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(57) Abstract: The present invention relates to a method for producing neopentyl glycol pellets, the method comprising at least the
following method steps: a) providing a fill of NPG flakes; b) compressing the fill in a mold to form a pellet, the compression taking place
at a pressure of greater than or equal to 0.5 MPa and less than or equal to 7.5 MPa. The present invention further relates to NPG pellets.

(57) Zusammenfassung: Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Neopentylglykol-Presslingen, wobei
das Verfahren mindestens die Verfahrensschritte umfasst: a) Bereitstellen einer Schiittung aus NPG-Schuppen; b) Komprimieren der
Schiittung in einer Form zur Ausbildung eines Presslings, wobei das Komprimieren bei einem Druck von gréfier oder gleich 0,5 MPa
und kleiner oder gleich 7,5 MPa erfolgt. Des Weiteren betrifft die vorliegende Erfindung NPG-Presslinge.
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0Q Chemicals GmbH, Rheinpromenade 4a, 40789 Monheim am Rhein

Verbackungsresistente Neopentylglykol-Presslinge und Verfahren zur Herstellung

verbackungsresistenter Neopentylglykol-Presslinge

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Neopentylglykol-
Presslingen, wobei das Verfahren mindestens die Verfahrensschritte umfasst:

a) Bereitstellen einer Schittung aus NPG-Schuppen;

b) Komprimieren der Schittung in einer Form zur Ausbildung eines Presslings, wobei das
Komprimieren bei einem Druck von gréRer oder gleich 0,5 MPa und kleiner oder gleich 7,5

MPa erfolgt. Des Weiteren betrifft die vorliegende Erfindung NPG-Presslinge.

Neopentylglykol (NPG, 2,2-Dimethylpropan-1,3-diol) ist ein wichtiges Diol, welches
beispielsweise in groRen Mengen zur Herstellung von Polyestern und Polyurethanen
eingesetzt wird. Die industrielle Herstellung des NPGs geht Ublicherweise von
Isobutylaldehyd aus, welches mit Formaldehyd umgesetzt und das Reaktionsprodukt
anschlieRend katalytisch hydriert wird. Das NPG ist eine hygroskopische, kristalline
Verbindung, welche einen Schmelzpunkt von ca. 129°C aufweist. Aus Kosten- und
Praktikabilitdtsgrinden wird das Diol dabei in Gestalt kleinerer Schuppen angeboten, welche
durch Verfestigen aus einer NPG-Schmelze mit Hilfe eines Kristallisierungs- oder Kihlbands
und anschlieRendem Brechen in einzelne, mehr oder wenige unregelmafige Plattchen
hergestellt werden. Die NPG-Schuppen werden anschlieBend zweckmaRigerweise in
Bigbags zu gréRer oder gleich 250kg oder als Sackware zu jeweils gréRer oder gleich 25 kg
konfektioniert und ausgeliefert. Basierend auf den hygroskopischen und komplexen
thermodynamischen Phaseneigenschaften des NPGs kann es als Funktion der konkret
vorliegenden Lagerungs- und Transportbedingungen dazu kommen, dass die Schuppen im

Laufe der Zeit in Form grélRerer Aggregate zusammenbacken kénnen. Die ungeregelte
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Agglomeration kann zur Ausbildung sehr groRer, kompakter NPG-Klumpen flhren, welche
die Fahigkeit des Produktes frei zu flielRen gegen Null gehen lassen. Dieser Effekt kann
soweit gehen, dass der gesamte Inhalt eines Bigbags groRvolumig verbackt, sodass eine
effiziente Entleerung des Bigbags zur Weiterverarbeitung nicht mehr méglich ist. Zur
Verwendung des Produktes in den Standardproduktionsprozessen muss vor der weiteren
Verarbeitung eine aufwandige und teure, manuelle Zerkleinerung zum wieder frei flieRenden
Produkt durchgefuhrt werden. Dieser unglnstige Zustand fuhrt zu groRen Stdérungen im

Produktionsablauf und in der Regel zu Reklamationen an den Hersteller.

Auch in der Patentliteratur finden sich die unterschiedlichen Ansétze zur Konfektionierung

und zur Verbesserung der NPG-Verbackungs- bzw. Verpackungsproblematik.

So lehrt beispielsweise die US 4,435,603A den Zusatz von tertidren Aminen in
Konzentrationen von 0,25 — 0,5 Gew.% als Antibackmittel bei der Herstellung von Polyol-,
insbesondere von Neopentylglykol-Flakes. Allerdings lehrt die Erfahrung, dass auch der
Zusatz derartiger Antibackmittel das Entstehen von Materialverbackungen, grober Knollen
und Klumpen wie auch groRvolumige Produktverbackungen, gerade bei der Lagerung von

palettierten Sacken oder Bigbags, nicht zuverlassig verhindern.

So beschreibt beispielsweise die DE 3 522 359 A1 ein Verfahren zum Konfektionieren von
unter Normalbedingungen kristallinen, organischen Materialien, bei dem die Materialien in
pulverférmigem und/oder schmelzflissigem Zustand in einer selbstreinigenden, zweiwelligen
Schneckenmaschine mit im gleichen Sinne rotierenden Schneckenwellen aufbereitet, durch
wenigstens einen verengten Durchgang in eine Zone von niederem Druck ausgestol3en,
gekuhlt und in Teilchen zerkleinert werden, dadurch gekennzeichnet , dass die Materialien
wahrend des Austragens durch den verengten Durchgang zur Bildung eines Schmelzefilms

erwarmt werden.
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Des Weiteren offenbart die EP 0 829 298 A2 ein Verfahren zur Herstellung von
Hydroxypivalinsdureneopentylglykolester-Granulaten durch Aufbringen einer
Hydroxypivalinsdureneopentylglykolester-Schmelze auf eine Kuhlflache, auf der die
Schmelze erstarrt, dadurch gekennzeichnet, dass die Schmelze mindestens 3 Gew-%,
bezogen auf die Gesamtmenge an Hydroxypivalinsdureneopentylglykolester, an

Hydroxypivalinsaureneopentylglykolester-Kristallen enthailt.

