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Verfahren zur Herstellung eines N-Alkyl-lactams mit verbesserter Farbqualitat

Beschreibung

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung eines N-Alkyl-lactams
mit verbesserter Farbqualitdt und Mischungen enthaltend mindestens 99,0 Gew.-%
eines N-Alkyl-lactams und im Bereich von 100 bis 5000 Gew.-ppm eines C.1o-Alkohols
oder eines Acetals, Aminals oder eines Orthoesters, das/der im Bereich von 100 bis
5000 Gew.-ppm eines Ci.1g-Alkohols freisetzt.

N-Alkyl-lactame sind wichtige Produkte in der chemischen Industrie. Am weitesten ver-
breitet sind unter ihnen N-Alkyl-pyrrolidone (N-Alkyl-lactame mit flnfgliedrigen Ring).

N-Alkyl-pyrrolidone sind z.B. organische Losungsmittel, die in einer Vielzahl von An-
wendungen zum Einsatz kommen.

N-Alkyl-pyrrolidone sind thermisch stabile, chemisch weitgehend inerte, farblose, nied-
rigviskose und aprotische Losungsmittel mit breiter Anwendbarkeit. So sind N-Methyl-
pyrrolidon (NMP) und N-Ethyl-pyrrolidon (NEP) sowie die héheren Homologen als L6-
sungsmittel, Verdiinnungsmittel, Extraktionsmittel, Reinigungsmittel, Entfettungsmittel,
Adsorptionsmittel und/oder Dispergierungsmittel einsetzbar.

NMP findet Anwendung in der Extraktion von reinen Kohlenwasserstoffen in der petro-
chemischen Verarbeitung, in der Reinigung und Abtrennung von Gasen wie Acetylen
1,3-Butadien oder Isopren, in der Aromatenextraktion, beispielsweise im Distapex-
Verfahren der LURGI GmbH, in der Sauergaswasche und in der Schmierdlextraktion.
Aulerdem kann NMP als Lésungsmittel fiir Polymer-Dispersionen, beispielsweise flr
Polyurethan-Dispersionen, verwendet werden.

NMP ist auch ein gutes Lésungsmittel fir viele Kunststoffe wie Polyvinylchlorid (PVC),
Polyurethane (PU), Acrylate oder Butadien-Acrylnitril-Copolymere und wird bei deren
Verarbeitung eingesetzt.

NMP wird auch als Reinigungsmittel bei der Entfernung von Farb- und Lackresten ein-
gesetzt sowie als Abbeizer und als Reinigungsmittel fiir Metall-, Keramik-, Glas- und
Kunststoffoberflachen.

Ebenso ist NMP Losungsmittel oder Cosolvens flr die Formulierung von Wirkstoffen im
Pflanzenschutz.

NEP und andere N-Alkyl-pyrrolidone kénnen NMP in vielen Anwendungen ersetzen
und zeigen dartber hinaus in vielen Fallen zusatzlich vorteilhafte Eigenschaften (WO-
A-2005/090447, BASF AG).
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Andere verbreitete N-Alkyl-lactame sind N-Alkyl-piperidone und N-Alkyl-caprolactame.
N-Alkyl-caprolactame, insbesondere N-Methyl-caprolactam, kénnen als Selektivié-
sungsmittel zur Gasentsduerung eingesetzt werden, wie in Chem. Techn. 29 (1977),
Seiten 445-448 (Wehner et al., VEB Leuna) beschrieben. Auch bei der Extraktion von
Kohlenwasserstoffen finden N-Alkyl-caprolactame aufgrund der hohen erreichbaren
Selektivitaten Anwendung, wie in Chem. Techn. 27 (1975), Seiten 401-405 (Wehner et
al., VEB Leuna) beschrieben. Vergl. auch WO-A-05/092953 (BASF AG). N-Alkyl-
piperidone, wie beispielsweise N-Methyl-piperidon, kénnen in diesen Anwendungen
ebenfalls zum Einsatz kommen.

Die Herstellung von N-Alkyl-lactamen ist bekannt. N-Alkyl-pyrrolidone kdnnen bei-
spielsweise durch Umsetzung von gamma-Butyrolacton (y-BL) mit Monoalkylaminen
erfolgen unter Freisetzung von einem Aquivalent Wasser, z. B. analog Ullmann's En-
cyclopedia of Industrial Chemistry, Band A22, 5. Aufl., S. 459 (1993) oder analog DE-
A-19 626 123 (BASF AG). Ebenso kénnen N-Alkyl-pyrrolidone aus Maleinsaurean-
hydrid oder anderen Dicarbonsaurederivaten und Monoethylaminen in Gegenwart von
Wasserstoff und einem Hydrierkatalysator hergestellt werden, z. B. gemaf EP-A-

745 598 (Bayer AG) oder WO-A-02/102773 (BASF AG).

