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VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG VON PERFLUORALKANSULFONSAURERESTEN

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von
Verbindungen mit Perfluoralkansulfonsaureresten sowie die
Verwendung dieser Verbindungen in Batterien, Kondensatoren,
Superkondensatoren und galvanischen Zellen.

Die Verbreitung von tragbaren elektronischen Geraten, wie z.B. Laptop-
und Palmtop-Computern, Mobiltelefonen, oder Videokameras und
damit auch der Bedarf nach leichten und leistungsfahigen Batterien hat
in den letzten Jahren weltweit drastisch zugenommen.

Angesichts dieses sprunghaft gestiegenen Bedarfs nach Batterien und
den damit verbundenen dkologischen Problemen kommt der
Entwicklung von wiederaufladbaren Batterien mit einer langen
Lebensdauer eine stetig wachsende Bedeutung zu.

Lithium-lonen-Batterien und Doppelschichtkondensatoren mit sehr
hohen Kapazitdten (sogenannte Super- oder Ultracapacitors) stellen
den derzeitigen Stand der Technik dar. In beiden Systemen werden mit
LiPFe bzw. N(C4Hs)4BF 4 derzeit hydrolyseempfindliche und thermisch
instabile Substanzen als Leitsalz verwendet. Im Kontakt mit feuchter
Luft bzw. mit Restwasser aus den Lésungsmitteln kann schnell HF
entstehen. Neben den toxischen Eigenschaften wirkt HF sehr negativ
auf das Zyklenverhalten und somit auf die Performance der
elektrochemischen Zellen.

Als Alternative wurden Imide, wie das Bis(trifluormethylsulfonyl)imid
oder das Bis(pentafluorethylsulfonyl)imid oder Methanide, wie das
Tris(trifluormethylsulfonyl)methanid und deren Derivate vorgestellt.

Aber auch quaterndre Ammonium- und Phosphoniumsaize mit
Perfluoralkansulfonat-Anionen wurden als Leitsalze flir galvanische
Zellen entwickelt. Die Synthese dieser Salze ist jedoch relativ
aufwendig, da ein Zwischenprodukt, der Trifluormethansulfonséure-
methylester (Methyltriflat), schwer darzustellen ist.
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Methyitriflat ist ein starkes Methylierungsreagenz. Es wird in der
praparativen Chemie zur Einfihrung von Methylgruppen genutzt, z.B.
bei der Methylierung von heterocyclischen Verbindungen (Yu, Teylor,
Tetrahedron Letter, 1999 (36), 6661-6664) oder der Methylierung von
Schwefel-organischen Verbindungen (Tsuge, Hatta, Chem. Letter,
1997 (9), 945-946). Methyltriflat ist wesentlich reaktiver als Methyliodid,
Dimethylsulfat und Methyltoluensulfonat, die tblicherweise
verwendeten Methylierungsreagenzien bei der Synthese von
quaterndren Ammonium- und Phosphoniumsalzen.

Es gibt verschiedene Synthesewege fiir das Methyltriflat (Gramstad, J.
Chem. Soc., 1956, 173-180 oder Beard, J. Org. Chem., 1973 (21),
3673-3677). Alle beschriebenen Synthesewege eignen sich nicht flr
eine Ubertragung in einen groen MaRstab, da sie entweder sehr
toxische Ausgangsmaterialien, wie z.B. Dimethylisuifat, verwenden, die
Ausbeuten sehr niedrig sind, das Reaktionsprodukt aufgereinigt werden
muld, oder geféahrliche Neben- bzw. Abfallprodukte anfallen, wie z.B.
Schwefelsdure die mit Dimethylsulfat verunreinigt ist.

Aufgabe der Erfindung war es daher, ein einfaches Verfahren fir die
Synthese von Perfluoralkansulfonsdurealkylestern und daraus
herstellbare Leitsalze zur Verfligung zu stellen.

Die Aufgabe wird gel&st durch ein Verfahren zur Herstellung von
Verbindungen mit Perfluoralkansulfonsaureresten, unter der
Verwendung eines Verfahrensschrittes, bei dem Perfluoralkan-
sulfonsdureanhydrid in Gegenwart von Perfluoralkansulfonsdure mit
Dialkylcarbonat zu Perfluoralkansulfonsgurealkylester umgesetzt wird,
wobei die Reaktion unter wasserfreier Atmosphéare durchgefiihrt wird,

z.B.:
CF,SO,H
(CF,80,),0 + (CH,0),CO = 2 CF,;80,0CH, + CO, -

Uberraschend wurde gefunden, daR die Umsetzung von Perfluoralkan-
sulfonsaureanhydrid nahezu quantitativ zum Perfluoralkan-
sulfonsaurealkylester erfolgt. Es sind nur katalytische Mengen an
Perfluoralkansulfonsaure erforderlich: tiblicherweise werden nur 0,01-
0,1 mol Perfluoralkansulfonsdure pro 1 mol Perfluoralkansulfonséaure-
anhydrid bendtigt.
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Uber das erfindungsgemaRe Verfahren erhalt man Perfluoralkan-
sulfonsaurealkylester, die als Alkylierungsreagenzien verwendet
werden kénnen. Sie konnen zur Alkylierung von heterocyclischen
Verbindungen oder Phosphor- und Schwefel-organischen
Verbindungen verwendet werden oder zur Darstellung von N-
Methylaminosaure mit geringer Racematbildung.

Weiterhin kénnen die erfindungsgemag erhaltenden Verbindungen mit
Perfluoralkansulfonséureresten auch in galvanischen Zellen, priméren
Batterien, sekundaren Batterien, Kondensatoren und/oder
Superkondensatoren beispielsweise als Lésungsmittel eingesetzt
werden.

Ferner kénnen die erhaltenen Ester weiter umgesetzt werden zu
Perfluoralkansulfonsauresalzen. Vorteilhafterweise ist es nicht
unbedingt erforderlich, dass der erfindungsgemaf zuerst erhaltene
Ester isoliert werden muss, da nicht umgesetzte Dialkylcarbonate bei
der anschlieenden Reaktion mit

XR'R?R?,

wobei
X P oder N ist und
R', R? R® gleich oder verschieden sind, gegebenenfalls durch
eine Einfach- oder Doppelbindung direkt
miteinander verbunden sind und jeweils einzeln
oder gemeinsam die Bedeutung
- eines Wasserstoffs,
- eines Alkylrestes mit 1 bis 16 C-Atomen, der
teilweise mit weiteren Gruppen, vorzugsweise F,
Cl, N(CoF 2n+1-0Hx)2, O(CrF 2nvt1-xHx),
SOZ(CnF(2n+1-X)Hx), CnF(2n+1-x)Hx mit 1 < n <6 und
0 < x < 2n+1, ggf. substituiertem Arylrest oder
ggf. substituiertem heterocyclischem Rest,
substituiert sein kann, .
- eines Alkylarylrestes, dessen Alkylengruppe 1
bis 16 C-Atome besitzt und der teilweise mit
weiteren Gruppen, vorzugsweise F, Cl, Br, NO,,
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CN, Alkyl, Aryl oder heterocyclischem Rest,
substituiert sein kann,