Auch in der EP 1 268 378 B1 wird ein Verfahren zur Konfektionierung von Neopentylglykol
durch Abkuhlen, Kristallisieren und Zerkleinern einer Neopentylglykol-Schmelze und
nachfolgendes Verpacken der so erhaltenen Neopentylglykol-Teilchen in Lager- oder
Transportbehéltnisse beschrieben. In diesem Verfahren wird die Schmelze zu Beginn des
Abkuhlens fir mindestens 1/10 Minute ohne Verwendung eines Kihlmittels oder unter
Verwendung eines Kuhimittels mit einer Temperatur im Bereich von 50 bis 120°C gekduhlt

und mit einer Temperatur unterhalb von 30°C verpackt.

Derartige aus dem Stand der Technik bekannte Lésungen kénnen noch weiteres
Verbesserungspotential bieten. Dies bezieht sich insbesondere auf die Bereitstellung
moglichst hochreiner NPG-Formkdrper, welche auch unter unglinstigen Lagerbedingungen

ein nur geringes MaR} an Verbackungsneigung zeigen.

Es ist die Aufgabe der vorliegenden Erfindung, ein verbessertes Verfahren zur Gewinnung
verbackungsresistenterer NPG-Formkérper in Form von Presslingen, sowie eine verbesserte
Darreichungsform des NPGs mit einer verringerten Neigung zur Verklumpung wéahrend der

Lagerung bereitzustellen.

Die Lésung der Aufgabe erfolgt durch die Merkmale der unabhangigen Anspriche, gerichtet
auf das erfindungsgemafe Verfahren sowie die erfindungsgeméien Presslinge. Bevorzugte

Ausgestaltungen der Erfindung sind in den Unteransprtchen, in der Beschreibung oder den
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Figuren angegeben, wobei weitere in den Unteranspriichen, in der Beschreibung oder den
Figuren beschriebene oder gezeigte Merkmale einzeln oder in einer beliebigen Kombination
einen Gegenstand der Erfindung darstellen kdnnen, solange sich aus dem Kontext nicht

eindeutig das Gegenteil ergibt.

Erfindungsgema geldst wird die Aufgabe durch ein Verfahren zur Herstellung von
Neopentylglykol-Presslingen, wobei das Verfahren mindestens die Verfahrensschritte a)
Bereitstellen einer Schittung aus NPG-Schuppen; und b) Komprimieren der Schattung in
einer Form zur Ausbildung eines Presslings, wobei das Komprimieren bei einem Druck von
groler oder gleich 0,5 MPa und kleiner oder gleich 7,5 MPa erfolgt, umfasst.
Uberraschenderweise wurde gefunden, dass sich Uber das erfindungsgeméRe Verfahren
eine Vielzahl unterschiedlicher und mechanisch stabiler NPG-Presslinge erhalten lassen,
welche im Rahmen einer Lagerung oder eines Transportvorganges im Vergleich zu NPG-
Schuppen eine deutlich verringerte Neigung zur Ausbildung gréRerer Aggregate zeigen.
Zusatzlich zu einer geringeren Verbackungsneigung unter unterschiedlichen
Umgebungsbedingungen, zeigen die mittels des Verfahrens herstellbaren Presslinge zudem
eine geringere Sublimationsneigung und, besonders Uberraschend, fir eine grotechnische
Verarbeitung nur unwesentlich eingeschrankte Auflésbarkeit in unterschiedlichen
Lésungsmitteln. Ohne durch die Theorie gebunden zu sein ergeben sich die synergistischen
Vorteile aus hoher mechanischer Belastbarkeit, geringer Sublimationsneigung, kleinerer
Verbackungsneigung bei einem relativ gutem Auflésevermdgen durch den Einsatz von NPG-
Schuppen innerhalb eines mechanischen Pressvorgangs mit relativ geringen Dricken, wobei
ein mechanisch sehr stabiler aber dennoch durch Lésemittel leicht in seine Bestandteile
auflésbarer Formkdrper erhalten wird. Durch die Verwendung von Schuppen scheinen wohl,
bedingt durch die GréRenverteilung der Schuppen und deren unregelméafRige Gestalt, im
Pressvorgang im angegebenen Druckbereich das richtige Maf an Hohlrdumen im Pressling
eingeschlossen zu werden, welche die mechanische Festigkeit des Presslings nur gering,
die Auflésegeschwindigkeit hingegen aber sehr positiv beeinflussen. Héhere Druckbereiche
beim Pressen flhren eher dazu, dass die mechanische Festigkeit nur unwesentlich erhdht,
die Aufldsegeschwindigkeit in Losemitteln aber stark reduziert wird. Letzteres wahrscheinlich

bedingt durch eine zu starke Erhéhung der Pressling-Dichte, welche ein Eindringen von
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Lésemitteln in den Pressling erschwert. Ein geringerer Pressdruck kann eher dazu flhren,
dass die mechanische Festigkeit des Presslings fur Ubliche Lager- und
Transportbedingungen nur unzureichend ist. Zudem ist weiterhin erstaunlich, dass der
erfindungsgeman vorgeschlagene Pressvorgang auch die gewtinschte NPG-Kristallstruktur
nicht &ndert oder einschrankt, sodass keine oder nur sehr kleine Warmetdnungen im Press-
und im anschlieRenden Lagervorgang auftreten, welche die grundlegenden Eigenschaften
des Presslings unverandert lassen. Dies resultiert im Gegensatz zu den im Stand der
Technik ansonsten vorgeschlagenen Lésungen in einem deutlichen Vorteil, da die
Temperaturfihrung im Pressvorgang einfacher gehalten werden kann. Schlief3lich und
endlich ist besonders vorteilhaft, dass diese Eigenschaftsverbesserungen ohne die Zusatze
weiterer Substanzen im NPG-Pressling realisiert werden kdnnen. Letztere Ldsung ist
besonders nachteilig, da diese weiteren Substanzen im weiteren Verfahrensverlauf entweder
aufwendig entfernt oder im Rahmen der Rezepturierung weiterer Folgeprodukte mit ihren
Eigenschaften bertcksichtigt werden miissen oder sich negativ auf die Qualitat der daraus

hergestellten Folgeprodukte auswirken kénnen.