Andere N-Alkyl-lactame wie N-Alkyl-piperidone und N-Alkyl-caprolactame kdnnen e-
benfalls aus den entsprechenden Lactonen durch Umsatz mit Monoalkylaminen herge-
stellt werden, wie beispielsweise durch Yakugaku Zasshi 71 (1951), 1341 (Susagawa
et al.) beschrieben. Aulierdem kdnnen diese Lactame auch durch Umsetzung von O-
xynitrilen mit Monomethylaminen erhalten werden, wie in DE-A-11 92 208 (BASF AG)
offenbart, oder auch elegant durch Umsatz von Lactamen mit Monoalkoholen oder
Dialkylethern an sauren Katalysatoren wie AlOs3, wie in Chem. Techn. 33 (1981), 193-
196 (Wehner et al., VEB Leuna) oder RO 137218 (Centrul de Cercetari pentru Fibre
Chimice) beschrieben, oder auch mit anderen Alkylierungsmitteln wie Dialkylsulfaten
oder Alkylhalogeniden unter basischen Bedingungen, wie beispielsweise in J. Org.
Chem. 29 (1964), Seiten 2748-2750 (Moriarty) beschrieben.

Reinigungsverfahren fur N-Alkyl-lactame sind bekannt. Die Reinigung von N-Alkyl-
pyrrolidonen kann beispielsweise durch fraktionierte Destillation (auch mehrfach, wie in
JP 06 228 088 (Mitsubishi Kasei Corp.) beschrieben) oder durch Extraktion erfolgen.
Andere oder zusatzliche Reinigungsschritte kdnnen die Behandlung mit lonentau-
schern, wie in beispielsweise in EP-A-1 038 867 (BASF AG) beschrieben, oder mit
festen Adsorbentien wie Aluminiumoxid analog WO-A-2005/092851 (Lyondell L.P.)
sein. N-Alkyl-pyrrolidone kénnen auflerdem in Gegenwart von Sauren wie Toluolsul-
fonsaure (beschrieben z. B. JP 11 071 346 (Tonen Corp.)) oder Phosphorsaure (be-
schrieben z. B. in JP 2028148 (Ouchi Shinko Chem.)) wahrend der Destillation gerei-
nigt werden. Andere vorteilhafte Zusatze wahrend der Herstellung und/oder Destillation
konnen Alkali-, Erdalkali- oder Ammoniumborhydride wie beispielsweise in
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US 4,885,371 (GAF Chemicals Corp.) offenbart, Oxidationsmittel wie Kalimpermanga-
nat, Natriumperborat oder Kaliumdichromat, wie in JP 72 22 225 (Teijin Ltd.) beschrie-
ben oder Natriumhydroxid wie in US 2,964,535 (Monsanto Chemicals) beschrieben,
sein.

Aulerdem lehrt JP-A-2001 089 446 (Mitsubishi Chem. Corp.), dass sauberes NMP mit
geringer Farbe erhalten werden kann, wenn wahrend der Destillation die Mengen an
Wasserstoff und Sauerstoff Grenzwerte von 0,01 mol-% und 0,002 mol-% bezogen auf
den Pyrrolidongehalt nicht Gberschreiten. Nach JP 62 79 401 (Mitsubishi Kasei Corp.)
kann farbloses N-Methyl-pyrrolidon auch durch thermische Behandlung (,Tempern® bei
150-250°C) und anschlielRende Destillation erhalten werden.

Andere N-Alkyl-lactame wie N-Alkyl-piperidone und N-Alkyl-caprolactame kénnen auf
analogen Wegen gereinigt werden.

Fir viele Anwendungen von N-Alkyl-lactamen, beispielsweise dem Einsatz von N-
Alkyl-pyrrolidonen als Lésungsmittel bei der Herstellung von Farben und Lacken oder
Klebstoffen oder in der Produktion von Kunststoffen, ist es wichtig, dass diese L&-
sungsmittel in moglichst farbloser, d.h. nicht vergilbter Form eingesetzt werden.

N-Alkyl-pyrrolidone neigen bei Lagerung zur Vergilbung und kommen dann fir solche
Anwendungen nicht mehr in Frage, da ein Teil der Verfarbung in den Produkten wie
Lacken oder Kunststoffen erhalten bleibt und dort unerwiinscht ist.

