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DXVISION DE NUEVAS CREACIONES 
E. S. D. iEN. Ci’ DEl 

4, 
No. 05428932 -00004.0000 

Ref.: Expediente No. 05428.932 2PAT--N�DYII Eve: 379 FASENACIONAL11 
154 
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PETiCION Folios: S 

DSM IP Assets BY. 

Yo, JIMENA ESCOBAR URIBE, identificada como aparece al pie de mi firma, 
domiciliada en Bogota, on la Carrera 11 No. 86-53, piso 6, obrando como apoderada 
de la sociedad DSM IP Assets B:V., con domicilio on Heerlen, Holanda, solicitante 
do la patente de la ref erencia, pido a usted que se proceda a examinar si Ia invención, 
cuya patente se tramita on el expediente de la referencia, es patentable. 

Adjunto al presente memorial los recibos Nos. 07 84,104 de .11 de octubre de 2007, 
07 - 81,192 de 2 de octubre de 2007, 07 - 75,730 de 19 de septiembre de 2007, 07 - 
75,083 de 17 de septiembre de 2007 y  0 - 82,713 de 9 de octubre de 2007, por la 
suma de $404.000.00, con lo cual queda cubierta la tasa oficial correspondiente a 
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Seæor Superintendente, 

JTMENAESCOBAR1JRIBE 
CC39.779.452 de UsaquØn 
T.P. 68.228 
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1 2 
lieu thereof a "turbulence chamber," In the latter, a strong 

3,553,204 cyclone flow prevails which effects better and faster mix-
PROCESS FOR THE CONTINUOUS ing of the reaction product from the cycle with the oxime MANUFACTURE OF LACTAMS 

Albert Gehring, Tandns, Gulseppe Berlrossa, entering the chamber. The acid catalyst is added behind 
and flansjoacbijn buMzej Chur, S zerland, as- 5 The chamber, the reacted product is drawn off from a re-
signers to lnveuta AA fur Forschmig mid Patent’rer- actor surrounding the chamber. 
wertung, Ziu’kli, Switzerland The heat dissipation is accomplished by means of a 

Filed Jan. 10, 1967, Sec. No. 61,33 Condenser installed behind the rotary pump. 
Claims prierity, application Switzerland, Jan. 14, 1966, This process arid device has two fundamental flaws.The 

526/6(i1-0 draw-off of the reaction product from a vessel surrounding 
It. CL COld 41/06 the turbulence chamber carries with it the danger that nn-U.S. CI.- 26I-239..3 Ii) Claims reacted oxime is drawn off which later on is present it the - lactam and, consequently, in the polymer. Secondly, an 

immediate homogenization of the acid catalyst with the A process for the continuous production of lactams 15 oxime-containing reaction ’product is not assured because which are starting materials for nylon-type polyamides, the mixing of two liquid components takes place very 
from cyclic ketoximcs using mineral acids as a catalyst,  slowly in a concurrent stream. Because the instant lie-
cycling oxime and acid by way of nozzles from continuous mogenizatton of the oxime hi the reaction cycling prod-
mixers in lieu of using agimtor vessels. The nozzle de- net and, equally o, the homogenization of the acid cata-
livery speed of the oxirne and of the acid is at least twice 20 lyst, particularly sulfuric acid and/or oleum, is of decisive 
the flow velocity of the cycle and the volume proportions importance, the suppression of undesirable by-product 
of the product pumped per hour to oxime introduced is formation is not averted and the problem is insufficiently 
50:1 to 150:1. solved by the proposed method. 

It new has been found that all these drawbacks occur-
The Beckmann rearrangement of cyclic ketoxixncs, es- 25 ring during the Beckmann rearrangement of the oximes to 

pecially of cylobexanoue oxime and its higher homologs, lactams can be averted by carrying out the process in a 
carried out in the presence of such catalysts as, e.g., . cycling system using no agitator vessels but, instead, two 
ftiric acid, oleuni, or other acids, e.g., phosphoric acid, in continuous mixers, adding The oxime and the acid caIn-
liquid phase, yields the corresponding lactam. The latter lyst at different locations into the cycle through nozzles. 
are the starting materials for nylon-type polyanmides. g This simple method leads to a surprising improvement in 

