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!57) Dir. Erfindung betrifft ein Verfahren zur Aufarbeitung von Reaktionsgemischen aus der Synthese von
N-Me:hyl-¢-caprolactam. Reaktionsgemische aus der Synthese von N-Methyl-¢-caprolactam durch Umsetzung von
¢-Caprolactam und Methanol ir Ler Gasphase an dehydratisierend wirkenden Aluminiumoxid-Katalysatoren werden
nach einer verbesserten Tachnologie aufgearbeitet. Hauptmerkmal ist, daB -mit dem Ziel einer weitgehenden
Ausschaltung von Polymerisationsreaktionen des ¢-Caprolactams und darau- resultierenden ungiinstigen Wirkungen-
bei der Verdampfung des e-Caprolactams vor der Einfiihrung in den N-Methyl-ecaprolactam-Synthesereaktor sowie
bei der Trennung von N-Methyl-¢-caprolactam und unumgesetztem Riick-Caprolactam in der zweiten
Reaktifikationsstufe unter Einsatz von Filmverdampfern niedrige Filissigprodukt-Verweilzeiten von 0,1 bis 6 Minuten
eingestellt werden. Die vorgeschlagene Arbeitsweise ermdglicht die Gewinnung von N-Methyl-e-caprolactam mit
verbessertam Reinheitsgrad bei verminderten Wertstoffverlusten, giinstigerem spezifischem Materialverbrauch nach
einem weniger storanfalligen technologischen Regime. Gleichzeitig erméglicht sie dan Einsatz von wertgeminderten
e-Caprolactam-Chargen gerirgeren Reinheitsgrades als Ausgangsstoff anstelle von hochreiner. e-Caprolactam.
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Patentanspriiche:

1. Verfahren zur Aufarbeitung von Reaktionsgemischen aus der Synthese von N-Methyl-¢-
caprolactam, welche durch Umsetzung von e-Caprolactam und Methanol in der Gasphase an
dehydratisierend wirkenden Tonerde-Katalysatoren arhalten wurden, dadursh gekennzeichnet,
daf das den Reaktor mit einer Temperatur von 623 bis 653K verlassende Reaktionsgernisch in einer
Fullkdrperkolonne, gegebenenfalls unter Zusatz von Wasser, auf eine Temperatur von 383 bis 413K
abgekihlt und partiell kondensiert wird, wobei Abgas und ProzeBwasser mit Mathanol und gelodsten
organischen Nebenprodukten tiber Kopf abgetrennt und entfernt werden, daR aus dem
Sumpfprodukt der partiell kondensierend arbeitenden Fiillkérperkolonne in einer ersten
Rektifikationsstufe restliche Anteile an Wasser und organischen Nebenprodukten, die tailweise im
ProzeBwasser |dslich sind, teilweise eine mit dem ProzeRwasser nicht mischbars organizche Phase
bilden, als Kopfprodukt abgetrennt und entfernt werden, dal} das Sumpfprodukt der arsten
Rektifikationsstufe in einer bei einem Druck von 3 bis 5 KPa betriebenen zweiten Rektifikationsstu fe,
die mit einem zwaeistufigen Filmverdampfer als Heizvorrichtung und Verweilzeiten fiir das
Flussigproduktin der Heizvorrichtung von 0,1 bis 5 Minuten arbeitet, weiter aufgetrennt wird, wabei
N-Methyl-e-caprolactam als Kopfprodukt und unumgesetaztes e-Caprolactam als Seitenstrom-
Abzug gewonnen werden und ein teerartiges, polymerenhaltiges Riickstandsprodukt als
Sumpfprodukt der zweiten Filmvardampfer-Stufe anfallt, da das als Seitenstrom-Abzug der
zweiten Rektifikationsstufe zuriick yewonnene unumgesetzte e-Caprolactam gemeinsam mit Rein-
Caprolactam in einem Filmverdam,fer bei einer Verweilzeit von 0,1 bis 5 Minuten unter
Normaldruck verdampft, anschlieBend mit dem in einem weiteren Verdampfer gasondert
verdampften und auf mindestens 543K vorgeheizten Methanol in der Dampfphase im Vorheizer
vereint und in den Reaktor gefihrt wird und daB die im zur Verdampfung des e-Caprolactams
eingesetzten Filmverdampfer nicht verdampften Anteile abgezogen und in den unteren Teil der
zweiten Rektifikationsstufe zwischen die Entnahmestslie fiir den Seitenstrom-Abzug des Riick-
Caprolactams und die Heizvorrichtung oder direkt in einen der beiden als Heizvorrichtung
eingesetzten Filmverdampfer geleitet werden.

