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.Verféhren zur.HerstelltngsshuerstoffhaltigerQVérbindtngenb

Es ist bekannt,_dass man sauerstoffhaltlge Verblndungen, 1ns~

besondere Aldehyde und Ketone oder deren Hydrlerungsprodukte durch f

}
oder daraus entstehende Verblndunben, iﬁEFEEdhdere also Elsen—v;LhA;

iKobalt~roder Nlckelverblndungen,-ln molekular oder kollold gelo~~~~
“{ster Form enthalten. Dlese Katalysatorbestandtelle s;nd bel der. Wel—
) terverarbeltung oder der Verwendung der Erzeugnisse haufig hlnder-pf

,1ich auch gehen auf diese'Weise vor allem im fortlaufenden Betrieb

fwerhebllche Mengen der Katalysatormetalle verloren.__~

Es wurde nun gefunden, dass man elnerselts d1e sauerstoff— L
A'—"!'x
'haltlgen Przeugnlsse von den darln enthaltenen Metallen oder Metall~
,verblndungen ‘auf elnfache Weise befrelen und andererselts die darln :
\ -

enthaltenen Katalysatorantelle in. elner leicht_verwertbaren Form

'-w1eder gew1nnen—kann, ‘wenn- manwdle"bei der- katalytlschen Anlagerung*-

: von Kohlenoxyd und »asserstoff an- Oleflne erhaltenen sauerstoffhal—

— ,

_'tigen Erzeugnisse, vorzugswelse in flussiger Phase,‘in Gegenwart

“3eg
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dze 80 mxt dew. Katalysuloxmecakl ‘veladénen’ Korpcr bcL urhuutcr Tem» .
'peratur uad zweckm8331g unter erhohtem Druck Kohlcnoxyd e1nw11ken"
slasst. Dabe; genen die Metalle in d1e entsprechenden Metallcarbonyl:
i -, 'abtrennen und-
wuber, die szch leicnt/gew1nnen 1assen.

Die Bcnandlufg der saderstothaxtggea brz:ufn45=e m;t ﬂas
sarbL(ff 4um Achke der Betzcianu von Katalysaborbestandte1len '

=

Schljdbdb ss;n 4wecAmasaiv unmlttcLbaz aa die derstellung An exu—m
DEISpiGISAEJBe mit akt1V¢r kohle, Kieselvur, B1msstein, Kluselgel,.
Koks oder Rascnzgrlngen beschlckLen Gefass- an, :8ie. kann dlskontl—A"

nulerlich, beispielsweise in Dzuukkesseln, oder uuuh fortlaufend, :

-z B.'im'RJeselu oder Sumpfverfahren, durchgafuhrt WErden"Dle geei.,

nete Behandlunwsbemperatur hangt von der Art des Behandlungsgutes,

_oder.der Meual]yepblndungen ab,vatilgemelnen’

Dies entsprluht auch’;n der Regel der-&emperdtur, mlt der dle ‘sauer-

E snoffhaltigen brzeugnlsse das Umsetzuagsgefass, in dem 31e herge-

' stellt wurden, verlassena Der Waseerstoffdruck betraot Am allgemclncLu

mlndestens zqﬂéfESE"ﬁﬁfﬁnt”Mau Kann aucn BE1 50,7807 oder cuo Atmo— 3
sphazen oder ddruber arbe1Len,:Bei d1ese1 Behandlung werden aie Me—
tallverbindunven zu den Mgtallen reduz1ert und’ dlese schlagen sich iu“
feln vertellter Form auf den Fullkorpern oder den grossoberflachigen
Korpurn nleder, } ‘ T

m@uenn auf dlese MWcise eine mehr‘uder v i sse -Menge ' .

des Metalls n1ede;geschlagen wordgn : .laSbt man, Aweckm3581g im'

gleJchen Raum, Kohlenoxyd be: erhohter Temperabur, zoB, bei 50 bis:

250 y und vorvellhaft‘untcr erhohtem Druck, 2z B° be1 30 - Atmosphareu
-

Druck ‘odexr- daruber, elnwirkennlDabel werden die- Iegglgz}ellteﬁ Me—>~m

,talie rasch 1n Metallcarbonyle ubergefuhrt° Man kann ‘diese’ aus dem W
R i N
" v Gefass
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L%Gefaas flussig oder dampfformi~, Z, B. mit dem Kohlenoxydstrom, ab-:“

