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‘FCR TRANSPORTI NG THERMALLY UNSTABLE VI SCOUS NRSSES iThe: |nvent|on i's
"concerned with a process for transporting thern&lly un&table Vi scous
‘masses. In particular, the present invention is™ concerned Wi th a process
for traneportiv&gg.ﬁosgﬁoe cont ai ni ng cel | ul ose and -an agueous {PETIATIENH0133

ani ne- oxi de or the purposes of the present speC|f|cat|on and cl ai ns,

the term dope is used for an VISCOUS nass conta|n|no'

aqueous terti NSrERAre 2 =8 ey ~

bodi es of any gdaesn partlcularly f|bres

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Transportieren

thermisch instabiler, viskoser Massen. Die vorliegende

Erfindung betrifft insbesondere ein Verfahren zum

c Transportieren einer Form- bzw. Spinnmasse, die Cellulose und
ein wisseriges terti&res Aminoxid enth&lt.

Fiir die Zwecke der vorllegenden Beschrelbung und der
vorliegenden Patentanspriiche wird die Bezeichnung Form- und
Spinnmasse fiir jede viskose Masse verwendet, welche Cellulose

o _ und ein wisseriges tertidires Aminoxid enthﬁlt und welche zZu
cellulos1schen Formkdrper jeglicher Art, 1nsbesondere Fasern
und Folien, verarbeltet werden kann.

Tertiire Aminoxide sind als alternative Lsungsmittel fiir
Cellulose bekannt. Aus der US-PS 2,179,181 ist belsplelswelse
bekannt, daB tertidre aminoxide Cellulose ohne
Derivatisierung zu l8sen ‘vermdgen und daB aus ‘diesen Ldsungen
durch Fillung cellulosische Formkdrper, wie Fasern, gewonnen
werden kénnen. Aus der EP-A - 0 553 070 der Anmelderin sind
weitere tertiire Aminoxide bekannt. Alle tertifren Aminoxide,
die Cellulose zu l1lésen vermgen, sind gemeint, wenn
nachfolgend der Einfachheit halber lediglich RMMO (=
N-Methylmorpholin-N-oxid) angesprochen wird.

Tertifire Aminoxide bieten als alternative L&sungsmittel
insofern einen Vorteil; als die Cellulose im Gegensatz zum
Viskoseverfahren vom NMMO nicht-derivatisierend gel8st wird,

" wodurch die Cellulose nicht chemisch regeneriert werden mus,
das NMMO chemisch unveréindert bleibt und beim Fdllen in das
F&llbad iibergeht, aus diesem riickgewonnen und fiir eine
erneute L&sungsbereitung wiederverwendet werden kann. Das

- NMMO~-Verfahren erBffnet somit die M&glichkeit eines
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and filmns. Tertiary am ne-oxi des have been known as alternative solvents
“for cellulose. It is known for instance fromUS-PS 2,179,181 that tertiary
“am ne- oxi des are capabl e of dissolving cellul ose wi t hout derivatisati on and
that fromthese solutions cellul ose noul ded bodi es, such as fibres, my be
‘produced by prwoiomudsas i on. From EP-A - 0 553 070 of t he appl m:avm:%/huaz her -
tertiary am ne-oxides are known. I'n the f okl owi ng, all tertlary

~am ne- oxi des capab of d|SSQJV|n re nea or the sake
of sinmplicity, @ gﬁ bf %ﬂﬂﬁ%&ﬁ%&?ﬂ# fﬁﬂa :} gong BOCH Aéag
alternative soNMHatsineeﬁmBqnqﬁ-gmrnagexwdﬁizétiteﬁhﬁmﬂ@&@eous |nsofar as 't he
cellul ose is dissolved by the

.Beim Auflésen von Cellulose in NMMO nimmt jedoch der
Polymersationsgrad der Cellulose ab. Zusdtzlich fiihrt
insbesondere die Anwesenheit von Metallionen (z.B. Fe3+) zu
radikalisch initiierten Kettenspaltungen und damit zu einem
‘deutlichen Abbau der Cellulose und des L3sungsmittels
(Buijtenhuijs et al. (The Degradation and Stabilization of
Cellulose Dissolved in N-Methylmorpholin-N-Oxide (NMM), in
"Das Papier", 40. Jahrgang, Heft 12, Seiten 615-619, 1986).

'\-) _ Auch Aminoxide weisen allgemein nur eine begrenzte
Thermostabilit&t auf, die in Abhdngigkeit von der Struktur
variiert. Das Monohydrat von NMMO liegt unter
Normalbedingungen als weiBer kristalliner Feststoff vor, der
bei 72°C schmilzt. Die Anhydroverbindung schmilzt hingegen
erst bei 172°C. Beim Erhitzen des Monohydrates tritt ab
120/130‘c-eine~starké verf&rbung auf. Ab 175°C wird eine
‘exotherme Reaktion unter vollsténdiger Entwisserung der
Schmelze und heftiger Gasentwicklung mit explosionshaftem
Verlauf ausgeldst, wobei Temperaturen weit itiber 250°C
erreicht werden. .

Es ist bekannt, da8 metallisches Eisen und Kupfer, sowie
insbesondere deren Salze, die Zersetzungstemperaturen von
NMMO betr&chtlich herabsetzen, wobei gleichzeitig die
jeweilige Zersetzungsgeschwindigkeit erhsht wird.

