O Z. 0050/ 46395 Hydr ogenati on of di hydrofurans to give
t et rahydr of ur ans The present invention relates to an inproved process
for the <5 catal ytic hydrogenation of 2,5- and 2, 3-di hydrofuran (DHF) with
hydrogen to give tetrahydrofuran (THF). According to EP-A 524 216,
2, 5-di hydr of uran _contai ni ng 3, 4- epoxy- 1- but ene and crotonal dehyde as
secondary conpolditd%%8n 10 be hydrogenated with hydrogen over RGTEREF050TY
pl ati num cat al ysts to give THF. According to the Exanples 1 ,and 2, 3.6
and 3.7 g respectively of THF/-h are forned per gram of nickel. Us-A
4 254 039 descr VbezSahtan (ppdr Syénianupg vin Disyprplurangny gu Tt rpbygyefuranen
‘pal | adi um carbon catalyst (5 %of Pd on C). At a conversion of only 51
% about 2 g of ggEEhResihd Or med per gram of pall adi um The
abovenent i oneg processes have the disadvantage that either
Die vorliegende Erfindung betrifft ein verbessertes Verfahren zur
katalytischen Hydrierung von 2,5~ und 2,3-Dihydrofuran (DHF) mit

Wasserstoff zu Tetrahydrofuran (THF).

10 Nach der Lehre der EP-A 524 216 kann 2,5-Dihydrofuran, welches
als Nebenkomponenten 3,4-Epoxy-l-buten und Crotonaldehyd enthilt,
an Nickel~ und Platinkatalysatoren mit Wasserstoff zu THF
hydriert werden. GemdB8 den Beispielen 1 und 2 werden pro Gramm
Nickel 3,6 bzw. 3,7 g THF/h gebildet.

15
In der US-A £ 254 039 wird die Hydrierung von 2,5-DHF zu THF an

einem Palladium-Kohle-Katalysator (5 % Pd auf C) beschrieben. Bei
nur 51 % Umsatz werden pro Gramm Palladium etwa 2 g THF/h
gebildet.

20
Die genannten Verfahren haben den Nachteil, daB8 entweder Voll-

katalysatoren aus den Aktivmetallen oder Trigerkatalysatoren
verwendet werden. Diese weisen einen hohen Anteil an Aktiv-
metallen auf, die fir den eigentlichen katalytischen Schritt nur
25 teilweise genutzt werden kdnnen. Verringert man den teuren Aktiv-
massenanteil, werden aber die Raum-Zeit-Ausbeute sehr niedrig und
das Verfahren somit unwirtschaftlich.

Es bestand die Aufgabe, ein Verfahren zu finden, das bei Verwen-

30 dung geringer aAktivmassenmengen hohe Raum-Zeit-Ausbeuten fir die
Hydrierung von DHF zu THF erlaubt. Demgemi8 wurde ein verbesser-
‘tes Verfahren zur katalytischen Hydrierung von Dihydrofuranen 2zu
THF gefunden, das dadurch gekennzeichnet ist, daB man einen Kata-
lysator verwendet, bei dem ein Metall oder mehrere Metalle durch

35 Aufdampfen oder Sputtern auf einem Metalldrahtnetz oder einer
Metallfolie als Trédger aufgebracht worden sind.

Die erfindungsgemdBen Katalysatoren werden durch Aufdampfen bzw.
Aufsputtern der Aktivmassen auf einen folien- bzw. gewebeartigen

40 Metalltriger hergestellt. Besonders bewdhrt haben sich
metallische Folien bzw. Gewebe aus Werkstoffen mit den Werkstoff-
nummern: 1.4767, 1.4401 und 1.4301. Diese metallischen Tragex-
materialien werden in der Regel durch oxidative Temperung,
vorzugsweise an der Luft, bei Temperaturen von 600 bis 1100e°C,