2. Verfahren nach \nspruch 1, dadurch gekennzeiclinet, da das Sumpfprodukt des zur ¢-
Caprolactam-Verdampfung eingesetzten Filmverdampfers teilweise in diesen Filmverdampfer
zurlickgefiih i wird.

3. Verfahren ..ach Anspruch 1, dadurch gekennzelchnet, daR das in der ersten oder zweiten Stufe des
zur Beheizung der zweiten Rektifikationsrolonne eingesetaten zweistufigen Filmverdampfers
anfallende Sumpfprodukt teilweise in den entsprechenden Filmverdampfer zurlickgefihrt wird.

4. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, da in der zweiten Raktifikationskolonne
durch Einsatz geeigneter Stoffaustauschelemente Fliissigprodukt-Verweilzeiten von 0,1 bis
5 Minuten eingestellt werden. '

5. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daR als Heizvorrichtung fiir die erste
Rektifikationskolonne ein Filmverdampfer verwendet wird und Fliissigprodukt-Verweilzeiten von
G,1 bis 5 Minuten eingestelit werden.

Anwendungsgebiet der Erfindung

Die Erfindung batrifft cin Verfahren zur Aufarbeitung von Reaktionsgemischen aus der Synthese von N-Methyl-g-caprolactam,
welche durch Umsetzung von ¢-Caprolactam und Methanol in der Gasphase an der dehydratisierend wirkenden Tonerde-
Katalysatoren arhalten wurden.

Charakteristik des bekannten Standes der Technik

N-Methyl-e-caprolactam ist ein selektiv wirkendes aprotisches Losungsmittel fiir Stofftrennprozesse. Es wird technisch in
Anlagen zur Abtrennung von Aromaten aus ihren Gemischen mit nichtaromatischen Kohlenwasserstoffen sowie zur Reinigung,
insbesondere zur Entsduerung von Erdgasen beziehungsweise anderen technischen Gasan singesetat.