Im ibrigen tritt zu den oben genannten Problemen noch ein
weiteres: die thermische Instabilitét der NMMO-Cellulose-
-L&sungen selbst. Darunter ist zu verstehen, daB in den
- Losungen bei den erhdhten Temperatur der Verarbeitung (etwa
"110-120°C) unkontrollierbare Zersetzungsprozesse ausgeldst
"werden, die unter Entwicklﬁng von Gasen zu heftigen
Verpuffungen, Bré@nden und sogar zu Explosionen flihren kdnnen.




NMMO wi t hout derivati-sation, contrary to the viscose process. Thus the
cellul ose does not have to be chemically regenerated, the NMMO remains
chem cal |y unchanged and passes during its precipitation into the
precipitation bath and may be recovered fromthe latter and reused for the
preparation ofwoawossos uti on. Therefore the NVMO process of f e/PCTIAT6/00133
possibility of a closed solvent cycle. AddPtionally, NVMO has an extrenely
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the presence ofdemcirminogids ¢dierecianisghen| Bigensehafi@ncdesy initiated
chain cl eavagecanelosigchen aFormk8rpers nachteilig beeinflussen. Dies
trifft insbesondere bei der Herstellung von Fasern und Folien
zu. Man ist daher bestrebt, einerseits die Bildung der
Zersetzungsprodukte durch Zugabe von Stabilisatoren
. | hintanzuhalten, andererseits die Verweilzeit der
Celluloseltsung bis zur Verarbeitung mSglichst kurz zu
halten. Dies std8t jedoch insofern an eine Grenze, da im
industriellen MaBstab tiblicherweise pro Zeiteinheit viel mehr
Cellulosell8sung hergestellt wird, als z.B. von einer
_ Spinndiise abgenommen werden kann. Bei Verwendung mehrerer
U ~ Spinndiisen stellt sich wiederum das Problem, daB die
' Spinnmasse aufgeteilt werden muB, wodurch viele Teilstrdme
gebildet werden, in denen unterschiedliche
Zersetzungsprozesse ablaufen, deren Produkte die mechanischen
Eigenschaften der jeweiligen Formkdrper auf unterschiedliche
Weise beeinflussen. Dies bedeutet wiederum, daB8 nicht
'garantiért werden kann, daB mit dem industriellen Verfahren
Formk8rper mit einheitlichen Eigenschaften hergestellt werden
k8nnen.

Hier setzt nun die vorliegende Erfindung an und setzt sich
zum Ziel, ein Verfahren zum Transportieren thermisch
instabiler, viskoser Massen, insbesondere ein Verfahren zum
Transportieren einer Form- bzw. Spinnmasse, die Cellulose und
ein wisseriges tertilires Aminoxid enthd#lt, zur Verfiigung zu
stellen, das die oben genannten Probleme nicht aufweist.

Das erfindungsgemiiBe Verfahren zum Transportieren einer
thermisch instabilen, viskosen Masse durch Rohrleitungen ist
dadurch gekennzeichnet, da8 '

(a) die Masse wihrend des Transportes in X, Teilstrdme T, .

geteilt wird, wobei sich X; aus der Beziehung
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"-2- significant degradation of the cellul ose and the solvent (Buijtenhuijs
et al. The Degradation and Stabilization of Cellul ose Dissolved in

N- Met hyl nmor phol i n-N-Oxi de (NVM), in "Das Papier”, Volune 40, nunber 12,
‘pages 615-619wd&AR3es On the other hand, ami ne-oxides gener @#dmaTesv@assnl y
alimted thermal stability which varies depending on their structure.
Under nornal conditions, the nonohydrat@gofy NMMO is present as a white
crystalline solid, which nelts atXy2fe®r]C.’ Its anhydfi’c conpound however
melts at no less than 172[err] C. Wen heating the nonohydrate, strong

discol oration wll QottndetoMih2Relehde’d hind/ik VorRAnkAGLE" hébhing £

exot hermal reactionis, |,
positive, ganze Zahlen bedeuten, und

(b) die viskose Masse in den Teilstrémen mit gleicher
Geschwindigkeit transportiert wird.

Es hat sich gezeigt, daB es beim Aufteilen der Masse in
Teilstréme ganz wesentlich darauf ankommt, die Masse in den
reilstrémen mit gleicher Geschwindigkeit durch die
Rohrleitungen zu transportieren. Auf diese Weise wird
garantiert, daB die Masse, die schluBendlich am Formwerkzeug

\_/ ankommt, die gleiche thermische Historie besitzt, sodas )

' ' Formkdrper mit einheitlichen Eigenschaften gebildet werden

k&nnen.

