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(57) Hauptanspruch: Kontinuierliches Verfahren zur Herstel-
lung von Neopentylglykol durch Addition von Isobutyralde-
hyd und Formaldehyd in Gegenwart eines tertiären Alkyla-
mins als Katalysator zum Hydroxypivalinaldehyd mit nachfol-
gender Hydrierung, dadurch gekennzeichnet, dass die Hy-
drierung in einem Rohrreaktor ohne Einbauten und ohne
Rührvorrichtungen durchgeführt wird und bei einer Tempe-
ratur von 110 bis 180°C und bei einem Druck von 6 bis 18
MPa in Gegenwart von Nickelkatalysatoren in der homoge-
nen flüssigen Phase erfolgt, die einen aliphatischen Alkohol
in einer Menge von 15 bis 27 Gew.-%, bezogen auf den or-
ganischen Anteil in dem Einsatzgemisch, und Wasser in ei-
ner Menge von mehr als 15 bis 22 Gew.-%, bezogen auf die
gesamte Einsatzmenge, enthält.
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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Neopentylglykol durch Hydrierung
von Hydroxypivalinaldehyd in der Flüssigphase an einem Nickel haltigen Katalysator in Gegenwart von mehr
als 15 Gew.-% Wasser, bezogen auf das Einsatzgemisch.

[0002] Mehrwertige Alkohole oder Polyole besitzen als Kondensationskomponente zum Aufbau von Polyes-
tern oder Polyurethanen, Kunstharzlacken, Schmiermitteln und Weichmachem eine erhebliche wirtschaftliche
Bedeutung. Hierbei sind besonders solche mehrwertigen Alkohole von Interesse, die durch eine gemischte
Aldoladdition von Formaldehyd mit iso- oder n-Butyraldehyd erhalten werden. Bei der Aldoladdition zwischen
Formaldehyd und dem entsprechenden Butyraldehyd bildet sich zunächst eine aldehydische Zwischenstufe,
die anschließend zum mehrwertigen Alkohol reduziert werden muss. Ein technisch wichtiges Beispiel für einen
solchen mehrwertigen Alkohol, der nach diesem Verfahren zugänglich ist, ist Neopentylglykol [NPG, 2,2-Dime-
thylpropandiol-(1,3)], der durch Mischaldolisierung von Formaldehyd und Isobutyraldehyd erhalten wird. Die
Aldoladditionsreaktion wird mit äquimolaren Mengen in Gegenwart basischer Katalysatoren, beispielsweise
Alkalihydroxiden oder aliphatischen Aminen, durchgeführt und liefert zunächst das isolierbare Zwischenpro-
dukt Hydroxypivalinaldehyd (HPA). Dieses Zwischenprodukt kann anschließend mit überschüssigem Formal-
dehyd entsprechend der Cannizzaro-Reaktion in Neopentylglykol unter Bildung eines Äquivalents eines For-
miatsalzes überführt werden. Bei dieser Ausgestaltung des Reduktionsschrittes fällt daher das Formiatsalz als
Koppelprodukt an. Technisch umgesetzt wird aber auch die katalytische Hydrierung von Hydroxypivalinalde-
hyd in der Gas- und Flüssigphase am Metallkontakt. Als geeignete Hydrierkatalysatoren haben sich gemäß
EP 0 278 106 A1 Nickelkatalysatoren erwiesen, die gegebenenfalls noch weitere aktive Metalle wie Chrom oder
Kupfer und darüber hinaus Aktivatoren enthalten können. Das rohe Aldolisierungsgemisch wird anschließend
ohne vorherige Trennung in seine Bestandteile oder Abtrennung einzelner Komponenten katalytisch hydriert.
Da üblicherweise Formaldehyd als wässrige Lösung eingesetzt wird, beispielsweise als 37 Gew.-%ige Lösung,
ist in dem zu hydrierenden Aldolisierungsgemisch Wasser zugegen. Das erhaltene rohe Hydrierprodukt kann
dann gemäß der Lehre nach EP 0 278 106 A1 destillativ aufgearbeitet werden.