Bei der Synthese von N-Methyl-e-caprolactam durch an Tonerde-Katalysatoren ablaufende Gasphasen-Alkylierung von
£-Caprolactam mit Methanol (DD-PS 96 485) oder mit unter den Reaktionsbedingungen durch Dehydratisierung, von Methanol
gebildetem Dimethylether (DD-PS 84196) entstehen auer Wasser durch Nebenreaktionen zahlreiche weitere Produkte. Durch
Ringspaltungsreaktionen des &-Caprolactam-Molekiils und Folgeumsetzungen der Bruchstiicke werden gasformige und flissige
Umsetzungsprodukte gebilc.at, die destillativ vom N-Methyl-e-caprolactam abgetrennt werden miissen. Da die Gasphasen-
Methylierung des e-Caproluctams beim Durchgang des ¢-Caprolactam/Methanol-Einsatzgemisches durch den Reaktor nicht
quantitativ ablauft, verbleibt stets auch unumgesetztes e-Caprolactam im Reaktionsgemisch.
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Fir die Aufarbeitung der kompliziert zusammengesetaten Reaktionsgemische ist ein Varfahrensprinzip bekannt und beschrieben
(Chem.Techn.33(1981] 4, 193-196). Das den N-Methyl-e-caprolactam-Synthese-Reaktor verlassende gasférmige
Reaktionsgemisch wird unt.r Zusatz von geringen Wasser-Anteilen in einer Filllkérperkolonne zunéchst parallel kondensiert.
Dabei falit als Kopfprodukt uine ProzeBwasser-Mischung an {nach Kiihlung auf 306K), die Methanol, Dimethylether,
Methylamine, hdhere Alkylamine und geringe Anteile an e-Caprolactam und N-Methyl-e-caprolactam in wiRriger Losung
enthiilt, dazu ein Abgas, das zu etwa 80Vol.-% aus Dimethylether besteht und als weitere Bestandteile Ammoniak, Methylamine,
Ethylamine und Methanol enthiit. Das Sumpfprodukt der partiell kondensierend arbeitenden Filllkdrparkolonne wird in eine
2waeite Kolonne mit Fiillkérperschiittung, in der durch Rektifikation als Kopfprodukt ein aus zwei fliissigen Phasen bestehendes
Gemisch abgezoygen wird. In einem Phasentrennbehalter wird dieses Gemisch getrennt; die Unterphase wird als zwaite
ProzeBwasser-Fraktion abgezogen, die aus in Wasser nicht 16slichen Nebenprodukten bestehende organische Oberphase wird
in sinen Sammaelbehalter tberfiihrt und son dort einer Verbrennungsanlage zugaleitet. Das Sumpfprodukt der zweiten Kolonne
wird dann in einer weitaren Rektifikationskolonne aufgetrennt, die bei einem Druck von 4kPa, einer Sumpftemperatur von
mindestens 473K und einer Kopfteraperatur von 403K arbeitet. Ais Kopfprodukt wird N-Methyl-e-caprolactam in einer Reinheit
von mindestens 98% isoliert. Das nicht umgesetzte e-Caprolactam wird (iber eine auf 433} beheizte Seitenstrom-Abnahme
abgezogen und in die Synthesestufe zuriickgefihrt. Als Sumpfprodukt fal! ¢ in Ruckstand an, der polymere, teerartige
Nebenprodukte enthilt, aus Griinden einer sicheren Handhabbarkeit bei der v seitigung dieses Abproduktes aber zu
Hauptanteilen aus Monomeren, insbesondere €-Caprolactam, besteit. Das zuriickg 3wonnene, nicht umgesetzte £-Caprolactam
wird in einem Mischbehélter mit reinem e-Caprolactam und Methanot vermischt; die Mischung, in der ein Methanol/e-
Caprolactam-Molverhéitnis + on etwa 3:1 vorliegt, wird liber einen Rohren-Verdampfer (Endtemparatur etwa 510K) und einen
elektrisch beheizten Spitzenvorheizer (Endtemperatur etwa 583K) in die Gasphase (iberfiihrt und gelangt vorgewarmt in den
Reaktor, wo bei etwa 623 bis 653K am Tonerde-Katalysator die Umsetzung zu N-Methyl-g-caprolactam erfolgt.

Bei dieser Verfahrensweise ist nachteilig, daf speziell in der letzigenannten Knlonne, der Vakuum-Rektifikationskolonne, die zu
trennenden Produkte bei den relativ hohen Betriebstemparaturen groen thermischen Belastungen ausgesetzt sind. Die
Verdampfung der zu rektifizierenden Mischung erfolgt in tiblicher Weise iiber sinen mit Wassardampf unter Druck beheizten
Umlaufverdampfer. Bei dieser Art der Beheizung treten hahe Verwsilzeiten im unteren Teil der Kolonne auf, auflerdem existiert
ein breites Varweilzeitspaktrum. Bei den hohen Arbaitstemperaturen im unteren Teil der Kolonne fiihrt dies zu unerwiinschten
chemischen Reaktionen dos gegen thermisch-chemische Belastungen empfindlichen e-Caprolactams, hauptséchlich tritt eine
Umwandlung von monomeren &-Caprolactam in wertlose hghermolekulare, polymere Riickstandsprodukte ein. Das beeinflufit
in ungiinstiger Weise die Materialverbrauchskennziffern.

