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(54) Title: 3-AMINOMETHYL-1-CYCLOHEXYLAMINE, AND METHOD FOR THE PRODUCTION THEREOF
(54) Bezeichnung: 3-AMINOMETHYL-1-CYCLOHEXYLAMIN UND EIN VERFAHREN ZU DESSEN HERSTELLUNG

(57) Abstract: The invention relates to 3-aminomethyl-1-cyclohexylamine and a method for the production thereot by a) reacting
cyclohexenone with hydrogen cyanide in the presence of a basic catalyst, b) reacting the cyclohexanone nitrile obtained in step a)
with ammonia in the presence of an imine-forming catalyst, and ¢) reacting the reaction mixture that is obtained in step b) and
contains 3-cyanocyclohexylimine with hydrogen and ammonia on hydrogenation catalysts. The invention further relates to the use
of 3-aminomethyl-1-cyclohexylamine as a curing agent for epoxy resins, as an intermediate product when producing diisocyana-
tes, as an initiator entity when producing polyetherols, and/or as a monomer for producing polyamides.

(57) Zusammenfassung: Die vorliegende Erfindung betriftt 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin sowie ein Verfahren zu dessen
Herstellung durch a) Umsetzung von Cyclohexenon mit Cyanwasserstoff in Gegenwart eines basischen Katalysators, b) durch
Umsetzung des in Stufe a) erhaltenen Cyclohexanonnitrils mit Ammoniak in Gegenwart eines Iminbildungskatalysators, und c)
Umsetzung des in Stufe b) erhaltenen 3-Cyanocyclohexylimin-haltigen Reaktionsgemisches mit Wasserstotf und Ammoniak an
Hydrierkatalysatoren. Die vorliegende Erfindung betrifft weiterhin die Verwendung von 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin als
Harter fiir Epoxyharze, als Zwischenprodukt bei der Herstellung von Diisocyanaten, als Starter bei der Herstellung von Polyethe-
rolen und/oder als Monomer fiir die Polyamidherstellung.
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3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin und ein Verfahren zu dessen Herstellung

Beschreibung

Die vorliegende Erfindung betrifft 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin (Aminomethylcyclo-
hexylamin, AMCHA) sowie ein Verfahren zu dessen Herstellung durch a) Umsetzung
von Cyclohexenon mit Cyanwasserstoff, b) anschlieRender Umsetzung des in Stufe a)
erhaltenen Cyclohexanonnitrils mit Ammoniak in Gegenwart eines Iminbildungskataly-
sators und ¢) nachfolgender Umsetzung des in Stufe b) erhaltenen 3-Cyanocyclohexyl-
imin-haltigen Reaktionsgemisches mit Wasserstoff und Ammoniak an Hydrierkatalysa-
toren.

Die vorliegende Erfindung betrifft weiterhin die Verwendung von 3-Aminomethyl-1-
cyclohexylamin.

Cycloaliphatische Diamine finden als Harter bei Epoxyharzen, als Zwischenprodukt bei
der Herstellung von Diisocyanaten - die bei der Herstellung von Polyurethanen eine
wichtige Rolle spielen -, als Starter bei der Herstellung von Polyetherolen sowie als
Monomere fUr die Polyamidherstellung Verwendung.

Die Struktur des eingesetzten Diamins kann die Eigenschaften der aus den Diaminen
hergestellten Polymermaterialien, wie Wetterbestandigkeit, Hydrolysebestandigkeit,
Chemikalienbestandigkeit, Lichtbestandigkeit, elektrische sowie mechanische Eigen-
schaften beeinflussen. Sie kann aber auch einen Einfluss auf die Verarbeitung der
Diamine zu den entsprechenden Polymermaterialien- beispielsweise der Aushartung
von Epoxyharzen - ausiben.

Industriell eingesetzte cycloaliphatische Diamine sind beispielsweise Isophorondiamin
(IPDA), Bis(4-aminocyclohexyl)methan (PACM) und 1,2-Diaminocyclohexan (DACH).
PACM und DACH kénnen durch Hydrierung der entsprechenden aromatischen Verbin-
dungen, wie 4,4'-Diaminodiphenylmethan bzw. o-Phenylendiamin, synthetisiert wer-
den. DACH fallt weiterhin als Nebenprodukt in der Hexamethylendiamin-Produktion an.

Bei DACH und PACM sind beide Aminogruppen direkt am aliphatischen Ring substitu-
iert und weisen somit die gleiche, oder zumindest eine dhnliche Reaktivitat auf.

Fur gewisse Anwendungen und Eigenschaften kann es vorteilhaft sein, wenn die bei-
den Aminogruppen des Diamins eine unterschiedliche Reaktivitat aufweisen, da hier-
durch das Verarbeitungs- und Aushartungsverhalten beeinflusst wird. Beispielsweise
sitzt bei IPDA eine Aminogruppe direkt am aliphatischen Ring wahrend die andere
Aminogruppe Uber eine Methylenbriicke mit dem aliphatischen Ring verkn(pft ist. IPDA
wird in der Regel durch Addition von Cyanwassterstoff an Isophoron zu Isophoronnitril
und anschlieender Hydrierung in Gegenwart von Ammoniak zu IPDA hergestellt.
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In EP-A1-0394058 werden ebenfalls cycloaliphatische Diamine mit unterschiedlich re-
aktiven Aminogruppen offenbart. Durch Nitrierung von Alkylphenylketonen werden
Nitrophenylalkylketone erhalten, welche in Gegenwart von Wasserstoff und Ammoniak
zu (Aminophenyl)alkylaminen umgesetzt werden. Diese werden anschlielend zu den
entsprechenden (Aminocyclohexyl)alkylaminen reduziert. Die Ausbeute in der letzten
Hydrierstufe liegt ungefahr bei 80 bis 90%.

In EP-A1-0895984 wird die Herstellung von cycloaliphatischen Diaminen mit Amino-
gruppen unterschiedlicher Reaktivitat durch reduktive Aminierung von alkylsubstituier-
ten 3-Formylcycloalkanonen beschrieben. Alkylsubstituierte 3-Formylcycloalkanone
sind wiederum durch Umsetzung von alkylsubstituierten Cycloalkenonen und Formal-
dehyd erhaltlich. Ausgehend von den eingesetzten Cycloalkenonen liegt die Ausbeute
an alkylsubstituierten, cycloaliphatischen Diaminen im Bereich von 50 bis 60%.

Sowohl IPDA, als auch die in EP-A-0394058 offenbarten (Aminocyclohexyl)alkylamine
sowie die in EP-A1-0895984 offenbarten alkylsubstituierten cycloaliphatischen Diamine
weisen einen oder mehrere Alkylsubstituenten auf.

Fir viele Anwendungen kann es von Vorteil sein, ein cycloaliphatisches Diamin ohne
Alkyl-Verzweigungen einzusetzen.

Beispielsweise werden beim Einsatz von Diaminen als Harter bei Epoxyharzen, als
Zwischenprodukt bei der Herstellung von Polyurethanen, als Starter bei der Herstellung
von Polyetherolen sowie als Monomer flr die Polyamidherstellung, aufgrund der vielfal-
tigen Anforderungen und der unterschiedlichen Einsatzgebiete eine Variation an ver-
schiedenen Grundbausteinen bendtigt, um gezielt Eigenschaften, wie Wetterbestan-
digkeit, Hydrolysebestandigkeit, Chemikalienbestandigkeit, Lichtbestandigkeit, elektri-
sche sowie mechanische Eigenschaften, einstellen und beeinflussen zu kénnen.

Insbesondere sollten im Rahmen der vorliegenden Erfindung ein cycloaliphatisches
Diamin zur Verflgung gestellt werden, das eine im Vergleich zu IPDA unterschiedliche
Viskositat bzw. Loslichkeit aufweist und somit ein anderes Phasenverhalten zu ande-
ren Epoxyharzkomponenten, beispielsweise Diglycidylether von Bisphenol-A (DGEBA),
aufzeigt, da hierdurch eine hohere Flexibilitat bei der Formulierung von Epoxyharzen
ermaoglicht wird.

Weiterhin sollte mit dieser Erfindung ein Verfahren zur Herstellung von 3-Aminomethyl-
1-cyclohexylamin (AMCHA) zur Verfugung gestellt werden, das es ermoglicht hohe
Raum-Zeit-Ausbeuten zu erzielen und das Isomerenverhaltnis von cis-Aminomethyl-
cyclohexylamin und trans-Aminomethylcyclohexylamin durch Steuerung der Reakti-
onsbedingungen innerhalb bestimmter Grenzen zu beeinflussen, da sich die Isomere
hinsichtlich ihrer Reaktivitaten unterscheiden. Insbesondere sollte dieses Verfahren
ermaoglichen ein hohes Verhaltnis von cis- zu trans-Isomeren (CTV) zu erzielen.
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3
Zudem sollte ein Verfahren zur Herstellung von AMCHA zur Verflgung gestellt werden,
bei dem nur wenig Nebenprodukte gebildet werden, die schwer aus dem Reaktions-
gemisch abzutrennen sind, beispielsweise die Bildung von Dimeren, die bei der reduk-
tiven Aminierung durch Kopplung von zwei Nitril- oder Ketogruppen unterschiedlicher
Moleklle entstehen kdnnen. Insbesondere sollte ein hoher Nitrilumsatz bzw. Satti-
gungsgrad des Reaktionsproduktes erzielt werden, da Nitrilamine oder Aminoimine die
Eigenschaften der polymeren Materialien verschlechtern und C-C-Doppelbindungen
die Farbechtheit beeintrachtigen kdnnen. Teilgesattigte Verbindungen sind in der Regel
zudem nur schwer vom gesattigten Reaktionsprodukt abzutrennen. Weiterhin sollte
eine hohe Verfahrendkonomie durch Erzielung hoher Ausbeuten und Selektivitaten
erreicht werden.