[0003] Ein weiteres Verfahren zur Hydrierung von Hydroxypivalinaldehyd zu Neopentylglykol in der Flüssig-
phase in Gegenwart von Nickelkatalysatoren ist aus WO 99/035112 A1 bekannt. Besonders wird auf den
schädlichen Einfluss einer zu hohen Wassermenge auf die Stabilität des Nickelkatalysators während des Hy-
drierprozesses hingewiesen. Es wird über eine Katalysatorschädigung und auch über einen Selektivitätsrück-
gang zu Lasten von Neopentylglykol durch die Gegenwart von Wasser berichtet. WO 99/035112 A1 schlägt
daher vor, in der Hydrierung von Hydroxypivalinaldehyd zu Neopentylglykol die Wassermenge auf weniger als
15 Gew.-% zu begrenzen. Auch soll nach dem bekannten Verfahren die Hydriertemperatur von 100°C nicht
überschritten werden, da es bei der Anwendung höherer Hydriertemperaturen in Gegenwart von Nickelkataly-
satoren zu einer verstärkten Nebenproduktbildung, wie der Bildung von Neopentylglykol-monoisobutyrat oder
Neopentylglykolmonohydroxypivalinsäureester kommt.

[0004] Auch WO 98/17614 A1 behandelt die Hydrierung von Hydroxypivalinaldehyd zu Neopentylglykol nach
dem Flüssigphasenverfahren in Gegenwart von Nickelkatalysatoren. Nach dem bekannten Prozess wird zu-
nächst Isobutyraldehyd mit einer wässrigen Formaldehydlösung in Gegenwart eines tertiären Alkylamins zu
einem Hydroxypivalinaldehyd enthaltenden Rohgemisch umgesetzt, das anschließend einer Extraktion mit ei-
nem aliphatischen Alkohol unterzogen wird. Aus der organischen Phase werden die niedrig siedenden Anteile
abdestilliert und die höher siedenden Anteile, die Hydroxypivalinaldehyd enthalten, hydriert. Zur Aufarbeitung
wird das Hydrierprodukt mit Wasser extrahiert, wobei Neopentylglykol in die wässrige Phase übergeht. Aus
der wässrigen Phase wird dann Neopentylglykol destillativ isoliert. Durch den der Hydrierstufe vorgeschalteten
Extraktions- und Destillationsschritt wird die Menge des in der Hydrerstufe anwesenden Wassers vermindert.
Nach dem bekannten Verfahren soll die Hydrierstufe in einem Temperaturbereich von 120°C bis 180°C durch-
geführt werden.

[0005] Gemäß US 6,268,539 B1 wird das unter Triethylamin-Katalyse erhaltene Aldolisierungsprodukt aus
der Umsetzung von Isobutyraldehyd und einer wässrigen Formaldehydlösung zunächst destilliert. Der ange-
fallene Wasser haltige Destillationsrückstand wird anschließend bei 70 bis 120°C in Gegenwart von Raney-
Nickel hydriert, das Molybdän als Promotor enthält. Das bekannte Flüssigphasenverfahren ist durch den Ein-
satz eines speziellen Saugrührers charakterisiert, der eine intensive Vermischung zwischen der flüssigen und
gasförmigen Phase sicherstellt. Durch diese spezielle Reaktorauslegung sind nur geringe Hydrierdrücke im
Bereich von 0,55 bis 12,4 MPa erforderlich.
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[0006] Auch nach der aus der EP 0 395 681 B1 bekannten Reaktionsführung wird die Flüssigphasenhydrie-
rung von Hydroxypivalinaldehyd in Gegenwart von Raney-Nickel unter Verwendung eines speziellen Reaktor-
designs durchgeführt, bei dem Wasserstoffgas durch das flüssige Reaktionsgut intensiv geleitet wird. Durch
diesen Stripp-Effekt werden Spuren des als Aldolisierungskatalysator verwendeten tertiären Amins und seine
Verbindungen entfernt, die die Zersetzung des Hydroxypivalinaldehyds in der Hydrierstufe fördern. Auf die An-
wendung hoher Drücke kann nach der Lehre von EP 0 395 681 B1 verzichtet werden. Das in die Hydrierstufe
eingesetzte Rohgemisch enthält 10 bis 35 Gew.-% Wasser.

