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(57) Abstract: The present invention relates to a single-stage method for the hydrogenating separation of lignin using a catalyst
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= the catalyst or the catalyst mixture with lignin in at least one organic solvent; (B) conversion of the mixture from (A) with hydrogen;

(C) separation of the reaction products.

o (57) Zusammenfassung: Die vorliegende Erfindung betrifft ein einstufiges Verfahren zur hydrierenden Spaltung von Lignin an ei-
nem ein Ubergangsmetallcarbid enthaltenden Katalysator, gegebenenfalls im Gemisch mit weiteren Katalysatoren, folgende Schritte
umfassend: (A) Mischen des Katalysators oder des Katalysatorgemischs mit Lignin in mindestens einem organischen Losungsmittel;
(B) Umsetzung der Mischung aus (A) mit Wasserstoff; (C) Abtrennung der Reaktionsprodukte.
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Verfahren zur hydrierenden Spaltung von Lignin an Ubergangsmetallcarbiden

Beschreibung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur hydrierenden Spaltung von Lignin in Gegenwart
von Wasserstoff und einem Ubergangsmetallcarbid bei erhéhtem Druck und erhohter
Temperatur in einem Ldsungsmittel.

Lignin ist ein phenolisches Makromolekil, das sich aus verschiedenen Monomerbau-
steinen zusammensetzt und in verholzenden Pflanzen die Rdume zwischen den Zell-
membranen ausfillt und dem Holz seine charakteristische Beschaffenheit verleiht. Bei
der Herstellung von Cellulose fallen jahrlich ca. 100 bis 150 Mio. t Lignin an. Die Ab-
trennung des Lignins erfolgt durch den Kraftprozess, wobei Holz mit einer Natriumsul-
fid- und Natriumhydroxid-haltigen Losung bei ca. 170 °C behandelt wird und das Lignin
als "Schwarzlauge" herausgeldst wird. Ublicherweise wird die ,Schwarzlauge® nach
Aufkonzentrierung verbrannt und die dabei entstehende Warme wird dem Prozess der
Celluloseherstellung zugeflihrt. Alternativ kann aus der ,Schwarzlauge“ das Lignin
durch eine CO,-Fallung als Feststoff abgetrennt und anderweitig verwendet werden.
Das so erhaltene Lignin wird "Kraft-Lignin" genannt und kommt als Zementbinder, Bin-
demittel fiir Pressspanplatten und als Dispergiermittel zum Einsatz.

JP 2006 257577 A beschreibt die Vergasung von ,Kraft-Lignin“ zu Wasserstoff und
Methan in Uberkritischem Wasser. Erste Versuche zur hydrierenden Spaltung von Lig-
nin reichen bis in die 1940er Jahre zurick.

W. Lautsch, Cellul. Chem. 1941, 19, 69 - 87 und K. Freudenberg, Chem. Berichte
1941, 74, 171 - 183 beschreiben die hydrierende Ligninspaltung in Abhangigkeit des
Wasserstoffpartialdruckes. Hierbei konnten zum Teil hohe Ausbeuten an Cyclohexanol
erreicht werden.

M. Matsukara, Mokuzai Gakkaishi 1973c, 19, 171-176, Pepper et al., Can. J. Chem.
1963, 41, 2867-2875 und Can. J Chem. 1969, 48, 477-479 sowie Can. J. Chem. 1978,
56, 899 - 902 beschreiben die hydrierende Spaltung von Lignin zu Phenylpropanderi-
vaten. Hierbei werden Katalysatorsysteme von Ubergangsmetallen oder Ubergangs-
metalloxiden beschrieben, wie zum Beispiel Kupferchromoxid, Raney-Nickel und edel-
metallhaltige Katalysatoren wie Ruthenium auf Aktivkohle oder Rhodium auf Aktivkoh-
le. Die in diesen Studien beschriebene hydrierende Ligninspaltung dient vor allem der
strukturellen Aufklarung des Lignins, und es werden ausschliefdlich schwefelfreie Lig-
ninproben eingesetzt.
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Kommerziell erhaltliches Lignin bzw. ,Kraft-Lignin“ wird dabei nicht eingesetzt. Es ist
davon auszugehen, dass die in der Literatur beschriebenen Katalysatoren in Gegen-
wart hoher Schwefelkonzentrationen nicht mehr katalytisch aktiv sind.

