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8 8 O 1 5 GRAND-DUCHE DE LUXEMBOURG
Brevet N WM .. - Monsieur le Ministre

de ’Economie et des Classes Moyennes
Service de la Propriété Intellectuelle
LUXEMBOURG

du 09 octobre 1991

jis

Titre délivré ..mtJdiziiy 1992

Demande de Brevet d’Invention

(1)

1. Requéte

La Société dite: JELLALABAD LTD., Vale Road, Arklow, Co. (2)
Wicklow/ Irlande

"FREYLINGER Ernest T., MEYERS Ernest, OFFICE DE

Représentée pae:
BREVETS FREVLINGER & ASSOCIES, 321, route d"Arlon, B.F.L, (3)
L8001 "§Erassen/ Luxembourg
dépose(nt) ce Neuf octobre mil neuf cent quatre-vingt-onze ( 4y
3 15.00  peures, au Ministére de 'Economie et des Classes Moyennes, a Luxembourg:
1. la présente requéte pour l'obtention d’un brevet d’invention concernant:

(5)

,,,,, "Methode und Apparat zur Destillation von hoherschmelzenden )

_chemischen Verbindungen® = _
. ladescription en langue ..allemande .. ... de I'invention en trois exemplaires:

3. 1 (une) planches de dessin. en trois exemplaires:
4. la quittance des taxes versées au Bureau de I'Enregistrement 4 Luxembourg. le 09 OCtObF.e ]'.9 91

le

délégation de pouvoir, datée de

i 6. le document d’ayant cause (autorisation):
/ déclare(nt) en assumant la responsabilité de cette déclaration. que I'(es) inventeur(s) est (sont): (6)

revendique(nt) pour la susdite demande de brevet la priorité d'une (des) demande(s) de (N
...... / déposée(s) en (8) s

le (9) /

sous le Ne (10) )

au nom de (11) /
élit(élisent) domicile pour lui (elle) et, si désigné. pour son mandataire, 2 Luxembourg
321, route d'Ar B.P.1, L=-8001 Strassen/ Luxembourg (12)

sollicite(nt) la délivrance d’un brevet d’invention pour I'objet décrit et représenté dans les annexes susmentionnées,
mois. (13)

(14)

ement de cette délivrance & 7

~'un des ma

IL. Procés-verbal de Dépot
Jisdite Aemande/de brevet d’invention a été déposée au Ministere de I’Economie et des Classes Moyennes.

09 octobre 1991

bourg, en date du:
& g

% 01500
IR ©

Pr. le Ministre de ’'Econdgfie et des Classes Moyennes,
. d.
Le chef du service ¢ 1k propriété intellectuelle,

¥ .

a 15 - 00 . heures

A 68007 W F\i‘.

EXPLICATIONS RELATIVES AU FORMULAIRE DE DERRDY

{11 ¢'ily a lieu "D de ficat d'addition au b " demande de brevet principal No . . ...... . o~ A " = (2) inscnire les nom, prénom, protession,

adresse du demandeur, lorsque celui-ci est un particulier ou les aénomination sociale, forme jundique., ndressa du sié . }Arsque le demandeur est une persoane morale = (3) inscnre

ics nom, prenom, adresse du mandatairs agred. conseil en propnété industnelle, munt d'un pouvorr spéctal, sily = fyfue faentepar. ..o oaaees agissant en qualité de mandatare™

—14) date de &AL en toutes lettres - (5) ttre de linvention - (6) inscrire les noms. p d des s ou I'Jndication “(voir) désignation separee (suivix)”, lorsque ta dést

gnaton se faig ou se fera dans un sepuré, vu cncore "indi " ) ", lorsque Ui signe gnera un document de non-mention i joindre A une désignation
{CBE) nter le (PCT) - () Etat dans leyuel le premuier dépot a ete etfectue

e pa:
cat d'addition. modéle d'unlite, brevet f
- 19y diate du premier depot — { H0) numem du premeer depot compiete, le cgs echeant. par Fine
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BL-4523
8 3 GRAND-DUCHE DE LUXEMBOURG (ETF/aw)
Brevet N . M M ¥

du 09 octobre 1991

Monsieur le Ministre

de I’Economie et des Classes Moyennes
Service de la Propriété Intellectuelle
LUXEMBOURG

