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FUNDAMENTO IE LA INVENCION

En la técnica de hidrolizar catdldticamente acri
lonitrilo con agua & acrilamida, han sido propuestos diver
5 sos catalizadores de cobre y que contienen cobre, tales co
mo mezclas de dxido de cobre con otros Oxidos metdlicos,
mezclas de Sxido de cobre reducido/dxido metdlico, cobre
y mezclas de cobre/metal (véanse las Patentes de EE.UU.
Nos. 3.597.484; 3.631.104; 3.642.894; y 3.642.643). ElL
10 uso de catalizadores de cobre Raney para este fin se uues
tra en la Patente Alemsna N2 2.036.126, DOS Alemsna 2.164.185
(1972), Patente Canadiense 839,384 (1972) y apareniemsnte
tambidn en la Publicacidn japonesa de Asahi y otros $9/5205
(publicada el 3 de Abril de 1969; presentada el 13 d¢ Mayo
15 de -1966 como Solicitud de Patente Japonesa N¢ 66/29.948).
Basdndose en el método de preparacion del catalizador, se
apreciaria que tal técnica anterior puede ser catslogada
en dos grupos, llevando consigo un grupo la reduccion de
un compuesto o compuestos que contienen cobre, y el otro
20 grupo la activacidn de cobre o de una aleacidn de cobre
(t81 como cobre Raney). Véase también la Patente de EE.UU.
Ne 3.767.706.
En tanto en cuanto puede determinafse, cuando
se usa un catalizador de cobre Raney para hidrolizar acri

25 lonitrilo a acrilamida mediante las ensefianzas de la téeni
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ca anterior, ha constituido la préctica preparar tal ca-
talizador del modo de Kawaken Fine Chemicals Co., Ltd. de
Tokio, Japdn (Véase por ejemplo, la Patente Canadiense an
teriormente citada N® 839.384 en la pégina 5, donde se in
5 dica que el catalizador de cobre Raney usado se obtuvo se
gin Kawaken Fine Chemicals Co.,). Kawaken Fine Chemicals
Co. indica en su bibliografia registrada que la aleacidn
de partida (por ejemplo una mezcla de cobre ¥y aluminio de
proporcién en peso 50:50), se tritura, se tamiza peia-clg
10 sificar por tamafios y se sumerge en d1lcali acuoso para ai .
solver virtualmente la totalidsd del aluminio, después de
lo cual el producto activedo que resulta se mantiene bajo
agua o disolventes inertes para evitar la oxidacion. Has
ta la fecha se creyo que era deseable la separacién del
15 gluminio aparentemente completa, con el fin de mejorar la
actividad- del catalizador para esta reaccidén de hidroli

sis pretendida.

Un estudio reciente de la inmersidn de tales par
t{culas de alescidn en dlcali acuoso sugiere efectos adver
20 sos sobre la asctividad del catalizador que son causados
por sobrecalentamiento de perticulas de aleacidn durante
la activacidn con el dlcali cdustico. Por ejemplo, cuan-
do se pone en contacto con las particulas de aleacion de
partide hidrdxido sddico disuelto en agua al 20 - 30% en

25 peso, en la proporeidn de 100 a 120 por ciento en peso
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aproximadamente de hidréxido sodico total por 100 partes
en peso de particules de aleacion inical menteniéndose la
solucion alcalina a una temperatura fija comprendida en-
tre 60 y 1202C aproximadamente y con un tiempo de inmer-
sidn en tal solucion de 2 a 3 horas, se genera calor en
un periodo inicial relativamente corto en la inmersion,
durante el cusl el aluminio reacciona repidamente fuera

de 1a alemcidn de partida. Presumiblemente, las parsicu-
las individuales experimentan sobre sus superficies wn
fuerte calentamientoc localizado durante este periodé..ial
historia térmica, por razones no totalmente claras,'es
responsable aparentemente de una disminucion en la activi-
dad catalitica del catalizador de cobre Raney producido
activado con el hidréxido sédico, en la hidrolisis catali-
tica en agua de acrilonitrilo a acrilamida. Tal catalize-
dor producido mediante tal inmersién contiene no mas de
0,5 por ciento en peso aproximadamente de aluminio sobre
la base del 100 por cien en peso, y este catalizador es-
td tipicamente en forma de un material golido finamente
dividido.

Aparentemente, los catalizadores de cobre Raney
de la técnica anterior se preparan convirtiendo particulas
de alescidn de partide en una solucidn cdustica. Estas par
t{culas tienen habitualmente un tamafio pequefio para mejo-

rar y acelerar la disolucidn de aluminio de la aleacidn
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de partida y comseguir por ello una separacién maxima del
aluminio inicialmente presente en tales particulas de par
tida. Este catalizador producide, activado por solucion
cdustica, de particulas pequefias, puede ser mis adecuado
para usar como catalizador en suspensidn (véase Mitsui Toat
su Chemicals, DOS Ger. 2.240.783) que como catalizador en
lecho fijo, en ta8l . reaccion de hidrdlisis. Ia actividad,
caracteristicamente baja, de los catalizadores producidos
de este modo recién degcrito, dictan el uso de un siustema
de catalizador de &rea superficial alta, es decir, un sis
tema de particulas de cataelizador muy pequeflas, para mejo
rar el grado de hidrdlisis de acrilonitrilo a acrilamida
(independientemente de las concentraciones relativas de

las sustencias reaccionantes). Estas particulas de catali
zador de la técnica anterior tienen tipicamente une acti-
vidad catal{tica inicial limitada o relativamente baja, ¥y
también tienen una vida media relativamente corta. Se mues
tran en la técnica anterior, sobre la hidrdlisis de acrilo
nitrilo a acrilamida, actuando sobre cargas de alimentacion
de partida de acrilonitrilo acuesas, diluidas.

Estudios recientes de catalizadores de cobre Ra-
ney usados en la técnica de hidrolizar acrilonitrilo a acri
lamida, muestran que las condiciones de activacidn ejercen
una profunda influencia sobre las propiedades del cataliza

dor producido, en la hidrolisis de nitrilos. Debido a las
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limitaciones e inconvenientes anteriormente indicados pa
ra los catalizadores de cobre Raney de la tecnica anterior,
la técnica continua buscendo un cetalizador de cobre Raney
adaptado a tal reaccion de hidrdlisis, que tenga una acti
vidad inicial elevada y una vida media de actividad larga
¥y que, ademds, sea particularmente bien adecuado para hi
drolizar acrilonitrilo en una cerga de alimentacion de acri
lonitrilo/agua, concentrada, a una velocidad alta y con un
nivel de conversidn elevado. De preferencia, serfa benafi-
cioso para la técnica disponer de un catalizador de cobre
Raney con tales propiedades que, ademés, pudiera preéarag
se fdeil y convenientemente en tamsflos de part{cula lo su
ficientemente grandes para permitir el uso del producio
activado en un lecho catalitico fijo, en oposicion a un sig

tema de suspensidén o de lecho fluidizado, por ejemplo.

BREVE SUMARIO DE L& INVENCION

La presente invencion estd dirigida a un procedi
miento para hidrolizar cataliticamente acrilonitrilo a acri
lamide bajo condiciones de fase liquida, acuosa, en presen
cia de un catalizador de cobre, que comprende usar en cali
dad de dicho catalizador un catalizador de cobre Raney que

contiene de 2 a 45% en peso aproximadamente de aluminio, S0



brerla base del 100 por cien del peso total del cataliza ‘
dor, estd compuesto de particulas que tienen didmetros pro
medios de partfcula comprendidos entre 0,05 y 12,7 mm y
posee una actividad relativa de por lo menos aproximadamen
5 te 2, preparéndose dicho cetalizador poniendo en contacto
un grupo de particulas de aleacidn de cobre y aluminic que
tienen una proporcidn en peso inicial de cobre a aluminio
comprendida entre 30:70 y 70:30, con un pedio acuosérliqui
do que contiene disuelto en é1 un hidrdxido de metal alca
10 lino, mientras se mantiene una velocidad de reaccion entre
dichas particulas y dicho hidrdxido tal que se desprenden -
por minuto no més de 0,02 moles de hidrégeno aproximadamen
te, por mol de dicho aluminio inicialmente presente en di
cha aleacidn, sobre la base del 100 por cien del pesc to-
15 tal de aleacidn inicial, llevendose & cabo dicho ccrntucto
mientras se mantiene una temperatura en dicho medio en la
region de dicho grupo comprendida entré 0 y 829C aproxima
damente, continudndose dicho contacto hasta que por 1o mg
nos se separa el 25 por ciento en peso aproximadamente de
20 dicho aluminio inicialmente presente en dicha aleacion, 80
bre la bage del 100 por cien del peso total de aleacidn
inicial, teniendo inicialmente dichas particulas una pro
porcién de cobre a aluminio comprendida entre 30:70 y 70:30
aproximadamente, y teniendo ademds, dichas particulas de

25 aleacidn, inicialmente, didmetros promedios de particula
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comprendidos entre 0,05 y 12,7 mm aproximadamente. T{picg
mente tal composicidn inicial comprende a 10 a 75 por cien
t0 en peso aproximadamente de la misma de agua. De prefe-
rencia, ta2l composicion contiene de 30 a 40 por ciento en
Peso aproximadamente de acrilonitrilo (misma base). A es-
tas concentraciones el acrilonitrilo ¥ el agua no son com
pletamente miscibles. El procedimientc se lleva = Eabé ba
Jo condiciones de fase 1i{quida usendo temperaturas compren
didas entre 66 y 1499C aproximadamente, siendo preferidas
actualmente temperaturas comprendidas entre 71 y 1218C
aproximadamente. 7

El procedimiento lleva consigo poner en contac-—
tb tal composicidn con un cstalizador de cobre Raney de ti
po particular. Este catalizador estd comstituido por 2 a
45 por ciento en peso aproximadamente, de aluminio siendo
cobre el resto hasta el 100 por cien en peso. Mds preferi
blemente, tal catalizador estd constitwido, sobre la base
del 100 por cien del pesc total, por 9 a 40 por ciento en
preso de aluminio siendo el resto, hasta el 100 por cien
en peso del mismo, cobre. Este catalizador tiene un tama
fio de particula promedio comprendido entre 0,05 y 12,7 mm
aproximadamente. Este catalizador se prepara mediante un
Procedimiento particular.