- eines Arylrestes, der teilweise mit weiteren
Gruppen, vorzugsweise F, Cl, Br, NO,, CN,
Alkyl, Aryl oder heterocyclischem Rest,
substituiert sein kann, oder

- eines heterocyclischen Restes, der teilweise mit
weiteren Gruppen, vorzugsweise F, Cl, Br, NO,,
CN, Alkyl, Aryl oder heterocyclischem Rest,
substituiert sein kann,

besitzen,

wobei ein, zwei oder drei CH,-Gruppen eines Alkyl-

oder Alkylenrestes durch gleiche oder verschiedene

Heteroatome, vorzugsweise O, NH oder N(Alkyl)

mit 1 bis 6 C-Atomen, ersetzt sein kdnnen und

wobei R', R? und R® nicht gleichzeitig perfluoriert
oder perchloriert sein kdnnen,

zu den entsprechenden Perfluoralkansulfonséuresalzen als
Ldsungsmittel enthalten sein kdnnen. Nach der Umsetzung failt das
Perfluoralkansulfonsauresalz aus. Der nicht umgesetzte Ester muss
lediglich abdestilliert werden, wahrend die restliche
Perfluoralkansulfonsaure mit XR'R?R? neutralisiert ist bzw. fiir weitere
Umsetzungen genutzt werden kann.

In einer bevorzugten Variante des erfindungsgemafen Verfahrens wird
bei dieser nachfolgenden Umsetzung mit dem Ester eine Verbindung
XR'R?R® eingesetzt, die ausgewahlt ist aus der Gruppe

X(C2Hs)s, X(CsHyr)s, X(CaHg)s,

R3
o O O
1 X X
R1 R1 R2

wobei

XY P oder N ist und

R", R? R® gegebenenfalls gleich oder verschieden sind, und
jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung
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- eines Wasserstoffes,

- eines Alkylrestes mit 1 bis 16 C-Atomen,

- eines Alkylarylrestes, dessen Alkylengruppe 1
bis 16 C-Atome,

- eines Arylrestes oder

- eines heterocyclischen Restes

besitzen,

wobei ein, zwei oder drei CH,-Gruppen des Rings

und/oder der Alkylreste durch gleiche oder

verschiedene Heteroatome, vorzugs-weise O, NH

oder N(Alkyl) mit 1 bis 6 C-Atomen, ersetzt sein

kédnnen und

wobei der Ring und/oder der Alkylrest teilweise mit

weiteren Gruppen, vorzugsweise mit F, Cl,

N(CnF(2n+1-x)Hx)2: O(CnF(2n+1-x)Hx)7 SOZ(CnF(2n+1-x)Hx):

CrFant1Hx mit 1 <n<6und 0 < x < 2n+1,

Alkylaryl, Aryl und/oder heterocyclischem Rest,

substituiert sein kann und

wobei der Alkylarylrest, der Arylrest und/oder der

heterocyclische Rest teilweise mit weiteren

Gruppen, vorzugsweise F, Cl, Br, NOg, CN, Alkyl,

Aryl oder heterocyclischem Rest, substituiert sein

kann.

Ebenfalls Gegenstand dieser Erfindung sind Perfluoralkansulfonsaure-

salze des Typs -

M™ [0SO,CF3],

worin M™ (n =1 oder 2) ausgewahlt ist aus der folgenden Gruppe:
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R3_ CH,
OO
/X\+ /X\+
R2 CH, R2 CH,
3\ /C2H5

SENe

R CH,  R2” "cH R2” "C,H,

wobei

R1, RZ’ R3

ij

P oder N ist und

gegebenenfalls gleich oder verschieden sind, und

jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung

- eines Wasserstoffes,

- eines Alkylrestes mit 1 bis 16 C-Atomen,

- eines Alkylarylrestes, dessen Alkylengruppe 1
bis 16 C-Atome,

- eines Arylrestes oder

- eines heterocyclischen Restes

besitzen,

wobei ein, zwei oder drei CH,-Gruppen des Rings

und/oder der Alkylreste durch gleiche oder

verschiedene Heteroatome, vorzugsweise O, NH

oder N(Alkyl) mit 1 bis 6 C-Atomen, ersetzt sein

kénnen und

wobei der Ring und/oder der AIky|rest teilweise mit

weiteren Gruppen, vorzugsweise mit F, Cl,

N(CrF 2n+1-9Hx)2, O(CrF 2nt1-9Hx), SO2(CrF 2n+1-9Hx)s

CoFans1gHxmit 1 <n<6und 0 <x<2n+1,



10

15

20

25

30

WO 02/098844 PCT/EP02/04917

7
Alkylaryl, Aryl und/oder heterocyclischem Rest,
substituiert sein kann und
wobei der Alkylarylrest, der Arylrest und/oder der
heterocyclische Rest teilweise mit weiteren
Gruppen, vorzugsweise F, Cl, Br, NO,, CN, Alkyl,
Aryi oder heterocyclischem Rest, substituiert sein
kann.

Diese Perfluoralkansulfonsauresalze kénnen beispielsweise nach dem
erfindungsgemaflen Verfahren hergestellt werden und finden auf
vielfaltige Weise Anwendung. Neben ihrer Verwendung als Leitsalze
z.B. in Elektrolyten kdnnen sie auch als Lésungsmittel, insbesondere
als ionische Flussigkeiten, eingesetzt werden. Darliber hinaus besteht
auch die Moglichkeit die erfindungsgemafen Salze in der chemischen
Katalyse, insbesondere als Phasentransferkatalysator, zu verwenden.
Die Phasentransferkatalyse ist eine Synthesemethode, die fiir eine
Vielzahl von organischen Reaktionen Anwendung findet und die haufig
zu hohen Ausbeuten unter vergleichsweise milden Reaktions-
bedingungen fuhrt. Bei den meisten phasentransferkatalysierten
Reaktionen wird ein Anion aus einer wasserigen oder festen Phase
oder einer Grenzfldche mittels des Phasentransferkatalysators in eine
organische Phase transportiert, in der es mit erhdhter Reaktivitat
umgesetzt wird. Die erfindungsgemafen Perfluoralkansulfonsduresalze
sind daher unter anderem flir den Einsatz als ionische Flissigkeiten
oder in der Phasentransferkatalyse geeignet. Ihre diesbeziigliche
Anwendung bereitet dem Fachmann keinerlei Schwierigkeiten.