Titre délivié — e

Demande de Brevet d’Invention
(D

I. Requéte

BAD_LTD., Vale Road, Arklow, Co. (2)
Wicklow/ Irlande

Représentée pae:: FREYLINGER Ernest T., MEYERS Ernest, OFFICE DE

BREVETS FREVLINGER & ASSOCIES, 321, route d'Arlon, B.P..L, (3

I-8001 Strassen/ Luxembourg

dépose(nt) ce neuf octobre mil neuf cent gquatre-vingt-onze ( 4y
315200 heures, au Ministére de I"Economie et des Classes Moyennes, & Luxembourg:
1. laprésente requete pour l'obtention d’un brevet d’invention concernant:

La_Société di

(9)

chemischen Verbindungen"

2. la description en langue ....allemande de I'invention en trois exemplaires:

3. 1._.(une) planches de dessin. en trois exemplaires:

4. la quittance des taxes versées au Bureau de |'Enregistrement 2 Luxembourg, le 0 9 OCtObr . 199 l
délégation de pouvoir, datée de : le

6. le document d’ayant cause (autorisation);

déclare(nt) en assumant la responsabilité de cette déclaration. que I'(es) inventeur(s) est (sont): ( 6)

Eoin QUINN, Seabank, Arklow, Co.Wicklow/ Irlande
De...Wilhelm..SCHULER,..Am.Elisabethenbrunnen 17,.D=6380 Bad Homburg /

Allemagne
revendique(nt) pour la susdite demande de brevet la priorité d'une (des) demande(s) de (N
/ déposée(s) en (8)
e (9) L
sous le Ne (10) L e
au nom de (11) /
élit(élisent) domicile pour lui (elle) et, si désigné, pour son mandataire, 2 Luxembourg
321, route d'Arlon, B.P.1l, L-8001 Strassen/ Luxembourg (12)
sollicite(nt) la délivrance d’un brevet d’invention pour 'objet décrit et représenté dans les annexes susmentionnées,
ement de cette délivrance & / mois. (13)
L'un des (14)
II. Procés-verbal de Dépot
sdite Aemande/de brevet d’invention a été déposée au Ministére de I'Economie et des Classes Moyennes
bourg, en date du; 09 octobre 1991
Pr. le Ministre de "'Econgffe et des Classes Moyennes,
' . d.
Le chef du service ¢f li propriété intellectuelle,
s /o0

EXPLICATIONS RELATIVES AU FORMULA % n.émi‘“@
(1) s'it y a lieu "Demande de certificat d’addition au b a demande de brevet principal No.......... ~u. /... - (2) inscrire ies nom, prénom pn))fessxon

adressé du demandeur, lorsque celui-ci est un particulier ou les dénomination sociale, forme juridique, adresse du si¢ , Jorsque le estune p (3) inscrire
les nom, prénom, adresse du mandataire agre€, conseil en propriété industrielle, muni d'un pouvmrspécml silyalifu: AEPAT v evnnnnns sgmam en quahté de mandatare™
-{4) date de dépdt en toutes lettres ~ (5) titre de l'invention - (6) inscrire les norns des ¥ muon (vmr) déslgnluon scpare: (smm) + lorsque la dési-

gnation se fait ou se fera dans un document séparé, ou encore l'ind "ne pa 2 gneraund

sepurée présente ou future —(7) brevet, certificat d'addition, modele d'utilite, brevet p C E) 1 (PCT)=(8) Euudanslequcl le Fl’tmlcf dépdtaéts effectue
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REVENDICATION DE LA PRIORITE
BL-4523

de la demande de brevet / du modéle d'utilité

En

Du

Mémoire Descriptif

déposé a I'appui d'une demande de

BREVET D’INVENTION

au

Luxembourg

au nom de: JELLALABAD LTD.
Vale Road

Arklow, Co.Wicklow

Irlande

pour:"Methgde und Apparat zur Destillation von hdherschmelzenden
chemischen Verbindungen'



Methode und Apparat zur Destillation von hoher -
schmelzenden chemischen Verbindungen

Die vorliegende Erfindung betrifft eine Methode, um im industriellen Mafistab
hihersiedende Substanzen schnell und vorteilhaft zu destillieren und betrifft
ebenso einen dafiir geeigneten Apparat.