Debido a la actividad catalitica inicial carac

teristicamente elevada, y a ls vida caracteristicamente
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larga, asociada con el catalizador usado en el procedimien
to de esta invencidn en el gue se hidroliza acrilonitrilo
a acrilamida, con agua, segun se ha indicado anteriormen-
te, la presente invencidén proporciona un procedimiento de
hidrdlisis catal{tica mejorado, que puede ser operado de
modo continuo y durante periodos de tiempo largos, cum el
mismo catalizador, produciendo rendimientos de conversién
de acrilamida procedente de acrilonitrilo, altos, dzseados,
importantes desde el punto de vista economico, con grados
de conversidn altos, econdmicamente importantes. Ia;inveg
cidn es particularmente util y las ventajas anteriores que
dan particularmente bien demostradas, cuando se usan compo
siciones iniciales que poseen un contenido -de acrilcenitri-

lo elevado.

DESCRIPCION BREVE DE LOS DIBUJOS

En los dibujos:

Le figura 1 es una representacidn esquemftioca de
un modo de preparsr un catalizador adecuado para el proce-
dimiento de la presente invencién;

Les figuras 2 a 4 muestran, cada una, representa
ciones semejantes & la figura 1, pero ilustrando respecti-

vamente segundo, tercero y cuarto modos, el efecto sobre



1
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el grado de reaccion de la temperatura, tamafio de particg

la y concentracion de la solucidn cdustica.

DESCRIPCION DETALLADA

El catalizador usado en la préctica de la presen
te invencidn es un catalizador con perforaciones, Ge cobre
Raney, que ha sido especialmente activado. El material ini
10 cial para este catalizador es una aleacidn binaria da Al/Cu,
previamente formada, que contiene una proporcion en fanto
por ciento en peso de Al/Cu comprendida entre 70:30 ¥ 30:70
aproximadamente (de preferencia entre 45:55 y 55:45 aproxi
madamente, y lo mds preferiblemente, de 50:50 aprorimadamen
15 te). Las particulas de aleacidn tienen inicialmente, ademés,
didmetros de partfcula promedios comprendidos entre 0,05 y
12,7 mm aproximadamente. Este catalizador se caracteriza
tambieén por tener una asctividad relativa de 2 aproximada-
mente, por lo menos, y de preferencia entre 2,5 y 3,5 apro
20 ximadamente. Para los fines de la presente invencidn, la
"getividad relativa" se mide como se describe en el Ejem-
plo 5 que figura mds adelante en esta Memoria.
Egste catalizador se prepara, en general, ponien
do en contacto un grupo de particulas de aleaciodn de cobre-

25 -aluminio, con un medio liquido acuoso que contiene disuel

11-6.74- - 10 -
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to en é1 un hidrdxido de metal alcalino. El contacto se
hace mientres se mantiene una velocidad de reaccicn entre
dichas part{culas y dicho hidrdxido en dicho medio tal que
se desprenden por minuto menos de 0,02 moles aproximadamen
te (de preferencia menos de 0,01 moles aproximademente) de
hidrdgeno por mol de dicho aluminio inicialmente presente
en dicha aleacidn, sobre la base del 100 por cien del pe
so total de aleacidn inicial. El contacto se efectua mien
tras se mantiene la temperaturs de la mmsa en dicho medio
en la region de dicho grupo, comprendida entre O y 8290
aproximadamente y este contacto se continua hasta gue por
lo menos se separa el 25 por ciento en pesc aproximadamen
te, y de preferencia el 35 por ciento en peso, por lo me-
nos, aproximasdamente, de dicho aluminio inicialmente pre-
sente en dicha aleacidn sobre la base del 100 por eien del
peso total de aleacion inicial.

El nimero total de moles de hidrdxido de metal
alcalino cargado a dicho medio durante el tiempo total de
dicho contacto, es, por lo menos, 0,5 veces aproximadamen
te el numero de moles de aluminio inicialmente presente en
dichas particulas de aleacidon. El peso total de agua inicisl
mente presente en dicho medio al comienzo de dicha puesta en
contacto, mas el ague afiadida durante dicha puesta en contac
to, estd comprendido entre 100 y 1,5 veces aproximadamente

el peso total de dicho hidrdxido de metal alcalino cargado

—11.—
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a dicho medio.

As{ pues, en un modo, la activacion de esta alea
cidn de partida se efectia mediante adicién prolongada (cog
tacto) en veces, de una solucidn acuosa de hidrdéxido de me
tal alcalino (por ejemplo hidroxido sddico acuoso) a un gru
po de particulas de aleacion de cobre y aluminio. Tal solu
cidn de hidrdxido de metel alcalino afiadida de este modo,
contiene de 1 a 40 por cilento en peso aproximadamenfe de
hidrdéxido disuelto, de preferencia, aun cuando pueden em
plearse soluciones de hidroxido de metal alcalino que tie
nen contenidos de hidrdxidos mayores (hasta una solucidn
a saturacion), como composiciones iniciales de lixiviacidn
para usar en la preparacién del catalizador usado er la
préctica de la presente invencidén., También puede aradirse
el hidrdxido de metal alcalino en forma de lentejas c es
camas sdlidas, aun cuando se prefiere' en general el manejo
del hidrdxido de metal alcalino como solucién & escala co
mercial, por razones de seguridad y economfa. Durante tal
adicidn, el hidrdxido de metal alcalino (composicidn de
lixiviacidn) reacciona con el aluminio y le disuelve en
la aleacidn de partida en cantidades tales que la canti
dad de aluminio que permsnece en el catalizador sélido asi
lixiviado producido, estd comprendida entre 2 ¥y 45 por cien
to aproximadamente (basada en el peso de producto lixiviado

total), y de preferencia entre 9 ¥y 40 por ciento en peso
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aproximadamente (sobre la misma base), pero por 1o menos
se separa el 25 por ciento en peso del aluminio aproxima
damente y de preferencia, por lo menos el 35 por ciento

en peso aproximadamente, del mismo, inilcialmente presen

te en dicha aleacién, gobre la base del 100 por cien del
peso total de aleacion inicial. o

Al preparar el catalizador, la solucidn de hidrd
xido sddico y el medio acuoso que resulta que se pone en
contacto con la aleacidn de los metales cobre/’alumin:io,~
tienen temperaturas comprendidas entre 0 y 822C (y de pre
ferencia temperaturas comprendidas entre 16 y 492C aproxi
medamente). El grupo de particulas de aleacion de purtida
tiene un .didmetro de particula comprendido entre 0,050 y
12,7 mm aproximadamente, segun se ha indicado, y la alea-
cidn de cobre/aluminio tiene una proporcién en pesc inicial
de cobre a aluminio comprendida entre 30:70 y 70:30 aproxi
madamente.

De este modo, el tiempo total de contacto de la
solucién de hidrdxido sédico con tales particulas se efeg
tua ti{pica y preferiblemente durante un interyalo de tiem
po total comprendido entre 2 y 30 horas aproximadsmente,
aun cuando pueden ser empleados tiempos mis largos inclu
80 hasta 200 horas, afiadidéndose (poniéndose en contacto)
la solucidn caustica de nueva aportacidn o inicial gradual

mente, a tales particulas, a lo largo de este intervalo de

_.13..
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tiempo. Las particulas de aleacion de partida pueden su
mergirse inicialmente en agua antes de ser puestas en con
tacto con la solucidon caustica. Bl medio acuoso que resul
ta al que se aflade la solucién de hidrdxido sodico de par
tida, ﬁuede contener tipicamente de 0,5 a 40 por ciento
en peso aproximadamente (sobre la base del medio total)
de hidréxido de metal alealino disuelto; la solucién de
hidroxido de metal alacalino de partida puede contexner de
1 a 50% en pesoc aproximadamente, mds o menos, de hidréx;
do de metal glcalino disuelto. En este modo, el grado de
contacto entre una solucicn de un hidrdxido de metal alca
lino de partida y un grupo de particulas de aleacidn de
cobre/aluminio, estd comprendido durante tal contactd en
tre 0,01 y 7,0 moles de soluciodn cdustica (hidréxido de
metal alcalino) por mol de aluminio inicialmente »rzsente
en las particulas de aleacidn, por hora.

Segin se ha indicado el hidrdxido de metal alca.
lino se afiade progresivamente a la zdna de reaccion. Se
apreciars que la expresion "progresivamente" tal como Se
usa en esta Memoria incluye tanto la adicion continua del
hidrdxido de metal alacalino como la adicidn discontinua.
Se prefiere la adicidn continua del hidrdxido de metal al
calino por razones de sencillez de produccion. Para los
fines de la presente invencion, el grado de contacto es

equivalente a la velocidad de adicidn, en general.
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La cantidad total de hidroxido de metal alcali
no afladido de este modo al medio de hidrdxido de metal al
calino que se pone en contacto con las part{culas, estd
comprendida entre 0,5 y 20 moles de hidroxido de metal
alcalino, aproximadamente, por mol de aluminio inicial-
mente presente en las partfculas de aleacicn. Una vez que
el hidrdxido de metal alcalino ha sido completamente afla-
dido a tal medio, se contimia preferiblemente el contac-
to.