Methoden zur Entfernung von Vergilbungen durch Reinigung oder sonstige Behand-
lung von N-Alkyl-pyrrolidonen und zur Vermeidung der Vergilbung wahrend der Lage-
rung sind daher wichtig.

Es ist bekannt, dass Reinigungsverfahren wie fraktionierende Destillationen, Mehr-
fachdestillation, Destillationen in Gegenwart von Zusatzen wie Sauren (z. B. p-Toluol-
sulfonsdure), Basen (z. B. Natriumhydroxid), Reduktionsmitteln (z. B. Natrium-
borhydrid) und Oxidationsmitteln (z. B. Kaliumpermanganat) zu einer Verbesserung,
d.h. zu einer Aufhellung, der Farbe von N-Alkyl-pyrrolidonen flhren konnen.

Es ist auflerdem bekannt, dass die Entfernung von Verunreinigungen durch Behand-
lung mit Aluminiumoxid oder makropordsen lonenaustauscherharzen zu einer Verbes-
serung von Produkteigenschaften einschliel3lich der Farbe fiihren kann.

Aullerdem ist bereits beschrieben, dass Zusatze wie z. B. Natriumborhydrid wahrend
der Synthese von N-Alkyl-pyrrolidonen zu verbesserten Farbeigenschaften fihren kon-
nen.
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Wahrend fir Reinigungs- und Herstellungsverfahren zahlreiche dieser Methoden zur
Verbesserung der Farbeigenschaften beschrieben sind, gibt es nur sehr wenige tech-
nische Lésungen zur Stabilisierung des Produkts wahrend der Lagerung.

In JP-A-2003 081 885 (Mitsubishi Chem. Corp.) wird beschrieben, dass die Sattigung
und Uberlagerung von N-Methyl-pyrrolidon mit Stickstoff, so dass nur sehr geringe
Mengen Sauerstoff zurlickbleiben, die Lagerstabilitat stark verbessert und die Ge-
schwindigkeit der oxidativen Degradation deutlich herabsetzt. Die thermische Stabilitat
gegenuber Zersetzung bei hohen Temperaturen (oberhalb 250 °C) von N-Methyl-
pyrrolidon kann nach US 4,168,226 (Exxon Research & Engineering Co.} auch da-
durch verbessert werden, dass bis zu 0,5 Gew.-% Wasser zugesetzt werden. In diesen
Fallen verlauft die Zersetzung von NMP stark verlangsamt ab.

Der vorliegenden Erfindung lag die Aufgabe zugrunde, eine Methode zur Vermeidung
und/oder Verlangsamung der Vergilbung von N-Alkyl-lactamen wahrend Verarbeitung
und Lagerung aufzufinden. Es sollte ein verbessertes, wirtschaftliches, einfach durch-
zufihrendes Verfahren zur Herstellung eines N-Alkyl-lactams mit verbesserter Farb-
qualitdt, d.h. Verminderung der Verfarbung und/oder Verbesserung der Farbstabilitat,
insbesondere bei Lagerung, aufgefunden werden.

Demgemal wurde ein Verfahren zur Herstellung eines N-Alkyl-lactams mit verbesser-
ter Farbqualitat gefunden, welches dadurch gekennzeichnet ist, dass man dem N-
Alkyl-lactam im Bereich von 0,01 bis 10 Gew.-% eines C1.10-Alkohols oder eine Verbin-
dung, die im Bereich von 0,01 bis 10 Gew.-% eines Ci.1g-Alkohols freisetzt, zusetzt.

Weiterhin gefunden wurden Mischungen enthaltend mindestens 99,0 Gew.-% eines N-
Alkyl-lactams und im Bereich von 100 bis 5000 Gew.-ppm eines C1.10-Alkohols oder
eines Acetals, Aminals oder eines Orthoesters, das/der im Bereich von 100 bis 5000
Gew.-ppm eines Ci.1g-Alkohols freisetzt.

Das Verfahren ist bevorzugt dadurch gekennzeichnet, dass man dem N-Alkyl-lactam
im Bereich von 0,02 bis 2 Gew.-%, insbesondere 0,03 bis 1 Gew.-%, besonders 0,03
bis 0,5 Gew.-%, weiter besonders 0,03 bis 0,2 Gew.-%, weiter besonders 0,03 bis 0,1
Gew.-%, eines C1.10-Alkohols oder eine Verbindung, die im Bereich von 0,02 bis 2
Gew.-%, insbesondere 0,03 bis 1 Gew.-%, besonders 0,03 bis 0,5 Gew.-%, weiter be-
sonders 0,03 bis 0,2 Gew.-%, weiter besonders 0,03 bis 0,1 Gew.-%, eines C1.10-
Alkohols freisetzt, zusetzt.