It Is known that undesirable by-products readily are oh- the quality of the lactams and simultaneously to a con-
tained in the Beckmamm rearrangement of, e.g., cyciohex- siderable increase In the lactam yield, calculated on the 
anone oxime (but also of their higher bomofogs) due to starting oxime. This is particularly true for the rearrange-

the violence of the reaction upon mixing the csthnes with iflent of cyclododecanone oxime in the presence of cyclo-the acid catalyst. These side reactions are the result of 35 dodccnone, whereby the yield improves by at least 7% 

local overheating. They are aggravated by the reaction of as compared to a process in an agirated reactor. 
the water dissolved in the oxiures which Occurs siniultane- flie continuous mixets are high-speed intensive blendets - ously, especially when sulfuri acid 

is used, because the with an external drive, installed in the circulating system, 

free sulfur trioxide therein converts to sulfuric acid with through which the cycling product flows with the speed 
said water. The by-products formed by local overheating 40 prevailing in the cycle. The oxime and the acid catalyst ’ and the resultant partial decomposition of the oxime can are introduced by way of nozzles having ens or more be separated from the lactam formed only with great openings of preferably 0 -5-2 mm. diameter, directly into difficulty and frequently incompletely thus adversely iri the blender or else at a point immediately adjacent thereto. fluencing the quality of the lactam. Not only caprolactam, The direction of the flow of the product introduced coin-formed from cyolohexanone oxime, but also the higher 45 cides with that of the cycling product 

homologs, upon polymerization to nylon-type polyantide’s, In principle, the openings of the nozzles can be dis-
thus yield end products which are unusable for great posed at will. Special embodiments of the nozzles are many purposes. - those in the shape of a wedge or a ring, whereby the open-In order to avoid local overheating during the rearrange- ings 

are disposed at the front edge of the entrance pipe. merit, a contact time of as short as possible a. duration of so These shapes prevent the formation of stagnant eddy or the pure components is required, Le., most rapid homog- turbulence zones. enizatiou of the oxime with the acid catalyst, or with These provisions primarily effect a fine distribution of the reaction mixture, respectively, the substances introduced into a plurality of strings or It had previously been proposed to carry Out the . scirlier-eri, and secondarily, the instant dissolution of these arrangement in an agitator provided with internal and ex- 5  strings in the cycling product. The oximne and acid catalyst, lemnal cooling means and to introduce the oxinre and acid moreover, advantageously are introduced under a pres-separately, as in U.S. 2,487,24& These measures, however, sure ’which effects an exit speed of 3�I5 m./sec., depend-avoid the drawbacks described above only to a slight ex- big upon the amount of openings and their diameters. The tent because the effectiveness of an agitator is insufficient actually required exit speed is governed by the speed of in large reactors containing viscous products and particu- 80 the circulation of the reaction 

product. The exit speed larly is inadequate for fleckmami type rearrangements, must be a multiple, at least twice that, of the circulation Moreover, the -oxime Is greatly diluted, as is the acid. It speed. The number of openings of the oxime nozzle and therefore bad further been suggested, in French Pat. 1,346,- their diameters, in order to attain this exit speed, must 573, to measure the oxinme into the reactor by means of be calculated so that the proportion Of the circulating a nozzle from which the oxime enters the reaction mix- G5 quantity to that of oxime added per how is 50:1 to 150;I, ture at high speed. However, this variation also cannot preferably 100:1, avoid the drawbacks named because the homogenization The oxime and acid catalyst arc introduced at different of the mixtures in the reactor occurs too slowly, increas- locations in the cycle. This has the effect that the reac-bigly so with higher liomologs, due to the higher viscosities tion components always act upon each other in the maxi-prevailing in the reactor, 70 mal attainable dilution so that the formation of local +,.. ,.,,,...,, ’.,f *5.,. h....’.- +h,. ,-,....fl r.5 ir..’tnvi-rhi-.Stitltr art-, 
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los rn 11doIos c 

y no 

so efoctCia este tipo de ue tarda en efoctuarse In mezela afoctan a la, eonversidti del reactaute del modo 
Ahora bien, per dçftickz do rnacrotludo la mezc!a, a escala, motecuIr so 

efeoa eon tienipos do mocta grandes a do tnodo aboIuto) e cxlos eSto mu-
delos de tho, Pot oira Ørto, para microfluidos los tiempas do inecIa ms pquefk Para n> 1 m rswc> 1eicr, tip 