Demgemal} wurde die Verbindung 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin der Formel (I)

NH,

(1)
NH

gefunden.

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung
von 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin durch

a) Umsetzung von Cyclohexenon mit Cyanwasserstoff in Gegenwart eines basi-
schen Katalysators,

b) Umsetzung des in Stufe a) erhaltenen Cyclohexanonnitrils mit Ammoniak in Ge-
genwart eines Iminbildungskatalysators, und

c) Umsetzung des in Stufe b) erhaltenen 3-Cyanocyclohexylimin-haltigen Reakti-
onsgemisches mit Wasserstoff und Ammoniak an Hydrierkatalysatoren.

In der ersten Stufe a) wird Cyclohex-2-en-1-on (Cyclohexenon) mit Cyanwasserstoff
(HCN) in Gegenwart eines basischen Katalysators umgesetzt.

Als basische Katalysatoren sind alle Substanzen geeignet, die unter den Reaktionsbe-
dingungen in Gegenwart von Cyanwasserstoff Cyanidionen bilden oder enthalten. Da-
zu gehdren z. B. Hydroxide, Cyanide und Alkoholate der Alkali- und Erdalkalimetalle
sowie quarternare Ammoniumverbindungen. Vorzugsweise werden Alkalicyanide, Al-
kalihydroxide, Erdalkalihydroxide und C+- bis Cs-Alkalialkoholate wie Natriummethylat,
Natriumethylat, Kaliummethylat, Kalium-tert.-Butylat, Lithiummethylat, besonders be-
vorzugt wird Natriummethylat verwendet. Ganz besonders bevorzugt wird NaCN ver-
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wendet, das z.B. ohne Isolierung durch Inkontaktbringen von NaOH und HCN herge-
stellt werden kann.

Die Katalysatorkonzentration liegt zwischen 0,01 und 3 Gew.-% bezogen auf das Re-
aktionsgemisch. Vorzugsweise wird die Katalysatorkonzentration so gewahlt, dass die
von der Reaktionstemperatur und der Zusammensetzung des Reaktionsgemisches
abhangige Loslichkeit des basischen Katalysators nicht Gberschritten wird, das sind
vorzugsweise Konzentrationen zwischen 0,01 und 0,3 Gew.-% bezogen auf das Reak-
tionsgemisch.

Die Umsetzung von HCN und Cyclohexenon kann bei Reaktionstemperaturen von 80
bis 220°C, bevorzugt 100 bis 180°C, besonders bevorzugt 120 bis 170°C, durchgefihrt
werden.

Der Reaktionsdruck (absolut gemessen) betragt in der Regel 0,05 bis 2 MPa, bevor-
zugt 0,09 bis 1 MPa, besonders bevorzugt Atmospharendruck (Normaldruck) bis 3 bar.
Der Druck kann z.B. durch Aufpressen von Inertgasen (Stickstoff) erzeugt werden.

Im der erfindungsgemafien Umsetzung von HCN mit Cyclohexenon wird in der Regel
Cyclohexenon im molaren Uberschuss bezogen auf den Cyanwasserstoff eingesetzt.
Das molare Verhaltnis CH:HCN der beiden Einsatzstoffe Cyclohexenon (CH) und Cy-
anwasserstoff (HCN) betragt Ublicherweise 2:1 bis 10:1, bevorzugt 2:1 bis 5:1, beson-
ders bevorzugt 2:1 bis 3:1.

Die Umsetzung von HCN mit Cyclohexenon kann in Gegenwart oder Abwesenheit von
inerten Losungsmitteln vorgenommen werden.

Als inerte Lésungsmittel fir die Umsetzung eignen sich Wasser und Cs+- bis Coo-
Alkanole, bevorzugt C+- bis Cs-Alkanole, besonders bevorzugt C+- bis C4-Alkanole, wie
Methanol, Ethanol, n-Propanol, iso-Propanol, n-Butanol, iso-Butanol und tert.-Butanol,
aliphatische Kohlenwasserstoffe mit 5 bis 30 C-Atomen, bevorzugt mit 5 bis 20 C-
Atomen, besonders bevorzugt mit 5 bis 10 C-Atomen, wie n-Pentan, Pentanisomeren-
gemische, n-Hexan, Hexanisomerengemische, n-Heptan, Heptanisomerengemische,
n-Octan, Octanisomerengemische, cycloaliphatische Kohlenwasserstoffe mit 5 bis 20
C-Atomen, bevorzugt mit 5 bis 12 C-Atomen, besonders bevorzugt mit 5 bis 8 C-
Atomen, wie Cyclopentan, Cyclohexan, Cycloheptan und Cyclooctan, Amide, wie Di-
methylformamid, Dimethylacetamid, N-Methylpyrrolidon, Harnstoffe, wie N,N'-Dimethyl-
ethylenharnstoff, N,N'-Dimethylpropylenharnstoff, N,N,N',N'-Tetra-n-butylharnstoff, oder
Carbonate, wie Ethylencarbonat und Propylencarbonat.

Besonders bevorzugt verwendet man Cyclohexenon im molaren Uberschuss, bezogen
auf HCN, und setzt kein externes Losungsmittel zu.

Die erfindungsgemalie Umsetzung von HCN und Cyclohexenon kann diskontinuierlich,
semikontinuierlich oder bevorzugt kontinuierlich durchgefuhrt werden.
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Als Reaktionsgefalle bzw. Reaktoren eignen sich beispielsweise Rluhrreaktoren, Rohr-
reaktoren, Rihrbehalterkaskaden, Schlaufenreaktoren oder Mischkreise.
Beispielsweise kann eine kontinuierliche Verfahrensdurchfiihrung derart erfolgen, dass
der basische Katalysator, gegebenenfalls in einem inerten Lésungsmittel oder in Cyc-
lohexenon geldst, kontinuierlich in eine Apparatur gespeist wird, in der kontinuierlich
Cyclohexenon mit Cyanwasserstoff unter Normaldruck oder unter erhéhtem Druck
(0,09 bis 1 MPa, absolut gemessen) umgesetzt wird.

Ublicherweise wird die Umsetzung in einer mehrstufigen Rihrkesselkaskade durchge-
fuhrt.

Es ist jedoch auch méglich die Umsetzung in zwei getrennten Reaktionszonen durch-
zufUhren, wobei die erste Reaktionszone im Wesentlichen vollstandige Rickvermi-
schung aufweist und die zweite Reaktionszone im Wesentlichen keine Rickvermi-
schung aufweist.

Als Reaktor fUr die erste Reaktionszone mit im Wesentlichen vollstandiger Rlckvermi-
schung kann z. B. ein RUhrkessel, ein Mischkreis oder ein Schlaufenreaktor eingesetzt
werden. Die frei werdende Reaktionswarme wird Uber geeignete Warmetauscher abge-
fahrt.

Als Reaktor fUr die zweite Reaktionszone, der im Wesentlichen keine Ruckvermi-
schung aufweist, eignen sich zylindrische Reaktoren mit Fullkdrpern oder fest ange-
ordneten Einbauten, die eine Rlckvermischung vollstandig oder teilweise verhindern.
Bei der Durchfiihrung der Synthese im Labormalstab kann jedoch auch ein Rohrreak-
tor eingesetzt werden, der im turbulenten Stromungsbereich betrieben wird.

Die fur vollstandigen HCN-Umsatz notwendige Verweilzeit ist abhangig von der Reak-
tionstemperatur und der Katalysatorkonzentration. Sie betragt flr den Rihrreaktor in
aller Regel 1 bis 4 Stunden, fur den ohne Rickvermischung betriebenen Nachreaktor
in aller Regel 0,2 bis 1,5 Stunden.

Eine diskontinuierliche bzw. semikontinuierliche Verfahrensfiihrung kann derart erfol-
gen, dass

a) Cyclohexenon mit dem basischen Katalysator vorgelegt und Cyanwasserstoff in
einem inerten Losungsmittel oder in Cyclohexenon zugeben wird, oder

b) Cyclohexenon mit Cyanwasserstoff vorgelegt und der basische Katalysator in
einem inerten Losungsmittel oder Cyclohexenon zugeben wird, oder

C) Cyclohexenon vorgelegt und Cyanwasserstoff und der basische Katalysator in
einem inerten Losungsmittel oder Cyclohexenon zugeben wird.

Die Variante a) ist hierbei bevorzugt.
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Das durch Umsetzung von Cyclohexenon mit Cyanwasserstoff erhaltene Reaktions-
gemisch enthalt 3-Cyano-cyclohexan-1-on (Cyclohexanonnitril) der Formel (I1).

O

(I1)
C=N

Das erhaltene Reaktionsgemisch kann mit Wasser extrahiert werden, um den geldsten
Katalysator zu entfernen.

Der basische Katalysator kann jedoch auch durch Zusatz einer aquivalenten oder Uber-
schissigen Menge einer organischen oder anorganischen Saure neutralisiert werden.

Zur Neutralisation des Reaktionsaustrages kénnen Sauren, z.B. anorganische Sauren,
wie Phosphorsaure und Schwefelsdure, oder organische Sauren, beispielsweise Sul-
fonsauren, wie Methansulfonsaure, Toluolsulfonsaure, Carbonsauren, wie Ameisen-
saure, Essigsaure, Propionsaure, Malonséaure, 2-Ethyl-hexansdure und Adipinsaure,
verwendet werden.