En este modo de activacion del catalizador me-
diante la adicidn progresiva de solucidn cdustica, puede
emplearse convenlentemente, por ejemplo, una cantidad to
tal de hidrdxido de metal alcalino acuoso tal que la can
tidad molar total de hidrdxido usado es igual a 12 % Ve
ces aproximsdamente la cantidad molar total de aluminio
que se desea separar por lixiviacion, como cuando ée es
t4 empleando un procedimiento de preparacién por tendas
en que el hidrdéxido acuoso se afiade a un recipiente que
contiene una cantidad fija de aleacion de partida, y tal
composicidn acuosa de lixiviacién de hidréxido se deja
acumular en este recipiente dursnte la operecion de lixi
viacidn. Alternativamente, por ejemplo, puede emplearse
un procedimiento de preparacién por tandas en que el hi
drdéxido acuoso usado se separa continuamente de la region

de la aleacidn que se estd lixiviando después del contag

- 15 =
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to con élla, de modo que puede ponerse en contacto con tal
aleacion que se estd lixiviando, hidrdxido acuoso de nueva
aportacién, de modo continuo o intermitente; en este proce
dimiento puede emplearse una cantidad en exceso total me-

yor de composicién de lixiviacidn inicial, durante la opg

racidn de lixiviacion.

Durante el contacto de la aleacidn de partida
con tal composicidn de lixiviacidn, se producen un alumi
nato (en solucidn o dispersion) e hidrdgeno gaseoso. Con
venientemente el hidrdgeno se expulsa de la zona de reag
cion mds o menos a la velocidad con que se genera, y la
mayor parte del aluminato se separa en el agua de la conm
posicion de lixiviacion. Como se ha indicado, el despren
dimiento de hidrdgeno pusde medirse convencionalmente y
usarse para controlar el grado de separacién de aliuminio,
sl se desea, pero, en general, las condiciones de contac
to usadas en el modo anteriormente descrito que lleva con
sigo la adicidn progresiva de solucidn cdustica, pueden
ser usadas para producir un catalizador para usar en esta
invencion sin medida directa del desprendimiento de hidrg
geno, en esgpecial una vez que las variables de la reaceion
son escogidas y establecidas dentro de los intervalos an-
teriormente indicados. »

En otro modo de activacion de catalizador para

producir un catalizador que posee un contenido de aluminio
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v una actividad segin se ha indicado anteriormente, puede
emplearse un control de temperatura en vez del grado de
contacto, como medios primarios de controlar la produccién
de un catalizador deseado a partir de particulas de alea-
cidn inicimles con un hidroxido de metal alacalino. Cuan
dd ge usa un control de temperatura tal, los expertos en
la técnica apreciardn que el medio acuoso de hidroxido de
metal alacalino contiene inicialmente por lo menos.fib por
ciento en peso aproximadamente de hidrdxido de metel alca-
lino disuelto (y de preferencia por lo menos 10,0 por clen
to0 en peso aproximadamente de hidréxido de metal alcalino
disuelto). El medio se enfria preliminarmente a una tempe
ratura que no essuperior a 38°C y que, de preferencia, no
es superior a unos 212C antes de ser puesto en contacto
con el grupo de particulas de aleacion. Opcionalmente, sug
tancialmente la totalidad de dicho hidrdxido de metal alcg
lino puede estar presente inicialmente en tal medio, y tal
medio es inicialmente afiadido en masa & una zona de reac-
cidn donde estdn contenidas las particulas de aleacidnm, y
la temperatura de la masa se mentiene por debajo de 212C
aproximadamente durante dicho contacto, hasta que por lo
menos el.25 por ciento en peso aproximadamente y de prefe
rencia por lo menos el 35 por ciento en peso, {sobre la
bagse del peso fotal de aleacion inicial) del aluminioc, se

gsepara.

_17_
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Al activar el catalizador usando o bien la adi
cidn progresiva de la solucidn cdustica o temperatura ba
ja, el contacto se consigue del mejor modo manteniendo las
particulas de aleacidn en una zona de reaccidn sustancial
mente fija. Las particulas pueden estar en una posicidn

egpacial sustancialmente fija, o, si son lo bastanite pe-

' . s
queilas, pueden estar suspendidas en la zona de reaccion

fija en el medio de reacciodn acuoso alealino por meéib

de agitacidn, circulacidn del medio, o semejante. Asi pues
el medio slcalino puede agitarse continuamente, o cuando
las,particulas se mantienen en una posicién espacial rela
tivamente fija, el medio puede hacerse circular a través
¥y en torno a ellas. Se prefiere evitar masas de parsicu~
las para reducir al minimo la exposicion al calor perjudi
cial de las mismas.

Como base para usar en el procedimiento de acti
vacién del catalizador, puede emplearse cualquier hidréxi
do de metal alcalino; sin embargo por razones de disponi-~
bilidad comercial, se prefiere emplear los hidrdxidos de
godio y de potasio usados industrialmente, que se encuen
tran disponibles en el comercio, en general. Se preflere
llevar a cabo la operacion de activacion bajo condiciones
de atmdsfera inerte, no oxidante, tales como una capa de
nitrdgeno, o un gas de la familia del helio, o semejante.

De preferencia, se prepara un catalizador para
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usar en esta invencion en un tiempo de contacto con la sa
Tucién acuosa del hidrdxido de metal alcalino que estd com
prendido entre 4 y 20 horas aproximadamente, ¥y més prefe~
riblemente, que estd comprendido entre 6 y 12 horas aproxi
madamente.

En la activacidn del catalizador mediante esta
invencidn, se encierra un grupo de particulas en uné zona
de reaccidn, y se afiade a dicha zona de reaccion una tal
solucidn cdustica. Ia solucidn que resulta producida en.
el contacto, se deja acumular en tal zona. El grupoide paxr
tida de particulas de aleacion puede ser humedecido:inicia;
mente con agua, o puede estar sustancialmente exeuto de agua
inicialmente, segun se desee. En un modo preferidc, las par
t{culas se sumergen inicialmente en agua antes del contac~
to con la solucidn cdustica. La activacion del catalizador
se lleva a cabo preferiblemente bajo condiciones que redu
cen el minimo el grado de desprendimiento de calor debido
a la reaccidn altaments exotérmica entre la base y la alea
cién de partida. Segin se ha indicado, un procedimiento con
veniente es emplear cargas progresivas, pequefias, de solu-
ciones de lixiviacidn durante la reaccion. BEn algunos ca-
sog, gsegun se ha indicado, la cantidad de aluminio separa
do puede ser comprobada midiendo el hidrdgeno desprendido
durante la reaccidn. En otros casos, el andlisis del alu-

minio en la solucidn de base puede ser usado como medida

..19..



10

15

20

25

11.6.T4.

425701 701+

de la separacidn de aluminio de la aleacion.

Una vez que la aleacion ha sido activada de es
te modo con base (solucidn de hidroxido de metal alcali-
no), se lava después con agua, de preferencia desionizads
0 destilada, principalmente para separar de ella la solu
cidn cdustica restante sin reaccionar. Convenientenente,
las particulas golidas de catalizador que resultan, sa la
van con agua hasta un pH neutro (por ejemplo, un pH infe-
rior a 8 aproximadamente y, de preferencia, comprendido
entre 7,0 vy 7,5). El catalizador producido pusde separar
se despuds de la zona de reaccidn o activacion. De prefe
rencia el catalizador se tamiza en himedo para separar los
finos. El catalizador producido puede ser almacenadv, con
venientemente bajo agua, en bidones. El mantenimiento del
catalizador bajo agua evita la oxidacién del misme por el
aire, la cual tiene lugar con rapidez si se deja el cata-
lizador expuesto al aire o al oxigeno.

Para usar en esta invencidn, este catalizador
lavado se pone en contacto con una composicion acuosa que
comprende acrilonitrilo y agua, segun se ha indicado ante
riormente, usando temperaturas como se ha indicado antes.
La reaccidon de hidratacidn tiene lugar incluso cuando la
cantidad del catalizador usado en esta invencidn es my
pequefia. Por ejemplo, la adicion de tal catalizador en una

cantidad tan baja como 0,01 gramos aproximadamente por mol
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de acrilonitrilo es suficiente para hacer que tenga lugar
1a resccidn de hidrdlisis del acrilonitrilo. Cuanto mayor
es la cantidad de catalizador usada, mds rdpidamente tie-
ne lugar la reaceion, permaneciendo constante las otras
variables, en general, permitiendo de este modo un aumen
to en la cantidad de acrilamida producida. Por congiguien
te, la cantidad de catalizador empleada por mol de;gérilg
nitrilo de partida empleado inicilalmente, puede eétar com
prendida preferiblemente entre 0,01 y 100 gramos aﬁroximg
damente.

Puede prepararse acrilamida a partir de la mez-
cla de acrilonitrilo y agua segin la presente invencion,
usando un lecho en suspension o un lecho fijo, de catali
zador o una combinacidn de los mismos. Pueden conectarse
en serie dos o mds reactores. El liguido de reaccidn y las
particulas de catalizador pueden moverse a contracorrien-
te para llevar & cabo y favorecer la reaccidn, como cuan-
do se emplea un sistema de lecho en suspension.

El procedimiento de hidrélisis de esta invencidn
puede ser puesto en practica a presiones atmosféricas o 1i
geramente superiores, siendo preferido ésto ultimo, pero
el procedimiento puede ser puesto en préctica a presiones
superiores o inferiores a la atmosférica, segun se desee,
dependiendo de consideraciones sobre el equipo. Pueden em

plearse opcionalmente atmosferas de gases inertes, tales
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como las proporcionadas por nitrégeno, vapor de agua o sg
me jantes, para hacer meaxima la conversidn de acrilonitri-
lo en acrilamida, en condiciones del procedimiento dadas.
Puede usarse un tratamiento discontinuo, por tandas, pero
se prefiere continuo.