mza pcqucio 

pisibes so obtinen cod tos snodelos a b nnentras los tiempos do tnezela Para n < 1 so cuinp1 Ia dosigualdad inversa y pam n 1 l cosversn no depende 
mÆs gran des so obtienen con los modet C 

y 

d. Poi, consiguiente, la, COfl’O do estos factores. De acuerdo con lestos reultades, la segregación. y el tiempo de 
para nacrothtidos (en todeo los casol$)l y Para rnicr6tluidos cuando eltiompoll de mezeta grande aurnentan a eosZversidn ciando n > 1, y,lalidisminqou cuando 
nocla es niÆximo, $=4. la niisrna y vendrà dada pot Ia ec. (10-5) mientras quo in es 

,.< i. conversin pan microfluidos ollawlao l tiempo do rnezcla es mfnimo viene dada 3 pet do /osfac2ares do ,z*oao1a sabre las reacciones do orikn disaiva a uno. por la ect*acida general do disefo do los reactores de nioz1a cornp Iota, cts. (104) La segregaoión no iene influencia alguna en ci fl4o on piston; sin embarg in-6 (543) fluyo cada ez tns tabre la ,el del reactor a niedida quo la Ru) va pasando ATI) ai’b1*f*r1* Per oxtctsi6n de este 

razonamionto vOmoS quo cuando In fjy en pistOn a rnjo en mezcla completa. b est* ptOxizna a In 
da 

fluio on pistOn, lanto ell estado do sogreaci6n del:thddo El tiempo qu tarda çn efectuarse In mezcl no tiene intluencia alguna eu oonio ci heeho do quo el tierapo do inezcln sea grande o pequoilo tienen PX2 ’ los rnacrofluidOs en cuniquier flujo y pan 01 Rojo, en pistOn qril cualquier fhüdo flaencia sobre In conversion. Sin enthargo, cuande Ia &&TD so aproxima Ia expo sin embargo cada vez afeota tnÆs a In oflcaeia a medi4fil quo In lTt) so npmoxirn. nenciat &c=i6x1w, del tinjo en nezc1a compkta, el estado do 

segregaoiOn y el tiempo al flujo en rnnzc1 conpleta y cuando el comportarniento se va aproximando al 4 tarda en efectuarso La mezela tienOn cada vez mayor, imortanci. 

ta 
Pora nn RTD nrbitraria un case extrmo do compnrtamiertto est4 repre- 4 Jfecto do to conversin. Parts conversiOn baja X no depende dc la RTI), santado per el niacrofluido y pot el mierofluido con 1.uz tiemo do inezcI gtaude; dcl tiempo en quo torda en efectuarse In mezela, ni do la,segregnciOn. Para con in, ste case Is expsesión do diseflo vione dada per La ec. (10-3). El otro easo otremo vetsiortos into medias La RTD eipie2a a inflir sobre X; sin embargo, 

ci tiempo esta retesertad pro’ ci microfluido con unl mininie; Para. quo tarda en efectiarse I mezela y La segregacidu art no tiene prdcticamente h-ºste case la epresión do disedo ha side Jeduddal por Zwletodag (1959) pore 

I 
so em-fleneia. Este os el caso dcl ejemplo (10 1). Finalmente par conversionOs altas � pleo result.a dificii Pars ur studio general do eStos cases extremes on tI.uwiOu do todos etos fctores puden tenor grat importancia. los utodelos, do fhjo do Las Figs, W by 104 4, vØnse tatnbWnl,Woinste4i y Adler5.