Aus der WO 94/28208 ist bekannt, eine L&sung von Cellulose in
NMMO durch ein Verzweigungsventil 2zu transportieren, mit
welchem die LBsung wahlweise zu einem von zwei Filtern
gerichtet wird. Im Normalbetrieb ist ein Filter stets in
"Stand-By"-Stellung. Um bei einem Filterwechsel einen
kontinuierlichen Betrieb aufrecht erhalten zu kdnnen, wird
wiéhrend der Zeit des Filterwechsels das jeweils andere Filter
in Betrieb genommen. Ferner ist erwd#hnt, daB durch eine
Zwischenstellung des Verzweigungsventils die LSsung auf zwei
Stréme aufgeteilt und zu zwei Filter transportiert werden
kann. Der Fachmann kann der WO 94/28208 aber nicht entnehmen,
daB die CelluloselBsungen mit gleicher Geschwindigkeit
transportiert werden sollen und daf dadurch eine .
gleichbleibende Qualitd@t der Formkdrper ermglicht wird.

Um die gleichm&iBige thermische Historie der Masse zu f8rdern,
kdnnen auch Statikmischer zum Ausgleichen von in der Masse
eventuell vorhaqdéner Unterschiede von Temperatur und
Viskdsitﬁt eingesetzt werden.
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initiated, the nelted mass being conpletely dehydrated and great anounts of
"gas devel opi ng which eventually | ead to an explosion, the tenperatures
rising to far over 250[err]C, It is known that netallic iron and copper
and particularly their salts significantty reduce the deconposition

~‘tenperature ofyhlyiisseshi | e the deconposition rate is sinultarerasiosoiss
I ncr eased. Mor eover, additionally to theSprobl ens nentioned above, there
i s anot her dlfflculty, i.e, the thernmal instability of the gymmjcellulose

solutions thenBeimeBuftellenwini Magse &b Teblebeimg sind sFcbespgn durch
tenperatures (geREfngeBaRY Yddr RohiQled¢tuhfadutichmesset Isaldlmrjeshemmt i tdas

processes are LiLhi g1 8L Doihdigid k088 hbek dh mifdifs deye! oprrent of

gases may | ea d°
Volumsreduktion nicht verringert. Damit erzeugt man ein

gleichmiBiges Geschwindigkeitsprofil, welches hinsichtlich
einer gleichen Verweilzeit von besonderem Vorteil ist.

Eine bevorzugte Ausfilhrungsform des erfindungsgemifen
Verfahren besteht darin, daB die X, Teilstrdme Tl weiter in
'x2 Teilstrbme T geteilt werden, wobe1 sich X, aus der -
Beziehung

2

< x, = x,.0N1) (1)

errechnet, in welcher Q und N voneinander unabh¥ngig
positive, ganze Zahlen bedeuten.

Es ist ferner bevorzugt, daB die X, Teilstrtme T, weiter in
X, Teilstrdme T, geteilt werden, wobei sich X3 aus der
. .Beziehung

X

N-1
5 = X,.0(F 1) (11I)

errechnet, in welcher Q und N voneinander unabhdngig
positive, ganze Zahlen bedeuten.

Jeder der Teilstréme T3 kann mindestens ein weiteres Mal
geteilt werden.

Q bedeutet bevorzugt die Zahl 2.

Es ist ferner bevorzugt, daB Q in den Beziehungen (I), (II)
und (III) verschiedene ganze Zahlen bedeutet.

N bedeutet bevorzugt eine ganze Zahl zwischen 2 und 12,
vorzugsweise zwischen 5 und 10.




strbng defl agrations, fires and even expl osi ons. It is evident that the
.deconposition products of the cellul ose and the am ne-oxi de have a negative
ef fect on the nechanical properties of the cellul ose noul ded body. This
applies particularly to the production of fibres and filnms. Thus efforts
are made on thegémsiand to prevent the formati on of deconpospei/amesmorduct s
by adding stabilizers and on the other to%eep the residence time of the
cellul ose solutjon to be process as_ short ossibl.e. T forts
however have sEATO VRS RuaF O AR SBe Rt Bpegdentad]
: Verfahrens besteht darin, daB pro Zeiteinheit in jedem der X
Teilstrome T,, in jedem der X, Teilstréme T, und in jedem der
X, Teilstréme T, gleich viel viskose Masse transportiert

wird.

1

Es hat sich gezeigt, daB sich das erfindungsgem&fe Verfahren
besonders gut eignet, eine Lﬁsung von Cellulose in einem’
widBrigen, tertiBiren Aminoxid zu transportieren, wobei die
Celluloseldsung am besten in Xn-Teilstrﬁme aufgeteilt und zu
X Formwerkzeugen, insbesondere Spinndiisen, transportiert
wird.

Die Teilung der viskosen Masse wird am besten in einem
Rohrleitungsbauteil vorgenommen, der in der beigefligten
Zeichnung gezeigt ist.

In der Zeichnung ist ein Rohrleitungselement zum Aufteilen
eines Massestroms dargestellt. Der Transportrichtung der
Masse ist mit Pfeilen dargestellt. o '

Das Rohrleitﬁngselement besteht aus einem Kreuzstiick 1, in
welchem der Massestrom in zwei gleiche Teilstrtme aufgeteilt
wird. Die Zufiihrung der Masse bzw. die Ableitungen der
Teilstrtme erfolgt zweckmidBigerweise mittels Férderorganen,
wie z.B. Pumpen. Wenn hochviskose Massen gefdrdert werden,
wie dies im NMMO-System der Fall ist, erfolgt die F&rderung
durch Zwangsidrderorgane, wie z.B. Zahnradpumpen etc.
Zwischen den Kreuzstlicken k&nnen auch diverse'ﬁinbauten, wie
Z.B. Mischer, Wadrmetauscher und Pumpen, vorgesehen sein.