Ein weiterer Nachteil hesteht darin, daB das in der Vakuum-Rektifikationskolonne als Seitenstrom-Abzug entnommene
rickgewonnene £-Caprolactam nicht rein vorliegt, sondern merkliche Anteile an Verunreinigungen enthalt. Durch die
Kraislauffihrung des zuinicgewonnenen ¢-Caproluctams werden solche Verunreinigungen in die Verdampfung, Vorheizung
und den N-Methy!-e-caprolactam-Synthesereaktor eingeschleppt, wo sie waitere Nebenreakti- .. «......sen, die zur Bildung
von zusétzlichen Polymeren-Anteilen sowie zur verstirkten Entstehung von flissigen Spaltp: odukten fiihisn, die nahe beim
N-Mathyl--caprolactam sieden. Die Bildung derartiger Nebenprodukte erschwert die Gewinnung von N-Methyl-e-caprolactam
in der Gblichen Reinheit betréchtlich. Es werden erhohte Trennaufwendungen notwendig, zusitzliche Verluste an Wertstoffen
(N-Methyl-¢-caprolactam, £-Caprolactam) bei der Aufarbeitung der Reaktionsgemische nach der bekannten Technologis sind
unvermeidlich.

Nacn dem beschriebenen Verfahren wird das €-Caprolactam (Rein-Capiolactam mit Anteilen an zuriickgewonnenem
unumgesetztem Caproiactam) zundchst mit Methanol vermischt und als methanolische Losung Giber den Verdampfer und den
Spitzenvorheizer in den Reaktor gefiihrt. Ciese Arbuitsweisc ist thermisch weniy schonend und fihrt wegen der relativ hohen
Verweilzeiten bei der Verdampfung des empfindlichen e-Caprolactams bereits 2ur Bildung von Polymeren. Durch die
Anwesenheit von Polymeren-Anteilen und anderen Verunreinigungen im Riick-Caprolactam wird eine derartige Tendenz
2usiétzlich begiinstigt. Auf Grund des Gahaltes an schwerfliichtiyen polyineren Bestandteilen verdarnpft das e-Caprolactam nicht
vollsténdig. Die nicht verdampften Anteile gelangen in den unteren Teil des Spitzenvorheizers und in den oberen Teil des
Reaktors. Bei den dort herrschenden Arbeitsbedingungen (hohe Temperaturen, hoho Verweilzeiten) kommt es an diesen Stelien
2u Feststoff-Abscheidungen und Verkokungen und daraus resultierend zu Verstopfungen. Das fiihrt zu Stillstandszeiten im
Anlagenbetrieb und zur Notwendigkeit, Verstopfungen im Spitzenvorheizer und im Oberteil des Reaktors zu beseitigen sowie
dasinerte Fillmaterial ‘m Spitzenvorheizer und den Katalysator im Oberteil des Reaktors des 6fteren auszuwechseln. Besonders
nachteilig machen sich derartige Stérungen dann bemerkbar, wenn man anstelle son hochreinem g-Caprolactam (Faserqualitat)
wertgeminderte e-Caprolactam-Chargen geringeren Reinheitsgrades, die fir die Fasi rherstellung nicht geeignet sind, als
Ausgangsstoff einsetzen will, zum Beispiel Abfallprodukte aus der Caprolactamproduktion oder Produkte aus der
Depolymerisation von Polyamiden. Derartige minderwertige Einsatzprodukte lassen sich nach der bekannten technischen
L6sung nicht beziehungsweise nur mit erheblichen zusétzlichen apparativen und technologischen Aufwendungen verarbeiten.