[0007] DE 103 17 543 A1 behandelt ein in der Flüssigphase durchgeführtes katalytisches Hydrierverfahren
von Methylolalkanalen, wobei im Hydriereinsatz durch Zusatz eines tertiären Amins ein pH-Wert von 6,3 bis 7,
8 eingestellt wird. Die Hydrierung kann unter Zugabe niederer Alkohole, wie Methanol, Ethanol oder 2-Ethyl-
hexanol, durchgeführt werden.

[0008] Für die Flüssigphasenhydrierung von Hydroxypivalinaldehyd zu Neopentylglykol in Gegenwart von Ni-
ckelkatalysatoren ist entweder eine besondere Reaktorauslegung erforderlich, oder es werden nur geringe
Wassergehalte in dem rohen Hydroxypivalinaldehyd für den Einsatz zur Hydrierung zugelassen, um Hydroxy-
pivalinaldehyd bei hohem Umsatz mit hoher Selektivität zu Neopentylglykol umzusetzen. Gegebenenfalls muss
der rohe Hydroxypivalinaldehyd zunächst einer zusätzlichen Extraktion und Destillation unterzogen werden,
um den Wassergehalt in dem zu hydrierenden Produkt zu vermindern.

[0009] Es ist jedoch wünschenswert, das Umsetzungsprodukt aus der Alkylamin katalysierten Aldoladdition
von Isobutyraldehyd mit einer wässrigen Formaldehydlösung direkt und ohne Reinigungsschritte in Gegenwart
eines gängigen, technisch verfügbaren Nickelkatalysators in der Flüssigphase zu hydrieren.

[0010] Es besteht daher die Aufgabe, einen Prozess zu entwickeln, der technisch einfach durchzuführen ist
und mit wirtschaftlich vertretbaren Mitteln die Gewinnung von Neopentylglykol durch Alkylamin katalysierte
Aldoladdition ermöglicht.

[0011] Die Erfindung besteht daher in einem kontinuierlichen Verfahren zur Herstellung von Neopentylglykol
durch Addition von Isobutyraldehyd und Formaldehyd in Gegenwart eines tertiären Alkylamins als Katalysator
zum Hydroxypivalinaldehyd mit nachfolgender Hydrierung, dadurch gekennzeichnet, dass die Hydrierung in
einem Rohrreaktor ohne Einbauten und ohne Rührervorrichtungen durchgeführt wird und bei einer Tempera-
tur von 110 bis 180°C und bei einem Druck von 6 bis 18 MPa in Gegenwart von Nickelkatalysatoren in der
homogenen flüssigen Phase erfolgt, die einen aliphatischen Alkohol in einer Menge von 15 bis 27 Gew.-%,
bezogen auf den organischen Anteil in dem Einsatzgemisch, und Wasser in einer Menge von mehr als 15 bis
22 Gew.-%, bezogen auf die gesamte Einsatzmenge, enthält.

[0012] Überraschender Weise wurde gefunden, dass bei Wassergehalten innerhalb eines Bereiches von mehr
als 15 bis 22 Gew.-%, vorzugsweise 18 bis 22 Gew.-% bezogen auf die gesamte Einsatzmenge, und beim
Einstellen einer Hydriertemperatur von 110 bis 180°C, vorzugsweise von 110 bis 140°C die selektive Hydrie-
rung von Hydroxypivalinaldehyd zu Neopentylglykol gelingt und die sehr selektive Spaltung von Hochsiedern,
die sich während der Umsetzung von Isobutyraldehyd mit Formaldehyd bilden, zu Neopentylglykol möglich ist.
Bei den Hochsiedern handelt es sich um Sauerstoff haltige Verbindungen, wie Ester oder cyclische Acetale, in
denen Äquivalente des Neopentylglykols chemisch gebunden sind. In den Hochsiedern ist der Anteil an Mono-
und Di-Isobuttersäureestern des Neopentylglykols sowie an dem aus Hydroxypivalinaldehyd nach der Tischt-
schenko-Reaktion gebildeten Disproportionierungsprodukt Neopentylglykolmonohydroxypivalinsäureester be-
sonders hoch. Durch die erfindungsgemäße Einstellung des Hydrierschritts in Bezug auf den Wassergehalt im
Einsatzprodukt und durch die genaue Wahl der Hydriertemperatur können bereits im Einsatzprodukt vorhan-
dene Hochsieder wirksam zu Neopentylglykol gespalten und ihre Bildung während der Hydrierreaktion unter-
drückt werden, im Vergleich zu einer Arbeitsweise, bei der man ein Einsatzprodukt mit einem Wassergehalt
von weniger als 15 Gew.-% verwendet oder bei einer Hydriertemperatur von weniger als 110°C arbeitet.