Das Kreuzstfick 1 ist auf herkdmmliiche Weise {iber einen
Flansch 2 an einer Zuffihrleitung 3 angebracht. Zwischen der
Zufihrleitung 3 und dem Kreuzstiick 1 ist eine Dichtung 4
vorgesehen. In #hnlicher Weise ist das Kreuzstiick 1 an seinen
'Ableitungen 5a und 5b {iber Flansche 6a und 6b an
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.-3- significantly more cel | ul ose solutlon per time unit is produced t han
can be takeh up by é.g. a spinneret. \Wen several spinnerets are used, the
. problem of dividing the dope arises, a nunber of partial streanms or flows
bei ng provi dewostipesesn di fferent decorrp05| tion processes W |pcToL8l00138he
products of which will influence the nechni cal properties of each of the

| ded bodi in that the production of
Touldod bodi SGeddh A dHddil ok ¥BY. 5 Tl SR ARba Y uhdPeB! PO
i ndustrial preegskra N#H:¥Wh§cbﬁ§ denrFlansghamibaogf 6bhbzpreZant 7bnsindi on:

It isits obj pL¢hthdurd \Wad &z . POBCESEgdshdrd .ansporting thermal Iy unstable
Vi scous nasses, particularly a process for transportlng a dope contai ni ng

cel l.ul ose and an aqueous
Im Kreuzstiick 1 ist ein Mantel 10 fiir ein Heizmedium bzw. ein

Kiihlmedium vorgesehen, mit welchem die Temperatur der
strémenden, viskosen Masse eingestellt und kontrolliert
werden kann. Derartige Heizmintel sind auch in ‘den
Gegenflanschen 7a, 7b der Ableitungen 5a bzw. 5b und im
Flansch der Zufﬂhrieitung 3 vorgesehen. Als Heizmedium kann
Wasser, Dampf oder Thermodl eingesetzt werden. Als Kithlmedium
kann Wasser oder Thermosl e;ngesetzt werden.

Durch Hintereinanderschalten des in der Zeichnung
dargestellten Kreuzstlickes kann der Massestrom in weitere
Teilstrbme aufgeteilt werden, wobei erfindungsgemi#f - je nach
Anzahl der verwendeten Kreuzstiicke - 4, 8, 16, 32 usw.
Teilstrdme gebildet werden. In diesem Fall ist in der obigen
mathematischen Beziehung die Zahl Q somit 2.

Obwohl die_oben beschriebene Ausfiihrungsform bevorzugt ist,
ist es auch m&glich, den Massestrom jeweils in 3 Teilstr&me
zZu tellen, wodurch 3, 9, 27 usw. Teilstrme gebildet werden.
In diesem Fall ist Q somit die Zahl 3.

Ferner kann vorgesehen werden, daB Q bei den Teilungen
verschiedene Zahlen bedeutet, also beispielweise bei einem
Teil der Teilungen die Zahl 2 und bel den restlichen Teilunge
die Zahl 3.
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" according to the inve

tertiary am ne-oxide, ﬂﬂ do_not exhlblt t he above problens The process

!' ”ﬂlﬂm ting a thermal ly unstable viscous
mass through pipes is t hat (a) during transportation,

the mass is divided into X[err] partlal flows T[err], Xerr] being
cal cul at ed acgg@bfésses to t he relation ' X[ era/ATIGeIB3 |
1) wherein Q and N indicate positi&e integers independent from
each other, and _

. pPatentanspriiche:

1. Verfahren zum Transportieren einer thermisch instabilen,
viskosen Masse durch Rohrleitungen, dadurch
gekennzeichnet, daB

(a) die Masse wihrend des Transportes in X, Teilstrdme

1
T, geteilt wird, wobei sich X, aus der Beziehung
Xl g.Q(N-l) : (I)
U errechnet, in welcher Q und N voneinander

unabhdngig positive, ganze Zahlen bedeuten, und
(b) . die viskose Masse in den Teilstr&men mit gleicher
Geschwindigkeit transportiert wird.

2. Verfahren nach Ansprﬁéh 1, dadurch gekehnzeichnet, daB'
die b Teilstrbme T, weiter in X, Teilstrfme T, geteilt
werden, wobel sich Xz'aus der Beziehung -

XZ = xl,Q.(N_l) E (1I)
errechnet, in welcher Q und N voneinander unabhanglg

positive, ganze Zahlen bedeuten.

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekenhzeichnet, dasB
die X, Teilstrdme T, weiter in X, Teilstrdme T, geteilt
werden, wobei sich X, aus der Beziehung

' _(N-1 o
X, = xz'Q( ) (111)

errechnet, in welcher'd und N voneinander unabhdngig
positive, ganze Zahlen bedeuten.




(b) the viscous mass in the artlal floms i's transported at the sane .
.rate. It has been showj,l Hm ml(ﬂ ss is divided into partial flows
it is of vital inportanc mass in the partial flows at the"

.sanme rate through the plpes

t fs assured that the mass which finally

arrives at theavbovossog t ool has the same thernal history, sopchatreéyisdied
bodi es havi ng uni form properties nmay be prfduced. WO 97/ 05305

PCT/AT96/00133

10.