Die Destillation ist eine der billigsten Reinigungsmethoden fiir chemische
Verbindungen, insbesondere dann, wenn solche Verbindungen von héher-
siedenden Riickstéinden, die oft eine Verfarbung bedingen, befreit werden

sollen.

Andere Methoden der Reinigung sind beispielsweise das Umkristallisieren aus
geeigneten Losungsmitteln oder die Behandlung mit Adsorptionsmitteln wie
Aktivkohle oder Silca Gel.

Die Destillation hoherschmelzender Verbindungen bereitet schon im
LabormaBstab, vielmehr aber im ProduktionsmaBstab Schwierigkeiten, weil

das Destillat im Kiihler erstarren und die Apparatur verstopfen kann.

Es gibt verschiedene Methoden, um das Erstarren des Destillats im Kiihler zu

verhindern:

1) Man kann die Kiihlfliissigkeit, z.B. Wasser, sehr langsam durch den
Kiihler flieBen lassen, so daB das Kithlwasser im Kiihler nur eine wenig
hohere Temperatur aufweist als die Schmelztemperatur des zu

destillierenden Produktes.



Der Nachteil dieser Methode ist, daB die Temperatur des Kiihlwassers
hoher steigt oder tiefer sinkt als angestrebt, wenn die
Destillationsgeschwindigkeit sich dndert. Fiir Destillationen im
industriellen MaBstab ist diese Methode gefahrlich, da sich der Kiihler

verstopfen und Uberdruck in der Apparatur entstehen kann.

2) Luftkiihler sind verwendet worden, die mit elektrischen Heizdrihten
umwickelt sind, um das Erstarren des Destillats zu verhindern. Auch mit
dieser Methode 148t sich die Temperatur des Kiihlers nicht konstant

halten. Sie schwankt stark mit der Destillationsgeschwindigkeit.

3) Die Kiihlfliissigkeit, z.B. Wasser, kann recycliert werden, d.h. sie wird nach
dem Passieren des Kiihlers in einen groBen Behélter gepumpt, der als
Thermostat ausgebaut ist. Uber ein Kontakt-Thermometer wird gesteuert,
ob die Kiihlfliissigkeit erhitzt oder gegebenenfalls gekiihlt werden muf. Die
Kosten fiir eine solche Thermostatisierung sind hoch. AuBerdem kann es
passieren, daB in der Praxis schneller destilliert wird als bei der
Konstruktion des Apparates vorgesehen war. Der Thermostat ist dann

iiberfordert und die Temperatur steigt hther als angestrebt.

All diese Nachteile lassen sich vermeiden, wenn im Sinne der vorliegenden
Erfindung die Temperatur der Kithiflissigkeit im Kiihler durch Siedekiihlung
konstant gehalten wird. Die beiliegende Abbildung erklirt dieses Prinzip: Die
zu destillierende Verbindung wird in die Destillationsblase® gegeben, die mit
aufgeschweifiten Halbschalen zur Beheizung mit Dampf versehen ist. Der
Kriimmer ist mit einer Spritzschutzvorrichtung® versehen. Ein Teil des
Kriimmers trigt einen Dampfmantel®, um ein Erstarren des Destillats in
diesem Teil der Apparatur zu verhindern. Die Destillationsddmpfe gelangen
dann in einen Rohrenkiihler @, Die Kiihlfliissigkeit in diesem Kiihler hat
einen Siedepunkt, der wenige Grade iiber dem Schmelzpunkt der zu
destillierenden Substanz liegt. Der Siedepunkt der Kiihlfliissigkeit soll
vorzugsweise 1 bis 830° C iiber dem jeweiligen Schmelzpunkt der zu
destillierenden Substanz liegen. Im allgemeinen siedet die Kihlflissigkeit
wihrend der Destillation. Als Kiihlfliissigkeit kommen Wasser oder