[0013] Bei zu geringen Wassergehalten im Einsatzprodukt beobachtet man keinen vorteilhaften Effekt mehr
auf die Verminderung des Hochsiederanteils und bei zu niedrigen Hydriertemperaturen wird Hydroxypivalinal-
dehyd nur unvollständig hydriert. Bei zu hohen Wassergehalten wird wertvolles Reaktorvolumen unnötig be-
legt und nicht ausgenutzt. Bei zu hohen Hydriertemperaturen tritt ebenfalls verstärkt eine Zersetzung des als
Aldolisierungskatalysator eingesetzten tertiären Alkylamins ein, die zu schwer abtrennbaren Folgeprodukten
führt und daher unerwünscht ist.
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[0014] Die Aldoladdition von Isobutyraldehyd und einer wässrigen Formaldehydlösung erfolgt in Gegenwart
von tertiären Alkylaminen als Aldoladditionskatalysator, beispielsweise in Gegenwart von Trimethyl-, Triethyl-,
Tri-n-propyl-, Tri-iso-propyl-, Methyl-diethyl-, Methyl-diisopropylamin oder Tributylamin. Als besonders geeig-
nete Katalysatoren haben sich Triethylamin und Tri-n-propylamin bewährt.

[0015] Die Aldehyde können im molaren Verhältnis umgesetzt werden, jedoch ist es auch möglich, einen der
beiden Reaktionspartner im Überschuss anzuwenden. Man setzt Formaldehyd als wässrige Lösung ein, der
Aldehydgehalt beträgt üblicherweise von 20 bis 50 Gew.-%. Die Reaktion erfolgt bei Temperaturen zwischen
20 und 100°C, zweckmäßig arbeitet man bei 80 bis 95°C. Im Allgemeinen wird die Reaktion bei Normaldruck
durchgeführt, jedoch kann man auch erhöhten Druck anwenden. Das als Aldoladditionskatalysator verwendete
tertiäre Alkylamin ist in dem Reaktionsgemisch in einer Menge von 1 bis 20, vorzugsweise 2 bis 12 Mol.-%,
bezogen auf Isobutyraldehyd, enthalten.

[0016] Neben dem Wasser aus der wässrigen Formaldehydlösung und geringen Anteilen an Methanol, das
ebenfalls in der wässrigen Formaldehydlösung enthalten ist, wird gegebenenfalls der Reaktionsmischung noch
Isobutanol als Verdünnungsmittel zugesetzt. Der Isobutanolzusatz ist nicht zwingend erforderlich, falls jedoch
Isobutanol zugesetzt wird, liegt sein Gehalt in der Reaktionsmischung im Bereich von 10 bis 20 Gew.-%, be-
zogen auf das gesamte Reaktionsgemisch. Weitere Lösungs- und Verdünnungsmittel sind nicht erforderlich.

[0017] Die praktische Durchführung der Additionsreaktion erfolgt in einem Rührkessel oder in einem Reakti-
onsrohr, das zur besseren Durchmischung der Reaktanten mit Füllkörpern beschickt ist. Die Umsetzung ver-
läuft exotherm, sie kann durch Erhitzen beschleunigt werden.

[0018] Das nach der Aldoladdition anfallende Rohgemisch wird ohne vorherige Trennung in seine Bestandtei-
le oder Abtrennung einzelner Komponenten katalytisch hydriert. Wesentlich für die erfindungsgemäße Hydrie-
rung des Hydroxypivalinaldehyd enthaltenden Reaktionsgemischs ist das Einhalten eines definierten Wasser-
gehalts, einer definierten Hydriertemperatur und eines bestimmten Reaktionsdrucks. Reicht die durch die Ver-
wendung der wässrigen Formaldehydlösung eingetragene Wassermenge nicht aus, um den geforderten Was-
seranteil zu gewährleisten, ist vor dem Einsatz in dem Hydrierreaktor Wasser dem Rohprodukt zuzusetzen.