Ziel der Erfindung

Ziel der Erfindung ist es, die Nachteile der bekannten technischen Losung zur Aufarbeitung von Reaktionsgemischen aus der
Synthase von N-Methyl-e-caprolactam weitgehend zu vermeiden und die bei der Umsetzung von e-Caprolactam und Methanol
inder Gasphase an dehydratisierend wirkenden Tonerde-Katalysatoren anfallenden Produktgemische so aufzuarbeiten, daR die
Gewinnung von reinem N-Methyl-e-caprolactam bei verminderten Wertstoffverlusten mit giinstigeren
Materialverbrauchskennziffern und mit verbesserter Wirtschaftlichkeit erméglicht wird, Gleichzeitig soll erreicht werden da®
auch wertgeminderte Einsatzprodukte, zum Beispiel Abfallprodukte aus der Lactamherstellung oder Depolymerisate, ohne
Probleme und ohne zusatzliche MaBnahmen verarbeitet werden kénnen.



-3- 267729

Darl: ;ung des Wesens der Erfindung

Es bestand somit die Aufgabe, ein Verfahren zur Aufarbeitung von Reaktionsgemischen aus der Synthese von N-Methyl-e-
Caprolactam durch Gasphasen-Umsetzung von &- Caprolactam und Methanol an dehydratisierend wirkenden Tonerde-
Katalysatoren zu entwickeln, bei dem chemische Umsetzungen das e-Caprolactams zu héhermolekularen, polymeren
Rickstandsprodukten unterbunden und unginstige Einflusse der Kreislauffihrung vor. 2uriickgewonnenem, nicht
umgesetztem, verunreinigtem £-Caprolactam auf die Reinheit des zu isolierenden N-methyl-e-Caprolactams beziehungsweise
auf den zur Reingewinnung des N-Mathyl-e-caprolactams notwendigen Trennaufwand und die dabei auftretenden Varluste an
&-Caprolactam und N-Methyl-e-caprolactam weitgehend ausgeschaltet werden. Zusétzlich bestand die Zielstellung darin, eine
verbesserte Anpassung an unterschiedliche Rainheitsgrade des eingesetzten €-Caprolactams zu erreichen und die Verarbeitung
von wertgeminderten Einsatzprodukten zu erméglichen. Diese Aufgabe wird durch ein Verfahren zur Aufarbeitung von
Reaktionsgemischen aus der Synthese von N-Methyl-e-caprolactam, welche durch Umsetzung von g-Caprolactam und Methanol
in der Gasphase an dehydratisiererd wirkenden Tonerde-Katalysatoren erhalten\ :rden, erfindungsgeman dadurch gelost, daR
das den Reaktor mit einer Temperatur von 623 bis 653K verlassende Reaktionsgemisch in einer Fiillkorperkolonna,
gegebenenfalls unter Zusatz von ‘Wasser, auf einer Temperatur von 383 bis 413K abgekihit und partiell kondensiert wird, wobei
Abgas und ProzeRBwasser mit Methanol und gelésten organischen Nebenprodukten tiber Kopf abgetrennt und entfernt werden,
daB aus dem Sumpfprodukt der partiell kondensierend arbsitenden Fiillkérperkolonne in einer ersten Rektifikationsstufe
restliche Anteile an Wasser und organischen Nebenprodukten, die teilweise im ProzeRwasser Igslich sind, teilweise eine mit dem
ProzeBwasser nicht mischbare organische Phase bilden, als Kopfprodukt abgetrennt und entfernt werden, dad das
Sumpfprodukt der ersten Rektifikationsstufe in einer bei einem Druck von 3 bis 5KPa batrishenen zweiten Rektifikationsstufe, die
miteinem zweistufigen Filmverdampfer als Heizvorrichtung und Verweilzeiten fiir das Flissigoroduktin der Heizvorrichtung von
0,1 bis 5 Minuten arbeitet, weiter aufgetrennt wird, wobei N-Methyl-e-caprolactam als Kopfprodukt und unumgesetates -
Caprolactam als Seitenstrom-Abzug gewonnen werden und ein teerartiges, polymerenhaltiges Riickstandsprodukt als
Sumpfprodukt der zweiten Filmverdampfer-Stufe anfallt, daB das als Seitenstrom-Abzug der zweiten Rektifikationsstufe
éuriickgew/onnene unumgesetzte e-Caprolactam gemeinsam mit Rein-Caprolactam in einem Filverdampfer bei einer Verweilzeit
von 0,1 bis 5 Minuten unter No. maldruck verdampft, anschlieBend mit dem in einem weiteren ‘/erdampfer gesondert
verdampften und auf mindestens 543K vorgeheizten Methanol in der Dampfphase im Vorhaizer vereint und in den Reat’ur
gefihrt wird und daf2 die im zur Verdampfung des e-Caprolactams eingesetzten Filmverdampfer nicht verdampften Anteile
abgezogen und in den unteren Teil der zweiten Rektifikationsstufe zwischen die Entnahmestelle fiir den Seitenstrom-Abzug des
Riick-Caprolactams und die Heizvorrichtung oder direkt in einen der beiden als Heizvorrichtung eingesetzten Filmverdampfer
geleitet werden.