Das Reaktionsgemisch kann anschlieend, ggf. nach erfolgter Extraktion mit Wasser
oder Neutralisation, durch fraktionierte Destillation gereinigt werden.

Man erhalt 3-Cyano-cyclohexan-1-on (Cyclohexanonnitril).

Nicht umgesetztes Cyclohexenon kann in den Reaktionsprozess zurlckgefuhrt wer-
den.

In Stufe b) wird das aus der Stufe a) erhaltene Cyclohexanonnitril (CHN) mit Uber-
schussigem Ammoniak in Gegenwart eines Iminbildungskatalysators umgesetzt (Imi-
nierung).

Als Iminbildungskatalysator kommen beispielsweise feste Bronstedt- oder Lewis-
Sauren in Betracht, wie sie beispielsweise in der EP-A1-449089 (Seite 2, Spalte 2,
Zeilen 11-20) und in dem Artikel von Tanabe et al. (K. Tanabe, Studies in Surface Sci-
ence and Catalysis, Vol. 51, 1989,. S. 1 ff) beschrieben sind. Beispielhaft seien hier
acide Metalloxidkatalysatoren, wie Aluminiumoxid, Titandioxid, Zirkoniumdioxid und
Siliciumdioxid genannt. Weiterhin kommen mit Ammonium-lonen beladene anorgani-
sche oder organische lonenaustauscher, wie Zeolithe oder sulfonierte Copolymerisate
aus Styrol und Divenylbenzol (z.B. der Marken Lewatit® der Fa. Lanxess, Amberlite®
der Fa. Rohm & Haas) oder lonenaustauscher auf Basis Siloxan (z.B. der Marke Delo-
xan® der Fa. Degussa) in Betracht.
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Pro Mol eingesetztes CHN werden Ublicherweise 5 bis 500 Mol Ammoniak (NHz), be-
vorzugt 10 bis 400 Mol NH3, besonders bevorzugt 20 bis 300 Mol NHs, eingesetzt.

Die Iminierung von CHN kann in Anwesenheit eines Losungsmittels erfolgen, z.B. in
Alkanolen oder Ethern, wie Ethanol, Butanol oder Tetrahydrofuran (THF). Bevorzugt
wird die Iminierung von CHN ohne einen Zusatz von Losungsmittel durchgefuhrt.

Die Iminierung kann diskontinuierlich oder bevorzugt kontinuierlich durchfihrt werden.
Die diskontinuierliche Iminierung kann beispielsweise in einem RUhrautoklaven, einer
Blasensaule oder einem Umlaufreaktor, wie etwa einem Strahlschlaufenreaktor, durch-
geflhrt werden.

Bei der diskontinuierlichen Iminierung wird Ublicherweise eine Suspension von CHN
und Katalysator im Reaktor vorgelegt. Um einen hohen Umsatz und hohe Selektivitat
zu gewabhrleisten, wird die Suspension von CHN und Katalysator mit Ammoniak Ubli-
cherweise gut gemischt werden, z.B. durch einen Turbinenrthrer in einem Autoklaven.
Das suspendierte Katalysatormaterial kann mit Hilfe gebrauchlicher Techniken einge-
bracht und wieder abgetrennt werden (Sedimentation, Zentrifugation, Kuchenfiltration,
Querstromfiltration). Der Katalysator kann einmal oder mehrmals verwendet werden.
Die Katalysatorkonzentration betragt vorteilhaft 0,1 bis 50 Gew.-%, bevorzugt 0,5 bis
40 Gew.-%, besonders bevorzugt 1 bis 30 Gew.-%, insbesondere 5 bis 20 Gew.-%,
jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der Suspension bestehend aus CHN und Ka-
talysator.

Die mittlere KatalysatorpartikelgroRe betragt vorteilhaft im Bereich von 0,001 bis 1 mm,
bevorzugt im Bereich von 0,005 bis 0,5 mm, insbesondere 0,01 bis 0,25 mm.

Die Iminierung wird bevorzugt kontinuierlich durchgefuhrt, Gblicherweise in Druckbehal-
tern oder Druckbehalterkaskaden. Bevorzugt werden CHN und NH3s durch einen Rohr-
reaktor geleitet, in dem der Iminbildungskatalysator in Form eines Festbetts angeord-
net ist.

In der Regel stellt man bei der kontinuierlichen Iminierung eine Katalysatorbelastung
von 0,01 bis 10, vorzugsweise von 0,05 bis 7, besonders bevorzugt von 0,1 bis 5 kg
CHN pro kg Katalysator und Stunde ein.

Die Iminierung wird bevorzugt in einem Temperaturbereich von 20 bis 150°C, vor-
zugsweise 30 bis 130°C und besonders bevorzugt bei 50 bis 100°C durchgeflthrt.
Der Druck bei der Iminierung betragt in der Regel von 50 bis 300 bar, bevorzugt 100
bis 250 bar.

Das Reaktionsgemisch aus der Iminierung enthalt Ublicherweise 3-Cyanocyclohexyl-
imin (CHNI) der Formel (lII)
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und Ammoniak und nicht umgesetztes CHN.

Der Umsatz von CHN zu CHNI liegt Ublicherweise bei mehr als 80%, vorzugsweise
mehr als 90% und besonders bevorzugt mehr als 95%.

Das Reaktionsgemisch aus Stufe b) wird in Stufe ¢) mit Wasserstoff und Ammoniak an
Hydrierkatalysatoren umgesetzt (reduktive Aminierung).

Die Umsetzung des Reaktionsgemisches enthaltend 3-Cyanocyclohexylimin (CHNI)
erfolgt bevorzugt in flussigem Ammoniak. Pro Mol CHNI setzt man Ublicherweise 5 bis
500 Mol NHa, bevorzugt 10 bis 400 Mol NH3z und besonders bevorzugt 20 bis 300 Mol
NHs ein. ZweckmaRigerweise stellt man bei der vorgelagerten Iminierung das Mol-
verhaltnis zwischen CHN und NH3 so ein, dass das Molverhaltnis auch bei der redukti-
ven Aminierung in einem geeigneten Bereich liegt. Der NHz-Anteil kann jedoch vor der
reduktiven Aminierung durch Zugabe von zusatzlichem NH3 auf einen gewlnschten
Wert erh6ht werden.

Als weiterer Ausgangsstoff flr die Umsetzung des 3-Cyano-cyclohexylimin-haltigen
Reaktionsgemisches wird Wasserstoff eingesetzt. Das Molverhaltnis zwischen Was-
serstoff und CHNI betragt in der Regel 3 bis 10 000 zu 1, bevorzugt von 4 bis 5000 zu
1 und besonders bevorzugt von 5 bis 1000 zu 1.

Der Wasserstoff wird dem 3-Cyano-cyclohexylimin-haltigen Reaktionsgemisch bevor-
zugt nach der Iminierung und vor der reduktiven Aminierung zugefthrt. Es ist jedoch
auch denkbar, dass der Wasserstoff bereits vor der Iminierung zugefihrt wird, da die
Iminierung Ublicherweise an Katalysatoren erfolgt, die die Hydrierung nicht katalysie-
ren. Somit kann auch vor der Iminierung zugefUhrter Wasserstoff als Ausgangsstoff fur
die Umsetzung des 3-Cyano-cyclohexylimin-haltigen Reaktionsgemisches wahrend der
reduktiven Aminierung zur Verflgung stehen.

Als Hydrierkatalysatoren kdnnen prinzipiell alle Hydrierkatalysatoren eingesetzt wer-
den, die Nickel, Kobalt, Eisen, Kupfer, Ruthenium, Palladium, Platin, Rhodium
und/oder andere Metalle der VIII. Nebengruppe des Periodensystems enthalten. Als
Hydrierkatalysatoren sind weiterhin Katalysatoren geeignet, die die Elemente Chrom,
Mangan, Molybdan, Wolfram und/oder Rhenium enthalten.
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Bevorzugt verwendet man Hydrierkatalysatoren, die Ruthenium, Kobalt und/oder Ni-
ckel enthalten. Besonders bevorzugt sind Katalysatoren die Ruthenium und/oder Ko-
balt enthalten.
Die oben genannten Hydrierkatalysatoren kdnnen in Ublicher Weise mit Promotoren,
beispielsweise mit Chrom, Eisen, Kobalt, Mangan, Thallium, Molybdan, Titan und/oder
Phosphor dotiert werden.

Die katalytisch aktiven Metalle kdnnen als Vollkontakte oder auf Tragern eingesetzt
werden. Als solche Trager kommen z.B. Alumumiumoxid, Titandioxid, Zirkoniumdioxid
oder Magnesiumoxid/Aluminiumoxid in Betracht. Die Trager kdnnen auch iminieraktiv
sein, um die Umsetzung von wahrend der Hydrierung der Imingruppe im Gleichgewicht
mit dem Imin vorliegendem Keton zu ermdglichen.

Die in das erfindungsgemalie Verfahren einsetzbaren Hydrierkatalysatoren werden in
der Regel durch Reduktion von so genannten Katalysatorvorlaufern mit Wasserstoff
erhalten.

Der Katalysatorvorlaufer enthalt Ublicherweise sauerstoffhaltige Verbindungen der
oben genannten Metalle.

Die Katalysatorvorlaufer kénnen nach bekannten Verfahren, z.B. durch Fallung, Auffal-
lung oder Impragnierung hergestellt werden.