[0019] Die Hydrierung erfolgt ebenfalls in Gegenwart eines aliphatischen Alkohols, der mit dem Aldolisierungs-
rohprodukt mischbar ist. Als geeignete aliphatische Alkohole haben sich lineare oder verzweigte Alkohole mit 1
bis 5 Kohlenstoffatomen, beispielsweise Methanol, Ethanol, n-Propanol, iso-Propanol, n-Butanol, iso-Butanol
oder Mischungen davon, erwiesen. Besonders zweckmäßig verwendet man Isobutanol, da Restmengen von
Isobutyraldehyd zu Isobutanol hydriert werden. Falls man Isobutanol bereits in der Aldoladditionsstufe als Ver-
dünnungsmittel einsetzt, liegt in der Hydrierstufe schon ein Lösungsmittel vor. Geringe Mengen an Methanol,
die über die wässrige Formaldehydlösung eingetragen werden, sind ebenfalls zugegen. Der Anteil des alipha-
tischen Alkohols als organisches Lösungs- oder Verdünnungsmittel beträgt 15 bis 27 Gew.-%, vorzugsweise
15 bis 18 Gew.-%, bezogen auf den organischen Anteil in dem Einsatzgemisch. Durch den Zusatz des Verdün-
nungs- oder Lösungsmittels wird eine ausreichende Löslichkeit des Hydroxypivalinaldehyds in der flüssigen
Phase während der Hydrierstufe sichergestellt sowie das Ausfallen von Hydroxypivalinaldehyd verhindert und
die Homogenität der flüssigen Phase gewährleistet.

[0020] Das gesamte, für die Hydrierung verwendete Einsatzgemisch ist homogen und enthält somit mehr als
15 und bis 22 Gew.-% Wasser und als Rest auf 100 Gew.-% einen organischen Anteil, der wiederum 15 bis
27 Gew.-% eines aliphatischen Alkohols enthält.

[0021] Das erhaltene, Hydroxypivalinaldehyd enthaltende Rohgemisch wird ohne weitere Reinigungs- und
Aufarbeitungsschritte hydriert.

[0022] Die Hydrierung des rohen Hydroxypivalinaldehyds wird bei einer Temperatur von 110 bis 180°C, vor-
zugsweise von 110 bis 140°C, in der flüssigen Phase in Gegenwart von Nickelkatalysatoren durchgeführt. Der
Reaktionsdruck beträgt 6 bis 18 MPa, vorzugsweise 8 bis 15 MPa. Bei niedrigeren Reaktionsdrücken wird
keine zufriedenstellende Hydrierung des Hydroxypivalinaldehyds mehr beobachtet.

[0023] Nickel als katalytisch aktives Metall kann auf einem Träger aufgebracht werden, im Allgemeinen in einer
Menge von etwa 5 bis 70 Gew.-%, vorzugsweise etwa 10 bis etwa 65 Gew.-% und insbesondere etwa 20 bis
60 Gew.-%, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Katalysators. Als Katalysatorträger eignen sich alle
herkömmlichen Trägermaterialien, zum Beispiel Aluminiumoxid, Aluminiumoxidhydrate in ihren verschiedenen
Erscheinungsformen, Siliciumdioxid, Polykieselsäuren (Kieselgele) einschließlich Kieselgur, Kieselxerogele,
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Magnesiumoxid, Zinkoxid, Zirconiumoxid und Aktivkohle. Neben den Hauptkomponenten Nickel und Träger-
material können die Katalysatoren noch Zusatzstoffe in untergeordneten Mengen enthalten, die zum Beispiel
der Verbesserung ihrer Hydrieraktivität und/oder ihrer Standzeit und/oder ihrer Selektivität dienen. Derartige
Zusatzstoffe sind bekannt, zu ihnen gehören zum Beispiel die Oxide des Natrium, Kaliums, Magnesiums, Cal-
ciums, Bariums, Zinks, Aluminiums, Zirconiums und Chroms. Sie werden dem Katalysator im Allgemeinen in
einem Anteil von insgesamt 0,1 bis 50 Gew.-Teile, bezogen auf 100 Gew.-Teile Nickel, zugesetzt.