In einer weiteren besonders bevorzugten Variante des
erfindungsgemafen Verfahrens kénnen Perfluoralkansulfonséurersalze
hergestellt werden, indem ein erfindungsgemaRn erhaltener Ester mit

einer Verbindung ausgewahlt aus der folgenden Gruppe umgesetzt
wird:
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R1 R1
RO 2 Ra_AR2
. ]
R4e” N OR3 R3” NN
R1
Ré_Ay R1 N _R2
| X
R3 N//kRZ Re” N “R3
R4 R1 R3
N—N /Z‘ ﬁ\
Y “R2 R27 N7 R1
R3
R3
I A
R2 o)\m RSN R
R2
wobei

R' bis R® gleich oder verschieden sind, gegebenenfalls durch

eine Einfach- oder Doppelbindung direkt miteinander verbunden

sind und jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung

- eines Wasserstoffs,

- eines Halogens, vorzugsweise Fluor,
mit der Mallgabe, dass keine N-Halogen-Bindung vorliegt,

- eines Alkylrests mit 1 bis 8 C-Atomen, der teilweise durch
weitere Gruppen, vorzugsweise F, Cl, N(CnF 2n+1-xHx)2,
O(CnF(2n+1-x)Hx): SOZ(CnF(2n+1—x)Hx)1 CnF(2n+1-x)Hx mit1<n<6
und 0 < x < 2n+1, substituiert sein kann,

- eines Arylrestes

- eines Alkylarylrestes

- eines heterocyclischen Restes

- eines alkylheterocyclischen Restes

besitzen.

Alle erfindungsgemaR hergestellten Verbindungen mit Perfluoralkan-
sulfonsdureresten, d.h. Perfluoralkansulfonsdureester und
insbesondere deren Salze, kénnen in Elektrolyten, galvanischen Zellen,
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primaren und sekundaren Batterien, Kondensatoren, Super- bzw.
Ultrakondensatoren, beispielsweise als Lésungsmittel oder Leitsalze,
eingesetzt werden. Dabei kénnen die Salze sowohl in reiner Form als
auch in Form ihrer Mischungen als Leitsalze eingesetzt werden. Es ist
auch mdglich, die Salze gemeinsam mit weiteren, dem Fachmann
bekannten Salzen als Leitsalz zu verwenden.

Die erfindungsgemal hergestellten Verbindungen mit Perfluoralkan-
sulfonsaureresten, insbesondere die Salze kdnnen in flissigen,
gelartigen, polymeren oder festen Elektrolyten verwendet werden.
Hierzu kdnnen Gemische enthaltend die Leitsalze sowie geeignete
Polymeren und/oder geeignete Lésungsmittel eingesetzt werden. Ein
Gemisch im Sinne der vorliegenden Erfindung umfasst reine
Mischungen der Komponenten, Mischungen, in denen das oder die
Salze in einem Polymeren oder Gel eingeschlossen sind sowie
Mischungen, in denen zwischen dem oder den Salzen und einem
Polymeren oder Gel chemische und/oder physikalische Bindungen
bestehen. Im Fall eines gelartigen Elektrolyten enthalt das Gemisch
vorzugsweise neben dem oder den Salzen und dem Polymer ein
geeignetes Lésungsmittel.

Als Lésungsmittel fir flissige oder gelartige Elektrolyte werden
besonders bevorzugt aprotische Lésungsmittel oder deren Gemische
eingesetzt, die zur Anwendung in einer primaren oder sekundéren
Batterie, einem Kondensator, einem Superkondensator oder einer
galvanischen Zelle geeignet sind, zum Beispiel Carbonate, Ester,
Ether, Sulfolane oder Nitrile wie beispielsweise Dimethylcarbonat,
Diethylcarbonat, Butylencarbonat, Propylencarbonat, Ethylencarbonat,
Ethylmethylcarbonat, Methylpropylcarbonat, 1,2-Dimethoxyethan, 1,2-
Diethoxyethan, Methylacetat, y-Butyrolacton, Ethylacetat,
Methylpropionat, Ethylpropionat, Methylbutyrat, Ethylbutyrat,
Dimethylsulfoxid, Dioxolan, Sulfolan, Acetonitril, Acrylnitril,
Tetrahydrofuran, 2-Methyltetrahydrofuran oder deren Gemische.

Als Polymere flir polymere oder gelartige Elektrolyte werden
vorzugsweise Homopolymere oder Copolymere von Acrylnitril,
Vinylidendifluorid, Methyl(meth)acrylat, Tetrahydrofuran, Ethylenoxid,
Siloxan, Phosphazen oder eine Mischung aus wenigstens zwei der



10

15

20

25

30

35

WO 02/098844 PCT/EP02/04917

10
vorstehend genannten Homopolymeren und/oder Copolymeren

eingesetzt, wobei die Polymere zumindest teilweise vernetzt sein
kénnen.

Die so erhaltenen Elektrolyte eignen sich zum Einsatz in priméren
Batterien, sekundaren Batterien, Kondensatoren, Super- bzw.
Ultrakondensatoren und galvanischen Zellen und stellen ebenfalis
einen Gegenstand der vorliegenden Erfindung dar.

Gegenstand der Erfindung sind auch primére Batterien, sekundare
Batterien, Kondensatoren, Superkondensatoren und galvanische
Zellen, die wenigstens ein erfindungsgemal hergestelltes
Perfluoralkansulfonsduresalz und ggf. weitere Salze und/oder
Zusatzstoffe enthalten. Diese weiteren Salze und Zusatzstoffe sind
dem Fachmann z.B. aus Doron Aurbach, Nonaqueous
Electrochemistry, Marc Dekker Inc., New York 1999; D.Linden,
Handbook of Batteries, Second Edition, McGraw-Hill Inc., New York
1995 und G. Mamantov und A.l. Popov, Chemistry of Nonaqueous
Solutions, Current Progress, VCH Verlagsgemeinschaft, Weinheim
1994 bekannt.

Die vollstandige Offenbarung aller vor- und nachstehend aufgefiihrten
Anmeldungen, Patente und Verdffentlichungen, sowie der-
korrespondierenden Anmeldungen DE 101 26 929.3 und DE

101 36 121.1, eingereicht am 01.06.2001 und am 26.07.2001, sind
durch Bezugnahme in diese Anmeldung eingefinhrt.

Die im folgenden angefiihrten Beispiele fur den erfindungsgemafen
Gegenstand dienen lediglich der Erlauterung und engen die
vorliegende Erfindung keineswegs in irgendeiner Weise ein. Im tibrigen
ist die beschriebene Erfindung im gesamten beanspruchten Bereich
ausfihrbar.

Alle NMR-Spektren wurden auf einem Bruker Spektrometer WP 80 SY
gemessen.
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Beispiele

Beispiel 1
Darstellung von Methyitrifluormethansulfonat (Methyiltriflat)

In einem 1 I-Rundhalskolben werden 646 g (2,29 mol)
Trifluormethansulfonséureanhydrid und 36 g (0,24 moil)
Trifluormethansulfonsaure vorgelegt. Unter stdndigem Riihren und
RuckfluBkihlung werden 206 g (2,29 mol) Dimethylcarbonat bei
Raumtemperatur zugegeben. Innerhalb von 10 min erwarmt sich die
Lésung auf 50-60°C und wird anschlieftend noch eine Stunde bei
dieser Temperatur weiter geriihrt. Anschlieftend wird die Lésung mit
einem Olbad auf 100-110°C erwarmt und weitere 2 Stunden gerihrt.
Es werden nach einer Destillation 733 g Methyltrifluormethansulfonat
mit einer Reinheit Gber 99% isoliert (Siedebereich: 98-99°C, Ausbeute:
97,7%).