Solche Katalysatorvorldufer sind beispielsweise

in EP-A-0636409 offenbarte Katalysatoren, deren katalytisch aktive Masse vor der Re-
duktion mit Wasserstoff 55 bis 98 Gew.-% Co, berechnet als CoO, 0,2 bis 15 Gew.-%
Phosphor, berechnet als HsPOs, 0,2 bis 15 Gew.-% Mangan, berechnet als MnO,, und
0,2 bis 15 Gew.-% Alkali, berechnet als M>O (M=Alkalimetall), enthalt, oder

in EP-A-0742045 offenbarte Katalysatoren, deren katalytisch aktive Masse vor der Re-
duktion mit Wasserstoff 55 bis 98 Gew.-% Co, berechnet als CoO, 0,2 bis 15 Gew.-%
Phosphor, berechnet als H3PO,, 0,2 bis 15 Gew.-% Mangan, berechnet als MnO,, und
0,05 bis 5 Gew.-% Alkali, berechnet als M>O (M=Alkalimetall), enthalt, oder

in EP-A-696572 offenbarte Katalysatoren, deren katalytisch aktive Masse vor der Re-
duktion mit Wasserstoff 20 bis 85 Gew.-% ZrO,, 1 bis 30 Gew.-% sauerstoffhaltige
Verbindungen des Kupfers, berechnet als CuO, 30 bis 70 Gew.-% sauerstoffhaltige
Verbindungen des Nickels, berechnet als NiO, 0,1 bis 5 Gew.-% sauerstoffhaltige Ver-
bindungen des Molybdéns, berechnet als MoOs, und 0 bis 10 Gew.-% sauerstoffhaltige
Verbindungen des Aluminiums und/oder Mangans, berechnet als Al2Oz bzw. MnO»,
enthalt, beispielsweise der in loc. cit, Seite 8, offenbarte Katalysator mit der Zusam-
mensetzung 31,5 Gew.-% ZrO;, 50 Gew.-% NiO, 17 Gew.-% CuO und 1,5 Gew.-%
MoOs.
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Die katalytisch aktiven Metalle kbnnen auch in Form von Schwammkatalysatoren, so-
genannten Raney-Katalysatoren, eingesetzt werden. Als Raney-Katalysatoren werden
bevorzugt Raney-Kobalt-Katalysatoren, Raney-Nickel-Katalysatoren und/oder Raney-
Kupfer-Katalysatoren eingesetzt. Besonders bevorzugt werden Raney-Kobalt-Kataly-
satoren verwendet.

Als Hydrierkatalysatoren kénnen auch vorteilhaft selektive Hydrierkatalysatoren einge-
setzt werden, wobei unter selektiven Hydrierkatalysatoren solche Katalysatoren zu
verstehen sind, die bevorzugt die Imingruppe gegentber der Nitrilgruppe des 3-Cyano-
cyclohexylimins hydrieren.

Selektive Hydrierkatalysatoren sind beispielsweise Hydrierkatalysatoren, die Rutheni-
um, Palladium und/oder Rhodium enthalten. Bevorzugte selektive Hydrierkatalysatoren
enthalten Ruthenium und/oder Rhodium und besonders bevorzugte selektive Hydrier-
katalysatoren enthalten Ruthenium.

Die reduktive Aminierung wird vorzugsweise in Gegenwart einer basischen Verbindung
und/oder einem basischen Hydrierkatalysator durchgefthrt.

Dabei versteht sich, dass der Begriff basische Verbindung nicht das Edukt Ammoniak
erfasst, sondern eine oder mehrere der untenstehend aufgeflhrten Verbindungen um-
fasst oder solche Verbindungen, die in analoger Weise wie die untenstehend aufge-
fUhrten Verbindungen wirken.

Als geeignete basische Verbindungen kommen basische Metallverbindungen, wie die
Oxide, Hydroxide oder Carbonate der Alkali-, Erdalkalkali- oder Seltenerdmetalle in
Betracht.

Bevorzugt sind die Metallverbindungen der Alkali- und Erdalkalimetalle, wie die ent-
sprechenden Oxide, Hydroxide und Carbonate, wie Li>O, Na20, K>0, Rb,0, Cs;0,
LiOH, NaOH, KOH, RbOH, CsOH, Li>COs, Na>COs, K2CO3, Cs2CO3, Rb2CO3, MgO,
Ca0, SrO, BaO, Mg(OH)2, Ca(OH)2, Sr(OH)2, Ba(OH)2, MgCO3, CaCOs, SrCO3 oder
BaCOs. Besonders bevorzugt sind LiOH, NaOH oder KOH.

Ebenfalls geeignete, bevorzugte basische Verbindungen sind Amine oder Ammonium-
hydroxide.

Besonders bevorzugt werden Losungen der basischen Verbindungen in Wasser oder

anderen geeigneten Losungsmitteln, wie Alkanolen, wie C4-C4-Alkanolen, z.B. Metha-

nol oder Ethanol, oder Ether, wie cyclische Ether, z.B. THF oder Dioxan, dem Reakti-

onsgemisch zugefligt. Besonders bevorzugt werden Lésungen von Alkali- oder Erdal-

kalihydroxiden in Wasser, besonders bevorzugt Lésungen von LiOH, NaOH oder KOH
in Wasser, zugegeben.
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Bevorzugt betragt die Konzentration der basischen Verbindung in Wasser oder ande-
ren geeigneten Lésungsmitteln 0,01 bis 20 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 10 und beson-
ders bevorzugt 0,2 bis 5 Gew.-%.
Die Menge der zugefugten Losung der basischen Verbindung wird Ublicherweise so
gewahlt, dass das Verhaltnis der Masse der zugeflgten basischen Verbindung zur
Masse des 3-Cyanocyclohexylimin im Reaktionsgemisch 100 bis 10 000 zu 1 000 000
betragt, bevorzugt 150 bis 5000 zu 1 000 000 und besonders bevorzugt 200 bis 1000
zu 1 000 000.

Die reduktive Aminierung kann auch in Gegenwart von basischen Hydrierkatalysatoren
erfolgen. Solche basischen Hydrierkatalysatoren sind obengenannte Hydrierkatalysato-
ren, welche mit basischen Komponenten, wie Oxiden oder Hydroxiden von Alkali-,
Erdalkali- und Seltenerdmetallen, dotiert und/oder auf basischen Tragern aufgebracht
wurden.

Geeignete basische Trager flr Hydrierkatalysatoren sind beispielsweise R-Aluminium-
oxid oder Magnesiumoxid/Aluminiumoxid-Gemische, wobei der Anteil des Magnesium-
oxids vorzugsweise 5 bis 40 Gew.-% betragt. Dabei kann der Magnesiumoxid und
Aluminiumoxid enthaltende Trager amorph sein oder als Spinell vorliegen. Katalysato-
ren auf basischen Tragern erhdlt man technisch in an sich bekannter Weise. So ge-
winnt man z.B. Ruthenium auf basischen Trager durch Auftragen von wassrigen Ru-
theniumsalz-Losungen, wie Rutheniumchlorid und Rutheniumnitrat auf den entspre-
chenden basischen Trager.

Die Konzentration der Metalle, insbesondere Ruthenium, auf den basischen Tragern
betragt in der Regel 0,1 bis 10 Gew.-%, bevorzugt 0,5 bis 5 Gew.-% und besonders
bevorzugt 1 bis 4 Gew.-%.

Unter basischen Katalysatoren versteht man auch solche Hydrierkatalysatoren, die mit
den oben genannten basischen Komponenten, wie Oxiden oder Hydroxiden von
Alkali-, Erdalkali- und Seltenerdmetallen, dotiert werden. Bevorzugt enthalten basische
Katalysatoren mindestens eine basische Komponente, wie Li-O, Na20, K20, MgO,
Ca0, SrO oder BaO.

Der Anteil an basischen Komponenten, d.h. basischen Dotierungen in basischen Hyd-
rierkatalysatoren betragt in der Regel mehr als 0,5 Gew.-% und besonders bevorzugt
mehr als 0,7 Gew.-% und besonders bevorzugt mehr als 1 Gew.-% bezogen auf die
Gesamtmasse des basischen Hydrierkatalysators.

Die eingangs beschriebenen Hydrierkatalysatoren, die nicht wie oben beschrieben auf
basischen Tragern aufgebracht wurden und/oder die 0,5 Gew.-% oder weniger basi-
sche Komponenten, d.h. basischen Dotierungen, bezogen auf die Gesamtmasse des
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Katalysators enthalten, werden im folgenden als nicht-basische Hydrierkatalysatoren
bezeichnet.

Die reduktive Aminierung erfolgt Ublicherweise bei Temperaturen von 50 bis 160°C und
einem Druck von 50 bis 300 bar.

Die reduktive Aminierung kann diskontinuierlich oder bevorzugt kontinuierlich durch-
fUhrt werden.

Die diskontinuierliche reduktive Aminierung kann beispielsweise in einem Ruhrautokla-
ven, einer Blasensdule oder einem Umlaufreaktor, wie etwa einem Strahlschlaufenre-
aktor, durchgeflhrt werden.