-4~
Verfahren nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, das

- jeder der Teilstrdme T, mindestens ein weiteres Mal

geteilt wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch
gekennzeichnet, daB Q die Zahl 2 bedeutet.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch
gekennzeichnet, daB Q in den Beziehungen (I), (IX) und
(III) verschiedene ganze Zahlen bedeutet.

Verfahren nach einem der Ansprfiche 1 bis 6, dadurch

gekennzeichnet, da8 N eine ganze Zahl zwischen 2 und 12,
vorzugsweise zwischen 5 und 10, bedeutet.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7 dadurch
gekennzelchnet daB pro Zeiteinheit in jedem der x
Teilstrdme Ty» in jedem der X, Teilstrdme T,, und in
jedem der Xy Teilstréme T, gleich viel v1skose Masse
transportiert wird.

Verfahren nach einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis
8, dadurch gekennzeichnet, daB als thermisch instabile,
viskose Masse eine L8sung von Cellulose in einem
wdBrigen, tertidren Aminoxid eingesetzt wird. .

Verfahren nach einem der Anspriich 1 bis 9,'dadurch
gekennzeichnet, da8 die X, Teilstrdme der
CelluloselSsung zu X Formwerkzeugen, insbesondere
Spinndiisen, transportiert werden.



From WD 94/ 28208 it is known to transport a solution of cellulose in NVMO
t hrough a branchi ng val ve whereby the solution is optionally directed to
is always in a
*stand-by" position. To provide a continuous operation while the filter is
changed, duri rgowtesses ne one filter is being changed the ot h%E:TA%%;&{,ﬁ S
opérated. Myreover, it is nentioned that by adjusting the branchi'n ve

one of two filters. Under normal operation, one filter

in an internediate position,
transported to. two filters.

To t hose

the solution my be divided into two flows and
jyf led in the art however, it is not

evi dent from WD 94/ 28208 that the cellulose solutions are to be transported
at the sane rate, thus allowing a uniformquality of the noul ded bodi es.
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(54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUM TRANSPORTIEREN CH INSTABILER, VISKOSER MASSEN

(57) Abstract

The invention relates to a process for transporting a thermally unstable viscous compound through pipes, in which: (a) the compound
is divided during transport into X; partial streams T;, where X; is calculated by the relation (T) X; = Q¥-1), where Q and N are mutvally
independent positive whole numbers; and (b) the viscous compound is transported in the partial streams at the same speed.

(57) Zusammenfassung

Dic Erfindung betrifft ein Verfahren zum Transportieren einer thermisch instabilen, viskosen Masse durch Rohrieitungen und ist
dadurch gekennzeichnet, daB (a) dic Massc wihrend des Transportes in X Teilstrome Ty geteilt wird, wobel sich X; aus der Bezichung
) X; = QM-I ervechnet, in welcher Q und N vonsinander unabhfingig positive, ganze Zahlen bedeuten, und (b) die viskose Masse in den
Teilstrdmen mit gleicher Geschwindigkeit transportiert wird, '

-
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Xerr] = X &or 97405803 (rn) wherein Q and N PEHATS6/00133
pasitive int.egers i ndependent from each ot her. WO 97/ 05305

PCT/ AT96/ 00133 . o -5- 1t is further preferredto
divide the X[err] partial flows T[err] into X err] partial flows T[err],
Xferr] bei nGROGESS| #08d TRANSPORFINCO THERMALLY UNSTABLE VISCOUS MASSES

The invention is concerned with a process for transporting
thermally unstable viscous masses. In particular, the present
invention is concerned with a process for transporting a dope
containing cellulose and an aqueous tertiary amine-oxide.

For the purposes of the present specification and claims, the
term dope is used for any viscous mass containing cellulose
and an aqueous tertiary amine-oxide able to be processed to
cellulose moulded bodies of any shape, particularly fibres
and films.

Tertiary amine-oxides have been known as alternative solvents
for cellulose. It is known for instance from US-PS 2,179,181
that tertiary amine-oxides are capable of dissolving
cellulose without derivatisation and that from these
solutions cellulose moulded bodies, such as fibres, may be
produced by precipitation. From EP-A - 0 553 070 of the
applicant, further tertiary amine-oxides are known. In the
following, all tertiary amine-oxides capable of dissolving
cellulose are meant when, for the sake of simplicity, only
NMMO (= N-methylmorpholine-N-oxide) is cited.

As alternative solvents, tertiary amine-oxides are
advantageous insofar as the cellulose is dissolved by the
NMMO without derivatisation, cbntrary to the viscose process.
Thus the cellulose does not have to be chemically
regenerated, the NMMO remains chemically unchanged and passes
during its precipitation into the precipitation bath and may
be recovered from the latter and reused for the preparation
of new solution. Therefore the NMMO process offers the
possibility of a closed solvent cycle. Additionally, NMMO has
an extremely low toxicity.