'°F und "H-NMR sind identisch mit den Literaturdaten (Paquette,
Encyclopedia of Reagents for Organic Synthesis, 1995, 3617-3622).

Zu dem Rickstand werden 731 g (2,59 mol)
Trifluormethansulfonsdureanhydrid und 232 g (2,58 mol)
Dimethylcarbonat gegeben und der oben beschriebene Prozel’
wiederholt. Es werden 837 g Methyltrifluormethansulfonat mit einer
Reinheit tiber 99% isoliert (Ausbeute: 99,1%).

Der Prozess kann mehrmals wiederholt werden.

Beispiel 2
Darstellung von Methylpentafluorethansulfonat

In einem 10 ml-Rundhalskolben werden 5,74 g (15,0 mmol)
Pentafluorethansulfonsaureanhydrid und 0,31 g (1,55 mmol)
Pentafluorethansulfonséure vorgelegt. Unter sténdigem Rihren und
RuckfluRkiihlung werden 1,35 g (15,0 mmol) Dimethylcarbonat bei
Raumtemperatur zugegeben. Die Lésung wird eine Stunde bei einer
Temperatur von 60°C und anschlieRend bei 110°C 3 Stunden weiter
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geriihrt. Es werden nach einer Destillation 5,41 g

Methylpentafluorethansulfonat isoliert (Siedebereich: 114-115°C,
Ausbeute: 84,1%).

NMR "°F, ppm: (Lésungsmittel: CDCls; Standard: CClsF): -80,44 s
(CF3); -115,34 s (CFy)
NMR *H, ppm: (Lésungsmittel: CDCls; Standard: TMS): 4,23 s (CH,)

Beispiel 3
Darstellung von N-Methyl-N-triethylammoniumtrifluormethansulfonat

Bei Raumtemperatur wird eine Lésung aus 8,35 g (82,7 mmol)
Triethylamin in 150 cm?® trockenem Hexan vorgelegt. Unter standigem
Rihren werden innerhalb von 10 min 13,56 g (82,7 mmol) Methyiltriflat,
hergestelit wie in Beispiel 1, bei Raumtemperatur zugegeben. Die
Lésung erwarmt sich und wird eine halbe Stunde weiter geriihrt. Dabei
wird die Ldsung wieder auf Raumtemperatur gebracht. Ein weiller
Niederschlag wird abfiltriert und mit Hexan gewaschen. Das Hexan-
Filtrat kann fur eine weitere Umsetzung genutzt werden. Nach der
Trocknung im Vakuum bei 60°C werden 21,81 g eines weilten
feinkristallinen Materials werden isoliert (Ausbeute: 99,5%).

NMR '°F, ppm: (Lsungsmittel: Acetonitril-D;; Standard: CCl4F): -78,04
S (CF3SO3-)

NMR 1H, ppm: (Losungsmittel: Acetonitril-Dj; Standard: TMS): 1,25 tm
(3CHs); 2,86 s (CH3); 3,26 q (3CH,); J31=7,3 Hz

'H-NMR-Daten entsprechen den Literaturdaten (R. Weif, K.-G.
Wagner, M. Hertel, Chem. Ber. 117 (1984) S.1965-1972)

Beispiel 4
Darstellung von Methyi(triethyl)phosphoniumtrifluormethansulfonat

Bei Raumtemperatur wird eine Lésung aus 8,05 g (68,2 mmol)
Triethylphosphin in 150 cm® trockenem Hexan vorgelegt. Unter
standigem Rihren werden innerhalb von 10 min 11,19 g (68,2 mmol)
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Methyltriflat, hergestelit wie in Beispiel 1, bei Raumtemperatur
zugegeben. Die Ldsung erwarmt sich und wird eine halbe Stunde
weiter gerlihrt. Dabei wird die Lésung wieder auf Raumtemperatur
gebracht. Ein weilier Niederschlag wird abfiltriert und mit Hexan
gewaschen. Das Hexan-Filtrat kann fiir eine weitere Umsetzung
genutzt werden. Nach der Trocknung im Vakuum bei 60°C werden
19,02 g eines weilden feinkristallinen Materials isoliert (Schmelzpunkt:
103-104°C, Ausbeute: 98,9%).

NMR '°F, ppm (L8sungsmittel: Aceton-Dg; Standard: CCI5F): -77,82 s
(CF3S03)

NMR "H, ppm (Lsungsmittel: Aceton-Dg; Standard: TMS): 1,30 dt
(3CHa); 1,95 d (CHs); 2,40 dq (8CHy); J°h1=7.7 Hz; J% 1=13,7 Hz;
J% 1=13,8 Hz; J%4=18,8 Hz

Elementaranalyse:
gefunden: 33,72% C,6,57% H, 11,14% S
berechnet: 34,04% C, 6,43% H, 11,36% S ((C2Hs);PCH;" CF3S057)

Beispiel 5
Darstellung von 1,3-Dimethylimidazoliumtrifluormethansulfonat

Zu 6,67 g (81,2 mmol) 1-Methylimidazol werden in einem Rundkolben
unter Rihren und Eisbad-Kiihlung 13,70 g (83,5 mmol) Methyiltriflat
innerhalb von 10 Minuten zugetropft. Das Reaktionsgemisch erwarmt
sich und wird unter RickfluBkthlung 1 Stunde bei 70-75°C geriihrt. Der
Uberschuss an Methyiltriflat wird im Vakuum bei 60°C entfernt. 20,00 g
eines weillen Pulvers werden isoliert.

NMR °F, ppm (Lsungsmittel: Acetonitril-Ds; Standard: CCI3F): -78,14
S (CF3SO3-)

NMR "H, ppm (Lésungsmittel: Acetonitril-Ds; Standard: TMS): 3,82 s
(2CH,); 7,35 d (2H); 8,53 t (1H); J*4=1,6 Hz

'H-NMR-Daten entsprechen den Literaturdaten (U. Zollner,
Tetrahedron, 44, No.24 (1988), S.7413-7426)
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Beispiel 6
Darstellung von N,N-Dimethylpyrrolidiniumtrifluormethansulfonat

Bei Raumtemperatur wird eine Lésung aus 6,83g (80,2mmol) N-Methyl-
pyrrolidin in 150 cm® trockenem Hexan vorgelegt. Unter standigem
Rihren werden innerhalb von 10min 13,12g (80,2mmol) Methyitrifiat,
hergestellt wie in Beispiel 1, bei Raumtemperatur zugegeben, wobei
sich die Ldsung erwéarmt. Nach einer halben Stunde wird die Lésung
wieder auf Raumtemperatur gebracht. Der aufgefallene weile
Niederschlag wird abfiltriert mit Hexan gewaschen und im Vakuum bei
60°C getrocknet. Es werden 16,61g eines weilten feinkristallinen
Materials isoliert (Schmelzpunkt (mit Zersetzung): 308-310°C,
Ausbeute 98,3%).