[0024] Aber auch Raney-Nickel als Träger freier Katalysator kann verwendet werden.

[0025] Die Hydrierung wird in der Flüssigphase kontinuierlich durchgeführt, beispielsweise an fest angeord-
neten Katalysatoren nach der Rieselfahrweise oder Sumpffahrweise.

[0026] Bei der kontinuierlichen Fahrweise hat sich eine Katalysatorbelastung V/Vh, ausgedrückt in Durchsatz-
volumen pro Katalysatorvolumen und Zeit, von 0,3 bis 2,0 h–1, vorzugsweise 0,8 bis 1,2 h–1, als zweckmäßig
erwiesen.

[0027] Eine höhere Belastung des Nickelkatalysators ist zu vermeiden, weil die Ausgangsverbindung Hydroxy-
pivalinaldehyd dann nicht mehr vollständig hydriert wird und eine verstärkte Nebenproduktbildung beobachtet
wird.

[0028] Die Hydrierung wird kontinuierlich in flüssiger Phase in einem Rohrreaktor an fest angeordneten Kata-
lysatoren durchgeführt. Unter einem Rohrreaktor ist auch ein Bündel von mehreren eng parallel geschalteten
Rohren zu verstehen. Die Hydrierung von Hydroxypivalinaldehyd erfolgt in einem Rohrreaktor ohne Einbauten
und ohne Rührvorrichtungen.

[0029] Die Hydrierung erfolgt vorzugsweise mit reinem Wasserstoff. Es können jedoch auch Gemische ver-
wendet werden, die freien Wasserstoff und daneben unter den Hydrierbedingungen inerte Bestandteile ent-
halten.

[0030] Die Gewinnung des reinen Neopentylglykols aus dem hydrierten Reaktionsgemisch erfolgt nach kon-
ventionellen Destillationsverfahren. Dabei abgetrenntes Lösungs- oder Verdünnungsmittel kann wieder in die
Aldoladditionsstufe und/oder Hydrierstufe zurückgeführt werden.

[0031] Nach dem erfindungsgemäßen Hydrierverfahren wird Hydroxypivalinaldehyd bei hohem Umsatz mit
hoher Selektivität in Neopentylglykol umgewandelt. Bemerkenswert ist der geringe Anteil an Hochsiedern nach
Hydrierung.

[0032] Durch das erfindungsgemäße Hydrierverfahren wird die Ausgangsverbindung Hydroxypivalinaldehyd
bei hohem Umsatz sehr selektiv zu Neopentylglykol hydriert und es werden die in der Aldoladditionsvorstufe
gebildeten Hochsieder wirksam gespalten und ihre Bildung in der Hydrierstufe nachhaltig unterbunden. Auch
wird die Spaltung des tertiären Alkylamins in flüchtige, Stickstoff haltige Verbindungen, die zu unerwünschten
Verunreinigungen führen und die bei der anschließenden destillativen Aufarbeitung nur schwierig abzutrennen
sind und die bei der Weiterverarbeitung von Neopentylglykol stören, unterdrückt.

[0033] Im Folgenden wird das erfindungsgemäße Verfahren anhand einiger Beispiele näher erläutert, es ist
jedoch nicht auf die beschriebene Ausführungsform beschränkt.

Versuchsaufbau

[0034] Die Flüssigphasenhydrierung erfolgte an einem kommerziellen, geträgerten Nickelkatalysator im Rohr-
reaktor in Sumpffahrweise. Das Katalysatorvolumen betrug 1,8 Liter. Das Hydroxypivalinaldehyd enthaltende
rohe Aldoladditionsprodukt und Wasserstoff wurden am Sumpf des Rohrreaktors kontinuierlich zugeführt. Über
den Kopf des Rohrreaktors entnahm man das Hydriergut, leitete es in einen Hochdruckabscheider und führte
es daraus über eine Standregelung in eine drucklose Vorlage. Die Hydriertemperatur, der Wasserstoffdruck
sowie die Katalysatorbelastung wurde gemäß den Bedingungen der nachfolgenden Tabellen eingestellt. Das
für die Hydrierversuche verwendete rohe, Hydroxypivalinaldehyd enthaltende Aldoladditionsprodukt wies fol-
gende typische Zusammensetzung auf.
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Organischer Anteil (gaschromatographisch ermittelt, Angaben in Prozent):