entsprechende organische fliissige Mittel in Frage, die zwischen 35° C und
220° C sieden. Der Kiihler, der die Kiihlfliissigkeit enthilt, ist beheizbar. Im
allgemeinen wird die Kiihlfliissigkeit bereits vor Beginn der Destillation in
dem Kiihler zum Sieden erhitzt. Als Kiihlfliissigkeit hat sich beispielsweise
insbesondere Methanol (bp: 65° C), Wasser oder Glykolmonoethylether (bp:
185° C) bewihrt. Bevor die Destillation beginnt, wird die Kiihlflissigkeit im
Kiihler zum Sieden gebracht, in dem Dampf durch den Dampfmantel® des
Kiihlers geleitet wird. Die verdampfte Kiihlfliissigkeit wird in dem mit Wasser
gespeisten RiickfluBkiihler® kondensiert und flie8t in das Vorratsgefa8® und
gelangt iiber dieses wieder in den Rohrenkiihler® Die Temperatur der
Kiihlflissigkeit in diesem Kiihler ist durch die Siedekithlung immer konstant
identisch mit der Siedetemperatur der verwendeten Kiihlflissigkeit. Wird
schnell destilliert, dann verdampft viel Kiihlﬂﬁssiékeit im Réhrenkiihler®,

Mit Beginn der Destillation wird die Dampfzufuhr zu dem Dampfmantel®
abgeschaltet. - Die Vorlage® kann mit Hilfe der aufgeschweiBten Halbschalen

beheizt werden, um ein Erstarren des Destillates zu verhindern.

Sicherheitshalber ist eine Kiihlfalle® eingebaut, die mit der Vakuumpumpe@®

verbunden ist.
Beispiel 1:

300 kg, rohes, leicht braungefirbtes, 1-Diethylcarbamoyl - 4-methylpiperazin
wurden in der in der Abbildung dargestellten Destillationsanlage destilliert.
Als Kiihlfliissigkeit wurde der Réhrenkiihler ® zu dreiviertel mit Methanol
gefiillt. Von Beginn der Destillation wurde das Methanol zum Sieden gebracht,
in dem Dampf durch den Dampfmantel ® des Kiihlers geleitet wurde. Die
Apparatur wurde auf 1 mbar evacuiert und die Destillationsblase mit Dampf
beheizt.. Bei Beginn der Destillation wurde der Dampf des Dampfmantels ©
abgestellt.

4]



Als Destillat wurde in fast quantitativer Ausbeute sasserklares 1-

Diethylcarbamoyl - 4-methylpiperazin erhalten, das nach dem Erstarren bei
47 - 49° C schmolz.

Beispiel 2:

350 kg rohe p-Hydroxybenzoesaure methyldster wurden, wie in Beispiel 1
beschrieben, destilliert. Aber als Kiihlflissigkeit wurde der Rohrenkiihler® zu
dreiviertel mit Glycolmonoethylether gefiillt. Die Destillation erfolgte bei
einem Vakuum von 30 mbar. Es wurde in fast quantitativer Ausbeute p-
Hydroxybenzoesduremethylester erhalten, der nach dem Erkalten bei 131°C
schmolz.

PATENTANSPRUCHE

1) Verfahren zur Destillation von chemischen Verbindungen, die bei iiber
95° C schmelzen, dadurch gekennzeichnet, da8 der zur Kondensation und
Kiihlung verwendete Kiihler der Destillationsanlage mit einer
Kiihlfliissigkeit gefiillt wird, die einige Grade hoher siedet als der
Schmelzpunkt der zu destillierenden Substanz, und die verdampfende

Kiihlfliissigkeit an einem RiickfluSkihler kondensiert wird.

9) Verfahren nach Anspruch 1 dadurch gekennzeichnet, daB als
Kiihlfliissigkeit Wasser oder organische Lésungsmittel, die zwischen 35°

und 220° C sieden, verwendet wurden.

3) Verfahren nach Anspruch 1-3 dadurch gekennzeichnet, daB der Kiihler der

Destillationsanlage beheizbar ist.

4) Verfahren nach Anspruch 1-4 dadurch gekennzeichnet, daB die

Destillationsvorlage heizbar gebaut ist.



Abbildung
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