- However, when cellulose is dissolved in NMMO, the.
polymerisation degree of the cellulose decreases. Moreover,
particularly the presence of metal iones (such as Fe3t) leads
to radically initiated chain cleavages and thus to a



therelatlon X[err] ,:X[err]qerr] %A@)
wherein Q an R74@#95e positive integers i ndependent from eacRC{ ﬁﬂxﬂ33
Each of the partial flows T3, may be divided at |east one nore tine.
denotes preferably the nunber 2. It is-burther preferred that in the

relations (L)anlehbaRtddelhliat Poh®he" EnbOcdi 168688 4hd' £HE" Solvent
(Buijtenhuijs et d1. The Degradation and Stabilization of
Cellulose Dissolved in N-Methylmorpholin-N-Oxide (NMM), in
"Das Papier", Volume 40, number 12, pages 615-619, 1986).

On the other hand, amine-oxides generally have only a limited
thermal stability which varies depending on their structure.
Under normal conditions, the monohydrate of NMMO is present
as a white crystalline solid, which melts at 72°C. Its
anhydric compound however melts at no less than 172°C. When
heating the monohydrate, strong discoloration will occur from
120/130°C up. From 175°C up, an exothermal reaction is
initiated, the melted mass being completely dehydrated and
great amounts of gas developing which eventually lead to an
explosion, the temperatures rising to far over 250°C.

It is known that metallic iron and copper and particularly
their salts significantly reduce the decomposition
temperature of NMMO, while the decomposition rate is
simultaneously increased. ' '

Moreover, additionally to the problems mentioned above, there
is another difficulty, i.e. the thermal instability of the
NMMO/cellulose solutions themselves. This means that at the
elevated processing temperatures (approximately 110-120°C),
uncontrollable decomposition processes are initiated in the
solutions which due to the development of gases may lead to
strong deflagrations, fires and even explosions.

It is evident that the decomposition products of the
cellulose and the amine-~oxide have a negative effect on the
mechanical properties of the cellulose moulded body. This
applies particularly to the production of fibres and films.
Thus efforts are made on the one hand to prevent the
formation of decomposition products by adding stabilizers and
on the other to keep the residence time of the cellulose
solution to be processed as short as possible, These efforts
however have a limit, since at an industrial scale usually



N denotes preferably an integer between 2 and 12, preferably between 5 and
10. A prefﬁégﬁz odlnent of the process accordlng to the invention
‘consists in porting the same amount of viscous mass per PCEATHNG0133
each of the Xerr] partial flows T[err] ~3.n each of the Xerr] parti al
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fl ows and belng tran art I nner et
arises, a number of part1a1 streams or flows belng prov1ded
wherein different decomposition processes will occur, the
products of which will influence the mechanical properties of
each of the moulded bodies in a different way. This means
again that the production of moulded bodies having uniform

properties cannot be assured by the industrial process.

This is the starting point of the present invention: It is
its object to provide a process for transporting thermally
unstable viscous masses, particularly a process for
transporting a dope containing cellulose and an agueous
tertiary amine-oxide, which do not exhibit the above
problems.

The process according to the invention for transporting a
thermally unstable viscous mass through pipes is
characterized in that

(a) during transportation, the mass is divided into Xy
partial flows Ty, X; being calculated according to the
relation -

x; = o(N-1), (1)

wherein Q and N indicate positive integers independent
from each other, and

(b) the viscous mass in the partial flows is transported at
the same rate.

It has been shown that when the mass is divided into partial
flows it is of vital importance to transpoft the mass in the
partial flows at the same rate through the pipes. Thus it is
assured that the mass which finally arrives at the forming
tool has the same thermal history, so that moulded bodies
having uniform properties may be produced.



The dividing of the viscous mass is best carrled out- in a pi pe conponent

shown in thewtg?ﬁm dr awi ng. In the drawi ng, a pipe el em%fé@fgl%om%

di-vi di ng a mass ow i s shown. The transport direction of the

i ndi cated by arrows. WO 97/ 05305 -4-

PCT/ AT96/ 00133 ' - 6-
From WO 94/28208 it is known to transport a solution of
cellulose in NMMO through a branching valve whereby the
solution is optionally directed to one of two filters. Under
normal operation, one filter is always in a "stand-by"
position. To provide a continuous operation while the filter
is changed, during the time one filter is being changed the
other filter is operated. Moreover, it is mentioned that by
adjusting the branching valve in an intermediate position,
the solution may be divided into two flows and transported to
two filters. To those skilled in the art however, it is not
evident from WO 94/28208 that the cellulose solutions are to
be transported at the same rate, thus allowing a uniform
quality of the moulded bodies.

To promote the uniform thermal history of the mass, static
mixers may be employed to level the temperature and viscosity
differences possibly present in the mass.

When dividing the mass into partial flows, it is best assured
by means of a reduction of the pipe diameters that the rate
does not drop due to the reduction of its volume when the
mass is divided. Thus a uniform rate profile is achieved
which is particularly advantageous regarding an equal
residence time.

A preferred embodiment of the process according to the
invention consists in that the X; partial flows T; are
further divided into X; partial flows T3, X; being calculated
according to the relation '

Xz = Xl.Q(N-l), (II)

wherein Q and N denote'positive integers independent from
each other.