Das erfindungsgemafe Verfahren ist ein Verfahren zur Herstellung von Neopentylglykol-
Presslingen. Die Presslinge sind dabei Formkérper, welche durch das Zusammenpressen
von Material in einer Pressform erhalten werden. Die Presslinge zeichnen sich dabei durch
eine regelméaBige Form aus, welche sich aus der Geometrie der verwendeten Pressform
ergibt. So kdnnen beispielsweise Uber die Wahl der Pressform Kugeln, Quader oder Briketts
in unterschiedlichen Ausgestaltungen und GréRen hergestellt werden. Die Presslinge sind im
Wesentlichen gleich ausgeformt, so dass beispielsweise unterschiedliche Presslinge sich in
ihrem Gewicht um weniger als 25 Gew.-%, bevorzugt weniger als 15 Gew.-% und des
Weiteren bevorzugt um weniger als 10 Gew.-% unterscheiden. Der Pressling ist ein
Neopentylglykol-Pressling in den Féllen, in denen mehr als 90 Gew.-%, des Weiteren mehr
als 95 Gew.-%, und weiter bevorzugt mehr als 97 Gew.-% des Presslings aus NPG
bestehen. Das Verfahren kann mittels Ublicher Pressen in Form von Extruderpressen,

Walzenpressen oder im Presskammerverfahren durchgefiihrt werden.
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Das Verfahren umfasst den Verfahrensschritt a), in welchem das Bereitstellen einer
Schittung aus NPG-Schuppen erfolgt. Der NPG-Pressling wird aus einer Schattung von
NPG-Schuppen hergestellt. Bei dieser Schiittung handelt es sich dabei um eine statistische
Verteilung unregelmaRig gebrochener NPG-Teilchen. Die NPG-Schuppen weisen eine
Dicken- und GréRenverteilung auf, welche eine Funktion des Herstellungsprozesses ist.
Neben den makroskopischen Schuppen kénnen in der Schiittung auch NPG-Teilchen in
Form von kleinen Kérnern oder NPG-Staub vorliegen. Der Staubanteil der NPG-Schittung
ist dabei ebenfalls eine Funktion des Herstellungsprozesses. MengenmaRig liegen in der
Schittung Uberwiegend Schuppen in Form flacher Plattchen vor, welche einen unregelmaRig
gebrochenen Rand aufweisen. Die GréRenverteilung der NPG-Schuppen kann Uber das
mechanische Einwirken auf das auf einem Kuhlband erstarrte NPG bestimmt werden. Die
Zusammensetzung der NPG Schuppen kann dabei in gewissen Anteilen frei gewahit
werden. Bevorzugt kann die NPG-Schittung aus reinem NPG bestehen. Es ist aber auch
moglich, dass die Schuppen als weitere Bestandteile noch andere Substanzen aufweisen.
Bevorzugt betréagt der Gewichtsanteil des NPG in den Schuppen gréRer oder gleich 80 %,
des Weiteren bevorzugt gréRer oder gleich 90 % und weiterhin bevorzugt gréer oder gleich
95 %.

Das Verfahren umfasst den Verfahrensschritt b), in welchem das Komprimieren der
Schittung in einer Form zur Ausbildung eines Presslings erfolgt. Erfindungsgeméan erfolgt
das Komprimieren bei einem Druck von gréfier oder gleich 0,5 MPa und kleiner oder gleich
7,5 MPa. Die in eine oder mehrere Pressformen geflllte Schittung aus NPG-Schuppen wird
durch Kontaktieren der beiden Pressformhélften dem oben genannten Druckbereich
ausgesetzt. Dieser Vorgang kann beispielsweise durch eine manuelle Presse oder aber
kontinuierlich durch umlaufende Presswerkzeuge erfolgen. Der Pressvorgang kann
wahlweise innerhalb einer konditionierten Umgebung stattfinden. Es ist aber nicht zwingend,
dass die Umgebungsluft oder die -temperatur entsprechend vorkonditioniert werden.
Zweckmanigerweise kann der Pressvorgang bei Raumtemperatur erfolgen. Es ist aber auch
méglich, dass beispielsweise die Presswerkzeuge auf einen bestimmten Temperaturbereich,
beispielsweise zwischen gréRer oder gleich 10°C und kleiner oder gleich 40°C vortemperiert

werden. Die Zeitspanne flr das Pressen einer einzelnen Form kann variieren. So kann die
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Schittung aus NPG-Schuppen beispielsweise fur gréRer oder gleich 1 Sekunde, weiter
bevorzugt gréRer oder gleich 2 und des Weiteren bevorzugt gréBer oder gleich 5 Sekunden
im Presswerkzeug verbleiben. Die Anwendung des Pressdruck Uber eine langere Zeitdauer
ist dabei unnétig. Im Rahmen der Pressung kdnnen neben den einzelnen Presslingen auch
noch Verbindungssticke zwischen den Presslingen ausgebildet werden, welche sich
dadurch ergeben, dass zwischen den einzelnen Pressformen ebenfalls Material aus der
Schittung abgelegt wurde. Dieses weitere Material bildet nicht die Presslinge im Sinne der
Erfindung und kann vor der weiteren Verarbeitung der Presslinge beispielsweise durch

geringen mechanischen Druck abgeschert oder abgesiebt werden.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform des Verfahrens kénnen die NPG-Schuppen eine
Schuttdichte von gréRer oder gleich 0,5 g/cm?® und kleiner oder gleich 0,6 g/cm® aufweisen.
Zur Ausbildung besonders mechanisch stabiler und insbesondere besonders gut aufldsbarer
Presslinge hat sich als besonders vorteilhaft herausgestellt, dass die Schuittdichte der NPG-
Schittung im oben angegebenen Bereich liegt. Ohne durch die Theorie gebunden zu sein
scheint insbesondere auch die Schuttdichte fur die bevorzugte Porositat der Presslinge
ausschlaggebend zu sein. Kleinere Schittdichten kénnen nachteilig sein, da in diesen Féllen
die mechanische Festigkeit der Presslinge ungentigend sein kann. GroRere Schittdichten
kénnen hingegen nachteilig sein, da in diesen Fallen die Auflésegeschwindigkeit des
Presslings zu stark herabgesetzt wird. Die Messung der Schittdichte kann beispielsweise
nach DIN ISO 697 oder DIN ISO 60 durchgefihrt werden.