Das erfindungsgemalfie Verfahren wird bevorzugt bei einer Temperatur im Bereich von
-20 bis 400°C, besonders im Bereich von 0 bis 350 °C, weiter besonders im Bereich
von 10 bis 250 °C, durchfiihrt.
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In weiteren Ausfuhrungsformen liegt die Untergrenze eines bevorzugten Temperatur-
bereichs bei 20, 50, 100 oder 200 °C, die Obergrenze bei 220 oder 150 °C.

Dieser gefundene Einfluss von Alkoholen auf die Farbentwicklung von N-Alkyl-
lactamen ist neu. Im Unterschied zu den technischen Lehren, wie z. B. der thermischen
Stabilisierung von N-Methyl-pyrrolidon oberhalb 250 °C aus US 4,168,226 (Exxon Re-
search & Engineering Co.), hat der Alkoholzusatz bzw. die Alkoholfreisetzung geman
des erfindungsgemafien Verfahrens keinen messbaren positiven Einfluss auf die Ge-
schwindigkeit der Zersetzung der N-Alkyl-lactame, aber auf deren Farbqualitat, z.B. die
Farbentwicklung.

Der genau Wirkungsmechanismus der Alkoholzusétze ist noch nicht bekannt. Erfin-
dungsgeman kénnen alle N-Alkyl-lactame auf diese Weise behandelt werden.

Der Lactamring der N-Alkyl-lactame kann z. B. vier bis acht Kohlenstoffatome aufwei-
sen, bevorzugt vier (Pyrrolidone), finf (Piperidone)} oder sechs (Caprolactame), beson-
ders bevorzugt kénnen 2-Pyrrolidone und 2-Piperidone eingesetzt werden.

Bevorzugt werden im erfindungsgemalfen Verfahren N-Alkyl-lactame der Formel | ein-

gesetzt
o
R
N\

TR,
in der R einen

linearen oder verzweigten gesattigten aliphatischen Rest, bevorzugt Cq.12-Alkyl, wie
Methyl, Ethyl, n-Propyl, iso-Propyl, n-Butyl, iso-Butyl, sec.-Butyl, tert.-Butyl, n-Pentyl,
iso-Pentyl, sec.-Pentyl, neo-Pentyl, 1,2-Dimethylpropyl, n-Hexyl, iso-Hexyl, sec.-Hexyl,
Cyclopentylmethyl, n-Heptyl, iso-Heptyl, Cyclohexylmethyl, n-Octyl, 2-Ethyl-hexyl, n-
Nonyl, iso-Nonyl, n-Decyl, iso-Decyl, n-Undecyl, n-Dodecyl, iso-Dodecyl,

besonders bevorzugt C1.s-Alkyl, wie Methyl, Ethyl, n-Propyl, iso-Propyl, n-Butyl, iso-
Butyl, sec.-Butyl, tert.-Butyl, n-Pentyl, n-Hexyl, n-Octyl und 2-Ethyl-hexyl,

ganz besonders bevorzugt C1.4-Alkyl, wie Methyl, Ethyl, n-Propyl, iso-Propyl, n-Butyl,
iso-Butyl, sec.-Butyl, tert.-Butyl,

oder einen
gesattigten cycloaliphatischen Rest mit 3 bis 12 C-Atomen, bevorzugt Cs.s-Cycloalkyl,
wie Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cycloheptyl und Cyclooctyl, besonders bevor-

zugt Cyclopentyl und Cyclohexyl,

und n eine ganze Zahl von 1 bis 5 bedeutet



10

15

20

25

30

35

WO 2007/115943 PCT/EP2007/053008

6
und wobei die Kohlenstoffatome des heterocyclischen Rings des N-substituierten Lac-
tams ein bis zwei unter den Bedingungen inerte Substituenten, z. B. Alkylreste, wie z.
B. Cis-Alkylreste, die voneinander unabhangig sind, bevorzugt einen Cq.s-Alkylrest,
besonders einen Ci.4-Alkylrest, tragen kénnen.

Beispiele fur Cis-Alkylreste, die die Kohlenstoffatome des heterocyclischen Rings des
N-substituierten Lactams tragen kénnen, sind:

Methyl, Ethyl, n-Propyl, iso-Propyl, n-Butyl, iso-Butyl, sec.-Butyl, tert.-Butyl, n-Pentyl,
iso-Pentyl und 2-Ethyl-hexyl,

wie z. B. in 1,5-Dimethyl-2-pyrrolidon und 1-Ethyl-5-methyl-2-pyrrolidon.