45 vorzugsweise 750 bis 1000°C vorbehandelt und anschliefiend mit der
Aktivmasse beschichtet. Nach der Beschichtung kann eine
thermische Formierung an der Luft durchgefihrt werden. Zu dieser



unsupported catal ysts of the active netals or supported catal ysts 20 are
used. These have a high proportion of active netals which can be only
‘partially utilized for the actual catalytic step. However, if the
expensive active content is reduced, the space-tinme yield becones very
| ow and the process thus becones uneconom cal . 25 It is an object of
the present i nMW@PT/HI%20 find a process which gi ves hi gh speCBEPI6mS71
yields for the hydrogenation of DHF to gife THF whil e using smal |
amounts of actipsemge iddn@Ndas BRs¥lideR el oHisbinadert &l eabirefpetsturen
achi eved by an apsey @re%ﬁeésvorzxfx&éwetlgé §@<§ a1\t Wﬁo*b’cbr Q080&atd ARuAken an

di hydr of I h
n{et gl rgru;aglsu';d% |glt"'¥ ?if?;;t a S;E een ﬁego%ogogﬂéxe% a)éahaée{)om ¢ Fon
u " The

or sputterin

catal ysts of g§ Fﬂ?rSF%se‘?ﬁc}ﬁ H@En’f‘?%téﬁ”é %50535%](17 °\’75p‘5’rt Was&%ﬁ%%‘?ﬁﬁ Heior
sputtering of tHempaEatyRern:¥APo3Y Hisnd0eFHt ovarzugswgife | Vi 28r bhe 20PCKkedie
met al support . niget wbttei lhaiftsinReabtde dugchithntt distader Hatadgsater nmat eri al
nunbers 1. 4767 eihsddferyid . 1BdB8Ehedne trdlkabatysd et kanbaipavhsetduiig v
useful . These rRkal difeidiPPRAé vorfiBEdd AksidiengrRNeradésateat weadal by
oxi dative heg treatnent, preferably in air, at from600 to 1100[err]C,
preferably fro%ﬁLSQe{ﬁbden des Aufdampfens und Aufsputterns von Metallen im
vakuum sind im einzelnen in “Handbook cf Thin Film Technology”,
Maissel und Glang, McGraw Hill, New York, 1970, “Thin Film
Processes”, J.L. Vossen u. W. Kern, Academie Press N.Y. sowie in
15 der EP-A 198 435 beschrieben. :

Als Aktivmasse eignen sich prinzipiell Metalle und Metall-
kombinatiocnen der metallischen Elemente des Periodensystems,
bevorzugt Metalle der I., VII. und VIII. Nebengruppe des Perio-

20 densystems der Elemente, z.B. Nickel, Kupfer, Cobalit, Ruthenium,
Rhodium, Palladium, Rhenium, Iridium und Platin; besonders bevor-
zugt ist Palladium. '

Die Hydrierung kann bei Temperaturen von 10 bis 250°C, bevorzugt
25 20 bis 200°C, besonders bevorzugt 30 bis 150°C und einem Wasser-

stoffdruck von 0,5 bis 300 bar, bevorzugt 0,7 bis 200 bar,

besonders bevorzugt 1 bis 100 bar durchgefihrt werden.

Die Hydrierung wird zweckmdBig in einer Druckapparatur,

30 beispielsweise in einem Rohrreaktor in der Flissigphase, entweder
in Riesel- oder Sumpffahrweise, oder in der Gasphase durch-
gefuhrt.

Der Reaktorzulauf besteht bevorzugt aus reinem 2,5~ oder 2,3-DHF
35 oder Mischungen aus beiden, er kann aber auch Beimengungen (bis

5 Gew.-%) wie Crotonaldehyd, Butyraldehyd, Vinyloxiran und Wasser

und/oder inerte Verdinnungsmittel (bis 90 Gew.~-%) wie THF, Dioxan

oder Alkohole wie n~Butanol enthalten. :

40 Die erfindungsgemidBe Hydrierung von DHF verliuft hochselektiv.
Ein Nebenprodukt, das sich in kleinen Mengen, vornehmlich bei
sehr niedrigen Wasserstoffdricken bildet, ist Furan. Dieses ist
jedoch in einfacher Weise destillativ von THF abtrennbar, so da8
in einfacher Weise 99,99%iges THF erhalten werden kann.