Innerhalb einer weiter bevorzugten Ausgestaltung des Verfahrens kénnen die NPG-
Schuppen einen Feinanteil von kleiner oder gleich 6 mm, ermittelt durch Siebung, von gréer
oder gleich 80 Gew.-% und kleiner oder gleich 90 Gew.-% aufweisen. Fur die mechanischen
Eigenschaften des Presslings hat sich zudem als vorteilhaft herausgestellt, dass die
eingesetzten NPG-Schuppen der NPG-Schittung einer bestimmten GréRenverteilung
genugen. Insbesondere ein héherer Anteil an kleinen Schuppen, hier angegeben als
Feinanteil mit einer GréRe kleiner als 6 mm, kann dazu flhren, dass sowohl die

mechanische Festigkeit wie auch das Auflésevermégen des Presslings verbessert werden.
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Innerhalb eines weiter bevorzugten Aspektes des Verfahrens kénnen die NPG-Schuppen
eine Dicke von gréBer oder gleich 0,75 mm und kleiner oder gleich 5 mm aufweisen. Neben
der lateralen Ausdehnung der NPG Schuppen hat auch deren Dicke einen Einfluss auf die
erreichbare Festigkeit und die erreichbare Auflésegeschwindigkeit von NPG-Presslingen. Die
Dicke der Schuppen kann dabei zweckmaRigerweise durch die Héhe der NPG-Schmelze auf
dem zur Herstellung benutzen Kihlband bestimmt werden. Kleinere Dicken der NPG-
Schuppen kdénnen nachteilig sein, da in diesen Féllen die mechanische Festigkeit des
erhéltlichen Presslings herabgesetzt sein kann. H8here Dicken kénnen nachteilig sein, da in
diesen Féllen ebenfalls unglnstige mechanische Eigenschaften des Presslings erhalten
werden kénnen. Ohne durch die Theorie gebunden sein kann dieser Zusammenhang
wahrscheinlich darin liegen, dass die einzelnen Schuppen einer Verformung in der Presse
starker widerstehen kénnen und insofern eine verringerte Wechselwirkung zwischen den
einzelnen Schuppen durch den Pressvorgang induziert wird. Die Dicke der NPG-Schuppen
kann beispielsweise mit einer Schieblehre bestimmt werden. Zum Erhalt eines statistisch
abgesicherten Wertes Uber die Schittung kénnen beispielsweise 50 ausgewéhlte Schuppen
vermessen werden. Weiterhin vorteilhaft kann die Dicke der Schuppen gréRer oder gleich 1
mm und kleiner oder gleich 4 mm, des Weiteren bevorzugt gréler oder gleich 1,5 mm und

kleiner oder gleich 3 mm betragen.

Nach einer bevorzugten Charakteristik des Verfahrens kénnen die NPG-Schuppen ein D50-
Quantil, ermittelt Gber Siebung, von gréRer oder gleich 2 mm und kleiner oder gleich 8 mm
aufweisen. Zur Herstellung besonders mechanisch stabiler und sich schnell auflésender
Presslinge haben sich NPG-Schuppen mit oben angegebenen Quantil als besonders
geeignet herausgestellt. Dieser GréRenbereich der NPG-Schuppen mit einem hohem Anteil
eher kleinerer Teilchen kann zusammen mit einen relativ geringen Pressdruck und einer
relativ kurzen Presszeit dazu fihren, dass besonders geeignete Wechselwirkungen
zwischen den einzelnen zu verpressenden Teilchen hergestellt werden. Es bildet sich ein
sehr homogener Pressling, welcher sich bei Kontakt mit einem Lésemittel in relativ kurzer

Zeit gut aufldst.
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In einer weiter bevorzugten Ausfihrungsform des Verfahrens kénnen die NPG-Schuppen ein
D95-Quantil, ermittelt Gber Siebung, von gréRer oder gleich 7,5 mm und kleiner oder gleich
10 mm aufweisen. Auch kann der Einsatz von NPG-Schuppen mit einem relativ geringen
Anteil an Schuppen tber 10 mm dazu flhren, dass besonders homogene Presslinge
erhéltlich sind, welche auch bei starkerer mechanischer Belastung sich durch nur einen

geringen Anteil an Bruchstlcken auszeichnen.

In einer weiter bevorzugten Ausflhrungsform des Verfahrens kann das Komprimieren bei
einem Druck von gréRer oder gleich 1,0 MPa und kleiner oder gleich 4 MPa erfolgen. Zum
erhalt mdglichst gleichméafRiger und mechanisch stabiler Presslinge hat sich oben
angegebener Pressdruck als besonders geeignet herausgestellt. Insbesondere in dem
Bereich doch relativ geringer Pressdriicke kann eine ausreichende Stabilitdt und ein sehr

schnelles Aufldseverhalten der Presslinge erreicht werden.

In einer weiteren Ausgestaltung des Verfahrens kann der Verfahrensschritt b) in einem
Temperaturbereich von gréRer oder gleich 5°C und kleiner oder gleich 40°C erfolgen. Zum
Erhalt besonders gleichmaRiger Presslinge und zur Verhinderung von Anbackungen in den
Pressformen hat sich oben angegebener Temperaturbereich als besonders geeignet
herausgestellt. Héhere Temperaturen kénnen nachteilig sein, da in diesen Bereichen
ungewollte thermodynamische Phasenumwandlung des NPGs induziert werden kénnen. Des
Weiteren kénnen héhere Temperaturen im Verfahren dazu fihren, dass sich im Laufe einer
kontinuierlichen Herstellung ungewollt Produktionsmaterial an den Wandungen der Presse
festsetzt, welches im Rahmen der Pressvorgénge nicht eigensténdig aus der Form entfernt
wird. Tiefere Temperaturen beim Pressen kénnen nachteilig sein, da in diesen Fallen durch
den geringeren Pressdruck eine nur unzureichende Verpressung der einzelnen Teilchen

untereinander stattfindet.
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Innerhalb einer weiter bevorzugten Ausgestaltung des Verfahrens kénnen die NPG-
Schuppen einen Wassergehalt von gréRer oder gleich 0,05 Gew.-% und kleiner oder gleich 3
Gew.-% aufweisen. Zur Herstellung besonders gleichméaRiger Presslinge hat sich als
besonders vorteilhaft herausgestellt, dass die NPG-Schuppen einen definierten
Wassergehalt aufweisen. Neben dem Einfluss auf die mechanischen Eigenschaften kann der
Wassergehalt der Schittung auch einen Einfluss auf die Produzierbarkeit der Presslinge
ausitiben. So kann es insbesondere vorkommen, dass mit zu hohen Wasseranteilen die
mechanischen Pressformen haufiger gereinigt werden muissen. Der Wassergehalt der NPG

Schuppen lasst sich Uber bekannte Methoden, wie beispielsweise Karl-Fischer, bestimmen.