Im erfindungsgemafien Verfahren werden besonders bevorzugt N-Alkyl-lactame der
Formel | eingesetzt

in der R C1.4-Alkyl wie oben beschrieben bedeutet und n 1, 2 oder 3 bedeutet und wo-
bei die Kohlenstoffatome des heterocyclischen Rings des N-substituierten Lactams
einen C14-Alkylrest, besonders Methyl- oder Ethylrest, tragen konnen.

Die eingesetzten N-Alkyl-lactame kdnnen eine Reinheit von > 90 Gew.-% aufweisen,
bevorzugt > 95 Gew.-%, weiter bevorzugt > 99 Gew.-%.

Als mdgliche Verunreinigungen der N-Alkyl-lactame sind entsprechende Lactone (wie
z. B. gamma-Butyrolacton), entsprechende N-unsubstituierte Lactame (z. B. Pyrroli-
don), organische Peroxide, entsprechende Monoalkylamine (wie z. B. Monoethylamin),
entsprechende cyclische N-Alkylimide (z. B. N-Alkylsuccinimide), Wasser, die bevor-
zugt jeweils in Mengen < 1 Gew.-% vorliegen kénnen, méglich und nicht stérend.

Als Alkohole, die zur Erhdhung der Farbstabilitdt zugesetzt bzw. freigesetzt werden,
kommen alle Alkohole mit einer oder mehreren Hydroxyfunktion/en in Frage, insbeson-
dere solche mit 1 bis 10, bevorzugt 1 bis 8 Kohlenstoffatomen, weiter bevorzugt 1 bis 3
Kohlenstoffatomen, ganz besonders bevorzugt 1 bis 2 Kohlenstoffatomen.

Bevorzugte monofunktionelle (einwertige) Alkohole sind Methanol, Ethanol, n-
Propanol, iso-Propanol, n-Butanol, n-Pentanol, n-Hexanol, n-Heptanol und n-Octanol.

Besonders wirksame polyfunktionelle (mehrwertige) Alkohole sind 1,2-Ethylenglykol,
1,2-Propandiol, 1,3-Propandiol, Glycerin, Pentaerythritol und Sorbitol.
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Ganz besonders bevorzugte zugesetzte bzw. freigesetzte Alkohole sind Methanol und
1,2-Ethylenglykol.

Im Sinne der Erfindung kdnnen auch solche Stoffe zugesetzt werden, die Alkohole erst
nach einer chemischen Umwandlung freisetzen, beispielsweise mit Wasser (Hydroly-
se) oder Aminen (Aminolyse), das/die in N-Alkyl-lactamen in Spuren vorhanden sein
kann/kénnen oder zugesetzt werden kann/kdnnen.

Zu diesen Alkoholquellen, im folgenden auch als Alkoholvorlaufer bezeichnet, zahlen z.
B. Dimethoxymethan, Diethoxymethan, Tetramethoxymethan, Tetraethoxymethan,
Trimethylorthoformiat und Triethylorthoformiat, die z.B. durch Hydrolyse Alkohole und
Ester oder Alkohole und Formaldehyd freisetzen.

Natirlich kann auch eine Mischung der Alkohole und/oder Alkoholvorldufer eingesetzt
werden. Die Reinheit der zugesetzten Alkohole oder Alkoholvorlaufer ist dabei nicht
kritisch und Verunreinigungen wie z. B. Wasser, Ether, Ester und Kohlenwasserstoffe
werden toleriert.

Die Alkoholzugabe bzw. Alkoholvorlduferzugabe kann auf mehrere Arten geschehen,
beispielsweise kdnnen die Alkohole und/oder Alkoholvorldufer dem N-Alkyl-lactam di-
rekt nach dessen Synthese sowie nach oder bei der Reinigung des Lactams zugesetzt
werden. Ebenso ist eine Zugabe bei Abflllung des Lactams in lager- oder transportfa-
hige Gebinde moglich. Die Zugabe der Alkohole bzw. Alkoholvorlaufer kann sowohl
diskontinuierlich als auch kontinuierlich erfolgen.