45



1000[err] C, and subsequently coated with the active conposition. After

the coating step, a thermal activation in air can be carried out. 45 For
this activation, the coated support material can be heated in air at
from:200 to 800[err]C, preferably from300 to 700[err]C, for from 0.5 to
2 hours. The catalyst material thus produced can O Z.00

2 subsequent‘V?%é”g?'uaped to formnonoliths. After reducti onég"‘éﬁ?%zﬂéo"
catal yst with hydrogen at from20 to 300[e?r C, preferably from20 to

200[ err] C, whi cpihgdnofrararegsoussry ngghr feti Lenre|¢en FE-pea iy 54bhe

catal yst i s read-hos @Er.95knoddie BEaBe6Df 698bhergesitalltawerddent.s, 5 the
reaction can also be started directly, without prior activation. The
net hods of vaporpygeResh td1aN ook st EEhé N Profuk®) 3. 8. VAT ILosunE SHLEES. oder

pressure are I | L pd1 B -rERNARQQKN&E: Thin 10 Fil m Technol ogy”,
Mai ssel and Gdft}gsb%%%%%%%? PNe\lé}v Yor'k, 1976, "Thin Fil'm Processes",

J. L. Vossen anciggg 5? {hdd%%%ggm Se gggfghren ermdglicht Gewichtsverhiltnisse

von Aktivmasse zu gebildetem THF/h wvon bis zu 15.000.

10 Beispiele: ,
Alle angaben zu Zusammensetzungen von Ausgangsldsungen oder

Produktldésungen erfolgen in Gew.-%.

Beispiel 1:

15
Drahtgewebe in Leinenbindung aus dem Werkstoff Nr. 1.4767 mit

einer Maschenweite von 0,18 mm und einem Drahtdurchmesser wvon
0,112 mm wurde 5 h bei 900°C an der Luft erhitzt. AnschlieBend
wurde das so vorbehandelte Trigergewebe in einer Elektronen-

20 strahlbedampfungsanlage beidseitig mit 6 nm Palladium bedampft.
Die Schichtdicke wurde mittels eines Schwingquarzes gemessen und
die Aufdampfrate mit dem Schwingquarz gesteuert. Die aufgedampfte
Palladiummenge betrug 138 mg/m2. Aus diesem Katalysatorgewebe
wurden monolithische Kérper geformt. Dazu wurde mittels einer

25 Zahnradwalze ein Teil des Gewebes gewellt., Dieses gewellte Gewebe
wurde mit glattem Gewebe zusammengelegt und aufgewickelt. Man
erhielt so monolithische Formkdrper, die durch PunktschweiBen
gefestigt wurden.

30 Beispiel 2:

Es wurden zwei Katalysatormonolithe von je 20 cm HSGhe wund 2 cm
Durchmesser gem&B Beispiel 1 aus 0,112 m? Katalysatorgewebe
gefertigt und mit einer Gewebedichte von 1,79 m?/1 entsprechend

35 0,247 g Pd/1 in einen Rohrreaktor eingebaut. Zunéchst wurde der
Katalysator mit Hp bei 150°C 2 Stunden reduziert. Nach dem Ab-
kihlen des Reaktorsystems wurde bei 50°C drucklos 2, 5-Dihydrofuran
in sumpffahrweise mit Rickflihrung zusammen mit Wasserstoff Gber
den Katalysator gepumpt. Die Querschnittsbelastung f4r 2,5-Dihy-

40 drofuran betrug 250m3/m2 h und fir Hy 220 m*/m2 h. Die Raum-Zeit-
Ausbeute betrug 0,34 kg THF/1l Kat. h bzw. 1375 g THF/g Pd h. Die
gaschromatographischen Analysen vom Einsatzstoff und Hydrier-
produkt wiesen folgende Werte auf:

45



N.Y. and also in EP-A 198 435. Sui tabl e active conpositions are in
principle netals and netal 15 conbinations of the netallic elenments of the
Peri odi ¢ Tabl e, preferably nmetals of transition groups I, VIl and VIIlI
of the Periodic Table of the Elenents, e.g. nickel, copper, cobalt,
‘ruthenium rhodium palladium rhenium iridium and pI ati num partr cul ar
preference i s WAEA? Eﬁ pal | adi um 20 The hydrogenati on can HeI/ERA6/05¢Q
out at fron110 to 250[err]C, preferably4fron120 to 200[err]C,
particul arly prefiekabl2y 5Fpam 3P .100%, 2. 100HE:r§ G, an@HAt & 89y & oBeramr essur e
of fromO0.5 to 800s Far, preferably fromO0.7 to 200 bar, particularly
preferably frompioduxtZ5THE® 86 %, rFuddie hydregenation is advantageously
Ecarried out in a pressure apparatus, for exanple in a tube reactor, in
the |i qur d ph$sﬁeisp gher in downflow or upflow operation, or in the gas
phase. he react or “feed preferably consists of pure 2,5- or 2,3-DHF
or nlxtures of the two, but it can alsq contain secondary conponents
(up to 5 % by m%%%éﬂiﬁ% Chsidonld 'I‘?gaﬁdr HHEFPal B fiyifs, Druckapparatur
vi nyl oxi rane anle £ ane/ 3 PrRcit SRPgépREveiss R bt RECKIBhrame iatdghieyrtsuch
as THF, di oxaneDbe Quershbhittskeiagbung fiiradod-Dihydrofuran betrug 90 m3/m? h
10 und £4r H; 10 m3/m? h. Die Raum-Zeit-Ausbeute betrug 1,65 kg THF/1
Kat. h. Bezogen auf die eingebaute Katalysatorgewebemenge von
2,338 m2/1 entsprechend 0,322 g Pd/]l erhielt man eine Ausbeute
bezogen auf die Aktivmasse, von 5120 g THF/g Pd h. Die gaschroma-
tographischen Analysen vom Einsatzstoff und Hydrierprodukt wiesen
15 folgende Werte auf:

Bdukt: 2,5~DHF: 98,99 %, 2,3-DHF: 0,07 %, THF: 1,01 %, Furan:
0,04 %
Produkt: THF: 99,7 %, Furan: 0,3 %

20
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The hydrogenation according to the present invention of DHF pr oceeds

highly selectively. A by-p ' in small anounts, primrily
at very | ow hydrogen press“ ml W [ﬂﬂg However, this can easily be
separated from THF by di st ., m sSO=+=that 99.99 % pure THF can be

obtained in a sigRl : D hydr of urans can be prepared by the nethods
described in US-‘XBg%“gE%;M 545, US-A 5 082 956 or BE-A 674 652. PYHEP96/05071

O Z. 0050/ 46395 ’ 5 3 THF is used.as a
| ar ge-scal e, industrial product, e.g. as solvent or starting materi al

for poly-THF. Patindapspreshe of the present invention makes possible
weight ratios 5 of active conposition to THF fornmed per hour of up to

15, 000. 1. verfahren zur katalytischen Hydrierung von 2,5~ und
5 2,3-Dihydrofuran mit Wasserstoff zu Tetrahydrofuran, dadurch
gekennzeichnet, daB man einen Katalysator verwendet, bei dem
ein Metall oder mehrere Metalle durch Aufdampfen oder
Sputtern auf einem Metalldrahtnetz oder einer Metallfolie als
Tréger aufgebracht worden sind.

10
2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, d&aB man

den Katalysator vor seiner Verwendung an der Luft bei erhdh-
ten Temperaturen formiert.

15 3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, da8
man metallische Trager mit den Werkstoffnummern 1.4767,
1.4401 oder 1.4301 verwendet. '

4. Verfahren nach den Anspriichen 1 bis 3, dadurch gekennzeich-
20 net, daB man die Triger vor dem Aufbringen der Metalle an der
Luft auf 600 bis 1100°C erhitzt.
5. Verfahren nach den Anspriichen 1 bis 4, dadurch gekennzeich-

net, daB man Pd-haltige XKatalysatoren verwendet.
25
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Exarrpi es: - MiZi0050L46395 the corrpolsii"ti:c')né? of starting solutions or
pr&duct solutions are in % by weight!* 10 °© Exanple 1: Pl ai n-woven
wre mesh of the material no. 1.4767 having a nesh openi ng of 0.18 nm

and a wire dianeter of 0.112 mmwas heated in 15 air at 900[err]C for 5
‘hours. Subsequently, the support nesh thus pretreated had 6 nm of

pal | adi um vapaiy4leRasht 6o Wk fa%pdfaﬂﬁ%ﬂsn to gie SLAGIHHYA-BeaRANRPOr

deposition unit. The thickness t he | ayef was measured by neans of a

crystal oscillator and the vapaqr de 03|t|on rate was control ng
The trystal octe PEEBRRt TS SH aRoEeTatS FapBh. HAARGL BT Rar Pt in e, 338