Cuando se pone en préctica el procedimientq de
la presente invencion usando un catalizador de cobr'a' Raney
tal, preparado como se ha descrito en esta Memoria y utili
zando un sistema de lecho en suspensién, se prefiere-qmr
Plear el catalizador de cobre Raney en forma de paftiéulas
que tienen didmetros promedios de part{cula comprendidos
entre 0,05 y 2,5 mm aproximadamente. De modo semejante,
cuando se pone en practica la presente invencidn usando
el catalizador de cobre Raney en forma de lecho fijo, es
conveniente y preferido usar el mtalizador de cobre Raney
en forma de particulas que tienen didmetros promedios ds
particula comprendidos entre 0,5y 12,7 mm aproximadamen
te.

En otro procedimiento preferido de preparacidn
del catalizador, usando el camino preferido anteriormente
descrito, las particulas de alecacidn se encierran en una
zona de reaccidn. En primer lugar la solucidn csustica se
pone en contacto con el grupo de particulas de la zona y
el medio acuoso que resulta se separa gradualmente de la

zZonsa.
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En otro procedimiento de preparacién del catali
zador, mas preferido, usando el camino preferido anterioxr.
mente descrito, el medio acuoso gque resulta se separa a
una veloecidad volumétrica que es aproximadamente igual &
13 velocidad de adicién de dicha solucién cdustica.

En tal procedimiento preferido, puede recircular
se sustancialmente el 100 por cien en peso del mediq;gcuo-
s0 que resulta, separado de ese modo, al contacto cGﬁjél
grupo de particulas que se estdn activando. Durente tal .
recirculacion, el medio acuoso recirculado de tal nodo, se
mezcla con una parte por lo menos, de golucion céusfica
de nueva aportacién, antes o durante el contacto del umedio
recirculado con tal grupo de part{culas.

Alternativamente, menos del 100 por cien en peso
del medio acuoso gue resulta, asi separado, puede recircu
larse para que se ponga en contacto con el grupo de parti
culas. El resto hasta el 100 por cien en peso del mismo se
gepara de la gzona de reaccion y puede ser desechado. Se
aflade preferiblemente la solucidn cdustica de modo gradual
e una velocidad aproximadamente igual a la velocidad a que
o5 consumida la solucidn cdustica durante la reaccion con
el aluminio existente en la aleacion. EL procedimiento pue
de ser puesto en practica preferiblemente de modo continuo

a una velocidad que sea aproximadamente igual a la veloci-

dad de consumo.
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Cuando éq prdctica la presente invencidn se pre
fiere preparar un catalizador con particulas relativamen-
te grandes y usar un catalizador en lecho fijo en la zona
0 zonas de reaccién empleadas. ILa cantidad de aluminio de
jada en el catalizador después de una activacién, como se
ha descrito en esta Memoria, Puede variar ampliamescts), pe
ro, en el caso de un catalizador sctivo usado para—catéli
sis en lecho fijo, se ha encontrado que tanto comoiéi 10
a 15 por ciento en peso de aluminio (basado en el peso de
catalizador total) puede encontrarse Presente en un cata-
lizador sin afectar aparentemente al uso del cataligadoxy
Y las caracteristicas de transformacidn, tales como §élo-

cidad de conversion, el grado de rendimiento total ds las

. sustancias reaccionantes, la vida del catalizador, 1a ac-

tividad del catalizador, etc.
Al preparar un catalizador para usar en esita

. - 3 - ’ .
invencion, se apreciard que hay una relacion muy sensi-

ble entre la temperatura de activacidn ¥ el tiempo de con

tacto de la solucidn cdustica con la aleacidn inicial. En
general, cuanto mayor es la temperatura, mayor debe ser
el tiempo de adicion de la solucidn cd8ustica para propor
cionar un catalizador activo, debido a que bajo tales con
diciones se evita el sobrecalentamiento locaiizado de las
rarticulas de catalizador o se reduce & un nivel minimo,

Se cree que el sobrecalentamiento localizado de las parti



culas de aleacidn interfiere con la generacion de un ocata
lizador que tenga las caracteristicas deseadas asociadas
con un catalizador de cobre Raney preparado como se descri
be en la presente invencidn y usado en la reaccion de hidrd
5 lisis, segﬁn se ha descrito en la presente invencidn. Si
se emplea una reaccidn rdpida entre las particulas de alea
cion y el hidrdxido de metal alcalino, de modo que,lé:velg
cidad de desprendimiento de hidrégeno sea mayor que la em
pleada en la préctica de esta invencidn, se producerﬁarac-
10 teristicamente una disminucidén de la actividad del catali
zador. Cuando la concentracidn de la solucidn cdustica exce
de aproximadamente del 20 por ciento de los medios quuidos
acuosos, -debe ejercerse tipicamente un control cuidadoso de
la temperatura. Mis tipicamente, cuanto mds concentreda es
15 la solucidn cdustica, mas baja debe ser la temperaturza de
reaccidn y mas corto el tiempo de contacto de la solucidn
cdustica con la aleacidn.
Como se usa en esta Memoria, la expresion "gra-
dual" incluye no sélo variaciones en las condiciones del
20 procedimiento sino también la adicidn progresiva o inter
mitente de €lcali a las particulas de aleacidn, o la sepa
racion de un medio acuoso resultante de la zona de una reag
cion de activacidn dada. Como puede ser determinado de las
ensefanzas anteriores, se desea una reduccion de la veloci

’ 3 3 0 3
25 ded de reaccion del aluminio con la solucidn csustica para
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generar un catalizador para usar en esta in%encién, con
objeto de producir un material activo. Tal reducecion pue
de ser conseguida, en general, limitendo la centidad de
solucidn cdustica presente, de modo que dicha solucion
caustica sea reemplazada en solucidn a una velocidad igual
a la velocidad a que se esté consumiendo. De este modo se
reduciréd al minimo una desviacion entre la temperature de
la particula de aleacidn y la temperatura de la solueidn
cdustica, dando como resultado un catalizador activo; se
gun se desea.

Con referencia a las figuras 1 a 4, como podrdn
apreciar los expertos en la técnica, se ven cuatro configu
raciones de equipo, cada uno de los cualeé puede ser vsado
para tratar un grupo de particulas de aleacion iniecial con
una solucidn acuosa cdustica, para producif un catalizador
de “cobre Raney activado para usar en la practica del proce
dimiento de la presente invencién, con tal que se expulse al
exterior el hidrdgeno generado. Asi pues, en la figure 1,
se aprecia una configuracion de equipo en donde un grupo de
particulas 9 estén encerradas en una zona de reaccion 10 y
ge afiade una solucion de hidroxido de metal alecalino a la
zona 10. El 1liquido afiadido a la zona 10 a través de la tu
beria 11, se deja acumular en la zona 10. Al término de la
adicidn de la solucidn cdustica, conforme al procedimiento

de activacidn del catalizador preferido de 1a presente in-
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vencidn, y una vez terminade la adicién de la solucion
cdustica, las particulas tratadas que resultan 9, se sepa
ren de la zoma 10 como se ha indicado anteriormente. Las
part{iculas 9 pueden estar inicialmente o bien humedecidas
con agua o sustancialmente desprovistas de agua antes de
comenzar la adicidn de la solucion caustica. En un modo
preferido, las particulas 9 se sumergen en agua. L

En la figura 2 se muestra un sistema semejante
al de la figura 1; las partes correspondientes del mismb
se numeran de modo semejante pero con la adicion de mar-
cas de primas a él. El sistema de la figura 2 estd equi-
pado con un disgpositivo de dessgiie 12 que permite separar
gradualmente de las proximidadeé del grupo ae particulas
9' el medio que resulta después de que le. solucidén cdusti
ca ha sido puesta en contacto con el grupo de particulas
9'. De preferencia el medio acuoso que resulta se separa
a una velocidad volumétirica que es aproximadamente igual
a la velocidad de adicidn de la solucidn caustica inicial.

En la figura 3 se muestra otro sistema en el que
les partes semejantes a las de la figura 1, se numeran si
milarmente pero con la adicion a ellas dermarcas de doble
prima, Aqui, se aflade graduaslmente solucion caustica a la
zona de reaccion 10" a traves de un conducto 13. Una vez
que la solucidn cdustica procedente del conducto 13 se ha

puesto en contacto con el grupo de particulas 9%, el me~
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dio acuoso que resulta se separa gradualmente a traves de
un conducto 14. En el conducto 14 este medio acuoso que
resulta es transportado a una regién de conexion 15 donde
el conducto 14 estd interconectado con un conducto 16. Se
envia solucidn cdustica de nueva aportacidn & través del
conducto 16 y se mezcla con el medio acuoso en el coniuc
to 14 en la regidn de conexidn 15, de modo que resilta
una mezela del medio acuoso y la solucidn cdustica de nue
va aportacidn, cuya mezcla se envia entonces a traves del
conducto 13 otra vez a la zona de reaccion 10", como se
indica. Tal sistems mostrado en la figura 3 permite el uso
econdmico de la solucidén cdustica, como podrdn apreciar
los expertos en la técnica. 7