Bei der diskontinuierlichen reduktiven Aminierung wird Ublicherweise eine Suspension
von CHNI und Katalysator im Reaktor vorgelegt. Um einen hohen Umsatz und hohe
Selektivitat zu gewahrleisten, wird die Suspension von CHNI und Katalysator mit Was-
serstoff und dem Aminierungsmittel Gblicherweise gut gemischt werden, z.B. durch
einen Turbinenrthrer in einem Autoklaven. Das suspendierte Katalysatormaterial kann
mit Hilfe gebrauchlicher Techniken eingebracht und wieder abgetrennt werden (Sedi-
mentation, Zentrifugation, Kuchenfiltration, Querstromfiltration). Der Katalysator kann
einmal oder mehrmals verwendet werden.

Die Katalysatorkonzentration betragt vorteilhaft 0,1 bis 50 Gew.-%, bevorzugt 0,5 bis
40 Gew.-%, besonders bevorzugt 1 bis 30 Gew.-%, insbesondere 5 bis 20 Gew.-%,
jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der Suspension bestehend aus CHNI und
Katalysator.

Die mittlere KatalysatorpartikelgréRe betragt vorteilhaft im Bereich von 0,001 bis 1 mm,
bevorzugt im Bereich von 0,005 bis 0,5 mm, insbesondere 0,01 bis 0,25 mm.
Gegebenenfalls kann eine Verdinnung der Edukte mit einem geeigneten, inerten Lo-
sungsmittel, in dem CHNI eine gute Ldslichkeit aufweist, wie Tetrahydrofuran, Dioxan, N-
Methylpyrrolidon, erfolgen.

Die kontinuierliche reduktive Aminierung kann beispielsweise in einem kontinuierlich
betriebenen Ruhrautoklaven, einer kontinuierlich betriebenen Blasensaule, einem kon-
tinuierlich betriebenen Umlaufreaktor, wie etwa einen Strahlschlaufenreaktor oder ei-
nem Festbettreaktor durchgefihrt werden.

Die kontinuierliche, reduktive Aminierung wird vorzugsweise in einem Rohrreaktor mit
Katalysatorfestbett durchgefuhrt.

Insbesondere ist fUr diese Reaktion ein Rohrreaktor mit Katalysatorfestbett geeignet.
Die Katalysatorbelastung bei kontinuierlicher Fahrweise liegt typischerweise bei 0,01
bis 10, vorzugsweise von 0,05 bis 7, besonders bevorzugt von 0,1 bis 5 kg CHNI pro
kg Katalysator und Stunde.
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Bevorzugt erfolgt die reduktive Aminierung kontinuierlich in einem Rohrreaktor mit Ka-
talysatorfestbett.

Die reduktive Aminierung, d.h. die Umsetzung des 3-Cyano-cyclohexylimin-haltigen
Eduktstroms mit Wasserstoff und Ammoniak an Hydrierkatalysatoren kann in einem
oder in mehreren voneinander getrennten Reaktionsraumen erfolgen.

Wird die reduktive Aminierung in nur einem Reaktionsraum durchgefihrt, so ist Ubli-
cherweise das Temperaturprofil zwischen Reaktoreingang und Reaktorausgang wei-
testgehend konstant und durch die bei der reduktiven Aminierung frei werdende Reak-
tionswarme bestimmt.

Es ist jedoch auch mdéglich, ein Temperaturprofil zwischen Reaktoreingang und Reak-
torausgang einzustellen. Die Ausbildung eines solchen Temperaturprofils kann da-
durch realisiert werden, dass einzelne Bereiche des Reaktors getrennt und individuell
voneinander einstellbar temperiert werden kénnen. In einem solchen Falle ist es vor-
teilhaft, wenn die Temperatur zwischen Reaktoreingang und Reaktorausgang erhéht
wird. Vorzugsweise betragt die Temperatur am Reaktoreingang im Bereich von 50 bis
100°C, wahrend die Temperatur am Reaktorausgang zwischen 100 und 160°C liegt.
Das zunehmende Temperaturprofil zwischen Reaktoreingang und Reaktorausgang
kann eine stetige Funktion sein oder in diskreten Schritten zunehmen.

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform erfolgt die reduktive Aminierung jedoch in zwei
oder mehreren Stufen, wobei die Stufen in getrennten Reaktionsraumen erfolgen.

In einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform wird die reduktive Aminierung in
zwei Stufen durchgeflhrt, wobei die Stufen in getrennten Reaktionsrdumen erfolgen.

Die erste Stufe (Stufe I) wird in der Regel in einem Temperaturbereich 50 bis 100°C,
bevorzugt bei 55 bis 95°C und besonders bevorzugt bei 60 bis 90°C und bei einem
Druck von 15 bis 300, vorzugsweise 20 bis 250 und besonders bevorzugt bei 30 bis
230 bar durchgeflhrt.

Die zweite Stufe (Stufe Il) wird Ublicherweise in einem Temperaturbereich von 70 bis
160°C, bevorzugt 75 bis 150°C und besonders bevorzugt bei 80 bis 140°C und bei
einem Druck von 50 bis 300, vorzugsweise 80 bis 250 und besonders bevorzugt bei
100 bis 230 bar durchgefuhrt.

Beide Stufen werden Ublicherweise jeweils in Druckbehaltern, insbesondere in Fest-
bettreaktoren durchgefthrt.

Als Katalysatoren kénnen in beide Stufen die eingangs beschriebenen nicht-basischen
und/oder basischen Hydrierkatalysatoren eingesetzt werden, wobei bevorzugt ein
nicht-basischer Katalysator eingesetzt wird, der Kobalt enthalt.
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In weiteren Ausfuhrungsformen der Erfindung ist es moglich, sowohl die Stufe | als
auch die Stufe Il in weitere Teilstufen zu unterteilen, wobei auch die Teilstufen in je-
weils getrennten Reaktionsrdumen ausgefuhrt werden.

So ist es moglich, die Teilstufen der Stufe | in zwei oder mehreren Druckbehaltern,
insbesondere Festbettreaktoren, auszuflhren.

Wie oben beschrieben werden die Teilstufen der Stufe | Ublicherweise in einem Tem-
peraturbereich von 50 bis 100°C und bei einem Druck von 15 bis 300 bar durchgefuhrt.
Druck und Temperatur kénnen in den Teilstufen gleich oder verschieden voneinander
sein. Vorteilhafter Weise werden die Teilstufen bei gleicher Temperatur und gleichem
Druck betrieben. Wenn die Teilstufen bei unterschiedlichen Temperaturen und Drlicken
betrieben werden ist es vorteilhaft, wenn Druck und Temperatur von Teilstufe zu Teil-
stufe zunehmen, d.h. dass der Druck und die Temperatur in der ersten Teilstufe am
niedrigsten sein sollten.

In jeder Teilstufe kbnnen die eingangs beschriebenen nicht-basischen und/oder basi-
schen Hydrierkatalysatoren eingesetzt werden, wobei bevorzugt nicht-basische Hyd-
rierkatalysatoren eingesetzt werden.

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform werden in der ersten Teilstufe oder in den ers-
ten Teilstufen der ersten Reaktionsstufe als nicht-basische Hydrierkatalysatoren selek-
tive Hydrierkatalysatoren eingesetzt.

Aus Grinden der Verfahrenstkonomie ist es vorteilhaft, wenn die Stufe | der redukti-
ven Aminierung aus nicht mehr als drei, vorzugsweise zwei und besonders bevorzugt
einer Teilstufe besteht, da das Investment mit zunehmender Anzahl von Reaktoren
zunimmt.

Wird die Stufe | der reduktiven Aminierung in nur einer Teilstufe durchgefuhrt, so ist es
vorteilhaft, wenn die Basizitat des Reaktionsgemisches erhdht wird, in dem die basi-
sche Verbindung mit dem Reaktionsgemisch nach dem Ausgang der Stufe | in Kontakt
gebracht wird

Ferner ist es moglich die Stufe |l der reduktiven Aminierung in weitere Teilstufen zu
unterteilen, wobei die Teilstufen vorzugsweise in jeweils getrennten Reaktionsraumen
ausgeflhrt werden.

Die Teilstufen der Stufe Il der reduktiven Aminierung werden wie oben beschrieben
Ublicherweise in einem Temperaturbereich von 70 bis 160°C und bei einem Druck von
50 bis 300 bar durchgefihrt. Vorzugsweise werden die Teilstufen der Stufe Il der re-
duktiven Aminierung in zwei oder mehreren Druckbehaltern, insbesondere Festbettre-
aktoren, ausgefuhrt.
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Aus dem aus der reduktiven Aminierung erhaltenen Reaktionsaustrag werden NHz und
Wasserstoff, gegebenenfalls unter Druck abgetrennt. Das so erhaltene 3-Aminomethyl-
1-cyclohexylamin (AMCHA) der Formel (1)

NH,

(1)

NH,

lasst sich beispielsweise durch eine fraktionierende Rektifikation isolieren.

Durch das erfindungsgemalle Verfahren wird ein Isomerengemisch von cis-3-Amino-
methyl-1-cyclohexylamin und trans-3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin erhalten. Das
durch das erfindungsgemalie Verfahren erhaltene Verhaltnis von cis- zu trans-
Isomeren (CTV) betragt in der Regel §5:45 bis 99:1, vorzugsweise 60:40 bis 95:5, be-
sonders bevorzugt 65:35 bis 90:10. Das CTV wird z.T. in der Stufe der Hydrocyanie-
rung festgelegt, vollstandig jedoch in der reduktiven Aminierung/Hydrierung definiert.