 £feeto sobre ( diswthuciOn d( ptodacto. Aenque In segroaciO y 1 (1967). tiemp quo tatda e nefectuamse 1* meada generalinento puedndospreciarso cuando Aunque estos cases eremos dan los IbsUtes superior e inferior do Ia cOWOt s trata do reacciones simples, en l case do reneciones niditiples ci ofecto do estłs side esperada en Los recipientes realçs, goneralniente reulta ntÆs seneillo y ptefe factoros sabre In distrbuciOn dot producmo puede ser, do graoll importsncia. sun rible deducir un niodelo q* so aproxinie suficientemente al recipiente real, y cakular pam conversiones bajas. despuØs la çorw.rsiones a partir deeste niodeIo En roalidad esto Os to qua homes Come ejamplo, onsideremos in polim orizacida con rdioa1oS IItrs. Cuadn hecho pats I construcokie grÆficn de La Fig. 9-3 cea reacciones do segundo Wen’se fotman radicales libres on diverss puttos dot reactor se disparan reacciones y disporsid axrol. en cadena extreniaddnsonte rpidas, a veces oc4t mIçs do etapas en mm fraccidn d segundo. Pot consiguiente, In velecidad do reacciOn y in conversiOn b an puuto Resumen de concluslones para Ufl SOlO fU.tldo puedn set muy nUns. En este caso tas regiones inmedintas do ins moIdei!as reaccie nantes y necienles, es <heir ci grade 

do segragacida dal fluid puda afectar mucito Fciores ur afectan a las rtr!sflcas do an reactor. En general pda- al tipo do polimere Ibmiado. taos eseribir emp1ł 1G.J, 11ecto 

do Is g e*dr y del tiompol leolque tarda to erectuars h:mezela sore (cintic RID, grade do se1eoaci6x1) CaracterIstics: 1A () / tiemo iue tarda cm efectuarse In () Is n un reader rays IflU es Ia so represents en la, Fig. 10-El so efeetda ma teaceión do In los do djo indicados figun larn Segundo odca Caledlese conversidu pars cs4uerns en osts simpiiflcnr los cÆloulos tósnese 4. 1, k 1 y r = I ara cads unidlel 
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Caine ci ieinpe mc4o de i4cncia on el Si stmt de les dos reactores s T 2 niii tenemos Et sez de eades podriamos nadir eoontraciones de tos C poueites y 

-t etenl.er esta inedi& Ali grado do sgregAti6n de orrientes separadas de iidos 
C - dt 1ara un corocirniØnto niÆs ani,Iio do esla ’aprpximaci6r a (a sogregaeión pariaI 

i 1+1 
vase Danekerts (1957, 1958) Zietesing (1959) y l.ippin ((967). Henos de ndcai 

Y s tteyendo 1 +t per x ebloneinos l.a ntcraI expancnciat: quØ ha side dlefl npUcar estOs aoneepto5 a Ws Sistómas teaks. 
Fn el prnbexna Q..1O so actasia esta defiaieka on,tao ejemp}o sencille e real. 

C I 
- dx 

e 

J2 
I dx 

X Modde do eid coacia, Curl (196.3) propuss uta medda distktta tie Ia segre-X gaein parciat basada en el nodelo tIe la Iase 4isersa do gotas quo tluyen a travds Eu cueItuiar rablade irnora1es enconiratnos çue ei2) OO489O con to que tie un tanqud con agitaciSn ideal. SspOngase quo tieoe lugar tins reaccun en esta mgr5ndo. y niac fluWo.ttempa de uez1 pande o queo: gtas; cntonce S no   aos t

 t dà*c açiheae d oel  oes y osta fase so eomportar come un ma side, Per ol o trario Si hay C 0,362.  eOaIescena 

do gptas y ds(e1s16n posterior, ails coposicionea teat3ern a Los resultsios de ,04z’cjeuplo eanilnean las conelOsmacs ante icres tIe quo macroflul- a .niedida ue aumrne el pimero t1 coaIeseneias y dispersiones, y el compoata-do- y losi,mioiotluides eon tienipo de mezcts graride eandlca S eanvesines mÆs a1as qe niento do osta ise se aprxaxmarÆ at; do un micoguido. Pot Co iteento, el par’ lea nii des con Ocinpe dc ruezota poquello pam reaccioai 

do ôntenes iayOres qtie 1 mtro. tie coa1sceneia de oste tnedele es uicdad Es duferOnda es peque5n en estc case, porque los qcados de coxwrsidp on haas sin eathaga. cares difcrencis se bacon noyoros al necoarse lascorwerstones a (a snidad. (siimero medo tIe coalescoucias experinientado por - O’l4) un gota a su peso a travds &Irecipinte / Mode 