Esist vorteilhaft, das Sumpfprodukt des zur ¢- Caprolactam-Verdampfung eingesetzten Filmverdampfers teilweise in den
Filmverdampfer zuriickzufiihren.

Weiterhin ist vorteilhaft, daR das in der ersten oder zweiten Stufe des zur Beheizung der zweiten Rektifikationskolonne
eingesetzten zweistufigen Filmverdampfers anfallende Sumpfprodukt teilweise in den entsprechenden Filmverdampfer
zurlickgefiihrt wird.

Vorteilhaft ist auch, daB in der zweiten Rektifikationskolonne durch Einsatz geeigneter Stoffaustauschelemente Flissigprodukt-
Verweilzeiten von 0,1 bis 5 Minuten eingestellt werden.

SchlieBlich ist es vorteithafy, als Hoizvorrichtung fiir die arste Rektifikationskolonne einen Filmverdampfer zu verwenden und
Flussigprodukt-Verweilzeite 1 von 0,1 bis 5 Minuten einzustellen.

Durch die erfindungsgemaBe Arbeitsweise werden gegeniiber der bekannten Technologie zur Aufarbeitung von
Reaktionsgemischen aus der Synthese von N-Methy!-g-caprolactam durch Gasphasen-Umsetzung von e-Caprolactam und
Methano! an dehydratisierend wirkenden Tonerde-Katalysatoren deutliche Verbesserungen erreicht.

Bei systematischen Untersuchungen des Anlagenbetriebes nach dor bekannten Arbeitsweise wurde festgestellt, daB unter den
Verweilzeit-Bedingungen der bakannten technischen Ldsung Polymerisationsreaktionen des £-Caprolactams in merklichem
Umfang ablaufen. Der Hauptanteil der Polymeren-Bildung vollzog sich in der zweiten Rektifikationsstufe (etwa 60% der Gesamt-
Neubildung), merkliche Anteile entstanden in den technologischen Stufen Verdampfung, Vorheizung, Reaktor (insgesamt etwa
35% der Gesamt-Neubildung), die erste Rektifikationsstufe war zu relativ geringen Anteilen an der Polymeren-Bildung beteiligt
(etwa 5 bis 10% der Gesamt-Neubildung).

Uberraschenderwaise gelang es, diese bekannte Neigung des ¢-Caprolactams zu Polymerisationsreaktionen waitgehend zu
unterbinden, wenn die Verdampfung des in die Synthese von N-Methyl-e-caprolactam eingesetzten e-Caprolactams und die
Verdampfung der im unteren Teil der zweiten Rektifikationsstufe vorliegenden Mischung aus N-Methy!-e-caprolactam,
unumgesetztem e-Caprolactam und schwerfliichtigen Anteilen unter niedrigen Verweilzeiten von 0,1 bis 5 Minuten und bei iiber
den Verdampferquerschnitt kor.stanten Produkttemperaturen durchgefiihrt wurde, wozu anstelle der bei der bekannten
technischen Lésung Gblichen Verwendung von Umlaufverdampfern der Einsatz von Filmverdampfern
(Rotationsdiinnschichtverdampfarn) beitrug.