Des Weiteren erfindungsgeman ist ein NPG-Pressling, wobei der Pressling eine Dichte von
groBer oder gleich 0,9 g/cm® und kleiner oder gleich 1,02 g/cm?® aufweist. Mittels des
erfindungsgemafen Verfahrens lassen sich Presslinge erhalten, welche ausgehend vom
eingesetzten NPG und ausgehend von dem Einsatz als NPG-Schuppen einen sehr kleinen
Bereich der spezifischen Dichte aufweisen. Innerhalb dieses doch sehr engen NPG-
Dichtebereiches ergeben sich mechanisch sehr stabile Presslinge, welche auch unter
ungunstigen Lagerbedingungen eine nur sehr geringe Neigung zur Verbackung zeigen.
Neben den verbesserten mechanischen Eigenschaften und der geringen
Sublimationsneigung der Presslinge als solche, zeigen die Presslinge aber trotzdem eine
gute Léslichkeit in den Ublichen Lésungsmitteln fir NPG, wie beispielsweise Wasser. Diese
doch gute Léslichkeit im Vergleich mit NPG-Schuppen ist erstaunlich, da die Presslinge im
Vergleich zu den NPG-Schuppen eine deutlich geringere Oberflache aufweisen. Insofern
wulrde aufgrund des Unterschieds in der Oberflache der Fachmann erwarten, dass die
Auflésegeschwindigkeit der NPG-Presslinge deutlicher herabgesetzt ist. Die Dichte der
Presslinge kann tUber dem Fachmann bekannte Verfahren, beispielsweise durch ausmessen

und abwiegen der Presslinge bestimmt werden.

Nach einer bevorzugten Charakteristik des NPG-Presslings kann der Pressling ein Volumen
von groRer oder gleich 2,5 cm® und kleiner oder gleich 15 cm?® aufweisen. Zum Erhalt eines

moglichst ausgeglichenen Verhaltnis zwischen Auflésegeschwindigkeit der einzelnen
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Teilchen und mechanischer Stabilitét des Presslings, haben sich oben angegebene
Volumina flr den einzelnen Pressling als besonders geeignet herausgestellt. Kleinere
Presslinge kénnen eine zu groRe Oberflache aufweisen, welches im Rahmen der Lagerung
durch eine verstérkte Sublimation von den Oberflachen der einzelnen Pressling zu einem zu
hohen Feinanteil fihren kann. GréRere Pressling-Volumina kénnen hingegen nachteilig sein,
da in diesen Fallen die Auflésegeschwindigkeit der Presslinge, beispielsweise in Wasser, zu

stark herabgesetzt wird.

In einer weiter bevorzugten Ausfihrungsform des NPG-Presslings kann der Pressling eine
Dichte von groRer oder gleich 0,95 g/cm?® und kleiner oder gleich 1,05 g/cm?® aufweisen.
Bedingt durch die Schuttdichte der NPG Schuppen und durch den in der Herstellung
angewandten Pressdruck, kann die Dichte der resultierenden NPG-Presslinge bestimmt
werden. Durch diese Parameter lassen sich insbesondere Presslinge erhalten, welche eine
Dichte im oben angegebenen Bereich aufweisen. Dieser doch sehr enge Bereich an
Materialdichte fur die NPG-Presslinge kann insbesondere dazu fuhren, dass mechanisch
sehr stabile Presslinge erhalten werden, welche eine besonders schnelle Aufldsung in den
dafur geeigneten Lésemitteln zeigen. Zudem kann dieser Dichtebereich dazu fihren, dass

die finale mechanische Festigkeit der Presslinge schon nach relativ kurzer Zeit erhalten wird.

Innerhalb eines bevorzugten Aspektes des NPG-Presslings kann der Pressling ein
Oberflachen-zu-Massen-Verhaltnis von groRer oder gleich 0,4 m?kg und kleiner oder gleich
0,6 m?/kg aufweisen. Insbesondere fir NPG-Presslinge hat es sich als geeignet
herausgestellt, dass Pressformen mit einer Grundgeometrie eingesetzt werden, welche oben
angegebenes Oberflachen-zu-Massenverhaltnis aufweisen. Diese Geometrie zeigen ein nur
geringes Mafl an Masseverlust (Sublimation) wéhrend der Lagerung, flhren auch bei starker
mechanischer Belastung zu nur geringen Abrieb an den einzelnen Presslingen und diese
Formen kénnen auch mit einer Standardausristung im industriellen Umfeld verarbeitet
werden. Das Oberflachen-zu-Massenverhéltnis kann Gber ein Auswiegen und die

Bestimmung der PresslinggréRe, beispielsweise Uber eine Schieblehre, bestimmt werden.

11



10

15

20

25

30

WO 2023/117601 PCT/EP2022/085738

In einer weiter bevorzugten Ausfihrungsform des NPG-Presslings kann der Pressling einen
NPG-Gehalt von gréRer oder gleich 98 Gew-% aufweisen. Uberraschenderweise hat sich
gezeigt, dass auch ohne den Zusatz weiterer Substanzen, beispielsweise in Form von
Sprengmitteln oder in Form von Anti-Verbackungsmitteln, mechanisch stabile Formkérper
erhalten werden kénnen, welche eine nur sehr geringe Neigung zur Verbackung wahrend
der Lagerung oder des Transports zeigen. Insofern ist besonders hervorzuheben, dass die
weitere Verarbeitung des NPGs ohne Rucksicht auf das Vorhandensein weiterer Substanzen
durchgeflihrt werden kann. Insbesondere sind die erfindungsgemafien Presslinge
weitestgehend frei von weiteren Substanzen. So kann der NPG-Anteil in den Pressling
gréBer oder gleich 98,5 Gew.-%, des Weiteren bevorzugt gréRer oder gleich 99,5 Gew.-%
und weiterhin bevorzugt gréer oder gleich 99,9 Gew.-% betragen. Besonders bevorzugt
kann der Pressling auch zu 100 % aus NPG bestehen. Der Gewichtsanteil des NPGs an den
Presslingen lasst sich beispielsweise Uber eine HPLC Untersuchung unter Vernachléssigung

des Wasseranteils quantitativ bestimmen.