Gegenstand der Erfindung sind gemaf den obigen Ausfihrungen auch

Mischungen enthaltend mindestens 99,0 Gew.-%, bevorzugt > 99,2 Gew.-%, beson-
ders > 99,5 Gew.-%, eines N-Alkyl-lactams und

im Bereich von 100 bis 5000 Gew.-ppm, bevorzugt 200 bis 2000 Gew.-ppm, besonders
300 bis 1000 Gew.-ppm, eines Ci.10-Alkohols, bevorzugt C1s-Alkohols, besonders C1.3-
Alkohols, ganz besonders C1.o-Alkohols,

oder eines Acetals, Aminals oder eines Orthoesters, das/der im Bereich von 100 bis
5000 Gew.-ppm, bevorzugt 200 bis 2000 Gew.-ppm, besonders 300 bis 1000 Gew.-
ppm, eines Ci.10-Alkohols, bevorzugt Cq.s-Alkohols, besonders C4.3-Alkohols, ganz be-
sonders C1.2-Alkohols, freisetzt,

insbesondere Mischungen enthaltend mindestens 99,0 Gew.-%, bevorzugt > 99,2
Gew.-%, besonders > 99,5 Gew.-%, N-Ethyl-2-pyrrolidon (NEP) und im Bereich von
100 bis 5000 Gew.-ppm, bevorzugt 200 bis 2000 Gew.-ppm, besonders 300 bis 1000
Gew.-ppm, Methanol oder 1,2-Ethylenglykol,
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insbesondere Mischungen enthaltend mindestens 99,0 Gew.-%, bevorzugt > 99,2
Gew.-%, besonders > 99,5 Gew.-%, N-Ethyl-e-caprolactam (NEC) und im Bereich von
100 bis 5000 Gew.-ppm, bevorzugt 200 bis 2000 Gew.-ppm, besonders 300 bis 1000
Gew.-ppm, Methanol oder 1,2-Ethylenglykol,

insbesondere Mischungen enthaltend mindestens 99,0 Gew.-%, bevorzugt > 99,2
Gew.-%, besonders > 99,5 Gew.-%, 1,5-Dimethyl-2-pyrrolidon und im Bereich von 100
bis 5000 Gew.-ppm, bevorzugt 200 bis 2000 Gew.-ppm, besonders 300 bis 1000
Gew.-ppm, Methanol oder 1,2-Ethylenglykol,

insbesondere Mischungen enthaltend mindestens 99,0 Gew.-%, bevorzugt > 99,2
Gew.-%, besonders > 99,5 Gew.-%, 1-Ethyl-5-methyl-2-pyrrolidon und im Bereich von
100 bis 5000 Gew.-ppm, bevorzugt 200 bis 2000 Gew.-ppm, besonders 300 bis 1000
Gew.-ppm, Methanol oder 1,2-Ethylenglykol,

insbesondere Mischungen enthaltend mindestens 99,0 Gew.-%, bevorzugt > 99,2
Gew.-%, besonders > 99,5 Gew.-%, 1-Methyl-2-piperidon und im Bereich von 100 bis
5000 Gew.-ppm, bevorzugt 200 bis 2000 Gew.-ppm, besonders 300 bis 1000 Gew.-
ppm, Methanol oder 1,2-Ethylenglykol.

Alle ppm-Angaben beziehen sich auf das Gewicht (Gew.-ppm).

Beispiele

Die APHA-Farbzahlen (Hazen) wurden bestimmt nach DIN EN ISO 6271.

GC-Methode zur Bestimmung der Reinheit der N-Alkyl-lactame:

Die Lactame wurden unverdiinnt in den GC-Chromatographen (Firma HP, Tragergas:
Wasserstoff) auf eine 30 m DB5-Saule (Firma J+W) gespritzt und bei Ofentemperatu-
ren von 60 °C bis 260 °C (Aufheizrate 16 Kelvin pro Minute bis 220 °C, dann 20 Kelvin
pro Minute bis 260 °C) mit einem Flammenionisationsdetektor (Temperatur: 290 °C)
analysiert. Die Reinheit wurde durch Integration der Signale des Chromatogramms
bestimmt.

Die Bestimmung des Gesamtgehalts an Alkohol im N-Alkyl-lactam, einschlieRlich der
durch Hydrolyse freisetzbaren Alkohole, wurde durch Headspace-Gaschromatographie
durchgefihrt. Vor dem Einspritzen in den Gaschromatographen wurden die Proben
(ungefahr 100 mg) mit verdinnter, wassriger Phosphorsaure (ungefahr 1 ml) versetzt
und 1 h auf 80 °C temperiert, um die Gesamtmenge an Alkohol freizusetzen. Der
Dampfraum wurde in einen Gaschromatographen (Firma HP, Tragergas: Wasserstoff)
mit einer DB1-Saule (Firma J+W) und einem Flammenionisationsdetektor injiziert. Die
Auswertung erfolgte durch Integration der Signale des Chromatogramms. Die Kalibrie-
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rung erfolgte durch Zugabe definierter Mengen des zu untersuchenden Alkohols und
Analyse nach analoger Vorschrift.