my/ merr]. Tﬁl@ﬁﬂﬂéﬂ&#?sbydr°9ﬂ§§ﬁlﬂas°fc%nﬁgdaPﬁt% HdFﬁﬁErb%d(Qﬁf) Ejith
t hi s purpose, Ilpairogeh to ¢give rethabpdrafmang4T8H) by neans of a toot hed
roller. This corrugated nesh was | aid together with snooth nesh and
\rl\g: gieggup-% A@Ho&dﬁﬁé%&%@iﬂ ts'ihczi’é’d'f%-\aﬁhgﬁrngax{ %%h%aﬁﬂn%' poi nf P
3,":3(-e§|3 ?—but(?ne2 agﬁ] %c?t% tlggﬁygé 5% ﬁ%%g ﬁfﬁig o%%i‘ﬁ: g

of 20 cm and
cat al yst et P& hydrggeratesd yith Rxdrogen P"&ﬁdn?'ﬁ]%?]al"‘}‘\é’d RISt S

at a nmesh to give THF. According to the Examples 1 and 2, 3.6 and 3.7 ¢
respectively of THF/h are formed per gram of nickel.

US-A 4 254 039 describes the hydrogenation of 2,5-DHF to give THF
15 over a palladium—carbon catalyst (5 % of Pd on C). At a conversion
of only 51 %, about 2 g of THF/h are formed per gram of palladium.

The abovementioned processes have the disadvantage that either
unsupported catalysts of the active metals or supported catalysts
20 are used. These have a high proportion of active metals which can
be only partially utilized for the actual catalytic step.
However, if the expensive active content is reduced, the
space—time yield becomes very low and the process thus becomes
uneconomical.
25
It is an object of the present invention to find a process which
gives high space-time yields for the hydrogenation of DHF to give
THF while using small amounts of active composition.

30 We have found that this object is achieved by an improved process
for the catalytic hydrogenation of dihydrofurans to give TBHF,
wherein use is made of a catalyst in which a metal or a plurality
of metals have been deposited by vapor deposition or sputtering
on a metal wire mesh or a metal foil as support.

35
The catalysts of the present invention are produced by vapor
deposition or sputtering of the active compositions onto a
foil-like or mesh-like metal support. Metallic foils or meshes of
materials having the material numbers 1.4767, 1.4401 and 1.4301

" 40 have been found to be particularly useful. These metallic support
materials are generally pretreated by oxidative heat treatment,
preferably in air, at from 600 to 1100°C, preferably from 750 to
1000°C, and subsequently coated with the active composition. After
the coating step, a thermal activation in air can be carried out.

45 For this activation, the coated support material can be heated in
air at from 200 to 800°C, preferably from 300 to 700°C, for from
0.5 to 2 hours. The catalyst material thus produced can




density. of ‘1. 99ZnPOBPYAB388 r esponding to 0.247 g of Pd/I. The cat al yst
was first reduced with H2 for 2 hours at 150[err]C. After the react or
'system had cool ed, 2, 5-di hydrofuran was punped at 50[err] C and

‘at mospheric pressure together wth hydrodgen over the catalyst in 35 the
upfl ow node wsilibsedfiintdyl bei Shapddiad [Foemghphdl Ds UBifter redwStSiBe ol ehal

area was 250 eiﬁﬂdmrth] hpdwgerz at @z%mdﬁéf%az”oob&d Ereé‘@&myerf&},ﬁni@rﬁd

h-for Herr t L
1375 g E)f TL &Q} HAIER’ 32 ad: ‘%Q;ngto raﬁh c n&{ ol in Bhe reditor qtgé
materi al and ﬁ?&‘%&' G dei 5ﬁa {45 v&nt ﬁt f%?"feo\ﬂfﬁ °§§J v’ﬁ? cata ysts,
Starting nmafecthereartiopHranoalsp ge Et@rIBFF dBric%Y'THFthBuB@%‘Jr furan:
0.05 % Pr ogetkivatieR. 98.6 % furan: 1,4 % 45 O. Z. 0050/ 46395
4 Exanpl e 3:
The methods of vapor deposition and sputtering of metals under
reduced pressure are described in detail in ”Handbook of Thin
10 Film Technology”, Maissel and Glang, McGraw Hill, New York, 1970,
*Thin Film Processes”, J.L. Vossen and W. Kern, Academic Press
N.¥Y. and also in EP-A 198 435,

