamin jdlkeen lisdttiin syaanikloridin (33,8 g, 0,55 g-moolia)
]1iuos tolueenissa (25 ml) pitden reaktioseoksen limpotila alempana
kuin 5°C. Seosta sekoitettiin 0-5°C:ssa 1 tunti sitten lisdttiin vet-
ts (50 ml) ja seosta sekoitettiin n-59C:ssa edelleen 2 tuntia. Lisdt-
tiin vikevai suolahappoa (53,0 g liuosta valmistettuna lisddamdlla 36 g
HCl 64 ml:aan vettd vastaten 19,1 g, 0,52 c-moolia HC1l) sdilyttden
ldmpotila 0-5°C:ssa pH-arvon 8 saamiseksi. Lisdttiin nopeasti syaani-
amidin vesiliuos (42,4 g liuosta valmistettuna liuottamalla 50 g
syaaniamidia 50 ml:aan vettd vastaten 21,2 g, 0,50 a-moolia syaaniami-
dia) ja sitten edelleen vidkevdd suolahappoa (47,2 g liuosta vastaten
17,0 g, 0,47 g-moolia HCl) pitden ldmpodtila 0-5°C:ssa. Seosta sekoitet-
tiin 30 minuuttia 20—2SOC:ssa ja kerrokset erotettiin. Vesikerrosta
uutettiin tolueenilla (2 x 50 ml). Tolueeniliuokset yhdistettiin, pes-
tiin kylldstetyllad natriumkloridin vesiliuoksella (2 x 15 ml) ja haih-
dutettiin kuiviin, jolloin saatiin dimetyyli (N-syaani-imido)karbonaat-
tia (27,8 g, 44 %) valkoisena kiintednd aineena.

Esimerkki 6

Valmistettiin natriumhydroksidin vékevd vesiliuos liuottamalla
natriumhydroksidia (46 g) veteen (53 ml). Punnittu mddrd tdtd liuosta
(70,5 g sisdltden 32,8 g, 0,82 g-moolia natriumhydroksidia) laimennet-
tiin vedelld (24 ml) ja laimennettu liuos lisdttiin sekoittaen
0-5°C:ssa metanolin (54,4 g, 1,70 g-moolia) ja tolueenin (125 ml)
seokseen. Lisittiin sitten syaanikloridin (26,1 g, 0,42 g-moolia) liuos
tolueenissa (45 ml) 3C minuutin aikana pitden l&mpStila n-5°C:ssa ja
seosta sekoitettiin n°C:ssa 90 minuuttia. Lisdttiin vettd (50 ml) ja
sitten vikevii suolahappoa (41,0 g liuosta valmistettuna lisdamdlla
36 g HC1 64 ml:aan vettd vastaten 14,8 g, 0,40 g-moolia HC1l) vhdellad
kertaa. Lampdtila nousi 27°C:seen ja pH-arvo nousi arvoon 8. Syaani-
amidin vesiliuos (32,7 g, liuosta valmistettuna liuvottamalla 50 g
syaaniamidia 50 ml:aan vettd vastaten 16,4 g, 0,39 g-moolia syaaniami-

dia) ja vikev&d suolahappoa (36,4 g liuosta vastaten 13,1 g, 0,36 g-
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moolia HCl) lisdttiin samanaikaisesti seokseen 5 minuutin kuluessa.
Seoksen limp&dtila nousi 38°C:seen ja lopullinen pH-arvo oli 6. Seosta
sekoitettiin 30 minuuttia 20-25°C:ssa ja kerrokset crotettiin. Vesi-
kerrosta uutettiin tolueenilla (2 x 50 ml). Tolueeniliuoksia pestiin
kylldstetylld natriumkloridin vesiliuoksella (2 x 15 ml) ja haihdutet-
tiin kuiviin, jolloin saatiin dimetyyli(N-syaani~-imido)karbonaattia
(32,5 g, 67 %) valkoisena kiintedni aineena.