Es ist mdglich das CTV im Reaktionsaustrag zu regulieren, indem der 3-Cyano-
cyclohexylimin-haltige Eduktstrom vor Einleitung in die Stufe | der reduktiven Aminie-
rung geteilt wird. Ein Teil wird zusammen mit Wasserstoff und NHs in die Stufe | oder in
die erste Teilstufe der Stufe | geleitet, wahrend der andere Teil in eine spatere Stufe
(Stufe 1) oder Teilstufe der Stufe | oder Stufe Il zugefihrt wird. Bevorzugt wird ein Teil
des 3-Cyano-cyclohexylimin-haltigen Eduktstroms in die zweite Stufe der reduktiven
Aminierung (Stufe Il) zugefuhrt bzw. in eine Teilstufe der zweiten Stufe der reduktiven
Aminierung.

In der Regel wird durch die Teilung des Eduktstromes das thermodynamisch bevorzug-
te Produkt gebildet, so dass durch die Regelung der Teilung des Eduktstromes das
Isomerenverhaltnis eingestellt werden kann. In der zweiten Hydrierstufe kann namlich
eine teilweise Isomerisierung der chiralen Zentren erfolgen, indem aus der Aminogrup-
pe wieder die prochirale Iminogruppe bzw. die Ketogruppe gebildet wird. Uber Keto-
Enoltautomerie bzw. Imino-Enamin-tautomerie kann dann auch die benachbarte Me-
thylgruppe ihre raumliche Anordnung bezliglich der Ringebene andern.

Eine weitere Steuerungsmaoglichkeit des CTV besteht in der Regulierung der Tempera-
tur in der ersten Teilstufe der Stufe I. In beiden Fallen wird letztlich der Umsatz des
Eduktstroms in der ersten Teilstufe der Stufe | geregelt. Je hoher der Umsatz in der
Stufe | bzw. der ersten Teilstufe der Stufe | ist, desto hdher ist der Anteil des kinetisch
bevorzugten Produktes im Produktstrom.
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In einer besonders bevorzugten Ausfihrungsform erhéht man die Basizitat des Reakti-
onsgemisches wahrend der Umsetzung von CHNI mit Ammoniak und Wasserstoff, in
dem man das Reaktionsgemisch mit einer basischen Verbindung ungleich Ammoniak
und/oder einem basischen Katalysator in Kontakt bringt, nachdem ein Teil des 3-
Cyano-cyclohexylimins (CHNI) umgesetzt wurde.

Die Basizitat des Reaktionsgemisches enthaltend 3-Cyano-cyclohexylimin, Ammoniak,
Wasserstoff und den Hydrierkatalysator kann dadurch erhéht werden, dass man das
Reaktionsgemisch mit einer basischen Verbindung in Kontakt bringt.

So kann die Basizitat des Reaktionsgemisches dadurch erhéht werden, dass man dem
Reaktionsgemisch eine basische Verbindung zufligt.

In einer weiteren Ausfuhrungsform kann die Basizitat des Reaktionsgemischs dadurch
erhdht werden, dass man einen basischen Hydrierkatalysator mit dem Reaktionsge-
misch in Kontakt bringt.

In dieser besonders bevorzugten Ausfuhrungsform wird die Basizitat des Reaktions-
gemisches wahrend der Umsetzung erhdht, in dem man das Reaktionsgemisch mit
einer basischen Verbindung in Kontakt bringt, nachdem ein Teil des 3-Cyano-
cyclohexylimins umgesetzt wurde.

Dabei erfolgt in der Regel die Erhéhung der Basizitat durch Inkontaktbringen des Reak-
tionsgemischs mit der basischen Verbindung, nachdem 1 bis 95%, bevorzugt 5 bis
80% und besonders bevorzugt 10 bis 40% des 3-Cyanocyclohexylimin im Reaktions-
gemisch umgesetzt wurden.

Vor Erhdhung der Basizitat werden dem Reaktionsgemisch in der Regel keine basi-
schen Verbindungen zugegeben. Es ist jedoch mdglich, dass das Reaktionsgemisch
geringe Mengen basischer Verbindungen enthalt. Vorzugsweise betragt das Verhaltnis
der Masse der basischen Verbindung zur Masse des 3-Cyano-cyclohexylimins im Re-
aktionsgemisch vor der Erhéhung der Basizitat jedoch weniger als 100 zu 1 000 000,
vorzugsweise weniger als 50 zu 1 000 000.

Vor der Erhdhung der Basizitat wird das Reaktionsgemisch Ublicherweise mit nicht-
basischen Katalysatoren in Kontakt gebracht.

Wird die reduktive Aminierung in nur einem Reaktionsraum durchgeflhrt, beispielswei-
se in einem Festbettreaktor, so kann die Erhdhung der Basizitat durch das Inkontakt-
bringen des Reaktionsgemischs mit der basischen Verbindung in der Weise erfolgen,
dass die Dosierung der basischen Verbindung zwischen dem Reaktoreingang, in den
der 3-Cyano-cyclohexylimin-haltige Eduktstrom zusammen mit Ammoniak und Was-
serstoff zugeflhrt wird, und dem Reaktorausgang erfolgt. Das Inkontaktbringen des
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Eduktstroms mit der basischen Verbindung erfolgt im Rahmen dieser besonders be-
vorzugten Ausflhrungsform nicht vor der reduktiven Aminierung.

Da wie oben beschrieben, die Reaktion bevorzugt unter einem hohen Druck erfolgt, ist
es deshalb in der Regel erforderlich eine Dosierung der basischen Verbindung bei ei-
nem hohen Betriebsdruck in dem Reaktor vorzunehmen. Geeignete technische Vor-
richtungen zur Dosierung von Stoffen unter Hochdruckbedingungen sind dem Fach-
mann bekannt. Insbesondere kénnen Pumpen, wie Hochdruckpumpen bzw. Kolben-
pumpen zur Dosierung von Stoffen unter Hochdruckbedingungen verwendet werden.

Es ist jedoch auch moglich, dass die Erhéhung der Basizitat des Reaktionsgemisches
durch das Inkontaktbringen mit einem basischen Katalysator in der Art erfolgt, dass
zunachst der 3-Cyanocyclohexylimin-haltige Eduktstrom mit Wasserstoff und Ammoni-
ak Uber einen der eingangs beschriebenen nicht-basischen Hydrierkatalysatoren und
nachfolgend Uber einen basischen Hydrierkatalysator geleitet wird. Dies kann dadurch
realisiert werden, dass die Katalysatoren in geeigneter Weise geschichtet sind.

Vorteilhafter Weise wird am Ubergang zwischen der Schicht des nicht-basischen Hyd-
rierkatalysators und des basischen Hydrierkatalysators, wie oben beschrieben, eine
basische Verbindung zudosiert, da die basischen Komponenten des Hydrierkatalysa-
tors mit zunehmender Betriebsdauer ausgewaschen werden kénnen.

Wird die reduktive Aminierung jedoch in zwei Stufen durchgeftihrt, wobei die Stufen
Ublicherweise in getrennten Reaktionsraumen erfolgen, so kann die Erhdhung der Ba-
sizitat des Reaktionsgemisches durch Inkontaktbringen des Reaktionsgemischs mit der
basischen Verbindung bevorzugt erfolgen, indem zwischen dem Ausgang der Stufe |
und dem Eingang der Stufe Il eine Lésung einer basischen Verbindung zudosiert wird.

Die Erhohung der Basizitat des Reaktionsgemisches durch das Inkontaktbringen mit
einer basischen Verbindung kann aber auch in der Art erfolgen, dass in der Stufe | ei-
ner der eingangs beschriebenen nicht-basischen Hydrierkatalysatoren und in die Stufe
Il ein basischer Hydrierkatalysator eingesetzt wird.

Da die basischen Komponenten aus dem basischen Katalysator mit zunehmender Be-
triebsdauer ausgewaschen werden kdnnen, ist es vorteilhaft, wenn zwischen dem
Ausgang der Stufe | und dem Eingang der Stufe Il zusatzliche eine Lésung einer basi-
schen Verbindung zudosiert wird.

In einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform werden in die Stufe | als nicht-
basische Hydrierkatalysatoren die eingangs beschriebenen selektiven Hydrierkatalysa-
toren eingesetzt.
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Wird die Stufe | der reduktiven Aminierung in zwei oder mehr Teilstufen durchgefihrt,
so ist es empfehlenswert die Basizitat des Reaktionsgemisches zu erhdhen, indem das
Inkontaktbringen des Reaktionsgemischs mit der basischen Verbindung nach der ers-
ten Teilstufe der Stufe | vorgenommen wird.

Vorzugsweise wird das Reaktionsgemisch mit der basischen Verbindung in Kontakt
gebracht, in dem die basische Verbindung zwischen dem Ausgang einer Teilstufe und
dem Eingang der darauffolgenden Teilstufe der Stufe | zudosiert wird.

Vorteilhafterweise erfolgt die Dosierung der basischen Verbindung zwischen der ersten
Teilstufe und der zweiten Teilstufe der Stufe |. Es ist aber auch mdéglich die basische
Verbindung zwischen dem Ausgang und dem Eingang von zwei beliebig aufeinander-
folgenden Teilstufen zu dosieren. Die Dosierung der basischen Verbindung erfolgt be-
vorzugt nicht vor der ersten Teilstufe der Stufe |.

Die Erhoéhung der Basizitat des Reaktionsgemischs durch das Inkontaktbringen mit
einem basischen Hydrierkatalysator kann auch in der Art erfolgen, dass in der ersten
oder in den ersten Teilstufen einer der eingangs beschriebenen nicht-basischen Hyd-
rierkatalysatoren eingesetzt wird und in einer der folgenden Teilstufen ein basischer
Hydrierkatalysator verwendet wird. Es ist auch denkbar, dass in den Teilstufen eine
Schichtung von nicht-basischen Hydrierkatalysatoren und basischen Hydrierkatalysato-
ren erfolgt.