In ,Lignin Structure and Research®, American Chemical Society, Washington D.C.
1966, 207-225 ist die hydrogenolytische Spaltung mit nachfolgendem Hydro-Cracking
von Lignin zu Phenol beschrieben. Da hierbei der Einsatz von Phenol als Losungsmit-
tel fiir Lignin erforderlich ist und Ausbeuten von nur ca. 20 % erreicht werden, erweist
sich dieser Prozess jedoch nicht als wirtschaftlich.

Im Lignol®-Prozess wird Lignin durch hydrogenolytische Spaltung im stampfenden Wir-
belbett bei 440 °C mit anschlie3ender nicht katalysierter Hydrodealkylierung bei 500 °C
umgesetzt.

Murchison, C.B., Murdick, D.A., Hydrocarbon Processing 1981, 60, 159 und Oyama,
Catal. Today 1992, 15, 179 beschreiben die Schwefeltoleranz von Carbiden, z.B. bei
der Hydrierung von Kohlenmonoxid an Molybdancarbid-Katalysatoren. Hierbei wird
keine substantielle Vergiftung durch Gegenwart von Schwefelwasserstoff wahrend der
Reaktion festgestellt.

WO 2006/119357 A2 beschreibt einen Prozess zur Umsetzung von Lignin zu Biokraft-
stoffen und/oder aromatischen Ethern. Das beschriebene Verfahren teilt sich in drei
Schritte: eine basenkatalysierte Spaltung (BCD = base-catalysed depolymerisation),
eine partielle Hydrodeoxygenierung (SPHDO = stabilization/partial hydrodeoxygenati-
on) und einen sogenannten Hydroprocessing-Schritt (HPR = Hydroprocessing).

Hierzu wird Lignin zunachst im Basischen partiell depolymerisiert. Dabei wird das Lig-
nin vornehmlich durch Solvolyse von Etherbindungen zu einem Gemisch aus pheno-
lischen Verbindungen wie zum Beispiel mono-, di- und trialkylierten Phenolen, Metho-
xyphenolen, Benzoldiolen sowie héhermolekularen Verbindungen mit zwei oder drei
Benzoleinheiten umgesetzt. Als Katalysatoren kommen Alkali- und Erdalkalihydroxide
zum Einsatz.

Im zweiten Schritt wird dieses Produktgemisch einer Hydrodeoxygenierung unterzo-
gen, wobei vorwiegend Verbindungen erhalten werden, die nur eine Sauerstoff enthal-
tende Gruppe besitzen. Bei dieser heterogen katalysierten Reaktion kénnen auch U-
bergangsmetallcarbide wie Wolfram-, Molybdan- und Vanadiumcarbide zum Einsatz
kommen.

Im dritten Schritt wird das Reaktionsgemisch mit Wasserstoff umgesetzt, wobei zum
Beispiel Hydrodeoxygenierung, Hydrierung und Hydrocracking ablaufen kénnen.



10

15

20

25

30

35

40

WO 2009/037281 PCT/EP2008/062375

Die hydrierende Spaltung von kommerziell erhaltlichem Lignin, zum Beispiel aus dem
Kraftprozess, ist mit klassischen katalytischen Systemen, wie zum Beispiel Palladium,
Ruthenium oder Nickel enthaltenden Katalysatoren aufgrund des hohen Schwefelge-
halts des Lignins nicht durchfihrbar. Die klassischen Katalysatoren werden durch den
Schwefel vergiftet.

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein einfach durchzufiihrendes, einstufiges
Verfahren zur hydrierenden Spaltung von Lignin bereitzustellen, welches sich zur Spal-
tung von schwefelhaltigem, schwefelarmem und schwefelfreiem Lignin gleichermalen
eignet.

Gelost wird die Aufgabe durch ein Verfahren zur hydrierenden Spaltung von Lignin an
einem ein Ubergangsmetallcarbid enthaltenden Katalysator, gegebenenfalls im Ge-
misch mit weiteren Katalysatoren, folgende Schritte umfassend:

(A) Mischen des Katalysators oder des Katalysatorgemischs mit Lignin in mindes-
tens einem organischen Losungsmittel;

(B) Umsetzung der Mischung aus (A) mit Wasserstoff;

(C) Abtrennung der Reaktionsprodukte.