Gleichzeitig wurde durch die erfindungsgeméBe Arbeitsweise erreicht, daR das unumgesetzte £-Caprolactam mit besseren
Qualitdtsmerkmalen zuriickgewonnen und in die Synthesestufe riickgefiihrt werden konnte. Die Anteile der iiber das Riick-
Caprolactam in den Spitzenvorheizer und den Reaktor gelangenden polymeren Bestandteile wurden waeitestgehend eliminiert,
dadurch wurden die Laufzeiten des Spitzenvorheizers bis zum Auftreten von Verstopfungserscheinungen bedeutend erhéht, die
Stabilitat des Anlagenbetriebes wurde verbessert.

Uberraschenderweise kann nach dem erfindungsgeméRen Verfahren das N-Methyl-e-Caprolactam nicht nur mit verbesserter
Gesamtausbeute, sondern auch mit ginstigerem Reinheitsgrad isoliert werden als nach der bakannten technischen Lésung.
Das erfindungsgeméRe Verfahren ist besonders geeignet, wenn anstelle von hochreinem 2-Caprolactam (Faserqualitat)
minderwertige Chargen geringeren Reinheitsgrades, die fiir dis Faserherstellung nicht gesignet sind, zum Beispiel
Abfallprodukte aus der Caprolactamproduktion oder Produkts aus der Depolymerisation von Polyamiden, als Ausgangsstoffe
zur Synthese von N-Methy!-ge-caprolactam eingesetzt werden sollen.
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Ausfihrungsbelsplele

Beispiel 1

40,3kg/h Methanol werden in einem Verdampfer bei Normaldruck in die Gasphase tiberfiihrt, anschlielend wird der Methanol-
Dampf in einem nachgeschalteten Vorheizer auf die Reaktionstemperatur von 623 bis 653K aufgeheizt. 27,8kg/h frisches
Rein-Caprolactam sowie 22,4kg/h an bei der Aufarbeitung des Reaktionsgemisches zuriickgewonnenem unumgesetztem
e-Caprolactam werden in einem Rotationsdunnschichtverdampfor mit einer Heizflédicne von 0,6 m? bei Normaldruck verdampft.
Die Verweilzeit der Fliissigphase im Verdamp.‘er betrégt weniger als 30 Sokunden. die Beheizung des Verdampfers erfolgt mit
einem fliissigen Wéarmetrager, der eine Tempei2tur von etwa 623K aufweist.

47kg/h des erzeugten £-Caprolactams-Dampfes werden an der Stelle in den Vorheizer ©ingediist, an der das Methanol
dampfformig mit einer Yemperatur von 543 bis 653K vorliegt.

Aus dem Vorheizer wird das dampfférmige e-Caprolactam/Methanol-Gemisch in den Reaktor gefiihrt und bei Temperaturen von
623 bis 653K am Aluminiumoxid-Katalysator zur Reaktion gebracht. Das den Reaktor gasférmig verlassende Reaktionsgemisch
wird durch eine Fillkorperkolonne (Hohe 630cm, Innendurchmesser 22cm) geleitet und unter Zusatz von etwa 16kg/h Wasser
auf 383K abgekiihit und dabei partiell kondensiert. Uber Kopf der Filllkorperkolonne werden nach Kiihlung auf 305K 32,9kg/h
ProzeRwasser abgetrennt, zusétzlich fallen 12,0kg/h Abgas an.