En la figura 4 se muestra otro sistema en el que
las partes semejantes a las de la figiara 1, se numeran de
modo semejante, pero con la adicibhde marcas de triple prima
a ellas. Aqui, se afiade gradualmente solucidn cdustica a
la zona de reacciln 10! g través del conducto 13'. Una
vez que la solucidn cdustica procedente del conducto 13"
se ha puesto en contecto con el grupo de particulas 9",
el medio acuoso que resulta se separa gradualments a tra
vés del conducto 14' en el conducto 14, este medio acuo~
s0 que resulta se envia & una conexion 17. En la conexion
17 una perte del medio que resulta se separa a través de

un conducto 18, pudiendo ser desechado el efluente del con
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ducto 18 o disponerse con seguridad del mismo de otro
modo, si as{ se desea. La expresion "parte" hace refe-
rencia aqui a cualguier fraccion del medio que resulta,
mayor de O y menor del ﬁOO por ciento en peso o por cien
t0 en volumen del mismo. La parte del medio resultante
Que no se separa a partir del conducto 18 se envia me-
diante el conducto 19 en la regidn de conmexion 15'; Jon
de el conducto 19' estd conectzdo con un conducto 16,
Se transporta gsolucidn cdustica de nueve aportacién a
través del conducto 16' y se mezcla con el medio acuo-
50 en el conducto 19 en la regicn de conexion 15' de mo
do que resulta una mezcla del medio acuoso y de la solu
cidn cdustica de nueva aportacidn, cuye mezcla se envia
despuss a través del conducto 13' otre vez a la zond de
reaccidn 10"', segin se indica. Tal sistems como se mues
tra en la figura 4 permite el uso econdmico de solucion
caustica y ademds permite separar selectivamente del gis
tema la solucidn cdustica agotada y las sales de alumina
to acumuladas, durante la activecidn del catalizador, co
mo podrén apreciar los expertos en la técnica.

En cada uno de los sistemas de las figuras 2, 3
y 4, el grupo de particulas 9', 9" 6 9"', respectivamente,
pueden estar inicialmente o bien humedecidas con agua o©
sustancislmente desprovistes de agua, y en un modo prefe

rido tales grupos respectivos de particulas 9', 9" 6 9n’,
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Se sumergen inicialmente en agua. Como podran apreciar los
expertos en la técnica las representaciones de las figuras
1 a8 4 no han de ser consideradas en modo alguno como limi
taciones de la disposicion real de los conductos, el méto
do de adicion de la solucidn cdustica o la separacidn del
medio que resulte, orientacion del equipo o semejantes.
Asd pues, por ejemplo, aun cuando por sencillez, en.las
figuras 1 a 4 se muestran sistemas de tipo basado en la
gravedad, si se desea puede emplearse un sistema basado
en flujo horizontal o vertical, o alguna combinacida de
direcciones de flujo de l{quidos sobre las particulas de
aleacion durante la activacidn del catalizador.

Las figures 5, 6 y 7 ilustran para un cataliza-
dor particular el tipo de comportamiento caracteristico
asQQiado con la practica del procedimiento de la presen-~
te invencion usando el catalizador descrito en la presen
te Memoria. En los ejemplos que figursn a continuacion
aparece. una descripcion detallada de estas representacic
nes individuales.

En un catalizador preparado como se describe en
esta Memoria, para usar en el procedimiento de esta inven
cidn, el contenido de alumino es algo variasble. En gene-
ral, no es necesario separar sustancialmente la totalidad
del aluminio presente en la aleacion de partida como se

ha enseflado hasta ahora en la técnica para la preparacidn
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de catalizadores de cobre Raney (véase la referencia de
Kawaken). En general, un catalizador preparado para usar
en la presente invencidn posee contenido en €l, por 1o
menos dos por ciento en peso de aluminio. La forma exac—
ta de este aluminio, desde el punto de vista gquimico, no
es conocida; es posible que este aluminio no esté en for
me pursa sino mds bien en forma de algun compuesto éAeieg
cidn con cobre u otro elemento. La naturaleza quimica
exacta del asluminio presente en un catalizador usado en
esta invencion, es desconocida en la actualidad. e

Es una caracteristica especial de la presente
inveneion que pueden encontrarse presentes cantidades re-
lativamente elevadas de aluminio, sin interferir ccn la
actividad relativa deseada y necesitada en un catalizador
usado en el procedimiento de esta invencidn, como aqui se
ensefia. En general, puede producirse un catalizador gque
posee un contenido de aluminio tan elevado como 35% y to
davia tiene una actividad relativa de 2,0 aproximmdamen—
te, por lo menos.

En general, cuando se prepara un catalizador
mediante el procedimiento descrito en esta Memoria, pare-
ce que es relativamente mis facil separar mas aluminio de
particulas de aleacidn iniciales de pequefio tamafio, que
separar aluminio de particulas de aleacidn de mayor tama~

flo, y conseguir todavia actividades relstivas segun se de
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see. En un modo preferido de preparar un catalizador para
usar en el procedimiento de esta invencion, se comienza
con particulas de sleacion que tienen tamafios comprendi-
dos entre 0,5 y 12,7 mm aproximadamente y la cantidad de
aluminio separada de las particulas mediante el contacto
con el hidrdxido de metal alcalino acuoso estd comprendi-
da, preferiblemente, entre 35% y 90% del aluminio {ﬁiéia;
mente presenie en la particulé de aleacion, como sé’déterb
mina convenientemente mediante el desprendimiento total

de hidrogeno durante el contacto o mediante la cantidéd

de aluminio soluble presente en el medio de hidroxido de
metal alcalino acuoso después de completar el contaciv con
las particulas de aleacién de cobre y aluminio. Por consi-
guiente un catalizador preferido para usar en el procadi-
miento de esta invencion posee un contenido de aluminio
comprendido entre 9 y 40 por ciento en peso (sobre la ba-
se del peso total del catalizador), y una actividad come
prendida entre 2 y 3,5, medida como se describe en esta
Memoria, y un temafio de particula comprendido entre 0,50
v 12,7 mm aproximademente. Como apreciaran los expertos

en la técnica un catalizador comprendido dentro del inter-—
valo de tamafios acabedo de dar, es particularmente bien
adaptado para usar en el procedimiento de esta invencidn,
cuando se emplea un sistems de catalizador de lecho f£i-

Jjoe



REALIZACIONES

La presente invencién se ilustra ademés median-

te referencia a los Ejemplos siguientes. Los expertos en

5 la técnica apreciaran que son obvias otras realizaciones
v estdn dentro del espiritu y de la extensidn de eota in-
vencidn, segin las ensefianzas de estos Ejemplos praééﬁtes,

tomados con la Memoria Descriptiva que les acompafia.

Ejemplo 1
10

Activacidn de aleacidn a catalizador de cobre . Raney

Se lleva & cabo una reaccién de lixiviacidn pa-
re activar una aleacion de aluminio y cobre 50:50, nsando
una disposicién de aparato como se ilustra en la Fignra 1.
15 La aleacidn, que estd en forma de particulas de taualio com
prendido entre 2,3 y 3,3 mm de digmetro promedio, se colg
ca en un cestillo de alambre que se hace girar en un matraz
de reaccidn de 1 a 3 litros. EL matraz esta provisto de
una entrade de purgs de nitrogeno, una burete pera la adi-
20 cidn de solucidn cdustica, un termémetro y una salida de
hidrdgeno conectada a un Medidor de Ensayo de Humedad. La
circulacidn de la solucidn de lixiviacion se efectua usan
do un turbo-agitador.
Despuds de colocar la aleacion en el cestillo

25 montado en el matraz de reaccidn, se afiaden al matraz 6

12.6074 - 33 -



12.6.74

10

15

20

25

gramos de agua desionizada por gramo de aleacion Y Se po-
ne en funcionamiento el agitador a unas 120 r.p.m. Se ca-
lienta a una temperatura de reaccidn de 412C simultdnea-
mente con una purga de nitrogeno de 30 minﬁtos. Cuando el
matraz alcanza 412C y la purga se completa, se afiade con-
tinuamente al sistema una solucién de hidréxido de sodio
al 50 por ciento en peso, durante un periodo de tiempo de
380 minutos, hasta que se han afiadido 3 kg de hidrdxido
de sodio por kilo de aleacion, al tiempo que se controla
la temperatura dentro de - 12C, con enfriamiento exﬁérno.

El desprendimiento de hidrégeno asgciende nor
término medio a 0,0041 moles de hidrdgeno por mol ds alu~
minio existente inicialmente en las particulas de aleacion,
por minuto, durante el periodo de adicidn del hidwrdxiado
de sodio. EL grado de desprendimiento de hidrdgeno dismi-
nuye seguidemente 8 un nivel bajo cusndo la conversidn de
aluminio se aproximas al 807,

Después de completar le adicidn del hidrdxido
de sodio, se continda la reaccidn hasts que ha sido lixdi
viada una cantidad estimada de 80 a 90 por ciento en pe=
S0 aproximadamente del aluminio total presente en la alea-
cion de partida. La velocidad de reaccidn se comprueba mi-
diendo el desprendimiento de hidrégeno cada 15 a 30 minuye-
tos. Después de esto, el catalizador producido se separa

inmediatamente de la solucidén de lixiviacidn y se coloca
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en un gran exceso de sgua desionizada. El catalizador pro-
ducido se lava con agua desionizada hasta que el pH del
agua de lawvado se acerca a 7,0, después de lo cual el ca-

talizador producido se almacena bajo agua desionizada pa-

ra evitar su oxidacion.

Ejemplo 2

Activacion de sleacidn a catalizador de cobre '.. Raaey

Se lleva & cabo una reaccion de lixiviacion usan
do una disposicidon de aparato como se ilustra en la Figu-
ra 2, para activar una aleacion de cobre y aluminio 50:50,
usando un reactor de lecho fijo para proceso semicertinuo,
construido partiendo de tubo 20 BWG de 19 mm de dismeiro
exterior. EL reactor esté provisto de una entrada de our-
ga de nitrégeno, una bureta para la adicidn del hidréxido
de sodio, un termometro y una salida de hidrégeno conecta-
da con un Medidor de Ensayo de Humedad.