Durch das erfindungsgemalfte Verfahren ist die Spaltung von Lignin in einem Schritt als
Eintopfsynthese moglich. Dies stellt eine deutliche Vereinfachung gegeniber den im
Stand der Technik beschriebenen Verfahren dar, da eine vorgeschaltete basenkataly-
sierte Depolymerisation (BCD) und ein nachgeschalteter Hydroprocessing (HPR)-
Schritt nicht mehr zwingend notwendig sind.

Der Ausdruck hydrierende Spaltung schlief3t erfindungsgemafd alle Reaktionen mit ein,
bei denen es unter hydrierenden Bedingungen zum Bindungsbruch kommt, wie zum
Beispiel:

Hydrierung: Anlagerung von Wasserstoff an Kohlenstoff-Kohlenstoff-Mehrfach-
bindungen;

Hydrogenolyse: Anlagerung von Wasserstoff bei der Spaltung von Kohlenstoff-
Kohlenstoff-Einfachbindungen; Anlagerung von Wasserstoff bei der Spaltung von Koh-
lenstoff-Sauerstoff Einfach- oder Mehrfachbindungen.

Als Produkt der hydrierenden Spaltung werden Gemische ldslicher niedermolekularer
Oligomere erhalten, wie zum Beispiel Di- und Trimere, die Coniferyl- oder Coumaryl-
Alkohole enthalten.
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Die Produkte der hydrierenden Spaltung kdnnen zur Herstellung von aromatischen
Grundchemikalien wie zum Beispiel Benzol, Phenol, Vanillin, Eugenol und Catechol
verwendet werden, oder als Ausgangsverbindungen flir Additive und Spezialchemika-
lien wie zum Beispiel Dispersionsmittel, Waschmittel, FlieBmittel, Binder und Flamm-
schutzmittel dienen.

Geeignete Katalysatoren sind Ubergangsmetallcarbide. Bevorzugt sind Ubergangsme-
tallcarbide von Ubergangsmetallen der Gruppen 5 bis 10 des Periodensystems der
Elemente. Mehr bevorzugt sind Wolfram-, Molybdan-, Kobalt- und Eisencarbide, insbe-
sondere Wolframcarbide.

Die Ubergangsmetallcarbide kdnnen entweder in bekannter dem Fachmann geldufiger
Form zum Beispiel als Pulver, Extrudate, Pellets oder in @hnlicher Form eingesetzt
werden. Die Ubergangmetalicarbide kdénnen dabei ungetragert oder getrdgert vorlie-
gen. Als Trager eignen sich zum Beispiel Metalloxide, Nitride, Silikate, Alumosilikate,
Spinelle oder Kohlenstoff. Natirlich kdnnen auch Trager verwendet werden, die Mi-
schungen aus einem oder mehreren Tragermaterialien enthalten.

Die hydrierende Spaltung kann bei einem pH-Wert von 7 ohne Zusatz oder durch Zu-
satz von Sauren oder Basen bei einem pH-Wert von 1 bis 14 durchgefuhrt werden.
Bevorzugt wird die Reaktion in einem pH-Bereich von 3 bis 10 durchgefiihrt, insbeson-
dere in einem pH-Bereich von 5 bis 9.

Bei dem erfindungsgemaRen Verfahren werden z. B. Ubergangsmetallcarbidmengen
von 1 bis 30 Gew.-%, bezogen auf Lignin, eingesetzt. Bevorzugt werden 5 bis 25
Gew.-%, mehr bevorzugt werden 10 bis 25 Gew.-%, insbesondere werden 10 bis 20
Gew.-% eingesetzt.

Ausgangsmaterialien fiir die hydrierende Spaltung kénnen, ohne darauf beschrankt zu
sein, Agrar-Lignin, Holz-Lignin, Lignin aus Bioabféllen, Kraft-Lignin, Organosolv-Lignin
und Mischungen daraus sein.

