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Vertahren zZur Herstellung aromatlscher Konlenwasserstoffen '
Nt f'""""""""';‘5'2'/,5315,“""'"‘_“'
Zusatz zu Patent seo oeo (Anmeldung I.68 284 IVd/120).
- - ‘ ) - ..
In dem Haup‘tpatent ceo (Anmeldung 1.68 284 IVd/:L'zo =

vom 25. November 1940) ist ein Veniahren zur katalytlschen Alkylle—

rung aromatischer Kohlenwasserstofie mlt Methanol Dimethylather

oderAOLeilnen oder oleflnabgebenden Verblndungen bei erhohter Tem— ‘i

"peratur und unter erhohtem Druck beschrleben, be1 dem man Kataly—
lysatoren verwendet, dle durch Mlschen von 5. bls 40 % Kleselgur mit
5 bis 30 % Zinkoxyd und 55 vie 90 % Phosphorsaure und Tr@cknen des*”f

'erhaltenen Gemisches vei 130 bis 500 bis zur Verfestlgung herge— -

’

\

'stellt wurden.; A v : "/ 'f;;%“

7‘Es*wurde“nunhgefunden¢udass_man _bei dleser Umsetzung

noch wesentllch bessere Ergebnlsse erhalt, wenn man den genannten
'Katalysatoren naturllche—nder kunstllche Hydrosillkate,'zéB° Bleic.

'erde, Kaolln, synthetlschen Montmo:&l}gnlt uswe zufugto

Man erhalt h1erbe1 Katalysatoren, ‘die eine. langere Le-

nsdauer und eine groasere Formfestlgkelt haben und zur Blldung “ﬁ“
'  hoherer Antelle der_gewunschten aromatlschen Kohlenwasserstoffe 1n
dem Erzeugnls fuhren. Sle haben ausserdc™ eln _;\;‘__ \v"“
:;]klelneres Schuttgew1cht und 31nd 1nfolgedessen aehr sparsam im‘Ge- .

_brauch, Bei Verwendung von Methanol als Umsetzungsteilnehmer erzielt

. man mit 1hnen ‘eine Umsetzung von uber 60 % der angewandten Methanol-‘
: ”mengeo ’ . v



Man verwendet die genannten natiirlichen oder kﬁnstlichen Hy-
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" drosilikate im allgemeinen in Mengen bis zu 20 %, vorteilhaft nur bis
zu 10 %, bezogen auf den fertlgen Katalysator. ~

~ Als aromatlsche Kohlenwasebrstoffe, die nach der Erfindung
alkyllert werden konnen, kommen, wie nach dem Hauptpatent, besondefa
Benzol und Napthalin und jhre Homologen in Betracht.

' Das Verfahren w1rd ebenso wie das Verfahren nach dem Haupt-
patent ' : '“(Anmeldung 1.68 284 IVd/lQo) zweckmidssig in einem
ﬂelsernen Druckofen bel Temperaturen von 300 bis 500 vorteilhaft
350 bis 450- und Drucken von 30 bls 1000 at, vorzugsweise 100 blS
\300 at, durchgefuhrt D1e Durchsatzgeschwindlgkelt kammn stundllch o, 1‘
blS 1 5 (am besten l) ther je Liter Katalysator betragen. Das dampf-
’formlge Gemlsch des aromatlschen Kohlenwasserstoffs mit dem. alkyller—w;
ten Umsetzungsteilnehmer ‘kann von unten oder: yon dhen durch den Ofen -
,geleltet werden. Besonders vortellhaft w1rken die Kataiysatoren, wenn»
dafur gesorgt wird, dass das umzusetzende Gemlsch elnen gew1ssen Was-

E—

serdampfpartlaldruck aufwelst Be1 Verwendung von Alkoholen und Aihern

w1rd dleser durch dle Umsgetzung selbsi erzeugt*ﬂBeI~Benutzung~¥onmﬂle“*

flnen alleln wird zweckma931g Wasser zugegeben° Besondere Vortelle,

S—

vlnsbesondere hlnsichtllch der Lebensdauer des Katalysators, ergeben._
sich, wenn man dle Stromungsrlchtung der umzusetzenden Stoffe in kur—
- zen Zeltabstanden, z B.,tagllch, wechselt. Die Umsetzungsprodukte. 4
werden durch Destlllatlon aufgearbeitet Die alkyllerten Antelle kdn-i
.nen, gegebenenfglls nach elner Nachhydrlerung, fur sich oder zusammeh

—‘mlt den nicht umgesetztgn Antellen der‘Ausgangsstoffe,'1nsbesondere

als hochklopfieste Trelbstoffe, verwendet werdeno'-f

\. L
) .
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Zur Umsetzung von Benzol mit Methanol oder Dimethylhther
. arbeltet man im allgemeinen bei Temperaturen zwischen 280 und 370
zweckm3331g zwischen 310 und 340°, und unter Drucken von 25 bis 500 at
‘oder. auch hoher, ‘vorteilhaft bei 30 bis 100 at, und h#lt dabei in der
Regel ‘eine Qurchsatzgeschwindlgkeit von stiindlich 0,1 bis 0,5 Liter,
vorzugswelse von 0,25 bis O, 3 Liter; Ausgangsgemlsch je ther Kataly-
sator\eln.‘ ' ' | .

Man verwendet zweckmassig ein Gemlsch mit uberschusslgem

Benzol . z.B. ein solcheé, das Benzol und Methanol im Molverhﬁltnis 421
oder Benzol und Dimethylather im Molverhaltnls 8:1 enthalt—~Wahrend dle’
nach dem Hauptpatent verwendeten Katalysatoq/zu einer Ausbeute von 15
bisT17 % Toluol neben Spuren vmn Nebenprodukten fuhren, erhﬁlt man
mit den Katalysatoren nach der vorllegenden Erflndung 17 bis 19 %
Toluol.v' | |

N Belsplel 1.’