In einer weiteren Ausgestaltung des NPG-Presslings kann der Pressling eine Druckfestigkeit
von gréBer oder gleich 80 N und kleiner oder gleich 400 N aufweisen. Die
erfindungsgemafen Presslinge zeichnen sich durch eine relativ hohe Bruchfestigkeit aus,
welche erstaunlicherweise Uber einen nur relativ geringen Pressdruck im Rahmen der
Herstellung erhaltlich ist. Zum Erhalt konsistenter Werte wird die Bruchfestigkeit der
einzelnen Presslinge 24 Stunden nach der Herstellung und Lagerung bei Raumtemperatur
bestimmt. Innerhalb dieser Zeitspanne kann der Pressling als solcher noch Nachharten und
hdhere Bruchfestigkeiten ausbilden. Die Druckfestigkeit wird dabei mittels eines
Druckfestigkeitstesters (,compression strength) der Firma Erichson (Model 469 E4) ermittelt.
Die obere und untere Platte weisen einen Durchmesser von jeweils 80 mm auf. Der
Durchmesser des Messkdrpers betrégt 10 mm (horizontal) und die Geschwindigkeit des

Messkérpers betragt 8mm/min.

Innerhalb einer weiter bevorzugten Ausgestaltung des NPG-Presslings kann der Pressling

eine quaderférmige Geometrie aufweisen. Zur Handhabung in industriellen Verpackungs-
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und Transportprozessen hat sich als besonders geeignet herausgestellt, dass die Presslinge
eine quaderférmige Geometrie aufweisen. Diese Geometrie kann zu einer besonders
geringeren Verbackungsneigung und zu einem besonders geringen Teil an Abrieb, auch bei
starker mechanischer Belastung wéhrend des Transports, beitragen. Der Pressling kann
dabei eine exakte quaderférmige Geometrie oder aber auch eine Geometrie aufweisen,
welche an einen Quader angelehnt ist. So werden Uber diese Definition Briketts im Ublichen
Sinne wie auch Eierkohlen oder Eierbriketts verstanden, die eine quaderférmige
Grundgeometrie mit abgerundeten Ecken aufweisen. Die quaderférmige Geometrie kann
auch ein Kubus sein. Die Presslinge kénnen neben der Grundgeometrie auch noch eine,
beispielsweise umlaufende, Pressnaht und weitere Merkmale, wie beispielsweise ein Logo

oder dhnliches an der Oberflache aufweisen.

Innerhalb eines weiter bevorzugten Aspektes des NPG-Presslings kann das Verhaltnis aus
der gemittelten Lange und Breite zur Hohe des quaderférmigen Presslings, ermittelt nach
(Lange + Breite)/ 2 dividiert durch die Hohe, gréfier oder gleich 1,25 und kleiner oder gleich
3,5 betragen. Aufgrund der Tatsache, dass die Presslinge im Rahmen der industriellen
Herstellung nicht ordentlich geschichtet, sondern in einer ungeordneten Schiittung in Beutel
oder Big-Bags bereitgestellt werden, hat sich oben angegebenes Verhéltnis aus Héhe und
Breite des quaderférmigen Presslings als besonders geeignet herausgestellt. Dieses
Aspektverhaltnis des Presslings kann dazu fUhren, dass auch unter ungunstigen
Lagerbedingungen und unter hoher mechanischer Belastung nur ein geringer Anteil an
Bruch in der Pressling-Schittung erhalten wird. Zudem kann durch die angegebene
Asymmetrie des quaderfédrmigen Presslings auch eine geeignete Auflésegeschwindigkeit des

Presslings in den Ublichen Lésungsmitteln erreicht werden.

Des Weiteren erfindungsgemaR sind Schittungen aus verbackungsresistenten
Neopentylglykolpresslingen, wobei der Anteil an Feinpartikeln <1 mm in den Schittungen
unterhalb von 10% liegt. Diese Schittungen kdnnen sich durch einen besonders geringen
Anteil an Verbackungen auch unter ungunstigen Lager- und Transportbedingungen

auszeichnen.
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Beispiele

Zur Herstellung von NPG-Presslingen wird eine Schittung aus NPG-Schuppen in einer
Walzenpresse zu Presslingen unterschiedlicher Grof3e in Form von NPG-Briketts
komprimiert. Die NPG-Schuppen bestehen (unter Vernachlassigung des Wasseranteils) zu
100% aus NPG. Es werden keine zuséatzlichen Anti-Verbackungs-, Binde- oder Sprengmittel
den NPG-Schuppen oder dem NPG als solchem zugesetzt. Die Schuppen wurden mittels
einer Siebanalyse mit folgenden GréRenklassen untersucht (Angaben in mm): > 20, 20-10;
10-8; 8-6,3; 6,3-5; 5-4; 4-3,15; 3,15-2; 2-1; 1-0,5; 0,5-0,25; 0,25-0,125 und 0,125-0 mm. Es
ergibt sich ein D50 Quantil von 3,45 mm und ein D95-Quantil von 8,7 mm. Die Dichte der
NPG-Schuttung betréagt 0,525 g/cm?.