;ffﬁhren oder sich ih flu;51ger Form -am Boden-des Gefasses ansammeln
1assen."Besonders vortellhaft 1st es, die Behandlung mlt Fohlenoxyd

{in Gegenwart von metallcarbonyllosenden Flu531gkeiten, 1nsbesondere ’
von Kohlenwasserstoffen oder konlenwasserstffgemlschen, vorzunehmen.v

Hat man beiapielsweise d1e Ausscheidung der Metalle ‘aus den sauer-

.,s+01fhaltigen Erzeugnlssen 1m Rlesel- oder Sumpfverfahren kohttnuier—f

’“1ich vorgenommen, ‘50 w1rd zweckma351g auch*die‘Kohlenoxydbehandlung

—AAe — ]

'im'Riesel- oder Sumpfveffahren ausgefuhrt, indem man dle mlt dem Me—-

Ttall beladenen }orper 1n der Warme mit der carbonyllosenden Flusig-

:keit berieselt und gleichzeltig Kohlenoxyd unter erhohtem Druck ein
.1e1tet oder im Kreislauf- fuhrt.

Wenn durch dle Behandlung mit: Kohlenoxyd das Metall von}

‘-ragerkorpern gan ;“p”; Zum, grossten Teil entfernt 1st konnen -

i'sie von' neuem zur - Befrelung der sauerstoffhaltlgen Erzeugnlsse von. .

;Yatelysatorbestandtellen dlenen,*Aus den bei dem vorllegenden Ver—:”

'fahren gewonnenen Metallcarbonylen kann man d1e hetalle in ubllcher

: Weise als solche gewinnen und sie. gewunschtenfalls erneut als Kata

. 1ysatoren fur die Herstellung sauerstoffhaltlger Erzeugnlsse durch

Kohlenoxyd—Wasserstaff—Anlagerung an Oleflne benutzen.-MangKann“aucx
.als mtalysatoren geeignete Verbindungen dieser Metalle -aus den Caf—’
'vbonylen herstellen.

-

ﬁésonders zweckmassig ist es, die gewonnenen Metallcarbonyle“

-~selbst als Katalysatorqn wieder einzusetzen. So ist es beispielsweﬂse !

vmoglich, die_mlt dem_Metall beladenen Kdrper in Gegenwart solchér ;1 -

Jflﬂssiger Olefine oder olefinhaltiger Mischungen mit Kohlenoxyd'z"'

behandeln,_die als_Ausgangsstoft fixr die Herstellung. auerstoffhal_

tiger Erzeugnﬂase dienen sollen, Die das Metallcarbonyl gelost ent-v
~baltenden



ffhaltenden Flﬁaigkeiten konnen” dann, gegebenenfalls nach der Verdﬂn--
i'nung mit weiterem Ausgangsstoff, mit Kohlenoxyd und Wasserstoff un—

oter Druck: behandelx werden, wobei unter ‘dem:- katalytiachen Einflusa '

f des Metallcarbonyls sauerstuﬁfhaltige Erzeugnisae entstehen° Hier-v—
1}be1 kann' man noch andere Katalysatoren, Zo B fest angeordnete metalu
"~ "ldische Katalysatoren,_anwenden,‘Nach dem vorliegenden Verfahren ist '
Tes alse also mbglioh, ‘aie” katalytisnh wirksamen Staffe) z. B. ‘Kobalt oder .
-~Nickel, immer wieder nutzbar 2u. machen und” sozusagen im. Krgislauf

'~‘zu fﬁhren, wodurch die Verlustaan diesen wertvollen Metallen auf”’ ein

"sehr geringes ‘Mass: zuruckgedrangt werden°

36152191. o

Eihé”éus Aldehyden;‘Ketonen, Alkoholen und Kohlenwasserstof—~

fen”bestehende Flussigkeit (c,Jbonylzahl ,58), dle durch Einw1rkung

'von Kohlenoxyd und Wasserstoff auf ein”’ Kthenwasserstoffgemisch

(Kp, 50 bis 100°, Olefingehalt etwa 45%) be1 1ao und 120 Atm. Druck

~in Gegenwart elnes kobalthaltigen Katalysators erhalten ist und 0 r‘~

’