ea para $egrgaciôn pai’cial y con esta d fiti1id Se liati sugeridd tiurnerosos mtItodos pam of trataznientd do gadco irneritiedio Z reprosonta on macroEuido represerta on nilerofluido d segegaoun 1nlicmos brevemente a centtunaoión algunos do cites. latensidad d agogad6r. Dsnc13Vns 158 cc*rdeu5 te n Is

 sogieadtIa Spielman y Levenspiel (1965) indioat’on cOme poetIc obtenerse fÆeilmontc. Is coo-parcial, moldcu1s do edade y composiciones difsrecites. se iciterniezelan y so di -l’, a pour do este niodolo utilizando un indtodo do Monte Carlo ado funden post cierta extOni&i de agregedo a agregado. SIii embargo, supone quo las 1n ia Fig. IO6 so represesitan (as curas oblonidan par eStos liwesligadores pars 1octuaciones en Ia composiolon ariginadas per estas portUrbaoiosres dontro do on segegaciOr1 parciil en Oeaccionca do orden core y attica dos. Tambidn poaieiOst agregado so equijbran alpidamento, do esodo. quo si so efotuar-4 tin antIlisis sØ de manifiesto (a Versatilidad do este procedirnionto, quo poetic utilizarse paractiat-obtendria solartiopte Ia edad media o la cemposiciOst media dcl agegado asÆn qu or eindlica, pars eacciones simpIe y mItiples, pata orrientes do nlinteaciOa dose en est dOfixie la intona Wad do segregaciAn do un ftuIdo en on redipionte cerso miiltipIo y pars cuaktiier RTD. Recintemonte *ao y Dunn (l)7O) titihzaronla variacion do Ia edad media de los aregados apriasimaciOn do Moat Carte pam reaccidnes con una sets eorrtcnt con do variacidis do lea edades do las n3oldoulOs LRdWtibJtIIes artentes separadas per alimentapones tatorales on flu,jo disporso on piston. Modelo de

 tEn utorms En oslo meddle Ng y Rippin (1965) conaideran tue 02 opi reactor ceti iTD atbitratia est4 constitiiido par agrupaeiones do guide no (10-13) flo mezelade quo entra (entorno tie entrada) y agrnpaciene tic fluid ya mezclado (ntQrao do satida). AdemÆs propOnOn (as posibics mecanIsrtio siguicnteS per Con esta definicidu el IIsnte superior d I es la uiidad porn on niaprofluidi y cual- motile de los cuales el guide se inuee do un entomb a otto: quiet 1TD. l limbo inferior es core pars en microfluidu can flujo on mezela corn- a) La velocidad tie transporte es proporcionat a (a caritldad do sustancia quo piers; Para cuniquier otto RTI) of (irnte inferior pm iOi niicrofluido so encuentra permanoco en ci entorno tie enttada. entrO core y uno, sogOn Ia RID. Obsdrvose quo con esta definioitn I rio es visa ) La vdoldad de transporte es propercional a Ia diforneia do concontraciOn medida indepondiesite del grade tie segregaciAn ya quo tambitIn so tiOne en cuenta esttrd los dea entornos. is aID. Per elm parte ha do coziocorse tambidn d tiempo necearip pain que 1stos niepanismos reflstjan sucesivamentç el transporte turbulento y ol difusionaL efeetOe (a mezcia antes do quo puedan

 doterminarso Ins conversiones do acuevdo Asi asi, pam cualqüier RTI) orbitrarks eate modelo no done on cuenta 0Atieinpo con esta definieiOn. (UO tarda en efectu, amc I mezcl6. 
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la ooale enka do as gotas. En eat casQ so apiica airectameme el modeto de oa-

tesconcia do Curt do la segregaciOn pacial. 
En los eapitulos siguientcs aplicamos estos Qonceptos de micro y macrofluidos 

a distiritos tipos do sistenas hetorodnoos 

MEZOLA DE DOS FLOS 

rI en B 

Varnos a considerar ahora ci proceso de mezela do dos fl&ddos reactantes A y ReIÔfl roa on B 