Es werden zwei unterschiedliche Brikett-GréRen hergestellt, wobei die Grundsymmetrie der
Pressformen einer Eierkohlen-Brikett-Grundform entspricht. Die Abmessungen der Briketts

ergeben sich wie folgt:

Nennvolumen [cm?] Lange [mm] Breite [mm] Héhe [mm]
5 30 24 17
10 33 30 20

Das Verpressen wird fur beide GréRRen jeweils bei einem Pressdruck von 1 MPa
durchgeflhrt. Die Briketts werden anschlielend zur Abtrennung des Feinanteils (Teilchen
kleiner als 6,3 mm) gesiebt. Ohne Feinanteil liegt die Ausbeute des Pressvorgangs bei tUber
90%. Die Briketts werden fur 24 h bei Raumtemperatur und einer relativen Luftfeuchte von
85 % gelagert. Unter diesen Lagerbedingungen wurde keine Veranderung der Brikett-Masse
durch hygroskopisches Verhalten beobachtet. Die Druckfestigkeit der Presslinge verbessert
sich durch die 24 h Lagerung signifikant. Direkt nach der Verpressung liegt die
Druckfestigkeit ermittelt durch eine Druckfestigkeitsmessung (,Compression Strength of
Briquettes®, gemessen mit einer Maschine Type 469 ERICHSEN) bei >100 N. Nach einer
Lagerung von 24 h unter oben angegebenen Bedingungen kann die Druckfestigkeit noch

einmal gesteigert werden. Typische Druckfestigkeitswerte liegen nach Lagerung flr das
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kleinere Brikett bei 109 N und fUr die gréeren Briketts bei 155 N. Die Briketts bestehen auch
einen Falltest aus 2 m Hohe. Nach 2 Durchlaufen an ungelagerten Briketts konnten fUr beide
BrikettgréRen noch ca. 90% intakte Briketts festgestellt werden. Diese Ergebnisse der
Falltests verbesserten sich ebenfalls nach einer 24h Lagerung der frisch herstellten

Presslinge.

Zur Bestimmung des Masseverlustes der Presslinge durch Sublimation wahrend der
Lagerung werden die Briketts in einem Abzug gestellt und der Masseverlust Uber 49 Tage
verfolgt. Die Briketts zeigen ein lineares Sublimationsverhalten, wobei der Masseverlust nach
49 Tagen ca. 10% fur den 10cm?- und 11% fur den 5cm3-Pressling betragt. Im Gegensatz

dazu betrégt der Masseverlust von NPG-Schuppen unter diesen Bedingungen ca. 18%.

Es werden aulRerdem Versuche bzgl. der Pressling-Hygroskopie unter definierter
Luftfeuchtigkeit in einem Exsikkator durchgeflihrt. Dazu werden die Briketts in einer offenen
Schale in einen mit verschiedenen gesattigten Salzlésungen versehenen Exsikkator gestellt.
Gesattigte NaCl-Ldsung liefert eine relative Luftfeuchtigkeit von 74%, wohingegen durch die
Verwendung geséttigter LiCl-Lésung eine geringere Luftfeuchtigkeit von 11% erzielt wird.
Das Gewicht und der Wassergehalt der Presslinge werden nach zwei Wochen notiert. Durch
Lagerung bei einer relativen Luftfeuchtigkeit von 11% kann kein signifikanter Anstieg des
Wassergehalts oder Masseverlust der Presslinge beobachtet werden. Bei einer Lagerung
unter 74% Luftfeuchtigkeit wurde nach 2 Wochen ein Wassergehalt von 1,3% (10cm?®
Briketts) bzw. 1,6% (5cm®-Pressling) gemessen werden. Somit zeigen die Presslinge im

Vergleich zu NPG-Schuppen eine deutlich geringere Hygroskopie.

Es wurden zudem Lagerversuche an den Presslingen unter Druck durchgefthrt. Dazu wird
jeweils ein Glaszylinder (Durchmesser 15,3 cm) mit einem Autoklaveneinsatz als Gewicht
(14,3 kg) mit einer passenden Teflonscheibe dazwischen verwendet. Dieser Aufbau liefert
einem Lagerdruck von insgesamt 78 g/cm? und entspricht in etwa dem Druck, welcher im

untersten Sack eines Sackstapels oder im unteren Bereich eines Big-Bags herrscht. Die
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Versuche werden jeweils mit einer Schitthéhe von 10 cm bei Raumtemperatur durchgefihrt.
Es kann ein eindeutiger Unterschied des Lagerverhaltens der Presslinge im Vergleich zu den
NPG-Schuppen beobachtet werden. Nach einer Woche Lagerung ist im Falle der Presslinge
nur ein minimaler Anteil des Materials an der Oberflache verbacken. NPG-Schuppen zeigen
unter diesen Bedingungen einen deutlich héheren Anteil an Verbackungen und
Agglomerationen. Selbst anhaftende Briketts lassen sich durch die Anwendungen geringer
Krafte sehr leicht wieder voneinander trennen. Nach einer 4-wéchigen Lagerung ergibt sich
fur die Presslinge im Vergleich zu den NPG-Schuppen ein dhnliches Bild. Der Grad der
Anhaftungen erhéht sich sowohl flr die NPG-Schuppen als auch fur die Presslinge, dennoch
ist der Anteil an verbackenem Material bei den Schuppen deutlich. Zudem lassen sich
anhaftende Presslinge durch das Aufwenden geringer Kréafte leicht voneinander 18sen. Die
anhaftenden NPG-Schuppen kénnen auch durch héhere Kréfte nicht vollstéandig voneinander

geldst werden.

Zum Vergleich des Aufldésungsverhaltens zwischen NPG-Schuppen und -Presslingen wird
jeweils eine 25 Gew-% NPG-Lésung in Wasser unter Ruhren hergestellt. Das
Aufléseverhalten der Briketts ist erstaunlicherweise praktisch unabhangig von der
eingesetzten Pressling-GréRe. Die Auflésungsgeschwindigkeit der Presslinge betrégt ca.
12:20 min flr die 5cm?® bzw. 12:40 min fur die 10cm?*-Presslinge. NPG-Schuppen I6sen sich
unter denselben Versuchsbedingungen in ca. 2:53 min auf. Betrachtet man den Unterschied
in der zur Aufldsung der Schuppen und der Presslinge verfligbaren Oberflache, so kann man
abschéatzen, dass die Oberflache der Schuppen im Vergleich zu den Presslingen um einen
Faktor von mindestens 10 héher liegt. Die Schuppen-Oberflache I&sst sich unter der
Annahme zylindrischer Teilchen mit der eingesetzten Schuppenhdhe als Héhe und einem
Durchmesser entsprechend dem D50-Quantil der Schuppen annahern. Dieser Ansatz l4sst
den doch erheblichen Anteil sehr kleiner Bruchstlicke in den Schuppen unbericksichtigt und
fuhrt zu einer sehr konservativen Abschétzung der Schuppen-Oberfléache. Die Presslinge
I6sen sich im Vergleich zu den Schuppen um einen Faktor 4-5 schlechter, wobei der
Unterschied im Faktor bezlglich der verfugbaren Oberflache auf jeden Fall héher als 10 ist.
Insofern I6sen sich die Presslinge deutlich besser als erwartet werden konnte. Ohne durch