The pipe el ement consists of a crosspiece 1 whereby the mass flowis

disvi ded i nt | partial flows. The feeding of the nass_and the
branching of "'the partial flows is carried out conveniently by PLrEGAT96 70133
transportation el enments such-as punps. \gen highly viscous nasses are

carri6d out Ly LPoRBEA0EF A REBSPE bR o RO e LP s LB A2 aBa b L phABES
Bet ween thel@ﬁ@sﬁ@<@amtlad|ﬁﬂ@M6nw3elngbesnguchlgalntﬁdrepcbedlngxthangers
and punps ngpep%éygeybgprated Crosspiece 1 is attached to a feeding pipe

3 by neans a fllange 2 in a conventional manner. Between feeding pipe 3
and crosspiece 1 a seal 4 is provided. Simlarly, crosspiece 1 is attached
at its branchi ngs 5a d=5g,t.g(¥elinterfl anges 7a an@kjﬁy respectively of

branchi ngs 8a and 8b by neans of fl anges

wherein Q and N denote positive integers independent from
each other.

Each of the partial flows T3 may be divided at least one more
time.

Q denotes preferably the number 2.

It is further preferred that in the relations (I), (II) and
(III), Q refers to different integers.

N denotes preferably an integer between 2 and 12, preferably
between 5 and 10.

A preferred embodiment of the process according to the
invention consists in transporting the same amount of viscous
mass per time unit in each of the Xj partial flows T;, in
each of the X, partial flows T, and in each of the X3 partial
flows T3.

It has been shown that the process according to the invention
is particularly appropriate to transport a solution of
cellulose in an aqueous, tertiary amine-oxide, the cellulose
solution being best divided into X, partial flows and being
transported to X forming tools, particularly spinnerets.

The dividing of the viscous mass is best carried out in a
pipe component shown in the attached drawing.

In the drawing, a pipe element for dividing a mass flow is
shown. The transport direction of the mass is indicated by
arrows.



6a and 6b. Between flanges 6a, 6b and 7a, 7b respectively, seals 9a and 9b
respectively are provided. In crosspiece 1, a jacket 10 for a heating
medi um or a WQAZ/0%B30%edi um is provided, whereby the tenperat urBETHMTINH1E0133
fl ow ng viscous mass nay be adj usted andscontrolled Such heating jackets
are also provided in counterflanges 7a, 7b of branchings 5a and 5b
respectively and in the flange of feeding pipe 3. As a heating nedium

wat er , vapomheoplpbeemameht ceyshetenpf oy ecdrogspiecel i vigerebly uthe imdss or
t herno oil e n p el hng sp e ne
shown in th&~q Béﬁ?gg suggg &gﬁ ? ég % é?ﬁtgam Ei&@é Tﬁ% §egal£€ of

di vi ded i nt $hedmasisopad Mﬁt bafanphmg ofhtbe petbtialnflowst he carrled

out conveniently by means of transportation elements such as
pumps. When highly viscous masses are transported, as is the
case in the NMMO system, transportation will be carried out
by forced transportation elements such as gear pumps etc.

' Between the crosspieces, different elements such as mixers,
heat exchangers and pumps may be incorporated.

Crosspiece 1 is attached to a feeding pipe 3 by means of a
flange 2 in a conventional manner. Between feeding pipe 3 and
crosspiece 1 a seal 4 is provided. Similarly, crosspiece 1 is
attached at its branchings 5a and 5b to counterflanges 7a and
7b respectively of branchings 8a and 8b by means of flanges
6a and 6b. Between flanges 6a, 6b and 7a, 7b respectively,
seals 9a and 9b respectively are provided.

In crosspiece 1, a jacket 10 for a heating medium or a

. cooling medium is provided, whereby the temperature of the
flowing viscous mass may be adjusted and controlled. Such
heating jackets are also provided in counterflanges 7a, 7b of
branchings 5a and 5b respectively and in the flange of
feeding pipe 3. As a heating medium, water, vapour or thermo
oil may be employed. As a cooling medium, water or thermo oil
my be émployed.

By means of providing crosspieces as the one shown in the
drawing subsequently to each other, the mass flow may be
divided into additional partial flows. Thus, according to the
invention, 4, 8, 16, 32 etc. partial flows may be provided,
depending on the number of crosspieces used. In this case,
the number Q in the above mathematical relation therefore is
2.

Although the embodiment described above is preferred, it is
also possible to divide the mass flow into 3 partial flows,



ihvéntion, 4, 8,,16, 32 etc. partial flows nmay be provided, depending on

t ke nunber keces used. In this case, the nunmber Qin
Vo 2y eTRes RbT et 2

mat hemati cal relation therefore is 2. Al t hough t he enbodi ne

above is preferred, it is also possible-0e divide the mass flowinto 3
partial flo 9%/,0 ) : "

PCT/ ATO6/ 001 B5TeDY 3 8, % et partial floys gre provided. fherefore,
partial flodd® &hdspcased§d isThbecnymber 3.

Furthermore iﬁ may be provided that Q denotes different
numbers in the divisions, e.g. the number 2 for a part of the
divisions and the number 3 for the rest of the divisions.
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1. A process for transporting a thermally unstable viscous
mass through pipes,characterized in that

(a) during transportation, said mass is divided into X;
partial flows T;, X; being calculated according to

the relation o= i S 2
= o(N-1), (1) 7 5
S ¢4
wherein Q and N indicate positive integers
independent from each other, and < . VXK e T F 3
(b) the viscous mass in said partial flows is 7 =

transported at the same rate. 3 23

2. A process according to Claim 1, characterized in that
~said X; partial flows T; are further divided into X,
partial flows T3, X5 being calculated according to the
relation

Xy = X1.0(N-1), (II)

‘wherein Q and N denote positive integers independent
from each other.