B totalxnente misoib1s. cuando Ontran simnjttineaionte at reactor on dos corrien-
tes sepnradas La mozcJa do dos ihiidos inmisoibles so estudiara en los capituto 
corrospondientes a las reacciones hetotogØneas y dejamos pam aquol itzgax et eStu-
die tIe Ostos sistemas 104 Sergat5n 

parca en la 

taezela de ds fhados niecIbs en *in reato 

Ctando so rnezclan dos thiicls miseibles A y 1, sup000mos quo primero so 
forma ann mezcta hornognea y despads se ctha ef la reacciOn. Sin embargO, Vearnos ahora cdmo so cornporta el sistema real representado en la, Fig. I 

cuando el iompo necesario pant quo resutte homognea la mezola do A y B no es con zonas de tido ricas en A zonas do tluido ricas en B. 

pequello con respeeto al tiempo necesario 

para 
quo so thotie la reaceidu, habrÆ Aunque la so 4n 

parcial requiere wi aumento en el tnmafh, del reactor, 

reaccidn duntute el proceso do mezcla. En este caso erÆ ituportante e dsta n e in nica consecuenoia por ejmitpIo cuadd Ins reactantes son fiuidos 

blema do la ntezc(a, acetituinçi.ose para Jas, reacciones may ràpdas o euando los ’viseosos y so mezclm on: an reactor do tanque con agitación o en un reactor dis fluidos reactantçs son inuy tiiscosos. cont1nno frecuentemente so forman capas o fibras do an fhtklo en et otro. La tone-Pam ayt1dr a crniprender to quo ecurre cuando dos 1UidOS reaccionantes A ción so e1ectia a difeTentes v1ocidados a to lrgo del reactor y el producto rcsultante y B so ponen en cotacto y so snezctan, stipongamos quo disponemos do A y title propiedades diferentes do Un punto a otr, Esto puede conducir a ituaciOnes los estados 

do macro y microflido, En on reactor ruezelainos A micro can B micro, comorciales inaceptables, conic, en ot caso de las reaccionos do polimerizacidn en y en otrO reactor mezelamoS A macro con B macro,y dejamos que reac.cionen. las t1ie el ntondmero ha do ester itimamente mezelado coit ell catalizador.
 Para En ls ondicioneS do A y 13 coma mictotluidos so comportan del mode esperado macclones do este tipo ci problema do la mezcla es do Ia mayor importancia y fre y In reacoiÆn tambidn so efrcuia. dcl mode esperado. Sn embargo, ouando so on, cuentemetite In velocidad de reaceidu y Ia unifbrmidad del prodtacto son funciôt cuentran on ostad6 do macmofhiidos no so producirÆ reacoión 1poNue Ins ntolØoulas do la potnacia de agitaoión sumirkistrada at fluldo. do A no pueden ponorse an contacto con 18 de 13. Fos ’dos pasos se representan eft Para reacciones rÆpidas, ol aumonto del tamallo dot rOactor debid a Ia segre la fig-10,71 par los comportamientos extremes. gacidn no es gmande, aunque adquiei-cn imponancia otros efectos secundarios. Pot ejemplo, si ci producto do reacción es an precipitado sólldo, el taaæo do Ia paatkzulas del precipitado poede estar afectado por La velocidad do interniezela B  do lea roactarites, como so sabe may bien on los laboratorios do anÆlisis, Coma :z otro ejemplo tenemos las mezgtns obtndas par reacciones gaseosas a tempera-tutaS elevadas; pueden contener cantidados apreciabies do an compuesto quo nos ° o° interesa, debid a quo ell;equilibria tesmodin.niico stÆ ftuorecido a estas 

terfl perawras; para separam este componetite puede ser necesario enfriar ci gas, y come el desenso on la temperatuma tiene efeeto dsfavorabte sobre et equilibrlo tendrÆ lugar in desaparicida del producto descado. Pan evitar esto y congeIar In corn-posici6n do [a mezela en las condiciones dO temperatura elevada, ci enfliathiento Mazda a n1voll moIeCuIafl Solamente nay Intermiamilm ha d haerse rapidamento, Cuando of ntto4o de operacidn ernpleado supone in so eteana reoIn ’ do aOro no so efacOa reaccdn nsezcla de gases a temperatura elevada con an gas inerte frlo, el resultada deperide fundamentahnente de la ve1oidad con quo se ppede eliminar In segreación. Fi Fig 107. OlfOrondla onto 01 corn0rtanhetn do mJcrothIdos Y marot1uIdOs on Is halmnte, aigunos do los machos fenflmOnos a ot rosultado final do ins fendmens reaCclbn do A con B. 0 
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