*—Gewichtsprozent-Kobalt-in*geloster~@orm-enthalt*~iasst—man-mit~einer—-

;iGeschwindigkeit von 10 Liter in der Stunde durch eln mit Bimsstein-%-w
: stuckchen beschicktes senkrechtes Hochdruckrohr von. 25 Liter Inhalt

'bei 100-—r1ese1n, wahr;nd man gleichzeitig Wasserstoff von. 25 Atm,ﬁ ]
'-Druck aufpressto D1e ablaufende Fluss;gkeit (Carbonylzahl 150) enthalt

‘ noch- etwa 0 o2 Gew1chtsprozent Kobalt. Im Verlauf elnes Arbeitsgan-: .

jfges wurden durch das Rohz 4000 kg der flussigen Umsetzungserzeugnisse B
ﬂ}geleitet Das entsprlcht elner Menge von . etwa 4 kg Kobalt die: bei

' diesger Behandlung~1n feiner Verteilung auf der Bimssteinﬁﬂlung nie—;
dergeschlagen werden. In das Rohr wird nun Kohlenoxyd mit 200 Atm,~m“
~w=ingepresst dann lasst—man bei einer Temperatur von 150 das fur

Cdie Herstellung der sauerstoffhaltigen Verbin&ﬁngen benutzte Kohlen—b—
wasserstoffgemlsch

A
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;waaserstoffgemlsch ﬁber die mlt Kobalt beladene Bimsstelnrullung mit
'einer Geschw1nd1gkeit von etwa 10 Liter pro Stunde rieseln. Das-Koh-“
'lenoxyd wird dabei im Kreialauf gepumpt. Das Kobalt geht ala Kobalt—:
i“carbonyl in-dem 01efin—Paraffin—Gemisch 1n Losuﬁg ﬁnd 1st zu etwa ‘” 
:90%-der in dem Ofen vorhandenen Menge als Carbonyl in der- Fluss1g—“ -
%keit enthalten, die den Ofen verlasst Diese carbonylhaltige Ldsung
};gibt noch in €iner Verdunnung von. 1 ; 40 mlt dem’ glelchen Olefin—:‘f
”Paraffln-Gemisch glatte‘und schnelle Umsetzung mit Kohlenoxyd und‘
"Wasserstoff zu sauerstoffhaltlgen Verblndungen. Das Kobalt kehrt auf
diese Weise wiedez_in das Verfahren*zuruck.ﬁNachdem etwa~90 % des«—-
auf dem Bimssteln niedergeschlagenen Kobalts aus dem Hochdruckrohr “

'entfernt s;nd, ‘wird: dieses wieder Zur’ Entfernung von Kobalt aus den—

kobalthaltigen Umsetzungserzeugnissen vezwendet, ohne dass vorher

~e1n echsel—der Blmsstelnfullung stattgefunden hat.

Patentanspruche.

1.-Verfahren zur Herstellung sauerstoffhaltlger Verbindungen

durch:- Einwirkung von: Kohlenoxyd und' Jasserstoff ‘auf olefinische Ver- .

blndungen in Gegenwart von: Katalysatoren, dadurch gekennzeichnet, dassﬂj
Gegenwart von Fullkorpern oder grossoberflachlgen Korpern “and unter er-i
- hohtem Druckmﬂt Wasserstoff behandelt und auf die mit dem.ln den Um—‘*
Fvsetzungserzeugnissen enthaltenen Metall beladenen Korper bei erhbhter
Temperetur und zweckmassig unter: erhohtem Druek, gegebenenfalls in’ Ge~:*
' genwart von meﬁallcarbonyllbsenden Flussigkeiten, Kohlenoxyd elnwirken.
lasst. Y
2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,,dass man 'f

auf die m1t dem Metall beladenen Korper 1n Gegenwart“der zur Herstel—“j;

lung der sauerstoffhaltlgen Erzeugnisse dienenden flussigen oleflnischc
Verblndungen
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Verbindungen Kohlenoxyd elnwirken lasst und die erhaltenen metall—
,oarbonylhaltlge Losung als Katalysanrlosung fﬁr die Umsetzung mit

s

JKohlenoxyd und Wasaerstoff '&erwendeto

“1.6,FARBENINDUSTRIE AKTIENGESELLSCHAPT