Beispiel 1

N-Ethyl-pyrrolidon (250 ml, Reinheit 99,69 % laut GC, Farbzahl nach Hazen: 12 APHA)
wurde mit Methanol (500 ppm) versetzt und in einem 500 ml-Glaskolben mit aufgesetz-
tem Ruckflusskihler und Trockenrohr in Gegenwart von Luft auf 100 °C erhitzt. Nach
72 Stunden (h) hatte die Reinheit abgenommen (auf 97,55 % laut GC), wahrend die
Farbzahl auf 208 APHA angestiegen war.

Beispiel 2

N-Ethyl-pyrrolidon (250 ml, Reinheit 99,69 % laut GC, Farbzahl nach Hazen: 12 APHA)
wurde mit 1,2-Ethylenglycol (500 ppm) versetzt und in einem 500 ml-Glaskolben mit
aufgesetztem Ruickflusskuhler und Trockenrohr in Gegenwart von Luft auf 100 °C er-
hitzt. Nach 72 h hatte die Reinheit abgenommen (auf 97,66 % laut GC), wahrend die
Farbzahl auf 176 APHA angestiegen war.

Vergleichsbeispiel 1

N-Ethyl-pyrrolidon (250 ml, Reinheit 99,69 % laut GC, Farbzahl nach Hazen: 7 APHA)
wurde ohne Zusatze in einem 500 ml-Glaskolben mit aufgesetztem Ruckflusskihler
und Trockenrohr in Gegenwart von Luft auf 100 °C erhitzt. Nach 72 h hatte die Reinheit
abgenommen (auf 97,77 % laut GC), wahrend die Farbzahl auf 284 APHA angestiegen
war.

Beispiel 3

N-Ethyl-pyrrolidon (10 ml, Reinheit 99,59 % laut GC, Farbzahl nach Hazen: 7 APHA)
wurde mit Dimethyoxymethan (500 ppm) versetzt. Die Mischung wurde in einem gas-
dicht verschlossenen 20 ml-Glasautoklav auf 100 °C erhitzt. Nach 72 Stunden (h) hatte
die Reinheit abgenommen (auf 99,37 % laut GC), wahrend die Farbzahl auf 22 APHA
angestiegen war.

Vergleichsbeispiel 2

N-Ethyl-pyrrolidon (10 ml, Reinheit 99,59 % laut GC, Farbzahl nach Hazen: 7 APHA)
wurde ohne Zusatze in einem gasdicht verschlossenen 20 ml-Glasautoklav auf 100 °C
erhitzt. Nach 72 Stunden (h) hatte die Reinheit abgenommen (auf 99,27 % laut GC),
wahrend die Farbzahl auf 32 APHA angestiegen war.
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Beispiel 4

N-Methyl-piperidon (10 ml, Reinheit 99,20 % laut GC, Farbzahl nach Hazen: 18 APHA)
wurde mit Methanol (500 ppm) versetzt. Die Mischung wurde in einem gasdicht ver-
schlossenen 20 ml-Glasautoklav auf 100 °C erhitzt. Nach 72 Stunden (h) hatte die
Reinheit abgenommen (auf 98,82 % laut GC), wahrend die Farbzahl auf 172 APHA
angestiegen war.

Vergleichsbeispiel 3

N-Methyl-piperidon (10 ml, Reinheit 99,20 % laut GC, Farbzahl nach Hazen: 18 APHA)
wurde ohne Zusatze in einem gasdicht verschlossenen 20 ml-Glasautoklav auf 100 °C
erhitzt. Nach 72 Stunden (h) hatte die Reinheit abgenommen (auf 98,73 % laut GC),
wahrend die Farbzahl auf 197 APHA angestiegen war.

Beispiel 5

1,5-Dimethyl-2-pyrrolidon (10 ml, Reinheit 99,72 % laut GC, Farbzahl nach Hazen: 5
APHA) wurde mit Methanol (500 ppm) versetzt. Die Mischung wurde in einem gasdicht
verschlossenen 20 ml-Glasautoklav auf 100 °C erhitzt. Nach 72 Stunden (h) hatte die
Reinheit abgenommen (auf 99,53 % laut GC), wahrend die Farbzahl auf 404 APHA
angestiegen war.

Vergleichsbeispiel 4

1,5-Dimethyl-2-pyrrolidon (10 ml, Reinheit 99,72 % laut GC, Farbzahl nach Hazen: 5
APHA) wurde ohne Zusatze in einem gasdicht verschlossenen 20 ml-Glasautoklav auf
100 °C erhitzt. Nach 72 Stunden (h) hatte die Reinheit abgenommen (auf 99,46 % laut
GC), wahrend die Farbzahl auf 669 APHA angestiegen war.
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Patentanspriiche

10.