die Theorie gebunden zu sein wird dies auf die spezifische Dichte der Presslinge
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zurlckgeflhrt, welche angibt, dass kein kompakter NPG-Pressling vorliegt. Die Presslinge

enthalten durch den Einsatz von NPG-Schuppen und durch das Anlegen nur geringer

Pressdricke auch noch einen signifikanten Poren- oder Luftanteil im Pressling, welcher

anscheinend das Eindiffundieren von Lésemitteln und somit das Aufldsen erleichtert.

5
Einige typische Parameter der durch das erfindungsgemaéRe Verfahren erhéltlichen,
erfindungsgemafen Presslinge ergeben sich wie folgt:
5cm? 10cm?
Abmessungen Lx Bx H 30x24 x10 mm 33 x30x20 mm
Gewicht 10g¢ 13-15¢g
Oberflache 0,0049 m? 0,0068 m?
Oberflache/Masse 0,49 m?/kg 0,49 m?/kg
Schuttdichte 0,535 g/lcm?® 0,531 g/cm?®
Dichte 0,97-0,99 g/cm?® 0,97-0,99 g/cm?®
Feinanteil (< 6mm) < 10% < 10%
Masseverlust 0,22 Gew%/24h 0,2 Gew%/24h
1,6 Gew%/Woche 1,4 Gew.-%/Woche
10
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Patentanspruche

Verfahren zur Herstellung von Neopentylglykol-Presslingen, dadurch
gekennzeichnet, dass das Verfahren mindestens die Verfahrensschritte umfasst:
a) Bereitstellen einer Schittung aus NPG-Schuppen;

b) Komprimieren der Schittung in einer Form zur Ausbildung eines Presslings,
wobei das Komprimieren bei einem Druck von gréer oder gleich 0,5 MPa und

kleiner oder gleich 7,5 MPa erfolgt.

Verfahren nach Anspruch 1, wobei die NPG-Schuppen eine Schittdichte von

groker oder gleich 0,5 g/cm® und kleiner oder gleich 0,6 g/cm?® aufweisen.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei die NPG-Schuppen
einen Feinanteil von kleiner oder gleich 8 mm, ermittelt durch Siebung, von gréRer

oder gleich 80 Gew.-% und kleiner oder gleich 90 Gew.-% aufweisen.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei die NPG-Schuppen
eine Dicke von gréRer oder gleich 0,75 mm und kleiner oder gleich 5 mm

aufweisen.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei die NPG-Schuppen
ein D50-Quantil, ermittelt Gber Siebung, von gréRer oder gleich 2 mm und kleiner

oder gleich 8 mm aufweisen.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei die NPG-Schuppen
ein D95-Quantil, ermittelt Uber Siebung, von gréRer oder gleich 7,5 mm und kleiner

oder gleich 10 mm aufweisen.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei das Komprimieren
bei einem Druck von gréRer oder gleich 1,0 MPa und kleiner oder gleich 4 MPa

erfolgt.
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10.

1.

12.

13.

14.

15.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei der Verfahrensschritt
b) in einem Temperaturbereich von gréRer oder gleich 5°C und kleiner oder gleich
40°C erfolgt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriche, wobei die NPG-Schuppen
einen Wassergehalt von gréRer oder gleich 0,05 Gew.-% und kleiner oder gleich 3

Gew.-% aufweisen.

NPG-Pressling, dadurch gekennzeichnet, dass der Pressling eine Dichte von

groRer oder gleich 0,9 g/cm® und kleiner oder gleich 1,02 g/cm?® aufweist.

NPG-Pressling nach Anspruch 10, wobei der Pressling ein Volumen von gréRer

oder gleich 2,5 cm? und kleiner oder gleich 15 cm?® aufweist.

NPG-Pressling nach Anspruch 10 oder 11, wobei der Pressling eine Dichte von

groRer oder gleich 0,95 g/cm? und kleiner oder gleich 1,05 g/cm?® aufweist.
NPG-Pressling nach einem der Anspriiche 10-12, wobei der Pressling ein
Oberflachen-zu-Massen-Verhaltnis von groRer oder gleich 0,4 m?/kg und kleiner

oder gleich 0,6 m?/kg aufweist.

NPG-Pressling nach einem der Anspriiche 10-13, wobei der Pressling einen NPG-

Gehalt von gréRer oder gleich 98 Gew-% aufweist.

NPG-Pressling nach einem der Anspriiche 10-14, wobei der Pressling eine

Druckfestigkeit von gréRer oder gleich 80 N und kleiner oder gleich 400 N aufweist.
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A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMELDUNGSGEGENSTANDES
INV. C07C29/76 C07C31/20 B01J2/00 B01J2/22

ADD.

Nach der Internationalen Patentklassifikation (IPC) oder nach der nationalen Klassifikation und der IPC

B. RECHERCHIERTE GEBIETE

Recherchierter Mindestprifstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole )
co7Cc BO1lJ
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16. Juni 2004 (2004-06-16)
in der Anmeldung erwidhnt
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anderen im Recherchenbericht genannten Veréffentlichung belegt werden wyn Veréffentiichung von besonderer Bedeutung:; die beanspruchte Erfindung

soll oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet
werden, wenn die Verdffentlichung mit einer oder mehreren

ausgefihrt) L . -
0" Vero?fentllchung, die sich auf eine miindliche Offenbarung, Verdffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und

eine Benutzung, eine Ausstellung oder andere MaBnahmen beéieht " diese Verbindung flir einen Fachmann naheliegend ist
"P" Veréffentlichung, die vor dem internationalen Anmeldedatum, aber nac won M . . - S
dem beanspruchten Prioritatsdatum verdffentlicht worden ist &" Verdffentlichung, die Mitglied derselben Patentfamilie ist
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