Suitable active compositions are in principle metals and metal
15 combinations of the metallic elements of the Periodic Table,
preferably metals of transition groups I, VII and VIII of the
Periodic Table of the Elements, e.g. nickel, copper, cobalt,
ruthenium, rhodium, palladium, rhenium, iridium and platinum;
particular preference is given to palladium.
20 -
The hydrogenation can be carried out at from 10 to 250°C,
preferably from 20 to 200°C, particularly preferably from 30 to
150°C, and at a hydrogen pressure of from 0.5 to 300 bar,
preferably from 0.7 to 200 bar, particularly preferably from 1 to
25 100 bar.

The hydrogenation is advantageously carried out in a pressure
apparatus, for example in a tube reactor, in the liquid phase,
either in downflow or upflow operation, or in the gas phase.

30
The reactor feed preferably consists of pure 2,5- or 2,3-DHF or
mixtures of the two, but it can also contain secondary components
(up to 5 % by weight) such as crotonaldehyde, butyraldehyde,
vinyloxirane and water and/or inert diluents (up to 90 % by

35 weight) such as THF, dioxane or alcohols such as n-butanol.

The hydrogenation according to the present invention of DHF
proceeds highly selectively. A by-product which forms in small
amounts, primarily at very low hydrogen pressures, is furan.

40 However, this can easily be separated from THF by distillation,
so that 99.99 % pure THF can be obtained in a simple way.

Dihydrofurans can be prepared by the methods described in US-A 5
. 034 545, US-A 5 082 956 or BE-A 674 652.
45



Usi ng a.met ho®.&0050/4&3%xanpl e 2, 2,5-di hydrofuran was hydr ogenat ed
i a pressure apparatus at 80[err]C and 20 bar in the 5 upflow nbde with
recircul ati on. The throughput per unit cross-sectional area was 90

.merr]/nmerr] h for 2,5-dihydrofuran and 3 10 nferr]/nferr] h for Herr].

The space-ti megy ekduses ds 6D 1eggefsddid,! iddustrial -ploduBased. 0 dsheocavent

of catal yst kastahd fhirial £ 1Sl /| corresponding to 0.322 g of
Pd/ 1, the yiel gased o% 10 fﬁg ac??é%’ggnposition was 5120 g of THF/ g of

Pd h. Gas-chronatographic.analyses of the starting nateri al anﬁ' .
hydr ogenat i on THoBEEFETRRE tihe PERESRF nveRtieR. makes gossible weydlyy Fptios
2,'5- DHF: 98.99fypackive Dppmpanition, tqHFHF formed, pes hanrmef BpOwo %5,000.
"Product: THF: 99.7 % furan: 0.3 % 20
: Examples:
All figures for the compositions of starting solutions or product
solutions are in % by weight.
10

Example 1:

Plain-woven wire mesh of the material no. 1.4767 having a mesh
opening of 0.18 mm and a wire diameter of 0.112 mm was heated in
15 air at 900°C for 5 hours. Subsequently, the support mesh thus
pretreated had 6 nm of palladium vapor-deposited on both sides in
an electron beam vapor deposition unit. The thickness of the
layer was measured by means of a crystal oscillator and the vapor
deposition rate was controlled using the crystal oscillator. The
20 amount of vapor-deposited palladium was 138 mg/m2. This catalyst
mesh was formed into monolithic bodies. For this purpose, part of
the mesh was corrugated by means of a toothed roller. This
corrugated mesh was laid together with smooth mesh and rolled up.
This gave monolithic bodies which were fastened by point welding.
25 .
Example 2:

Two catalyst monoliths each having a height of 20 cm and a
diameter of 2 cm were made from 0.112 m? [sic] catalyst mesh as

30 described in Example 1 and installed in a tube reactor at a mesh
density of 1.79 m2/1 corresponding to 0.247 g of Pd/l. The
catalyst was first reduced with H; for 2 hours at 150°C. After the
reactor system had cooled, 2,5-dihydrofuran was pumped at 50°C and
atmospheric pressure together with hydrogen over the catalyst in