Esimerkki 7

Valmistettiin vikevdity natriumhydroksidin vesiliuos liuottamal-
la natriumhydroksidia (46 g) veteen (53 ml). Punnittu mididri titi 1liuos-
ta (51,5 g sisdltden 23,9 g, 0,60 g-moolia natriumhydroksidia) lisit-
tiin metanolin (56,9 g, 1,78 g-moolia) ja tolueenin (150 ml) seokseen
sekoittaen 12 minuutin aikana 15-20°C:ssa. Seos limmitettiin 40°C:seen
ja sitten lisHdttiin syaanikloridin (31,0 g, 0,50 g-moolia) liuos to-
lueenissa (25 ml) 40 minuutin kuluessa sdilyttden seoksen lampStila
40-450C:ssa. Seos jddhdytettiin ZOOC:seen ja lisdttiin vikevdityi
suolahappoa (10,3 g liuosta valmistettuna liuottamalla 36 g HCl 64
ml:aan vettd vastaten 3,7 g, 0,10 g-moolia HC1l) 14 minuutin kuluessa
pitden seoksen ldmpdtila 15-2OOC:ssa,lisayksen lopussa pH-arvo oli
7-8. Syaaniamidin vesiliuoksen (38,2 g liuosta valmistettuna liuotta-
malla 50 g syaaniamidia 50 ml:aan vettd vastaten 19,1 g, 0,45 g-moolia
syaaniamidia) ja vdkevdidyn suolahapon (47,9 g liuosta vastaten 14,7
g, 0,40 g-moolia HCl) seosta lisittiin sitten 3 minuutin kuluessa
lisdyksen lopussa pH-arvo oli 5-6. Lisdttiin vettd (60 ml), seosta
sekoitettiin 30 minuuttia 20-25°C:ssa ja kerrokset erotettiin. Vesi-
kerrosta uutettiin tolueenilla (2 x 5C ml) ja tolueeni}iuokset yh-
distettiin, pestiin kylldstetylld natriumkloridin vesiliuoksella (25
ml) ja haihdutettiin kuiviin, jolloin saatiin dimetyyli(N-syaani-imi-
do) karbonaattia (29,5 g, 51 %) kiinte#ni valkoisena aineena.

Esimerkki 8

Esimerkin 7 mukainen menetelmi toistettiin, mutta sen sijaan
ettd dimetyyli-imidokarbonaattiliuos valmistettiin in situ, se saatiin
livottamalla eristettyd dimetyyli-imidokarbonaattia, (44,7 g) (val-
mistettu julkaisun Annalen 287 (1895) 310 mukaisesti) tolueeniin. Niin
saatiin dimetyyli (N-syaani-imido)karbonaattia valkoisena kiinednd ai-

neena.
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Patenttivaatimukset

1. Menetelmi disubstituoidun (N-syaani-imido)karbonaatin val-

mistamiseksi, jolla on kaava I

C=N-CN (T)

jossa R1 ja R2 ovat samoja ja tarkoittavat 1-6 hiiliatomia sisdltdvid
alkyyliryhmid, sattamalla disubstituoitu imidokarbonaatti, jolla on

kaava IT

C=NH (IT)

jossa R1 ja R2 merkitsevit samaa kuin edellid, reagoimaan syaaniamidin
kanssa, t unne t t u siitd, ettd reaktio suoritetaan kaksifaasi-
systeemissd, joka sisdltdd vettd ja veteen sekoittumatonta orgaanista
liuotinta, ettd reaktioseoksen pH on alueella 5-8 jaettd reaktioseoksen
lampdtila on alueella -15°C - +60°C.

2. Patenttivaatimuksen 1 mukainen menetelmd, t unne t tu
siitid, etti kaavan II mukainen l&htémateriaali valmistetaan in situ
kdsittelemdlld syaanikloridia tai syaanibromidia sopivalla alkoholilla
kaksifaasisysteemissd, joka sisdltdd vettd ja veteen sekoittumatonta

orgaanista liuotinta.
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10
Patentkrav

1. Forfarande f6r framstdllning av ett disbustituerat (N-cyan-
imido)karbonat med formeln I

R1O

C=N-CN (1)
r20 7
vari R1 och R2 dr lika och betecknar alkylgrupper med 1-6 kolatomer,
genom att omsdtta ett disubstituerat imidokarbonat med formeln II

1
R O~\\

C=NH (IT)
Rzo,//
vari R1 och R2 betecknar samma som ovan, med cyanamid, k & nne -
tecknat dirav, att reaktionen utfdres i ett tvafassystem som
innehé&ller vatten och ett med vatten oblandbart organiskt 16snings-~
medel, att pH i reaktionsblandningen ligger i omr&det 5-8 och att
temperaturen i reaktionsblandningen ligger i omr&det -15° - +60°C.
2. Forfarande enligt patentkravet 1, k i nnetecknat
ddrav, att utgdngsmaterialet med formeln II framstidlls in situ genom
att behandla klorcyan eller bromcyan med en limplig alkohol i ett
tvadfassystem, vilket innehdller vatten och ett med vatten oblandbart

organiskt l8sningsmedel.
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