En el fonde del reactor, se coloca un lecho de
7,5 a 10 cm de bolas de vidrio de 4 mm, sobre la parte su-
perior de las cuales se coloca una carga de aleacion ini-
cial, que estd en forma de particulas comprendidas entre
2,3y 3,3 nm aproximadamente de didmetro promedio. Sobre
la parte superior de la carga de aleacion en sl reactor,
se coloca un segundo lecho de espesor de bolas semejante.

Después de eésto, se hace circular agua desionizada & tra-
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vés del lecho mientras el reavtor se estd calentando a 412C.

Ia circulacion de la solucidn de lixiviacion se
efectua bombeando una solucion caustica al 1%, a la velo-
vidad de 0,23 gramos de solucion cdustica por gramo de
aleacion por hora y dejando que el medio acuoso que resul-
ta sea separado del reactor a una velocidad aproximada a
la e bombeo. La cantidad total de solucion céustiég-és
de 1,5 gramos por gramo de eleacidn. Se mantiene durante
la activacion un nivel de liguido suficiente para sumergir
la aleacidén y el catalizador que resulta, con un dispbsi—
tivo de distancia de liquido de modo gue pueden ser obte-
nidas mayores capacidades de transferencia de calor.

El grado de desprendimiento de hidrdgeno es de
0,0039 moles de hidrégeno por mol-de aluminio inicislien-
te presente en la aleacidn, por hora., Cuando la unidad
alcanza 419C se afiade la solucion cdustica hasta que la
carga total de 3 gramos de solucion caustica aproximadamen—
te, por gramo de aleacién, ha sido puesta en contacto con
la aleacion. La reaccion se continda hasta que del 80 al
90 por ciento en peso aproximadamente, de la cantidad to-~
tel de aluminio que se estima se encuentra presente en la
a}eacién inicial, ha sido lixiviada, basandose en el des-
prendimiento de hidrdgeno. La velocidad de reaccion se
evalua comprobando el desprendimiento de hidrdgeno cada .

15 a 30 minutos.

- - 36 -
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El catalizador producido que resulta se lava
entonces con agua desionizada hasta que el pH del agua de
lavado alcanza un velor comprendido entre 7 y 7,5. El ca-
talizador producido se retiene entonces bajo agua paras

evitar la oxidecion.

Ejemplo 3

Activacidn de mleacion a cetalizedor de cobre .- Raney

Se 1leva a ocabo una reaccidn de lixiviacidn
usandoc una disposicién de aparatos como se ilustra en la
Figura 3 para activar una aleacion de cobre y aluminio
50:50, usando un reactor de lecho fijo semicontinuo de
12,7 mn de didmetro exterior. EL reactor esta provisto
de una entrada de purga de nitrdgeno, una bureta para la
adicidn del hidrdxido de metal dlcalino, un termometro y
una salida de hidrdgeno conectada con un Medidor de Ensa-
yo de Humedad. La circulacidn de la solucidn de lixivia-
cidn se efectla usando una bomba que esta conectada en un
circuito cerrado, al reactor de lecho fijo.

En el fondo del reactor se coloca un lecho de
7,5 a 10 cm de bolas de vidrio de 4 mm, sobre la parte
superior de lss cuales se gitda una carga de aleacidn de
partida, que estd en forma de particulas gue varian de

2,3 a 3,3 mm eproximadamente de dismetro promedio. Un se—
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gundc lecho de espesor de holas semejante se coloca sobre
la parte superior de la carga de alescidn en el reactor.
Después de ésto, se hace récircular & traves del lecho una
carge de 13,5 gramos de agua desionizagda por gramo de aleg-
cion, mientras el reactor se calienta a 412C. Cuando la
unidaed alcanza 419C, se empieza a afladir una solucidn de
hidrdxido de sodio al 50 por ciento en peso, a una veio—
cidad dproximeda de 0,23 gramos de hidroxido de sodia por
gramo de aluminio inicialmente presente en la aleacion,

por hora, hasta que ha sido afiadida una cargs total de

145 gramos aproximadamente por gramo ds aleacidn. La feao-
cidn se continda hasta que ha sido lixiviada aproximadamen—
te de 80 a 90 por ciento en peso de la cantidad totalrde
aluminio que se estima se encuentra presente, basandcse

en él degprendimiento de hidrogeno. La velocidad de reac—
cidn se evalua comprobando el desprendimiento de hidroge-
no cada 15 a 30 minutos., El desprendimientoc de hidrogeno
asciénde por téfmino medio a 0,0039 moles de hidrogeno por
mol de alﬁminio inicialmente presente en la aleacién, por
minuto, durante la adiciodn de hidrdxido sddico.

El catalizador producido que resulta se lava en—
tonces con agua desionizada hasta que el pH del agua de
lavado alcanza un valor comprendido entre 7 y 7,5 aproxi-
madamente. El catalizador producido se retiene despues ba-

jo agua para evitar la oxidacion.
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Ejemplo 4

Activacidn de aleacidn a catalizador de cobre Raney

Se lleva a cabo una reaccién de lixiviacidn usan
do une disposicion de eparatos como se ilustra en la figu-
ré 4 para activar una aleacién de cobre y aluminio 50:50,
usando un reactor de lecho fijo semicontinuo, construido
partiendo de tubo 20 BWG de 19 mm de digmetro exterior.

ELl reactor estd provisto de una entrada de purga de nitrg
geno, una bureta para la adicidn de solucidn cgustica, un
termometro y una salida de hidrdgeno conectada a un Meaidor
de BEnsayo de Humedad. La circulacion de la solucion de lixi
viacidn Se efectia usando una bomba que estd conectada en
un circuito cerrado, 2l reactor de lecho fijo.

En el fondo del reactor se coloca un lecho de
7,5 a 10 cm de bolas de vidrio de 4 mm, sobre la parfe su
perior del cual se coloca una cargs de aleacion inicial,
que estd en forma de particulas que varfan de 2,3 a 3,3 mm
de didmetro promedio. Un segundo lecho de espesor de bolas
similar se coloca sobre la parte superior de la carga de
sleacidn en el reactor. Después de eésto, se hace circular
agua desionizada a traves del lecho mientras el reactor
se calienta a 412C. Cuando la unidad alcanza 412C se co-
mienza a afiadir una solucidn de hidroxido de sodio al 50

por ciento en peso a la velocidad de 0,23 gramos de hidpé
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xido de sodio por gramo de aleacion hasta que se han afia
dido 2,3 gramos de hidrdxido de sodio por gramo de alea-
cion. Durante la adicidn de hidrdxido de sodio se separa
una parte del medio acuoso que resulta, aproximadamente
25% del total, y el restante 75% se recircula a la zona
de reaccidn. '

Ia reaccidn se continda hasta que ha side lixi
viado de 80 a 90 por ciento en peso de la cantidad de alu
minio que se estima se encuentra presente en la aleacion

de partida, basgndose en el desprendimiento de hid#égeno.

Ejemplo 5

Actividad de Hidratacidn

Se forma un reactor tubular. partiendo de tubo
de acero inoxidable de 19 mm y 30 cm de longitud, con un
difmetro interior de 17 mm. El reactor se sitia vertical
mente en un bafo de agua y Se equipa de modo ques se puede
introducir alimentacion de carga por el fondo ¥y retirar
producto por la parfe superior. El bafio de agua se equipa
con un calentador y control de temperatura para que el ba
fio pueda ser mentenido a una temperatura selgccionada pre
viamente.

Cuando este reactor se usa para determinar la

actividad de un catalizador, durante el funcionamiento de
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este reactor se bombean por separado acrilonitrilo y agua
partiendo de depdsitos de alimentacién calibrados volumé-
tricamente, se reunen, se calienta y se introducen por el
fondo del reactor. El reactor se mantiene a presién, segﬁn
sea necesario, para permitir mantener las condiciones de
fase l{guida. El producto que sale del reactor se enfria
antes de reducir la presidn a la atmdésférica. El pfoducto
ge recoge en un recipiente final.

Se analizan muestras de producto para determinar
% en peso de acrilamida, % en peso de acrilonitrile y'% en
peso de agua, para determinar los niveles de converéién
(sobre la base del 100 por cien en peso del.peso total de
producto).

El procedimiento para determinar la actividad
del catalizador es el sigulente: Se cargan al reactkor tu
bular 150 gramos de catalizador (sobre la base de peso sg
co), de modo gque ocupen aproximadamente 90 centimetros ci
bicos y se lleva & cabo una serie de ensayos segun se ha
indicado anteriormente. Los ensayos se efectdan a tiempos
de contacto diferentes, manteniendo constantes todas las
otras variables, de la manera siguiente:

1. Media aritmética de la temperatura del lecho

catalitico 802C

2. Composicidn de alimentacidn, 100% en peso &

bage de 25% en peso de acrilonitrilo y 75%

en peso de agua.

..41...
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EL tiemﬁo de contacto se mide inversamente como
velocidad espacial horaria en peso (VEHP), que se define
como la velocidad de alimentacidn horaria en peso, dividi
da por el peso del catalizador en la zona de reaccion.

Los tiempos de contacto se varfan para conseguir
un nivel de conversion de 35%. La VEHP requerida para una
conversion del 35% (VEHP35) se estima mediante interpsla-
cién gréfica o estadfstica. La actividad del catalizador

(a) se calcula después de la expresidn siguiente:

a = 1,07 (VEHP )

35

Los intervalos de actividad del catalizador son
indicados en otro lugar en esta Memoria. Todos los valores
de actividad del catalizador en esta Solicitud de Pafente
se. miden mediante el procedimiento descrito en este Ejem
plo.