Als Edukte eignen sich zum Beispiel schwefelhaltige Lignine mit einem Schwefelgehalt
von im Allgemeinen 10 ppm bis 5 Gew.-%, beispielsweise stark schwefelhaltiges Lignin
aus dem Kraftprozess mit im Allgemeinen 1-5 Gew.-% Schwefel, sowie auch schwefel-
arme Lignine (z.B. Protobind-Lignin der Granit RD SA) mit 10 bis 1000 ppm Schwefel,
sowie alle anderen ligninhaltigen Substanzen und Mischungen daraus. Selbstverstand-
lich kdnnen auch schwefelfreie Lignine eingesetzt werden.
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Als Ldsungsmittel eigenen sich polare Losungsmittel wie zum Beispiel polare LO-
sungsmittel aus der Gruppe der Ether, Alkohole, Glykole, Amine, Amide, Sulfoxide,
Imidazole und Wasser. Bevorzugte Losungsmittel sind zum Beispiel Dioxan, Tetra-
hydrofuran, Ethylenglykol, Ethanol, Ethanolamin, Methanol, Dimethylformamid, Di-
methylsulfoxid, Imidazoliumsalzen und Wasser sowie Mischungen dieser Ldsungs-
mittel. Besonders bevorzugt sind Dioxan und Ethanol. Insbesondere bevorzugt ist
Ethanol.

Die hydrierende Spaltung kann diskontinuierlich im Autoklaven, oder kontinuierlich im
Rohrreaktor mit Katalysator-Festbett durchgeflhrt werden. Eine kontinuierliche Reakti-
onsflhrung ist bevorzugt.

Bei dem erfindungsgemalien Verfahren wird die hydrierende Spaltung bei einem Was-
serstoffpartialdruck von 10-500 bar, bevorzugt bei einem Wasserstoffpartialdruck von
20 bis 200 bar, mehr bevorzugt bei einem Wasserstoffpartialdruck von 50 bis 150 bar,
insbesondere bei einem Wasserstoffpartialdruck von 70 bis 140 bar und bei einer Tem-
peratur von im Allgemeinen 100 bis 300°C, vorzugsweise 100 bis 250°C, besonders
bevorzugt von 120 bis 200°C und insbesondere bevorzugt von 130 bis 190°C durch-
gefuhrt.

Die Reaktionszeiten des erfindungsgemalfen Verfahrens flr einen vollstandigen Um-
satz betragen je nach Bedingungen z. B. zwischen 3 und 60 Stunden, vorzugsweise
zwischen 3 und 30 Stunden, besonders bevorzugt zwischen 5 und 15 Stunden. Insbe-
sondere bevorzugt ist eine Reaktionszeit zwischen 8 und 12 Stunden.

Die Aufarbeitung des Reaktionsgemisches erfolgt durch Abtrennung des Katalysators
und Entfernung des Losungsmittels nach bekannten, dem Fachmann gelaufigen Ver-
fahren. Die Produkte kdnnen weiteren Reinigungsschritten unterzogen werden.

Die Erfindung wird durch die nachstehenden Beispiele naher erlautert.

Beispiel 1

Im Reaktor werden 5,0 g Kraft-Lignin, 0,5 g Wolframcarbid und 80,0 g Ethanol vorge-
legt. Der Reaktor wird dreifach mit Stickstoff gesptlt und es wird 30 bar Wasserstoff
aufgepresst. Dann wird die Temperatur auf 180°C erhéht, wobei sich ein Druck von 57
bar einstellt. Dieser wird mit Wasserstoff auf 130 bar erhoht und die Mischung bei die-
sen Bedingungen flir 10 Stunden unter Rilhren gehalten. Der Druck wird entspannt und
der Reaktionsaustrag durch einen Faltenfilter filtriert. Das Lésungsmittel wird entfernt,
wonach ein brauner, kristalliner Feststoff zurlickbleibt, der gut in Aceton und Methyl-
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ethylketon 16slich ist. Gemal® GPC-Spektrum handelt es sich um ein Gemisch mit der
Molmassenverteilung von m/z = 300-2000.