NMR '°F, ppm (Lésungsmittel: Acetonitril-D,; Standard: CCI3F): -78,00
S (CF3SO3_)

NMR 'H, ppm (Lésungsmittel: Acetonitril-D,; Standard: TMS): 2,17 m
(2H); 3,07 s (CH3); 3,45 m (2H)

Elementaranalyse nach Umkristallisation aus Methanol:
gefunden: 33,66% C, 5,68% H, 5,60% N, 13,06% S
berechnet: 33,73% C, 5,66% H, 5,62% N, 12,86% S (C7H14 FsNO5S)

Beispiel 7
Darstellung von N,N-Dimethylpiperidiniumtrifluormethansulfonat

Bei Raumtemperatur wird eine Lésung aus 7,76g (78,2mmol) N-Methyl-
piperidin in 150 cm® trockenem Hexan vorgelegt. Unter standigem
Rihren werden innerhalb von 10min 12,83g (78,2mmol) Methyltriflat,
hergestelit wie in Beispiel 1, bei Raumtemperatur zugegeben, wobei
sich die Lésung erwérmt. Nach einer halben Stunde wird die Lésung
wieder auf Raumtemperatur gebracht. Der aufgefallene weifte
Niederschlag wird abfiltriert mit Hexan gewaschen und im Vakuum bei
80°C getrocknet. Es werden 19,72g eines weiflen feinkristallinen
Materials isoliert (Schmelzpunkt nach Umkristallisation aus Methanol:
255-256°C, Ausbeute 95,8%).
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NMR "°F, ppm (Lésungsmittel: Acetonitril-Ds; Standard: CCI5F): -78,06
s (CF3S03)

NMR "H, ppm (Lésungsmittel: Acetonitril-D,; Standard: TMS): 1,79 m
(3CHy); 3,02 s (2CHa3); 3,27 m (2CH,)

Elementaranalyse nach Umkristallisation aus Methanol:
gefunden: 36,44% C, 6,07% H, 5,31% N, 12,20% S
berechnet: 36,50% C, 6,13% H, 5,32% N, 12,18% S (CgH4s F3NO3S)
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16

PATENTANSPRUCHE

Verfahren zur Herstellung von Verbindungen mit
Perfluoralkansulfonsaureresten, unter der Verwendung eines
Verfahrensschrittes, bei dem Perfluoralkansuifonsaureanhydrid in
Gegenwart von Perfluoralkansulfonsaure mit Dialkylcarbonat zu
Perfluoralkansulfonsaurealkylester umgesetzt wird.

Verfahren zur Herstellung von Verbindungen mit
Perfluoralkansulfonsaureresten nach Anspruch 1,

dadurch gekennzeichnet, dass das Dialkylcarbonat ausgewahlt ist aus
der Gruppe: Dimethylcarbonat, Diethylcarbonat, Dipropylcarbonat,
Dibutylcarbonat oder deren Mischungen.

Verfahren zur Herstellung von Perfiuoralkansulfonséuresalzen
dadurch gekennzeichnet, dass der nach Anspruch 1 hergestellte
Perfluoralkansulfonsiurealkylester mit einer Verbindung gemal der
Formel

XR'R?R®,
wobei
X P oder N ist und

R'" R? R® gleich oder verschieden sind, gegebenenfalls durch
eine Einfach- oder Doppelbindung direkt
miteinander verbunden sind und jeweils einzeln
oder gemeinsam die Bedeutung

- eines Wasserstoffs,

- eines Alkylrestes mit 1 bis 16 C-Atomen, der
teilweise mit weiteren Gruppen, vorzugsweise F,
Cl, N(CrF ans1-9Hx)2: O(CaF 2n+1-9Hx),
SOQ(CnF(2n+1-x)HX), CnF(2n+1-x)Hx mit1 <n <6 und
0 < x < 2n+1, ggf. substituiertem Arylrest oder
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ggf. substituiertem heterocyclischem Rest,
substituiert sein kann,

- eines Alkylarylrestes, dessen Alkylengruppe 1
bis 16 C-Atome besitzt und der teilweise mit
weiteren Gruppen, vorzugsweise F, Cl, Br, NO,,
CN, Alkyl, Aryl oder heterocyclischem Rest,
substituiert sein kann,

- eines Arylrestes, der teilweise mit weiteren
Gruppen, vorzugsweise F, Cl, Br, NO,, CN,
Alkyl, Aryl oder heterocyclischem Rest,
substituiert sein kann, oder

- eines Heteroarylrestes, der teilweise mit
weiteren Gruppen, vorzugsweise F, Cl, Br, NO,,
CN, Alkyl, Aryl oder heterocyclischem Rest,
substituiert sein kann,

besitzen,

wobei ein, zwei oder drei CH,-Gruppen eines Alkyi-
oder Alkylenrestes durch gleiche oder verschiedene
Heteroatome, vorzugsweise O, NH oder N(Alkyl)
mit 1 bis 6 C-Atomen, ersetzt sein kénnen

und wobei nicht alle R', R? und R® gleichzeitig
perfluoriert oder perchloriert sein kdnnen,

umgesetzt wird.

4. Verfahren nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, dass XR'R?R?
ausgewanhlt ist aus der Gruppe:

wobei
XY

X(CaHs)s, X(C3H7)s, X(CsHg)s,

R3
o O O
1 X X
R1 R2 R2

P oder N ist und
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gegebenenfalls gleich oder verschieden sind, und

jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung

- eines Wasserstoffes,

- eines Alkylrestes mit 1 bis 16 C-Atomen,

- eines Alkylarylrestes, dessen Alkylengruppe 1
bis 16 C-Atome,

- eines Arylrestes oder

- eines heterocyclischen Restes

besitzen,

wobei ein, zwei oder drei CH,-Gruppen des Rings

und/oder der Alkylreste durch gleiche oder

verschiedene Heteroatome, vorzugsweise O, NH

oder N(Alkyl) mit 1 bis 6 C-Atomen, ersetzt sein

kénnen und

wobei der Ring und/oder der Alkyirest teilweise mit

weiteren Gruppen, vorzugsweise mit F, Cl,

N(CrF 2n+1-9Hx)2, O(CrF 2n+1:x9Hx), SO2(CrF 2n+1-9Hx),

CrFan1Hxymit1 <n<6 und 0 <x < 2n+1,

Alkylaryl, Aryl und/oder heterocyclischem Rest,

substituiert sein kdnnen und

wobei der Alkylarylrest, der Arylrest und/oder der

heterocyclische Rest teilweise mit weiteren

Gruppen, vorzugsweise F, Cl, Br, NO,, CN, Alkyl,

Aryl oder heterocyclischem Rest, substituiert sein

kann.