3. A process according to Claim 2, characterized in that
said X; partial flows Ty are further divided into X3
partial flows T3, X3 belng calculated according to the
relation

X3 = Xy.0(N-1), (III)

wherein Q and N denote positive integers independent
from each other.

This Sheet Has Been Re;
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Qerr], wher ei n-g2 and N indicate positive integers

flows is " 47°M% aélﬂ%%%%e ar&faing &0, B1410E 3 JiRCRASAd TG 0,
d aim 1, charact @ackedf rsaiditpartishiflog=srig J;Sirdiﬂaldefd als Igastr jong e

further divided igdee ¥ime. Partial flows T[err], X err] being calcul ated
according to the

5. A process according to one of the Claims 1 to 4,
characterized in that Q denotes the number 2.

6. A process according to one of the Claims 1 to 4,
characterized in that in the relations (I), (II) and
(III), Q denotes different integers.

7. A process according to one of the Claims 1 to 6,
characterized in that N denotes an integer between 2 and
12, preferably between 5 and 10.

8. A process according to one of the Claims 1 to 7,
characterized in that the same amount of viscous mass
per time unit is transported in each of said X; partial
flows T;, in each of said X3 partial flows T3 and in
each of said X3 partial flows T3.

9. A process according to one or more of the Claims 1 to 8,
characterized in that as a thermally unstable, viscous
mass, a solution of cellulose in an aqueous, tertiary
amine is used.

10. A process according to one of the Claims 1 to 9,
 characterized in that said X, partial flows of said
cellulose solution are transported to X forming tools,
particularly spinnerets.
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rel ati on X{err] = Xerr]Qerr], (1)
Xherel n Q agg é\y/@gg@_:;e positive .i#f égers | ndependent f r onpoIgaT96Y0DES3

A process according to Claim2, characterized in that said Xerr]
yartial flows ﬂerﬂ are further dundaM+nH)X3 partial flows T[err],
[err] being cal %@ according to th rel ation
X[err] = X[err] err% (III)

The invention ié.éonCerned.with a process for transporting a
thermally unstable viscous mass through pipes and is
characterized in that

(a) during transportation, the mass is divided into X;
partial flows Ty, X; being calculated according to the
relation

X = Q(N-l), (I)

wherein Q and N indicate positive integers independent
from each other, and
(b) the viscous mass in the partial flows is transported at

the same rate. (Fig.)



whereln Q and N.denote positive integers independent from each ot her.
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said partial flows T3 is divided at |east one nore tine. 5. A
process according to one of the Clains 1 to 4, . cCharacterized in that Q
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A process for transporting solutions of cellulose in an aqueoﬁs tertiary amine-oxide
through pipes, characterized in that
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flowing through the pipes, X; being calculated according to the relation

xl = Q‘_‘N.1 ):

(1)'

wherein Q and N indicate positive integers 22_in'dependent from each other,

®)
(©
pipes.

A process according to Claim 1, characterized in that said X, partial flows T; are

further dmded into X, pamal ﬂows T;, X; being calculated according to the relation

Xp= Xx Qm'”

a

wherein Q and N denote positive integers >2 indepeﬁdent from each other.

x3 = XZ . Q(N-IJ,

A process according to Claim 2, characterized in that said X, partial flows T, are
further divided into X; partial flows T3, X; being calculated according to the relation

D

wherein Q and N denote positive integers >2 independent from each other.
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during transportation, sai_ci cellulose solution is divided jnto X, partial flows T,

the cellulose solution in said partial ﬂows is transported at the same rate, and
the residence time of the cellulose solution of the partial flows is equal in the

A process according to Claim 3, characterized in that each of said partial flows T is
divided at least one more time.

A process ai:cording to one of the Claims 1 to 4, characterized in that Q denotes the

mumber 2.

A process accordmg to one of the Claims 1 to 4, characterized in that in the relations
(D, (1) and (1), Q denotes different integers.

'1"




9. A_process ac C g-eh-Ag—t-o—ehe aore of the Cains bhitw; 8, NSRRI o p i e
characterized int Iéfﬁé%ﬁr%ﬁﬁ unst abl e, vi scous' ‘9 % Sl S' SEET
sol utron of cell ul S, tertlary amne is used. 10. A
process accordi ng aijlns 1 to characterized in that

said Xn partial fl el | ul osg sol uti ' nsported to X

formng tools, e H[I\lll\\\_ll[llll\\\l\sl\\\!l\'

7. A process according to one of the Claims 1 to 6, characterized in that N denotes an.
integer between 2 and 12, preferably between S and 10.

8. A process according to one of the Claims 1 to 7, characterized in that the same amount
of cellulose solution per time unit is transported in each of said X, partial flews Ty, in
each of said X; partial flows T and in each of said X; partial flows Ts.

9. A process according to one of the Claims 1 to 8, characterized in that said X, partial
flows of said cellulose soluuon are transported to X forming tools, pamcularly
splnnerets :