Beispiel 2

Im Reaktor werden 5,0 g Protobind-Lignin (Granit RD SA), 0,5 g Wolframcarbid und
80,9 g Ethanol vorgelegt. Der Reaktor wird 3-fach mit Stickstoff gespilt und es wird 30
bar Wasserstoff aufgepresst. Dann wird die Temperatur auf 180 °C erhdht, wobei sich
ein Druck von 57 bar einstellt. Dieser wird mit Wasserstoff auf 130 bar erhdht und die
Mischung bei diesen Bedingungen fir 10 Stunden unter Rihrung gehalten. Der Druck
wird entspannt und der Reaktionsaustrag durch Kieselgel 60 filtriert. Das Losungsmittel
wird entfernt, wonach ein brauner, kristalliner Feststoff zuriickbleibt, der gut in Aceton
und Methylethylketon 16slich ist. Gemall GPC-Spektrum handelt es sich um ein Ge-
misch mit einer Molmassenverteilung von m/z = 200-2000.

Beispiel 3

Im Reaktor werden 5,0 g Kraft-Lignin, 1,0 g Wolframcarbid und 80.0 g Dioxan vorge-
legt. Der Reaktor wird dreifach mit Stickstoff gespult und es wird 20 bar Wasserstoff
aufgepresst. Dann wird die Temperatur auf 150°C erhoht, wobei sich ein Druck von 31
bar einstellt. Dieser wird mit Wasserstoff auf 70 bar erhoht und die Mischung bei die-
sen Bedingungen flr 10 Stunden unter Riihren gehalten. Der Druck wird entspannt und
der Reaktionsaustrag durch einen Faltenfilter filtriert. Das Ldsungsmittel wird entfernt,
wonach ein brauner, kristalliner Feststoff zurlickbleibt, der schlecht in Aceton |8slich ist.
Gemalld GPC-Spektrum handelt es sich um ein Gemisch mit der Molmassenverteilung
von m/z = 300-2000.

Beispiel 4

Im Reaktor werden 5,0 g Protobind-Lignin (Granit RD SA), 0,5 g Wolframcarbid und
72,0 g Dioxan und 8,0 g Wasser vorgelegt. Der Reaktor wird 3-fach mit Stickstoff ge-
spult und 30 bar Wasserstoff aufgepresst. Dann wird die Temperatur auf 180 °C er-
hoht, wobei sich ein Druck von 55 bar einstellt. Dieser wird mit Wasserstoff auf 130 bar
erhdht und die Mischung bei diesen Bedingungen fir 10 Stunden unter Ruhren gehal-
ten. Der Druck wird entspannt und der Reaktionsaustrag durch Kieselgel 60 filtriert.
Das Lésungsmittel wird entfernt, wonach ein brauner, kristalliner Feststoff zuriickbleibt,
der nicht in Aceton und Methylethylketon l6slich ist. Gemat GPC-Spektrum handelt es
sich um ein Gemisch mit einer Molmassenverteilung von m/z = 200-2000.

Beispiel 5
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Im Reaktor werden 5,0 g Kraft-Lignin, 0,5 g Wolframcarbid und 72,0 g Dioxan und 80,0
g Wasser vorgelegt. Der Reaktor wird dreifach mit Stickstoff gespult und 30 bar Was-
serstoff aufgepresst. Dann wird die Temperatur auf 180°C erhoht, wobei sich ein Druck
von 52 bar einstellt. Dieser wird mit Wasserstoff auf 130 bar erhéht und die Mischung
bei diesen Bedingungen flr 10 Stunden unter Rihren gehalten. Der Druck wird ent-
spannt und der Reaktionsaustrag durch Kieselgel 60 filtriert. Das Losungsmittel wird
entfernt, wonach ein brauner, kristalliner Feststoff zuriickbleibt, der nicht in Aceton und
Methylethylketon 16slich ist. Gemalt GPC-Spektrum handelt es sich um ein Gemisch
mit der Molmassenverteilung von m/z = 200-2000.

Vergleichsbeispiel 1

Im Reaktor werden 5,0 g Kraft-Lignin und 80,0 g Ethanol vorgelegt. Der Reaktor wird 3-
fach mit Stickstoff gespllt und es wird 30 bar Wasserstoff aufgepresst. Dann wird die
Temperatur auf 180 °C erhdht, wobei sich ein Druck von 53 bar einstellt. Dieser wird
mit Wasserstoff auf 150 bar erhdht und die Mischung bei diesen Bedingungen fiir 10
Stunden unter Ruhren gehalten. Der Druck wird entspannt und der Reaktionsaustrag
durch Kieselgel 60 filtriert. Das Lignin bleibt grodtenteils ungeldst im Filter zuriick. Das
Losungsmittel des Filtrates wird entfernt, wonach ein brauner, kristalliner Feststoff zu-
rickbleibt, der nicht in Aceton und Methylethylketon 16slich ist. Gemafl GPC-Spektrum
handelt es sich um ein Gemisch mit einer Molmassenverteilung von m/z = 1300 —
2700.