Das Sumpfprodukt der Fillkérperkolonne wird in einem Strom von 58,4kg/h in eine erste Rektifikationskolonna (Héhe 530cm,
Innendurchmasser 22 cm, mit Fillkorpern beschickt) gefiihrt, die bei einer Sumpftemperatur von 443K und einem Kopfdruck von
8KPa arbeitet. Als Kopfprodukt wurden 7,0kg/h eines aus zwei fliissigen Phasen bestehenden Gemisches abgenommaen, das in
einem Phasentrennbehélter in eine untere Phase (Proze3wasser) und eine obere Phase (mit Wasser nicht mischbare organische
Nebenprodukte) getrennt wurde. 51,4kg/h Sumpfprodukt der ersten Rektifikationskolonne wurden in die zweite
Rektifikationskolonne (Hohse 840cm, Innendurchmesser 42¢m), die bei einem Kopfdruck von 4KPa arbeitete, Gber eine
Einlaufstelle in halber Hohe der Kolonne gefiihrt. Als Heizvorrichtung der zweiten Rektifikationskolonne dienten zwei in Reihe
gescia'tuie Rotationsdiinnschichtverdampfer mit siner Haizfl:che von 1,0m? beziehungsweise 0,126 m?. Die Beheizung der
beiden Verdampfer erfolgte mit einem fliissigen Warmetréger auf eine Temperatur von 523K. Die Verwaeilzeit der Fliissigphase
in dem zweistufigen Verdampfer betrug weniger als 60 Sekunden. in sine weitere Einlaufstelle dieser Kolonne, die zwischen der
Entnahmestalle fir den Seitenstrom-Abzug des zuriickgewonnenen e-Caprolactams und der Heizvorrichtung lag, wurden
3,2kg/h Sumpfprodukt des e-Caprolactam-Verdampfers {nicht in die Dampfphase tiberfiihrte Anteile) eingegeben. Uber Kopf
der Kolonne wurden als Destillat 31,2kg/h N-Methy!l-e-caprolactam mit einem Reinheitsgrad von mindestens 99,0 % (Masse)
abgezogen. 22,4kg/h an zuriickgewonnenem unumgesetzten e-Caprolactam wurden (iber eine beheizte Seitenstrom-Abnahme
entfernt, dem e-Caprolactam-Filmverdampfer wieder zugefiihrt und somit erneut in die N-Methyl-e-caprolactam-Synthese
eingespeist. 1,0kg/h Sumpfprodukt der zweiten Rektifikationskolonne wurdsn als Abpradukt aus dem unteren Teil des zweiten
Rotationsdiinnschichwerdampfers abgezogen. Aus Griinden einer giinstigen Handhabbarkaeit fir die kalorische Verwertung
(Loslichkeit, Viskositat, Erstarrungstemperatur) wurde im vorliegenden Beispiel die zweite Rektifikationskolonne einschlieBlich
der beiden Filmvardampfer so betrieben, d4aB der Polymerengehalt im Sumpfprodukt bei maximal 20% (Masse) lag. Prinzipiell
lassen sich die in dem Sumpfprodukt enthaltenen Anteile an monomeren e-Caprolactam noch waeiter austreiben.

Baispiel 2 (Vergleichsbeispiel)

Bei Durchfithrung der Aufarbeitung der Reaktionsgemische nach der bekannten technischen Losung (Chem. Techn.33 [1981] 4,
193-196) unter gemeinsamer Verdampfung von Rein-Caprolactam, Riick-Capiolactam und Methanol in einem narmalen
Roéhrenverdampfer und unter Verwendung einer iblichen Heizvorrichtung (durch Druck-Wasserdampf beheizter
Umlaufverdampfer) fiir die zweite Rektifikationskolonne wurden bei gleicher Einlaufmenge und gleicher Kopfprodukt-Abnahme
31,2kg/h N-Methyl-e-caprolactam mit einem Reinheitsgrad von 98,0% (Masse) erhalten, weiterhin wurden 19,3kg/h Ruck-
Caprolactam als Seitenstrom-Abzug gewonnen und 4,1kg/h eines Sumpfproduktes mit einem Polymere ngehalt von etwa 20%
(Masse). Das N-Methyl-e-caprolactam war nach der bekannten Arbeitsweise weniger rein als nach der irn Beispiel 1
beschriebenen erfindungsgemaRen Losung, weiterhin war zur Gewinnung einer analogen Menge an N-Methyl-e-caprolactam
ein deutlich honerer Einsatz an Rein-Caprolactam erforder'ich.
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