5. Verfahren zur Herstellung von Perfluoralkansulfonsauresalzen
dadurch gekennzeichnet, dass der nach Anspruch 1 hergestellte
Perfluoralkansulfonséureester mit einer Verbindung ausgewahit aus
der folgenden Gruppe umgesetzt wird:
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R1 R1
RS | 12 Ré AR
R4” ONT R3 | _N
R3” N
R1
R4 | Ny R1:[N\:ER2
R3 N/)\RZ R&” N R3
R4 R1 R3
S=( N
Ny N I )\
\( “R2 R2” g7 "R1
R3
R3
D AN
R2 o)\m RSN R
R2

wobei

R' bis R® gleich oder verschieden sind, gegebenenfalls durch eine
Einfach- oder Doppelbindung direkt miteinander verbunden sind und
jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung

- eines Wasserstoffs,

- eines Halogens, vorzugsweise Fluor,
mit der MalRgabe, dass keine N-Halogen-Bindung vorliegt,

- eines Alkylrests mit 1 bis 8 C-Atomen, der teilweise mit weiteren
Gruppen, vorzugsweise F, Cl, N(C,F 2n+1-9Hx)2, O(CrF 2n+1-0Hx),
SOz(CnF(2n+1_X)HX), CnF(2n+1-x)Hx mit1<n<6und0<x<2n+1,
substituiert sein kann,

- eines Arylrestes

- eines Alkylarylrestes

- eines heterocyclischen Restes

- eines alkylheterocyclischen Restes

besitzen.
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6. Verbindungen des Typs
M™ [OSO,CF3],”,

worin M™ (n =1 oder 2) ausgewahit ist aus der folgenden Gruppe:

/X\+ [/><\j+
Rt CH, R2" 'CH,

/X\+ Q
RT Gy R2" 'CH

X\"'
5 R2 C2H5
R3\ /C3H7

Y +

Ly O ()

VAN X X

R1" C & &
3t R2" 'CH, R2" C.H,

5 wobei
XY P oder N ist und

R, R% R® gegebenenfalls gleich oder verschieden sind, und
jeweils einzeln oder gemeinsam die Bedeutung
- eines Wasserstoffes,
10 - eines Alkylrestes mit 1 bis 16 C-Atomen,
- eines Alkylarylrestes, dessen Alkylengruppe 1
bis 16 C-Atome,
- eines Arylrestes oder
- eines heterocyclischen Restes
15 besitzen,
wobei ein, zwei oder drei CH,-Gruppen des Rings
und/oder der Alkylreste durch gleiche oder
verschiedene Heteroatome, vorzugsweise O, NH
oder N(Alkyl) mit 1 bis 6 C-Atomen, ersetzt sein
20 kébnnen und
wobei der Ring und/oder der Alkylrest teilweise mit
weiteren Gruppen, vorzugsweise mit F, Cl,
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10.

11.

12.

21

N(CnF(2n+1—x)Hx)21

O(CrF 2n+1x9Hx), SO2(CrF 2n+1-9Hx)s CnF 2ns1-9Hx mit
1<n<6und0<x<2n+1, Alkylaryl, Aryl und/oder
heterocyclischem Rest, substituiert sein kdnnen
und

wobei der Alkylarylrest, der Arylrest und/oder der
heterocyclische Rest teilweise mit weiteren
Gruppen, vorzugsweise F, Cl, Br, NO,, CN, Alkyl,
Aryl oder heterocyclischem Rest, substituiert sein
kann.

Verwendung einer oder mehrerer Verbindungen nach Anspruch 6 in
Elektrolyten allein oder in Mischung mit anderen Salzen.

Verwendung ein oder mehrerer Verbindungen nach Anspruch 6 als
Leitsalz in primaren Batterien, sekundéaren Batterien, Kondensatoren,
Superkondensatoren oder galvanischen Zellen, ggf. auch in
Kombination mit weiteren Saizen.

Flussiger, gelartiger, polymerer oder fester Elektrolyt, enthaltend eine
oder mehrere Verbindungen nach Anspruch 6 allein oder in Mischung
mit anderen Salzen.

Primare Batterien, sekundare Batterien, Kondensatoren,
Superkondensatoren und/oder galvanischen Zellen

enthaltend eine oder mehrere Verbindungen nach Anspruch 6 oder
enthaltend Elektrolyte nach Anspruch 9.

Verwendung einer oder mehrerer Verbindungen nach Anspruch 6 als
L&sungsmittel.

Verwendung einer oder mehrerer Verbindungen nach Anspruch 6 als
Katalysator, insbesondere als Phasentransferkatalysator.
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14.

10

15.

15

22
Verwendung von Verbindungen mit Perfluoralkansulfonsaureresten
hergestellt nach einem Verfahren gemaR mindestens einem der
Anspriiche 1 bis 5
in galvanischen Zellen, primaren Batterien, sekundaren Batterien,
Kondensatoren oder Superkondensatoren.

Primare Batterien, sekundéare Batterien, Kondensatoren,
Superkondensatoren und/oder galvanischen Zellen |

enthaltend eine oder mehrere Verbindungen mit
Perfluoralkansulfonsaureresten hergestelit nach einem Verfahren
gemal’ mindestens einem der Anspriiche 1 bis 5.

Verwendung von Perfluoralkansulfonsaurealkylester hergestellt nach
einem Verfahren gemafl Anspruch 1 als Alkylierungsreagenz.
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The search initially yielded a very large number of documents detrimental to
novelty. This number is so large that it becomes impossible to determine a
subject matter in any of the claims for which protection might justifiably be
sought (PCT Article 6).

For these reasons a reasonable search and/or the establishment of a complete
search report covering the full range of the above claim appear impossible.
The search carried out and the search report for this claim can only be
considered complete for the compounds of Examples 6 and 7.

The applicant is advised that claims or parts of claims relating to inventions
in respect of which no international search report has been established need
not be the subject of an international preliminary examination (PCT Rule
66.1(e)). In its capacity as International Preliminary Examining Authority
the EPO generally will not carry out a preliminary examination for subjects
that have not been searched. This also applies to cases where the claims
were amended after receipt of the international search report (PCT Article

19) or where the applicant submits new claims in the course of the procedure
under PCT Chapter II.
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“miformation on patent family members

Int

nal Application No

PCT/EP 02/04917

Patent document Pubiication Patent family Publication

clted in search report date member(s) date

WO 0115258 A 01-03-2001 AU 6720800 A 19-03-2001
WO 0115258 Al 01-03-2001

WO 9014676 A 29-11-1990 AU 5731290 A 18-12-1990
WO 9014676 Al 29-11-1990
EP 0431099 Al 12-06-1991
JP 4500439 T 23-01-1992
us 5086374 A 04-02-1992

JP 04233210 A 21-08-1992  NONE

Form PCT/ISA/210 (patent family annex) (July 1992)




lNTERNATIONAw RECHERCHENBERICHT

Inter‘ales Aktenzeichen

PCT/EP 02/04917
A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMELDUNGSGEGENSTANDES
IPK 7 C07C303/26  C07C309/65 C07D295/02  HO1M6/16 HO1M10/40

Nach der [nternationalen Patentklassifikation (IPK) oder nach der nationalen Klassifikation und der IPK

B. RECHERCHIERTE GEBIETE

Recherchierter Mindestpriifstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymboie )

IPK 7 CO7C CO7D HOIM

Recherchierte aber nicht zum Mindestpriifstoff gehdrende Verdffentlichungen, soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen

Wéhrend der internationalen Recherche konsultierte elekironische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe)

BEILSTEIN Data, EPO-Internal, WPI Data, PAJ, CHEM ABS Data

C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN

Kategorie® | Bezeichnung der Verdffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile Betr. Anspruch Nr.