Vergleichsbeispiel 2

Im Reaktor werden 5,0 g Kraft-Lignin, 0,5 g Pd/C und 80,0 g Ethanol vorgelegt. Der
Reaktor wird 3-fach mit Stickstoff gespiilt und es wird 30 bar Wasserstoff aufgepresst.
Dann wird die Temperatur auf 180 °C erhoht, wobei sich ein Druck von 41 bar einstellt.
Dieser wird mit Wasserstoff auf 140 bar erhéht und die Mischung bei diesen Bedingun-
gen fiir 10 Stunden unter Riihren gehalten. Der Druck wird entspannt und der Reakti-
onsaustrag durch Kieselgel 60 filtriert. Das Lignin bleibt grotenteils ungeldst im Filter
zurtick. Das Lésungsmittel des Filtrates wird entfernt, wonach ein brauner, kristalliner
Feststoff zurlickbleibt, der nicht in Aceton und Methylethylketon I6slich ist. Gemaf
GPC-Spektrum handelt es sich um ein Gemisch mit einer Molmassenverteilung von
m/z = 1300 — 2700.
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Patentanspriiche

Einstufiges Verfahren zur hydrierenden Spaltung von Lignin an einem ein Uber-
gangsmetallcarbid enthaltenden Katalysator, gegebenenfalls im Gemisch mit
weiteren Katalysatoren, folgende Schritte umfassend:

(A) Mischen des Katalysators oder des Katalysatorgemischs mit Lignin in min-
destens einem organischen Lésungsmittel;

(B) Umsetzung der Mischung aus (A) mit Wasserstoff;

(C) Abtrennung der Reaktionsprodukte.

Verfahren gemal dem Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der Uber-
gangsmetallcarbid enthaltende Katalysator Ubergangsmetallcarbide von Metallen
der Gruppen 5 bis 10 des Periodensystems der Elemente oder Mischungen die-
ser Ubergangsmetallcarbide enthlt.

Verfahren gemafd einem der Anspriiche 1 bis 2, dadurch gekennzeichnet, dass
der Ubergangsmetallcarbid enthaltende Katalysator Wolframcarbid, Molybdan-
carbid, Kobaltcarbid oder Eisencarbid sowie Mischungen dieser Carbide enthalt.

Verfahren gemald einem der Anspriche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass
der Ubergangsmetallcarbid enthaltende Katalysator Wolframcarbid oder Molyb-
dancarbid oder Mischungen dieser Carbide enthalt.

Verfahren gemald einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass
das organische Lésungsmittel ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus E-
thern, Alkoholen, Glykolen, Aminen, Amiden, Sulfoxiden, Imidazolen und Wasser
und deren Gemischen.

Verfahren gemaf} einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass
das organische Ldsungsmittel ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus Di-
oxan, Tetrahydrofuran, Ethylenglykol, Ethanol, Ethanolamin, Methanol, Dimethyl-
formamid, Dimethylsulfoxid, Imidazoliumsalzen und Wasser und deren Gemi-
schen.

Verfahren gemal} einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass
das organische Losungsmittel Ethanol ist.
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Verfahren gemafd einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass
die hydrierende Spaltung bei einem Wasserstoffpartialdruck von 10-500 bar
durchgefihrt wird.

Verfahren gemald einem der Anspriche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass
die hydrierende Spaltung bei einer Temperatur von 100 bis 300°C durchgefiihrt
wird.

Verfahren gemal} einem der Anspriiche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass
die hydrierende Spaltung bei einem Wasserstoffpartialdruck von 20-200 bar
durchgefihrt wird.

Verfahren gemaf einem der Anspriiche 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, dass
die hydrierende Spaltung bei einer Temperatur von 100 bis 250°C durchgeflihrt
wird.
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