35 the upflow mode with recirculation. The throughput per unit
cross—sectional area was 250 m3/m2 h for 2,5-dihydrofuran and
220 m3/m2 h for H;. The space-time yield was 0.34 kg of THF/1l of
cat. h or 1375 g of THF/g of Pd h. Gas-chromatographic analyses of
starting material and hydrogenation product gave the following

40 values: '

Starting material: 2,5-DHF: 99.0 %, 2,3-DHF: 0.1 %, THF: 0.85 %,
furan: 0.05 &
Produkt: THF: 98.6 %, furan: 1,4 %
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Example 3:

Using a method similar to Example 2, 2,5-dihydrofuran was
hydrogenated in a pressure apparatus at 80°C and 20 bar in the
upflow mode with recirculation. The throughput per unit
cross—-sectional ‘area was 90 m3/m2 h for 2,5-dihydrofuran and

10 m3/m2 h for H,, The space-time yield was 1.65 kg of THF/l of
cat. h. Based on the amount of catalyst mesh installed of
2.338 m2/1 corresponding to 0.322 g of Pd/1l, the yield based on
the active composition was 5120 g of THF/g of Pd h.
Gas—chromatographic analyses of the starting material and
hydrogenation product gave the following values:

Starting material: 2,5-DHF: 98.99 %, 2,3-DHF: 0.07 %, THF: 1.01 %,
furan: 0.04 %
Product: THF: 99.7 %, furan: 0.3 %



kS s

45 O. 2 JHNV3GLH6395 Ve cl aim . A process for the
catalytlc hydr ogenation of 2,5- an uﬂdrofuran wi t h hydrogen
to give tetrahydrofuran, imm”“l Iwmllw of a catalyst in which
& netal or a plurality of met*xal ¢ have® be¥en *deposi ted by vapor

. deposi tion or sputtering on a netal wire nesh or a netal foil as
~support. 10 ye Z1admprocess as clainmed in claim1, wherein the catalyst is

activated in air at el evated tenperatures bef ore use. 3. A process as

~claimed in cIa|n11 or 2, wherein use is
- 1. A process for the catalytic hyé}ogenatlon of 2,5- and

5 2,3-dihydrofuran with hydrogen to give tetrahydrofuran,
wherein use is made of a catalyst in which a metal or a
plurality of metals have been deposited by vapor deposition
or sputtering on a metal wire mesh or a metal foil as
support.

10 _
2. A process as claimed in claim 1, wherein the catalyst is
activated in air at elevated temperatures before use.

3. A process as claimed in claim 1 or 2, wherein use is made of

15 metallic supports having the material numbers 1.4767, 1.4401
or 1.4301.

4. A process as claimed in any of claims 1 to 3, wherein the

supports are heated in air at from 600 to 1100°C prior to

20 deposition of the metals.

5. A process as claimed in any of claims 1 to 4, wherein
Pd-containing catalysts are used.
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15 " metal 19eZs0PBEO/643085vi ng the material nunbers 1.4767, 1.4401

ors 1.4301.° 4. A process as clained in any of clains 1 to 3, wherein the
'supports are heated in air at from600 to 1100[err]C prior to 20

deposition of the netals. 5. A process as clainmed in any of clains 1 to
4, wherein Pd- contai ni ng catal ysts are used. 25 30 35

10

15

20

25

30

35

40

45

Hydrogenation of dihydrofurans to give tetrahydrofurans
Abstract

In a process for the catalytic hydrogenation of 2,5- and
2,3~-dihydrofuran with hydrogen to give tetrahydrofuran, use is
made of a catalyst in which a metal or a plurality of metals have
been deposited by vapor deposition or sputtering on a metal wire
mesh or a metal foil as support.
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The invention relates to a pracess for the catalytic hydrogenation of 2,5- and 2,3-dihydrofurane with hydrogen to form tetrahydrofurane.
Use is made of a catalyser in which one or more metals are deposited on a metal wire mesh or metal foil carrier by vacuum evaporation

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur katalytischen Hydrierung von 2,5- und 2,3-Dihydrofuran mit Wasserstoff zu Tetrahydrofuran,
indem man einen Katalysator verwendet, bei dem ein Metall oder mehrere Metalle durch Aufdampfen oder Sputtern auf cinem
Metalldrahtnetz oder einer Metallfolie als Triiger aufgebracht worden sind.