240 GeW1chtste11e ‘Zinkoxyd werden mit 585 Gew1chtsteilen

“KieSelgun‘ 60 _( Gew1chtstellen Blelcherde und 330 Gew1chtste11en Wasser

in elnem Kneter gemischt.. Zu der erhaltenen homogenen paqtenartlgen

Masse léasst man-2490_ﬁﬁm1ch$stglle 85 %1ger Phosphorsaure*bei 1aup

fendem Kneter zuflieesen, wobei Bich. das Gemlsch durch die stattfin— o
—dende Umsetzung erwarmt Man- homogen1s1ert dann das Ganze noch 2 Mi-
nuten durch welteres Ruhren und 1aast dle erhaltene sahneartige Flue-
s1gke1t auf Alumlnlumbleché ab Anschliessend erhitzt man die Flussig—
 ke1t allmahllch auf 300° ‘und belasst p;e dann 8 Stunden lang bei die- |

T —

'aer Temperatur° Dle dabei gebildete feste Masse wird nach dem Erkalten
11n Stucke gebrochen. _ e e ' ' /Q" |

. tber. den so- hergestellten und in einem eir fnen Druckofen
o angeordneten Katalysator meltet g&ﬂ?bei 35 at’ und 330 von' oben nach
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unten ein Dampfgewsscn, das 4 Mol Benzol auf 1 Mol Methanol enth#lt,

mlt elner stundllchen Durchsatzgeschw1ndigke1t von 0,25 Liter jJe Li-
ter Katalysator. Das durch Kﬁhlen der aym dem Ofen auetretenden D&mpfe
-gewonnene Kondensat besteht aus 5 % Wasser, 72 % Benzol, 20,1 % To—
luol, 2 % Xylol, 0,5 % hdhermethylierten Aromaten, O, 3 % Methanol und
0, 1 % Dimethyléther.

- Derx Katalysator zeigt nach 10 Wochen ununterbrochener Be-<
nutzuhg nur,eigen unwesentlichenukbfall geiner Wirksamkeiig°

N

i

Uber elnen nach Beiapiel 1 hergeatellten Katalysator wird

: unter den dort angegebenen Arbeitsbedingungen ein Dampfgemiach gelei-

len der aus. dem Ofen austretenden Dampfe gewonnene Kondensat besteht
aus 5 % Wasser, 73 % Benzol, 18,4 % Toluol, 2 % Xylol 1 % hﬁherme-_
thyllerten Aromaten und 0 6 % Dimethyidther.A_

Der Katalysator zeigt ‘ndeh 10 Wochen ununterbrochener Be-

—

-

,;;;; R Belsplel 3,
| Uber elnen aus. 525 Gewichtstellen Zinkoxyd 525 Gewichts-‘,

tellen Kleselgur, 120 Gewichtsteilen Blelcherde und 2293 Gew1chtsteiler
. 85 %1ger Phosphorshure 1n glelchér Welse wie—nach Beispiel 1 herge-
stellten Katalysator . leltet man bei 100 at und einer Temperatur “von |
Z80 bis 400 e1n dampfformiges Gemisch von . Benzol und hoheren Alkoho-,
len, ‘deren mittleres Molekulargewicht 120 betragt und dle bei der
T Isobutylalkoholherstellung aus Kohlenoxyd und Wasserstoff unter Druck_

. :a1s Nebenprodukte erhalten wurden, unter Einhalten einer Durnhsatzge-
'schwindlgkeit von stﬁndllch 1 ther je ther Katalysator. Das Benzol '
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w1rd dabei in einer solchen Menge angewandtp dass auf 2 Mol -Benzol
1 Mol Alkohol kommto Das dabeil reben dem Umsetzungswasser geblldete

Kohlenwasserstoiiol besteht

l) zu 59 % aus einer bls 130 siedendén'ﬁréktfghg dié
- Olei1ne~(C bis 08) und Benzol enth#lt und w1eder
1n d1e Umsetzung zuruckgegeben WlPd“l '

2) zu 30 % aus einer von 130 bls 200 81edenden‘Fraktion9
die: 80 bis 90 % Alkylbenzol und 10 bis 20 % Olefine
‘(C bis Cll) enthdlt und nach Sittigung der Olefine
durch schonende Hydrlerung ein aromatisches. Benz;n
_gig‘elner OKtanzani von 1i0 bis 120 erglbt° -

¥\3) zu 10 % aus elnem iiber 200° 51edenden Ante11; der aus
: noheren Alkylbenzolen oesteht° - '

Der Katalysator zelgt nach 107 mochen ununterbrocnener Benutzung

nur elnen unwesentlzchen Abfall selner erksamkelt

-

PatentanSpruch—-«'

Veriahren Zuy katalytlschen AleLJexung aromatlscner Kohlenwasm

serstoffe mit Methanol Dlmethylamher oder OleI¢nen oder OleiLne ab-

| gebenden Verblndungen nach Patent coo" (Anmeldung I. 68 284

wart von Katalysatoren9 die durch Mnsohen von 5 Dls 40 %. Kieselgur

mlt 5 bls 30 % Zlnkoxyd und 55" bis 90 % Phosphorsaure und Trccknen
des erhaltenen Gemlsches bel 130 bis 500 bis zur Veriestlgung her»
gestellt ‘wurden, dadurcn gekennzelchnet dass dle Katalysatoren e1~

hen welteren Zusatz von naturllchen oder kunstllchen Hydr081likaten
: ) . v

enthaltenp .

I.G.FARBENINDUSTRIE AKTIENGESELLSCHAFT

o