VEHP comprendidas entre 0,8 y 10,0 son puntos
de partida utiles para conseguir la velocidad espacial re
querida para una conversidn de 35% (VEHP35), siendo ésta
Ultima una abreviatura de la velocidad egpacial horaria
en peso necesaria para una conversidn de 35%.

Para ensayar la actividéd de particulas de cata
lizador muy pequefias en el infervalo compreﬁdido, por sjenm
plo, entre 2,5 mm y 0,05 mm, deben usarse operaciones cor

tas y lechos de catalizador relativamente pequefios, para

- 42 -
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del lecho de ensayo.
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~ La Tabla 1 resume las condiciones de activacién~

del catalizador usado en la preparacion de ocho cataliza-
dores diferentes y las actividades de los catalizadores,
que se determinan ensayando de la manera descrita. Egtos

5 ejemplos demuestran que los catalizadores activados afla-
diendo progresivamente hidroxido de sodio a un sistema de
sctivacién de catalizador, tienen actividades mucho .nfs
elevadas que los catalizadores activados afiadiendo gréng
los de aleacidn a un bafio de una solucidn acuosa de hidrd

10 xido de sodio, como se demuestra mediante los Cagos 4, 2,
y 3, frente a los Casos 4, 5, 6, 7y 8. Estos ejemplos de
muestran también que el llevar a cabo la reaccidn bajo con
diciones suaves y bajas velocidades de desprendimiento de
hidrdgeno, da como resultado catalizadores de actividad

15 mas -alta, como se demuestra mediante el Caso 7 frente a

log Casos 4, 5, 6 y 8.

Ejemplo 6

20 Procedimiento de hidrolisis para ensayar la vida del cata-

lizador

Un sistems para hidrolizar acrilonitrilo a acrila
mida es un reactor en el disefio de un cambiador de calor de
doble tubo con un sistema de flujo como se indica en la fi

25 gura 2. El1 tubo interior, que constituye la zona de reac-

12.6.74. - 45 ~
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cién, tiene una longitud de 1,52 metros y estd formado por
acero inoxidable 316 y tiene un tubo 105 de 2,5 cm de did-
metro exterior. El tubo interior estd rodeado de manera
uniforme por una envolvente provista de una entrada en el
fondo de la misma y también de una salida en la parte su~
perior de dicha envolvente, para permitir la cireculacidn
de un medio de transferencia de calor, para eliminar el
calor generado en la reaccion. En el tubo interior se ins
tala un dispositivo sensible a la temperatura, para permi
tir medidas de temperatura en toda la zona de reaccidn.
Durante la operacién del reactor, se bombean por
separado acrilonitrilo y agua procedentes de depésités de
alimentacidn calibrados volumétricamente, se reﬁnen;rse
calientan y se introducen al fondo del reactor. El reac-—
tor se mantiene bajo presidn para permitir mantener las
condiciones de fase liquida. En este Ejemplo, las condi
ciones de tratamlento siguientes se aplican a la operacién
en ensayo de un catalizador preparado de la manera del Ejem

plo 62

Tempsratura del reactor 104£1QC

Tanto por ciento en peso

de acrilonitrilo en la 4

alimentacion 35 = 1%

Velocidad espacial horaria 4

en peso 1,5 = 0,3 kg de ali
mentacion
por kg de
catalizador
por hora
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Como se ha indicado anteriormente, el catali
zador usado aqui, es una eleacidn de 50% de cobre y 50%
de aluminio de composicion nominal, activado del modo
descrito en esta invencidn. Un andlisis cuantitativo de
este catalizador después de la activacion indica que la
composicion de cetalizador activado tiene 81 por cilento
en peso de cobre y 19 por ciento en peso de aluminid;
El catalizador, que se encuentra en formas de particulas
de tamafio comprendido entre 1,52 mm y 3,16 mm, es- tipi
co de otros catalizadores preparados como se enseiin en
esta Memoria y se evalua en el procedimiento de eéta in
vencidn.

El producto que sale del reactor se enfrfa an
tes de reducirle & la presidn atmdsférica. Tal producto
ge recoge en un recipiente final y se analiza para detexr
minar su contenido de acrilamida, acrilonitrilo y agua.
Basdandose en estos analisis respectivos, se determinan
el nivel de conversidn de acrilamida y la actividad del
catalizador en un punto de tiempo particular.

La Tabla 2 que figura a continuacién muestra
el nivel de conversidn a acrilamida en funcion del tiem
po de operacion continua, &sando el sistema de procedi-
miento descrito en este Ejemplo. Esta Tabla indica la
baja pérdida de actividad de un catalizador preparado

como se ha descrito en esta invencidn y usado en el pro
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cedimiento de esta invencidn durante un periodo de 541 ho
ras de operacién continua, con una produccién de 243 kg

de acrilamida por kg de catalizador. El alto nivel de con
versidn que se obtiene después de estas 541 horas de ope-
racidn con este catalizador, indieca la superioridad inespe
rada y sorprendente de este catalizador sobre otros cata-
lizadores de cobre : Raney encontrados en la técnics an~-

terior y usados en esta reaccidn de hidrdlisis.

TABLA 2

Tiempo de operacion

Ensayo tr?ﬁi?::gido % de Comnversion
3 55 | 72,9
4 82 62,9
5 154 65,0
6 178 63,2
7 199 60,8
8 256 62,8
9 279 63,4
10 331 53,8
11 353 . 54,4
12 401 56,2
13 422 57,0
; - 48 -
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TABLA 2 (Continuacidn)

Tiempo de operacion

transcurrido ,
Ensayo (Horas) % de Conversion
14 455 59,2
15 467 60,7
16 491 57,6
17 541 54,8
_Ejemplo T

Informacidn sobre la Velocidad de Reaccion

Usando un método semejante al método de activa-
cién de catalizador descrito en el Ejemplo 1, se obtiene
informacidn sobre la velocidad de reaccidn de este siste-
ma de catalizador. Esta informacion describe algo de la
informacidn de la velocidad cinética necesaria para com-
prender la reaccidn de una aleacidn de cobre-aluminio, se
gun se ha descrito en esta Memoria, con un hidrdoxido de me
tal alcalino.

La dependencia entre la velocidad de reaccion y
la temperatura se ilustra en la figura 1, donde se indica
una Representacidn de Arrhenius. la ordenada estd en unida

des o minutos reciprocos, y es el coeficiente de la veloci
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dad de reaccion, K,ren donde los valores de K han sido
multiplicados por 10*. 1a abscisa estd en las unidades de
gradog Kelvin reciprocos y el valor de los puntos situados
en la abscisa han sido multiplicados por 103.

Se encuentra que el efecto del tamafio de parti
cula del catalizador es lineal a lo largo de un intervalo
de didmetro de particula comprendido entre 1,0 y 50 mm
aproximadaments, como ilustran los datos de la figurar6.
La ordenada en esta figura estd en unidades de minutob re
ciprocos, y es el coeficiente de la velocidad de reabbién,
K, en donde los valores de X han sido multiplicados por 103.
La abscisa estd en unidades de didmetro en mm y refléjg el
didmetro promedio de particula.

Las variaciones en la concentracidn del hidrdxi
do de metal alcalino pueden dar como resultado cambios no
uniformes en la velocidad de reaccidn pero tales campios
ocurren segin un modo esperado, es decir, concentraciones
més altas de la solucion cdustica dan una velocidad de reag
cidén mayor, y sistemas con la misma concentracion de solu-
cidn cdustica reaccionan con mayor rapidez si la temperatu
ra o la proporcion molar de NaOH con respecto al aluminio,
aumenta, como ilustra la figura 7. La ordenada estd en uni
dades de minutos reciprocos y es el coeficieﬁte de la velgo
cidad de reaccidn, K, en donde los valores de K han sido

3

multiplicados por 10°. Ia abscisa estd en unidades de tan-
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to por ciento en peso de hidrdxidc de sodio y representa
la concentracidén del hidrdxido de sodio presente en la sQ
lucidn de activacidn.

Esta informacidn es util para preseleccionar con
diciones de activacion de un catalizador, lo que da por re
sultado velocidades de reaccidn deseablemente bajas, y por
tanto catalizadores de actividad elevada.

Ia presente solicitud, que corresponde a la pre-
sentade en Estados Unidos de América, el 5 de Abril de_ﬁ974,
bajo el N® 458.435, se acoge a los beneficios del Articulo

51 del vigente Estatuto sobre Propiedad Industrial.

-~ REIVINDICACIONES -

Los puntos de invencidn propia y nueva, que se
presentan para que sean objeto de esta solicitud de Paten
te de Invencidn en Espafia, por VEINTE afios, son los que se
recogen en las reivindicaciones siguientes:

18.— Un procedimiento para hidrolizar catalitica
mente acrilonitrilo a acrilamida bajo condiciones de fase
liquida, acuosa, en presencia de un catalizador de cobre,
que comprende usar en calidad de dicho catalizador un cata

lizador de cobre Raney que contiene de 2 a 45% en peso apro

136474 (ﬁ(@ - 59 -



ximadamente de aluminio, sobre la base del 100 por cien
del peso total del catalizador, estd compuesto de parti
culas que tienen didmetros promedios de particula compren
didos entre 0,05 y 12,7 mm y posee una actividad relati-
5 va de por lo menos aproximadamente 2, preparandose dicho
catalizador poniendo en contacto un grupo de particulas
de aléacion de cobre y aluminio gue tisnen una proporcidn
en peso inicial de cobre a aluminio comprendida entre 30:70
y 70:30, con un medio acuoso liquido que contiene disuel-~
10 t0 en 61 un hidrdxido de metal alcalino, mientras se men-
tiene una velocidad de reaccion entre dichas part{culas
y dicho hidrdoxido tal gue se desprenden por minuto no rnds
de 0,02 moles de hidrdgeno aproximadamente, por mol de di
cho aluminio inicialmente presente en dicha aleacidn, so-
15 bre la base del 100 por cien del peso total de aleacidn
inicial, llevdndose a cabo dicho contacto mientras se man
tiene una temperatura en dicho medio en la region de di-
cho grupo comprendida entre O y 822C aproximadamente, con
tinudndose dicho contacto hasta que por lo menos se sepa~
20 ra el 25 por ciento en peso aproximadamente de dicho alu-~
minio inicialmente presente en dicha aleacidn, sobre la
base del 100 por cien del peso total de aleacidn inicial,
teniendo inicialmente dichas particulas una proporecion de
cobre a aluminio comprendida entre 30:70 y 70:30 aproxima

25 damente, y teniendo ademés, dichas particulas de aleacién,

(L
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inicialmente, didmetros promedios de particula comprendi-
dos entre 0,05 y 12,7 mn aproximadamente.