Weiterhin ist es vorteilhaft in die Teilstufen mit basischen Hydrierkatalysatoren zusatz-
lich die Dosierung einer Losung einer basischen Verbindung vorzunehmen, um die
Moglichkeit des Auswaschens der basischen Komponenten des basischen Hydrierka-
talysators zu kompensieren.

Vorzugsweise sollte die Erhdhung der Basizitat des Reaktionsgemischs durch das In-
kontaktbringen des Reaktionsgemischs mit einer basischen Verbindung und/oder ei-
nem basischen Hydrierkatalysator vor der Stufe |l erfolgen. Es ist jedoch auch mdglich,
dass das Inkontaktbringen des Reaktionsgemischs in einer der Teilstufen der zweiten
Reaktionsstufe vorzunehmen. Dies kann in analoger Weise dadurch erfolgen, dass
eine Losung einer basischen Verbindung zwischen den Teilstufen der Stufe Il zudosiert
wird, oder hinter der ersten Teilstufe der Stufe Il ein basischer Hydrierkatalysator ein-
gesetzt wird.

Weiterhin ist eine Schichtung von Hydrierkatalysatoren und basischen Hydrierkatalysa-
toren in den Teilstufen der Stufe 1l moglich.

Die vorliegende Erfindung betrifft zudem die Verwendung von 3-Aminomethyl-1-
cyclohexylamin als Harter fir Epoxyharze, als Zwischenprodukt bei der Herstellung von
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Diisocyanaten, als Starter bei der Herstellung von Polyetherolen und/oder als Monomer
fur die Polyamidherstellung.

3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin ist ein cycloaliphatisches Amin, das im Gegensatz zu
IPDA keine weiteren Alkylsubstituenten am aliphatischen Ring tragt. Somit stellt 3-
Aminomethyl-1-cyclohexylamin einen alternativen Harter fir Epoxyharze dar, der auf-
grund seiner unterschiedlichen Struktur und den damit verbundenen unterschiedlichen
physikalischen und chemischen Eigenschaften neue Mdglichkeiten bei der Formulie-
rung und Verarbeitung von Epoxyharzen ermdglicht und zur Regulierung des Eigen-
schaftsspektrums von Epoxyharzen eingesetzt werden kann.

Insbesondere weist 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin durch das Fehlen der Alkylsubsti-
tuenten am cycloaliphatischen Ring eine veranderte Ldslichkeit und somit ein unter-
schiedliches Phasenverhalten zu anderen Epoxyharzkomponenten, beispielsweise
Diglycidylether von Bisphenol-A (DGEBA), auf, und ermdglicht so wiederum eine hdhe-
re Flexibilitdt bei der Formulierung von Epoxyharzen.

Weiterhin weist 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin eine niedrige Viskositat auf, wodurch
auch die Herstellung von groReren Formteilen oder feineren Strukturen begunstigt
wird.

3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin kann auch als Zwischenprodukt bei der Herstellung
von 3-Isocyanatomethyl-cyclohexylisocyanat der Formel (IV)

NCO

(V)
NCO

verwendet werden. Dieses Diisocyanat ist fUr die Herstellung von lichtbestéandigen Po-
lyurethanen, beispielsweise als Lack oder Beschichtung, geeignet und bietet aufgrund

seiner Struktur neue Formulierungsmoglichkeiten und damit Zugang zu neuen, interes-
santen Eigenschaftsprofilen.

3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin kann auch als Starter bei der Herstellung von Poly-
etherolen verwendet werden. 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin ist eine CH-acide Ver-
bindung, die mit einer Base deprotoniert werden kann und an die nachfolgenden Alky-
lenoxide, wie Ethylenoxid, Propylenoxid und/oder Butylenoxid addiert werden kann.
Akoxilierte Diamine kénnen beispielsweise als Katalysatoren in der PUR-Herstellung
eingesetzt werden.
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Weiterhin kann 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin als Monomer bei der Herstellung von
Polyamiden eingesetzt werden. So kann 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin beispiels-
weise mit Dicarbonsauren, wie beispielsweise Bernsteinsaure, Adipinsdure, Tere-
phthalsaure und/oder Phthalsdure zu Polymeren umgesetzt werden.
Das 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin keine Alklysubstituenten aufweist, kann durch
die Verwendung von 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin die Kristallinitat und/oder die
Glasubergangstemperatur der Polyamide in gewlinschter Weise reguliert werden.

Mittels der beschriebenen Erfindung ist es moglich eine hohe AMCHA-Ausbeute zu
erzielen. Das CTV kann durch Einstellung der Reaktionsbedingungen reguliert werden.
Insbesondere kdnnen hohe CTVs erzielt werden.

Das dargestellte Verfahren kann mit einer hohen Raum-Zeit-Ausbeute betrieben wer-
den. Die Bildung von stérenden Nebenprodukten, insbesondere Dimeren, wird weitest-
gehend vermieden. Ein besonderes Merkmal des Verfahrens ist die Erreichung eines
mdglichst hohen Nitrilumsatzes bzw. Séattigungsgrades des Reaktionsproduktes, da flr
optimale Eigenschaften in Polymeren keine Nitrilamine, Aminoimine und Olefinreste
zugegen sein durfen. Teilgesattigte Verbindungen sind gemeinhin nur schwer von ge-
sattigten abzutrennen.

3-Aminomethyl-1-cyclohexylaminen kann bei der Herstellung von Polymermaterialien,
wie Epoxyharzen, Polyurethanen, Polyestern etc., genutzt werden, um das Eigen-
schaftsprofil dieser Polymermaterialien, beispielsweise in Hinblick auf Wetterbestan-
digkeit, Hydrolysebestandigkeit, Chemikalienbestandigkeit, Lichtbestandigkeit, elektri-
sche und mechanische Eigenschaften zu regulieren und erlaubt somit héhere Variati-
onsmoglichkeiten bei der Formulierung dieser Materialien.

Insbesondere sollten mit dem erfindungsgemafen Verfahren ein cycloaliphatisches
Diamin zur Verflgung gestellt werden, welches eine im Vergleich zu IPDA unterschied-
liche Viskositat bzw. Ldslichkeit und somit ein anderes Phasenverhalten zu anderen
Epoxyharzkomponenten, beispielsweise Diglycidylether von Bisphenol-A (DGEBA),
aufweist, um eine hohere Flexibilitat bei der Formulierung von Epoxyharzen zu ermdg-
lichen.

Die Erfindung wird in den nachfolgenden Beispielen erlautert.
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Beispiele:

Beispiel 1: Umsetzung von Cyclohexenon zu 3-Cyanocyclohexanon

100 g Cyclohexenon (1,04 mol) wurden in einen inertisierten 500 ml Glaskolben mit
Ruhrer vorgelegt und auf 140°C aufgeheizt. Es wurden 1,2 g Natriummethylat in Form
einer 30%igen Losung von Natriummethylat in Wasser zugegeben. AnschlielRend wur-
den weitere 100 g Cyclohexenon (1,04 mol) mit 40,2 g Blausaure (1,49 mol) gemischt
und innerhalb 5 Stunden zu der gut gerthrten Vorlage zugetropft. Der Ansatz farbte
sich Uber die Zeit gelb-orange. Nach der vollstdndigen Zugabe der HCN/Cyclo-
hexenon-Mischung wurde noch 0,5 Stunden bei 145°C nachgerthrt. Der freie Blausau-
re-Gehalt wurde mittels Volhard-Titration bestimmt und ergab 0% freie Blausaure
(HCN). Der Ansatz wurde mit 1,0g Phosphorsaure (85%ig) stabilisiert.

Die Auswaage betrug 236 g.

Das rohe Reaktionsgemisch wurde in eine Destillationsapparatur (500ml Dreihalskol-
ben, Kolonnenkopf, Siedekapillare, Heizpilz, 10cm Vigreux-Kolonne) tberfuhrt und
destilliert. Bei 0,1 mbar ging das Produkt bei 108-112°C Uber.

GC-Analyse der Fraktionen ergab eine Gesamtausbeute von 160,7 g (87,7 % Ausbeu-
te bez. HCN) unter Einrechnung des Produktgehaltes der einzelnen Fraktionen und
eine Destillationsausbeute von 98,3 g (61%).

Das destillierte Produkt wies eine Reinheit von 96% auf.

Beispiel 2: Umsetzung von 3-Cyanocyclohexanon zu 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin

Die verwendete Apparatur bestand aus 8 seriell verschalteten Rohreaktoren. Die Di-
mension der ersten beiden Rohre (C1-C2) betrug 1500x6x1 mm. Die Abmessung der 6
weiteren Rohre (C3-C8) betrug 2000x8x1,5 mm. Die ersten beiden Reaktoren (C1-C2)
wurden mit 15,7 g TiO, Strangen mit einem Durchmesser von 1,5 mm befullt, die Ubri-
gen 6 Reaktoren wurden mit je ca. 85 g eines Hydrierkatalysators (Mn3O4 5-6,2% Na>O
0-0,5%, H3PO4 2,8-3,8%, Rest Co + Co0), der mit Wasserstoff bei 280°C bei einem
Druck von 1 bar fir 24 Stunden reduziert wurde.