Verfahren zur Herstellung eines N-Alkyl-lactams mit verbesserter Farbqualitat,
dadurch gekennzeichnet, dass man dem N-Alkyl-lactam 0,01 bis 10 Gew.-% ei-
nes Ci.10-Alkohols oder eine Verbindung, die 0,01 bis 10 Gew.-% eines C1.10-
Alkohols freisetzt, zusetzt.

Verfahren nach Anspruch 1 zur Herstellung eines N-Alkyl-2-pyrrolidons oder N-
Alkyl-2-piperidons mit verbesserter Farbqualitat.

Verfahren nach Anspruch 1 zur Herstellung eines N-(C1.s-Alkyl)-2-pyrrolidons
oder N-(C1s-Alkyl)-2-piperidons mit verbesserter Farbqualitat.

Verfahren nach Anspruch 1 zur Herstellung von N-Ethyl-2-pyrrolidon (NEP), 1,5-
Dimethyl-2-pyrrolidon, 1-Ethyl-5-methyl-2-pyrrolidon, 1-Methyl-2-piperidon oder
N-Ethyl-e-caprolactam (NEC) mit verbesserter Farbqualitat.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet,
dass es sich bei dem Cq.10-Alkohol um Methanol, Ethanol, n-Propanal, iso-
Propanol, n-Butanol, n-Pentanol, n-Hexanol, n-Heptanol, n-Octanol, 1,2-Ethylen-
glykol, 1,2-Propandiol, 1,3-Propandiol, Glycerin, Pentaerythritol und/oder Sorbitol
handelt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet,
dass es sich bei der Verbindung, die den Cs.10-Alkohol freisetzt, um ein Acetal,
Aminal oder einen Orthoester handelt.

Verfahren nach dem vorhergehenden Anspruch, dadurch gekennzeichnet, dass
es sich bei der Verbindung, die den C4.10-Alkohol freisetzt, um Dimethoxymethan,
Diethoxymethan, Tetramethoxymethan, Tetraethoxymethan, Trimethylorthofor-
miat und/oder Triethylorthoformiat handelt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet,
dass man dem N-Alkyl-lactam 0,02 bis 2 Gew.-% eines C.10-Alkohols oder eine
Verbindung, die 0,02 bis 2 Gew.-% eines Ci.10-Alkohols freisetzt, zusetzt.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass
man dem N-Alkyl-lactam 0,03 bis 1 Gew.-% eines C4.10-Alkohols oder eine Ver-
bindung, die 0,03 bis 1 Gew.-% eines Ci.10-Alkohols freisetzt, zusetzt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet,
dass man es bei einer Temperatur im Bereich von -20 bis 400 °C durchfiihrt.
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12.

13.

14.

15.

16.

17.

12

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass
man es bei einer Temperatur im Bereich von 10 bis 250 °C durchflhrt.

Mischung enthaltend mindestens 99,0 Gew.-% eines N-Alkyl-lactams und im Be-
reich von 100 bis 5000 Gew.-ppm eines C1.10-Alkohols oder eines Acetals, Amin-
als oder eines Orthoesters, das/der im Bereich von 100 bis 5000 Gew.-ppm ei-
nes Ci.10-Alkohols freisetzt.

Mischung enthaltend mindestens 99,0 Gew.-% N-Ethyl-2-pyrrolidon (NEP) und
im Bereich von 100 bis 5000 Gew.-ppm Methanol oder 1,2-Ethylenglykol.

Mischung enthaltend mindestens 99,0 Gew.-% N-Ethyl-¢-caprolactam (NEC) und
im Bereich von 100 bis 5000 Gew.-ppm Methanol oder 1,2-Ethylenglykol.

Mischung enthaltend mindestens 99,0 Gew.-% 1,5-Dimethyl-2-pyrrolidon und im
Bereich von 100 bis 5000 Gew.-ppm Methanol oder 1,2-Ethylenglykol.

Mischung enthaltend mindestens 99,0 Gew.-% 1-Ethyl-5-methyl-2-pyrrolidon und
im Bereich von 100 bis 5000 Gew.-ppm Methanol oder 1,2-Ethylenglykol.

Mischung enthaltend mindestens 99,0 Gew.-% 1-Methyl-2-piperidon und im Be-
reich von 100 bis 5000 Gew.-ppm Methanol oder 1,2-Ethylenglykol.
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