28, Un procedimiento segun.la reivindicacion 18,
en el gque la cantidad molar total de hidréxido de metal al
calino cargado a dicho medio durante el tiempo total de di
cho contacto es por lo menos 0,5 veces aproximadamente el
numero de moles de aluminio inicialmente presente en dichas
particulas de aleacidn, y el peso total de agua iniciélmeg
te presente en dicho medio al comienzo de dicho contaéto
mds el agua afiadida a dicho medio durante el contacto, es
td comprendido entre 1,5 y 100 veces aproximadamenteulé
cantidad total en peso de hidrdéxido de metal alcalinn di-
suelto, puesto en contacto con dichas particﬁlas.

38,- Un procedimiento segun las reivindicacio-
nes 18 & 28, en el que dicho contacto se lleva a cabo du.
rante un periodo de tiempo de no mis de 200 horas aproxi
madamente.

48.- Un procedimiento segun la reivindicacion 38,
en el que dicho contacto se lleva a cabo durante un periodo
de tiempo comprendido entre 2 y 30 horas aproximadamente.

58,- Un procedimiento segun las reivindicaciones
18, 28, 38 ¢ 48, en el que dicho hidréxido de metal alcali
no se afiade progresivamente a dicho medioc durante dicho
contacto & lo largo de dicho intervalo de tiempo, conte—~

niendo dicho medio acuoso de 0,5 & 40 por ciento en peso
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aproximadamente de dlcali disuelto, siendo la velocidad
de adicion de la solucidn de hidrdxido de metal alcalino
afiadido a dicho medio de 0,01 a 7 moles de hidrdxido de
metal alcalino, aproximadamente, por mol de aluminio ini
cialmente presente en dichas particulas de aleacién, por
hora, y estendo comprendida la cantidad total de hidréx;
do de metal alcalino afiadido entre 0,5 y 20 moles de hi;
droxido de metal alcalino, aproximadamente, por mol de
aluminio inicialmente presente en dicha aleacidn.

68,.- Un procedimiento segﬁn la reivindicacidén 58,
en el que dicho intervalo de tiempo estd comprendido.entre
4 y 20 horas aproximadamente. |

72.~ Un procedimiento segin la reivindicacidn 62,
en el que dicho intervalo de tiempo estd comprendido entre
6 ¥y .12 horas aproximadamente.

88.~ Un procedimiento segdn la reivindicacidn 58,
en el gque dicho grupo de particulas estd encerrado en una
zona de reaccién y dicha solucidn de hidrdxido de metal al
calino se aflade a dicha zona de reaccién, Yy se deja acum-
lar dicho medio que resulta en dicha zona.

9¢.- Un procedimiento segin la reivindicacidn 8e,
en el que dicho grupo de particulas se humedece inicialmen
Te con agua.

108.~ Un procedimiento segin la reivindicacidn

88, en el que dicho grupo de particulas estd sustancialmen
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te deéprovisto de agua inicialmente.

118.~ Un procedimiento segun la reivindicacidn
98, en el gque dicho grupo de particulas ge sumerge en agua
inicialmente.

428.~ Un procedimiento segin la reivindicacion
59; en el gue dicho grupo de particulas estd encerrado en
una zona de reaccidn, y dicha solucidn de hidréxido de me
tal alcalino se pone en contacto primeramente con dizcho
grupo de particulas en dicha zona y dicho medio que reaul
ta se separa gradualmente de dicha zona.

132.- Un procedimiento segun la reivindicacion
128, en el gque dicho medio que regulta se separa de tal
modo, 4 una velocidad volumetrica que es apréximadamente
igual a la velocided de adicidn de dicha solucion de hi-
dréxido de metal alcalino.

148.—~ Un procedimiento segin la reivindicacién
128, en el que el 100 por cien en peso, sus tancialmente,
de dicho medio que resulta, separado de tal modo, se re-—
circula para ponerle en contacto con dicho grupo de par-

ticulas.

158 .- Un procedimiento segin la reivindicacidn
148, en el que dicho medio recirculado de tal modo, se
mezcla con una parte por lo menos de dicha solucion de
hidrdoxido de metal alcalinc antes o durante el contacto

de la cantidad recirculada con dicho grupo de particulas.
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168 .~ Un ?rocedimiento segun la reivindicacion
158, en el que se recircula menos del 100 por cien en pe-
so de dicho medio que resulta, separadc de tal modo, para
ponerle en contacto con dicho grupo de particulas, y el
resto hasta el 100 por cien en peso del mismo, permanece
separado de dicha zona de reaccidn.

172.~ Un procedimiento segin las reivindicascio
nes 12, 28, 38 § 48, en el que sustancialmente la totali
dad de dicho hidréxido de metal alcalino se encuentra pre
sente inicialmente en dicho medio y dicho medio se alade
en masa inicialmente a una zona de reaccidn en la que es
tan contenidas dichas particulas de aleacidn, y dicha tem
reratura de la zona se mantiene por debajo de 212C aproxi
madamente durante dicho contacto.

188,~ Un procedimiento segﬁn,cualquiera de las
reivindicaciones anteriores, en el que durante dicho con
tacto, dichas particulas de aleacidn tienen didmetros pro
medios de particula comprendidos entre 0,50 y 12,7 mm apro
Xximadamente, y dicho contzcto se consigue manteniendo di-
chas particulas en una posicidn espacial sustancialmente
fija y dicho medio se hace circular continuamente a traves
de dichas particulas, mientras dichas particulas se mantig
nen de tal modo. ‘

192.~ Un procedimiento éegﬁn cualquiera de las

reivindicaciones 12 a 178, en el gque durante dicho contac

WE
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t0, dichas particulas de aleacidn tienen didmetros prome
dios de particula comprendidos entre 0,050 y 0,02 mm, y
dichas particulas y dicho medio se agifan en una extension
suficiente para suspender dichas particulas en dicho medio
durante dicho contacto.

208.- Un procedimiento segun cualquiera de las
reivindicaciones anteriores, en el que dichas particulas
se ponen en contacto con dicho medio hasta que por lb:ﬁg
nos se separa el 35 por clento en peso de dicho aluminio
inicialmente presente en dicha aleacidn, sobre la basa
del 100 por cien del peso total de aleacién iniciel.

248.- Un procedimiento segin la reivindicacidn
178, en ei que dicha temperatura de la zona se mantiexns
por debajo de 382C aproximadamente, durante dicho contrg
to.

228,- Un procedimiento segin la reivindicacidn
178, en el que dichas particulas se sumergen incialmente
en agua antes de dicho contacto.

238,~ Un procedimiento segun cualquiera de las
reivindicaciones anteriores, en el que dicho medio con-
tisne inicialmente por lo menos 1,0 por ciénto en peso
de hidrdxido de metal alcalino disuelto.

248.- Un procedimiento segin cualquiera de las
reivindicaciones anteriores, en el que dicho catalizador

de cobre Raney ccmprende, sobre ls base de 100 por cien

s
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del peso total, de 9 a 40% en peso aproximadamente de alu
minio, siendo cobre el resto del mismo hasta el 100 por
cien en peso.

258.,— Un procedimiento segin cualquiera de las
reivindicaciones anteriores, en el que dichas particulas
se suspenden en la fase liquida y tienen una actividad re
lativa comprendida entre 2,5 ¥ 3,5«

' 268,~ Un procedimiento segun cualquiera de las
reivindicaciones anteriores en el gue dichas particulas-
estdn en forme de un lecho Ffijo sobre el cual y & través
del mismo, se hacen pasar los reactivos, y cuyas particg
las de catalizador tienen una actividad relativa compren—
dida entre 2,5 y 3,5.

272.- Un procedimiento segin cualquiera de les
reivindicaciones anteriores en el que el grupo de particu
las ée producto tratado, se lsvan para éeparar del mismo
el hidroxido de metal alcalino sin reaccioner que queda,
hasta que el agua de lavado que resulta tiene un pH de me
nos de 8 aproximadamente, y se pone en contacto el grupo
de particulas lavado de este modo, con una composicién en
fase 1iquida, sustancialmente acuosa, que comprende de 10
a 75 por ciento en peso, aproximadamente, de acrilonitri-
lo, siendo el resto hasta el 100 por cien del peso de la
misma, agua mantenida a una bemperatura comprendida entre

65 ¥ 1492C aproximadamente.

qs
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288.- Un procedimiento psra hidrolizar cataliti -

camente acrilonitrilo a acrilamida.

Tal y como se ha descrito en la Memoria que an-
tecede, representadc en los dibujos que se acompafian y con

5 los fines que se han especificado.

Egta Memoria consta de cincuenta y nueve hojas

escritas a miquina por una sola cara.
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