A T. GRAMSTAD, ET AL.: "Perfluoroalkyl 1
derivatives of sulphur. Part IV.
Perfluoroalkanesuiphonic acids”

JOURNAL OF THE CHEMICAL SOCIETY,

Nr. 1, 1956, Seiten 173-180, XP002211121
Royal Society of Chemistry, Letchworth, GB
in der Anmeldung erwdhnt

Seite 180, Zeile 19 - Zeile 23

Y

Weitere Verbffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu ' Siehe Anhang Patentfamilie
entnehmen
° Besondere Kategorien von angegebenen Verdffentlichungen T Spé-itege Velgbffentlitgt&u?g, die n?fch t?ie{]n iniel('jnationtaler:j An{ngldedatum
"ps “ . . : : . oder dem Prioritdtsdatum verdffentlicht worden ist und mit der
A Vgggﬁ?ctgfg?g%’egfngz?sagleggg:ﬁgﬂ Eggggegg;'{;chmk definiert, Anmeldung nicht kolfidiert, sondern nur zum Versténdnis des der
N . . Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ibr zugrundeliegenden
E" &lteres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem internationalen Theorie angegeben ist
Anmeldedatum verdffentiicht worden ist *X* Verbffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung
*L* Verdffentlichung, die geeignet ist, einen Priorititsanspruch zweifelhaft er— kann allein aufgrund dieser Verdffentlichung nicht als neu oder auf
scheinen zu lassen, oder durch die das Verdffentiichungsdatum einer erfinderischer Tétigkeit beruhend betrachtef werden

anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt werden
soll oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie
ausgefithit)

eine Benutzung, eine Ausstellung oder andere MaBnahmen bezieht

1€ 1 > I I diese Verbindung fiir einen Fachmann naheliegend ist
*P* Verdffentlichung, die vor dem internationalen Anmeidedatum, aber nach

*Y* Verétfentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung
kann nicht als auf erfinderischer Tétigkeit beruhend betrachtet

v S I . . o werden, wenn die Veréffentlichung mit einer oder mehreren anderen

0" Verbffentlichung, die sich auf eine miindfiche Offenbarung, Verbffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und

dem beanspruchten Prioritatsdatum versffentlicht worden ist *&" Verdifentiichung, die Mitglied derselben Patentfamilie ist
Datum des Abschlusses der internationalen Recherche Absendedatum des intemationalen Recherchenberichts
27. August 2002 16/09/2002
Name und Postanschrift der Internationalen Recherchenbehérde Bevoliméchtigter Bediensteter

Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2
NL — 2280 HV Rijswijk

Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, $

Fax: (+31-70) 340-3016 English, R
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INTERNATIONA| RECHERCHENBERICHT

lnteriales Aktenzeichen

PCT/EP 02/04917

C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN

Kategorie® | Bezeichnung der Verdffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile Betr. Anspruch Nr.

A T.M. SU, ET AL.: "The solvolysis of
highly unreactive substrates using the
trifluoromethanesuiphonate leaving group"
JOURNAL OF THE AMERICAN CHEMICAL SOCIETY,
Bd. 91, Nr. 19,

10. September 1969 (1969-09-10), Seiten
5386-5388, XP002211122

American Chemical Society, Washington, DC,
us

ISSN: 0002-7863

Seite 5386, 1inke Spalte, Absatz 2

A D.C.R. HOCKLESS, ET AL.:
"1-Methyl-phenyiphosphirinium triflate:
synthesis, structure and reactivity"
JOURNAL OF THE CHEMICAL SOCIETY, CHEMICAL
COMMUNICATIONS,

Nr. 2, 21. Januar 1995 (1995-01-21),
Seiten 257-258, XP002211152

ISSN: 0022-4936
30

A D. YANG, ET AL.: ™Design of efficient
ketone catalysts for epoxidation by using
the field effect"

JOURNAL OF ORGANIC CHEMISTRY,

Bd. 63, Nr. 24,

29. Oktober 1998 (1998-10-29), Seiten
89528956, XP002211153

American Chemical Society, Washington, DC,
us

ISSN: 0022-3263

X Schema 3

A J.F. KING, ET AL.: "Betylates. 3.
Preparative nucleophilic substitution by
way of ‘2!-, ‘3!-, and ‘4!betylates.
Stoichiometric phase transfer and
substrate-reagent ion-pair (SRIP)
reactions of beylates”

JOURNAL OF THE AMERICAN CHEMICAL SOCIETY,
Bd. 104, Nr. 25,

15. Dezember 1982 (1982-12-15), Seiten
7102-7122, XP002211154

American Chemical Society, Washington, DC,
us

ISSN: 0002-7863

X Schema 11

Royal Society of Chemistry, Letchworth, GB
Seite 257, rechte Spalte, Zeile 13 - Zeile

1
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INTERNATIONAW RECHERCHENBERICHT

Inter:

ales Aktenzeichen

PCT/EP 02/04917

C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN

Kategorie® | Bezeichnung der Verdffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile

Betr. Anspruch Nr.

A S.E. DENMARK, ET AL.: "Catalytic
epoxidation of alkenes with oxone"

JOURNAL OF ORGANIC CHEMISTRY,

Bd. 60, Nr. 5, 10. Marz 1995 (1995-03-10),
Seiten 1391-1407, XP000917828

American Chemical Society, Washington, DC,

us
ISSN: 0022-3263

X Verbindungen 8+0Tf-, 13+0Tf-, 14+0Tf-
Tabelle 5

A U. CHIACCHIO, ET AL.: "A general

synthetic approach to
5-alky1-2(5H)furanones via 1,3-dipolar
cycloaddition"

TETRAHEDRON,

Bd. 54, Nr. 21, 21. Mai 1998 (1998-05-21),
Seiten 5695-5708, XP004118419

Elsevier Science Publishers, Amsterdam, NL
ISSN: 0040-4020

X Verbindung 15

X S.E. DENMARK, ET AL.: "Dioxiranes are the
active agents in ketone-catalyzed
epoxidations with oxone"

JOURNAL OF ORGANIC CHEMISTRY,

Bd. 62, Nr. 26,

26. Dezember 1997 (1997-12-26), Seiten
8964-8965, XP002211104

American Chemical Society, Washington, DC,
us

ISSN: 0022-3263

Seite 8964, rechte Spalte, Zeile 5

X L. ERNST, ET AL.: "Darstellung und
Kristallstrukturen einiger mit
N,N’~DimethyTharnstoff verbriickter
Diphosphorverbindungen; NMR-Untersuchung
einer gammad4P+gammad4P+-Diphosphor-
verbindung"

CHEMISCHE BERICHTE,

Bd. 123, Nr. 1, Januar 1990 (1990-01),
Seiten 35-43, XP002211155

Veriag Chemie, Weinheim, DE

ISSN: 0009-2940

Verbindung 3c

3
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INTERNATIONAlﬁ RECHERCHENBERICHT

Interilales Aktenzeichen

PCT/EP 02/04917

C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN

Kategorie® | Bezeichnung der Verdffentlichung, soweit erfordetlich unter Angabe der in Belracht kommenden Teile Betr. Anspruch Nr.