Die Temperatur der ersten beiden Reaktoren C1-C2 wurde auf 60°C eingestellt. Die
Temperatur der Reaktoren C3-C4 betrug 90°C, die Temperatur der Reaktoren C5-C6
betrug 115°C und die Temperatur der Reaktoren C7-C8 wurde auf 130°C eingestellt.
Zwischen den Reaktoren C2 und C3 wurde Wasserstoff unter Druck in die Reaktions-
mischung eingespeist. Der Betriebsdruck betrug 230 bar.

Standlich pumpte man 23 g eines Gemisches von THF und 3-Cyanocyclohexanon im
Verhdltnis 1:1 zusammen mit 73 g NHsin den ersten Reaktor (C1) und flhrte vor dem
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Reaktor C3 noch 17 Normliter/n Wasserstoff zu. Der Reaktionsaustrag wurde Uber ein
Regelventil entspannt. In einem nachgeschalteten Phasenscheider wurde anschlie-
Rend Wasserstoff abgetrennt und Ammoniak abgedampft.

Insgesamt wurden 592 g 3-Cyanocyclohexanon eingesetzt. Der Rohaustrag wurde
Uber eine 60 cm Fulllkdrperkolonne bei <1 mbar destilliert. Bei 54°C ging das Produkt
Uber. Es wurden 433,7 g 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin als Gemisch von cis/trans-
Isomeren mit einer Reinheit von 99,5% erhalten (cis: 85,6, trans: 14,1; CT-Verhaltnis:
86:14). Die Ausbeute in der Hydrierstufe betrug 84 % unter Einrechnung des Produkt-
gehaltes in den verschiedenen Fraktionen und 70,4% an Reinprodukt nach der Destil-
lation.

Das Gemisch der isomeren Diamine wurde durch GC-MS, NMR und Elementaranalyse
charakterisiert.

13C-NMR (125 MHz, DMSO): 50,33 (cis-AMCHA), 48,57 (cis-AMCHA), 47,22 (trans-
AMCHA), 45,35 (trans-AMCHA), 41,26 (cis-sAMCHA), 40,43 (cis-AMCHA), 38,02
(trans-AMCHA), 36,88 (cis-AMCHA), 35,03 (trans-AMCHA), 34,53 (trans-AMCHA),
29,87 (cis-AMCHA), 29,44 (trans-AMCHA), 24,61 (cis-AMCHA), 19,66 (trans-AMCHA).

Im GC-MS nach Methode 30m db35 MS 0,25 Mikrometer 60°C Anfangstemperatur,
Temperaturrampe 5°C/min auf 280°C und 30 min. Ausheizen bei dieser Temperatur
wurden 2 Hauptpeaks detektiert, Retentionszeit 19.07 min. (85,6 FI-%) und 19,2 min.
(14,1 F1.-%).

Es wurden folgende Fragmentverteilungen erhalten (M+ = 128 entspricht jeweils dem
Molpeak):

Peak 1:

miz (%) = 18(5), 27(5), 28(14), 29(7), 30 (59), 39(9), 41(15), 42(13), 43(48), 44(17),
53(5), 54(12), 55(11), 56(100), 57(15), 58(9), 67(23), 68(11), 69(17), 70(18), 71(3),
77(4), 79(6), 80(3), 81(9), 82(28), 83(9), 85(4), 94(3), 96(8), 98(79), 99(36), 110(6),
111(19), 112(3)

Peak 2:

miz (%) = 18(4), 27(6), 28(14), 29(7), 30(61), 39(10), 41(16), 42(15), 43(45), 44(12),
53(6), 54(11), 55(11), 56(100), 57(32), 58(9), 67(20), 68(11), 69(20), 70(18), 71(3),
77(4), 79(7), 80(3), 81(9), 82(25), 83(14), 84(3), 85(3), 94(3), 96(10), 98(68), 99(22),
110(7), 111(41), 112(5)
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Zur Bestimmung der Elementaranalysen wurde ein Analysenautomat Vario El lll der
Firma Elementar verwendet.

Die Elementaranalyse ergab:
C = 64,8 (erwartet: 65,6); N = 22,1 (erwartet: 21,9); H = 12,8 (erwartet: 12,6) g/100g
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Patentanspriiche

3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin der Formel (I).

NH,

(1)

NH,

Isomerengemisch von 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin, wobei das Verhaltnis
von cis-Isomer zu trans-Isomer im Bereich von 55:1 bis 95:5 liegt.

Verfahren zur Herstellung von 3-Aminomethylcyclohexylamin durch

a) Umsetzung von Cyclohexenon mit Cyanwasserstoff in Gegenwart eines
basischen Katalysators,

b) Umsetzung des in Stufe a) erhaltenen Cyclohexanonnitrils mit Ammoniak
in Gegenwart eines Iminbildungskatalysators, und

c) Umsetzung des in Stufe b) erhaltenen 3-Cyanocyclohexylimin-haltigen
Reaktionsgemisches mit Wasserstoff und Ammoniak an Hydrierkatalysato-
ren.

Verfahren nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, dass als basischer Kataly-
sator in Stufe a) Natriumhydroxid, Natriumcyanid oder Natriummethylat verwen-
det wird.

Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 3 bis 4, dadurch gekennzeich-
net, dass als Iminbildungskatalysator ein oder mehrere acide Metalloxidkatalysa-
toren, wie Aluminiumoxid, Titandioxid, Zirkoniumdioxid und Siliciumdioxid, ver-
wendet werden.

Verfahren nach mindestens einem der Ansprtche 3 bis 5, dadurch gekennzeich-
net, dass die Stufe ¢) in Gegenwart einer basischen Verbindung ungleich Am-
moniak und/oder einem basischen Katalysator durchgeflhrt wird.

Verfahren nach mindestens einem der Anspriche 3 bis 6, dadurch gekennzeich-
net, dass man die Basizitat des Reaktionsgemisches in Stufe ¢) wahrend der
Umsetzung erhoht, in dem man das Reaktionsgemisch mit einer basischen Ver-
bindung ungleich Ammoniak und/oder einem basischen Katalysator in Kontakt
bringt, nachdem ein Teil des 3-Cyano-cyclohexylimins umgesetzt wurde.
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12.

13.

14.

15.

16.

25

Verfahren nach mindestens einem der Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet,
dass man vor Erhdhung der Basizitat einen nicht-basischen Hydrierkatalysator
einsetzt.

Verfahren nach mindestes einem der Anspruch 7 bis 8, dadurch gekennzeichnet,
dass man die Basizitdt des Reaktionsgemisches erhoht, in dem man eine basi-
sche Verbindung als Losung zuflugt und dass man die Menge der zugeflugten
basischen Verbindung als Lésung so wahlt, dass das Verhaltnis der Masse der
zugefugten basischen Verbindung zur Masse des 3-Cyanocyclohexylimin im
Eduktstrom 100 bis 10 000 zu 1 000 000 betragt.

Verfahren nach mindestens einem der Ansprtche 7 bis 9, dadurch gekennzeich-
net, dass man die Basizitat des Reaktionsgemisches erhdht, in dem man als ba-
sische Verbindungen einen basischen Hydrierkatalysator einsetzt, wobei der An-
teil von basischen Komponenten im basischen Hydrierkatalysator mindestens
0,5 Gew.-% bezogen auf die Gesamtmasse des basischen Hydrierkatalysators
betragt und/oder der Hydrierkatalysator auf einem basischen Trager getragert
wird.

Verfahren nach mindestens einem der Anspriche 3 bis 10 dadurch gekenn-
zeichnet, dass man einen kobalthaltigen Hydrierkatalysator verwendet.

Verfahren nach mindestens einem der Ansprtche 3 bis 11, dadurch gekenn-
zeichnet, dass man die Umsetzung in Stufe ¢) in zwei Stufen (Stufe | und Stufe
[1) durchfihrt.

Verfahren nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, dass man die Stufe | in
einem Temperaturbereich von 50 bis 100°C bei einem Druck von 15 bis 300 bar
durchfilhrt und die Stufe Il in einem Temperaturbereich von 70 bis 160°C bei ei-
nem Druck von 50 bis 300 bar durchfihrt.

Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass man in Stufe | einen
Ruthenium- und/oder Rhodium-haltigen Katalysator verwendet.

Verfahren nach mindestens einem der Anspriche 12 bis 14, dadurch gekenn-
zeichnet, dass man das Reaktionsgemisch mit der basischen Verbindung nach
Stufe | in Kontakt bringt.

Verfahren nach mindestens einem der Anspriche 12 bis 15, dadurch gekenn-
zeichnet, dass man die Stufe | und/oder die Stufe |l in zwei oder mehreren Teil-
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stufen durchfuhrt, wobei man das Reaktionsgemisch mit der basischen Verbin-
dung frihestens nach der ersten Teilstufe der Stufe | in Kontakt bringt.

17. Verfahren nach mindestens einem der Anspriche 12 bis 16, dadurch gekenn-
5 zeichnet, dass man den Eduktstrom aufteilt, indem man einen Teil des Edukt-
stroms in die Stufe | und einen Teil des Eduktstroms direkt in die Stufe Il leitet.

18. Verfahren nach mindestens einem der Ansprtche 3 bis 17, dadurch gekenn-

zeichnet, dass man die Basizitat erhéht, nachdem 5 bis 80% 3-Cyanocyclohexyl-
10 imins umgesetzt wurden.

19. Verwendung von 3-Aminomethyl-1-cyclohexylamin als Harter fur Epoxyharze, als
Zwischenprodukt bei der Herstellung von Diisocyanaten, als Starter bei der Her-

stellung von Polyetherolen und/oder als Monomer flr die Polyamidherstellung.
15
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