Leichtsieder 0,1
Isobutanal 2,0
Methanol 0,9
Zwischenlauf 7,5
Isobutanol 21,1
HPA 62,3
NPG 2,2
TE 2,9
Nachlauf 1,0

Wasser 18,5 Gew.-% bezogen auf die gesamte Einsatzmi-
schung

HPA = Hydroxypivalinaldehyd
NPG = Neopentylglykol
TE = Tischtschenkoester/Di-isobuttersäure-NPG-Ester

[0035] Bei den nachfolgend angegebenen Analysendaten für die Einsatzströme wurden die kritischen Gehalte
für die als Verdünnungsmittel dienenden aliphatischen Alkohole sowie der Wassergehalt ausgewiesen. Bei
der Analyse der Hydrierausträge wurden die Restgehalte an HPA sowie an Esterverbindungen und der NPG-
Gehalt angegeben.
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[0036] Wie ein Vergleich der Versuchdaten zeigt, erhöht sich mit steigendem Wassergehalt in der Einsatzmi-
schung auch der Anteil an dem gewünschten NPG in dem Hydrieraustrag. Wird beispielsweise ausgehend von
dem Versuch 3 der Wassergehalt unter die kritische Grenze von 15 Gew.-% eingestellt (Vergleichsversuch 5),
emiedrigt sich der NPG-Gehalt in dem Hydrieraustrag. Dieser Gang zeigt auch bei den Versuchen 6, 7 und
8 (Vergleich), bei denen mit fallendem Wassergehalt im Einsatzprodukt ebenfalls der Gehalt an NPG im Hy-
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drieraustrag abnimmt. Der im Vergleichsbeispiel 9 gewählte Druck reicht für einen zufriedenstellenden HPA-
Umsatz nicht mehr aus.

Patentansprüche

1.  Kontinuierliches Verfahren zur Herstellung von Neopentylglykol durch Addition von Isobutyraldehyd und
Formaldehyd in Gegenwart eines tertiären Alkylamins als Katalysator zum Hydroxypivalinaldehyd mit nach-
folgender Hydrierung, dadurch gekennzeichnet, dass die Hydrierung in einem Rohrreaktor ohne Einbauten
und ohne Rührvorrichtungen durchgeführt wird und bei einer Temperatur von 110 bis 180°C und bei einem
Druck von 6 bis 18 MPa in Gegenwart von Nickelkatalysatoren in der homogenen flüssigen Phase erfolgt, die
einen aliphatischen Alkohol in einer Menge von 15 bis 27 Gew.-%, bezogen auf den organischen Anteil in
dem Einsatzgemisch, und Wasser in einer Menge von mehr als 15 bis 22 Gew.-%, bezogen auf die gesamte
Einsatzmenge, enthält.

2.  Verfahren gemäß Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Hydrierung bei einer Temperatur von
110 bis 140°C und bei einem Druck von 8 bis 15 MPa durchgeführt wird.

3.  Verfahren gemäß Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass die homogene flüssige Phase Was-
ser in einer Menge von 18 bis 22 Gew.-%, bezogen auf die gesamte Einsatzmenge, enthält.

4.  Verfahren gemäß einem oder mehreren der Ansprüche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass man als
tertiäres Alkylamin Triethylamin oder Tri-n-propylamin verwendet.

5.  Verfahren gemäß einem oder mehreren der Ansprüche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass man als
aliphatischen Alkohol lineare oder verzweigte Alkohole mit 1 bis 5 Kohlenstoffatomen verwendet.

6.  Verfahren gemäß Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, dass man Methanol, Ethanol, n-Propanol, iso-
Propanol, n-Butanol, iso-Butanol oder Mischungen davon verwendet.

7.  Verfahren gemäß einem oder mehreren der Ansprüche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass der Ni-
ckelkatalysator ein Trägermaterial enthält.

8.  Verfahren gemäß einem oder mehreren der Ansprüche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass der Ni-
ckelkatalysator als Zusatzstoffe Oxide des Natriums, Kaliums, Magnesiums, Calciums, Bariums, Zinks, Alumi-
niums, Zirconiums, Chroms oder Mischungen davon enthält.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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