A D.R. MACFARLANE, ET AL.: "Pyrrolidinium 6-15
imides: a new family of molten salts and
conductive plastic crytal phases”

JOURNAL OF PHYSICAL CHEMISTRY B,

Bd. 103, Nr. 20,

20. Mai 1999 (1999-05-20), Seiten
4164-4170, XP002211103

American Chemical Society, Washington, DC,
us

ISSN: 1520-6106

das ganze Dokument

A WO 01 15258 A (MONASH UNIVERSITY) 6-15
1. Marz 2001 (2001-03-01)
das ganze Dokument

A WO 90 14676 A (SPECIALISED CONDUCTIVES) 6-15
29. November 1990 (1990-11-29)

Seite 10, Zeile 26 -Seite 11, Zejle 1b;
Anspriiche 1,5

A PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 6-15
vol. 016, no. 582 (E-1300),

22. Dezember 1992 (1992-12-22)

-& JP 04 233210 A (MURATA MFG CO LTD),
21. August 1992 (1992-08-21)
Zusammenfassung
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internationales Aktenzeichen PCTEP 02 04917

WEITERE ANGABEN PCTASA/ 210

Fortsetzung von Feld I.2

Anspriiche Nr.: 6 (teilweise)

Die Recherche ergab in ihrer Anfangsphase eine sehr groBe Zahl
neuheitsschidiicher Dokumente. Diese Zahl ist so groB, daB sich
unmoglich feststellen 1dsst, fir was in der Gesamtheit der
Patentanspriiche eventuell nach zu Recht Schutz begehrt werden kénnte
(Art. 6 PCT).

Aus diesen Griinden erscheint die Durchfihrung einer sinnvollen Recherche
und/oder die Erstellung eines vollstidndigen Recherchenberichtes beziiglich
des gesamten Umfangs des obengenannten Patentanspruches unmdéglich. Die
durchgefiihrte Recherche und der Recherchenbericht fir diesen Anspruch
kann nur vollstandlich gelten fiir die Verbindungen der Beispiele 6 und 7.

Der Anmelder wird darauf hingewiesen, daB Patentanspriiche, oder Teile von
Patentanspriichen, auf Erfindungen, flir die kein internationaler
Recherchenbericht erstellt wurde, normalerweise nicht Gegenstand einer
internationalen vorldufigen Priifung sein kénnen (Regel 66.1(e) PCT). In
seiner Eigenschaft als mit der internationalen vorlaufigen Priifung
beauftragte Behdrde wird das EPA also in der Regel keine vorlaufige
Priifung flir Gegenstande durchfiinren, zu denen keine Recherche vorliegt.
Dies gilt auch flir den Fall, daB die Patentanspriiche nach Erhalt des
internationalen Recherchenberichtes gedndert wurden (Art. 19 PCT), oder
flir den Fall, daB der Anmelder im Zuge des Verfahrens gemaB Kapitel II
PCT neue Patentanspriiche vorlegt.




InWMationales Aktenzeichen

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT PCT/EP 02/04917

Feld| Bemerkungen zu den Anspriichen, die sich als nicht recherchierbar erwiesen haben (Fortsetzung von Punkt 2 auf Blatt 1

Geman Artikel 17(2)a) wurde aus folgenden Griinden flir bestimmte Anspriiche kein Recherchenbericht erstellt:

1. D Anspriiche Nr.
weil sie sich auf Gegensténde beziehen, zu deren Recherche die Behdrde nicht verpflichtet ist, némlich

2, Anspriiche Nr. 6 (teilweise)

weil sie sich auf Teile der internationalen Anmeldung beziehen, die den vorgeschriebenen Anforderungen so wenig entsprechen,
daB eine sinnvolle internationale Recherche nicht durchgeflinrt werden kann, namlich

siehe Zusatzblatt WEITERE ANGABEN PCT/ISA/210

3. D Anspriiche Nr.
weil es sich dabei um abhangige Anspriiche handelt, die nicht entsprechend Satz 2 und 3 der Regel 6.4 a) abgefalt sind.

Feld Il Bemerkungen bei mangeinder Einheitlichkeit der Erfindung (Fortsetzung von Punkt 3 auf Blatt 1)

Die Internationale Recherchenbehdrde hat festgestellt, daB diese internationale Anmeldung mehrere Erfindungen enthélt:

1. Da der Anmelder alle erforderlichen zusétzlichen Recherchengebiihren rechtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser
internationale Recherchenbericht auf alie recherchierbaren Anspriiche.

2, D Da fiir alle recherchierbaren Anspriiche die Recherche ohne einen Arbeitsaufwand durchgeflihrt werden konnte, der eine
zusétzliche Recherchengebuhr gerechtfertigt hétte, hat die Behdrde nicht zur Zahlung einer solchen Geblihr aufgefordert.

3. Da der Anmelder nur einige der erforderlichen zusétzlichen Recherchengeblihren rechtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser
internationale Recherchenbericht nur auf die Anspriiche, fUr die Gebuhren entrichtet worden sind, némlich auf die
Anspriiche Nr.

4. D Der Anmelder hat die erforderlichen zusétzlichen Recherchengebiihren nicht rechtzeitig entrichtet. Der internationale Recher-
chenbericht beschrankt sich daher auf die in den Anspriichen zuerst erwahnte Erfindung; diese ist in folgenden Anspriichen er-
faBt:

Bemerkungen hinsichtlich eines Widerspruchs D Die zusétzlichen Gebihren wurden vom Anmelder unter Widerspruch gezahlt.

D Die Zahlung zus#tzlicher Recherchengebiihren erfolgte ohne Widerspruch.

Formblatt PCT/ISA/210 (Fortsatzung von Blatt 1 (1)){Juli 1998)




INTERNATIONAL ) ECHERCHENBERICHT

Angaben zu VerdifentlichungeM, die zur selben Patentfamilie gehtren

Intern

Nles Aktenzeichen

PCT/EP 02/04917

Im Recherchenbericht Datum der Mitglied(er) der Datum der
angefiihrtes Patentdokument Verdffentlichung Patentfamilie Verbffentlichung
WO 0115258 A 01-03-2001 AU 6720800 A 19-03-2001
WO 0115258 Al 01-03-2001
WO 9014676 A 29-11~1990 AU 5731290 A 18-12-1990
WO 9014676 Al 29~-11-1990
EP 0431099 Al 12-06-1991
JP 4500439 T 23-01-1992
Us 5086374 A 04-02-1992
JP 04233210 A 21-08~1992 KEINE

Formblatt PGT/ISA/210 (Anhang Patentfamilie)(Juli 1992)
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