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Sachverhalt und Antrage

Auf die am 5. Mai 1980 mit deutscher Prioritdt vom 19. Mai
1979 (DE-29 20 436) angemeldete europdische Patentanmel-
dung 80 102 425.8 ist am 10. November 1982 das europdische
Patent 20 952 auf der Grundlage von neun Anspriichen er-

teilt worden.
Anspruch 1 lautete:

Verfahren zur Herstellung'wmuf-Caprolacton durch Um-
setzung von Cyclohexanon mit Perpropionsdure, dadurch ge-

kennzeichnet, daB man

a) eine L3sung von Perpropionsdure in einem organischen
Lsungsmittel, das mindestens 15°C unterhalb des Siede-
punktes von Propionsdure siedet, mit Cyclohexanon im Mol-
verhiltnis Cyclohexanon:Perpropionsdure wie 1,1 - 5:1 bei

Temperaturen von 10-80°C umsetzt,

b) das erhaltene, im wesentlichen aus £ -Caprolacton, Cy-
clohexanon, Propionsdure und organischem LOsungsmittel

bestehende Reaktionsgemisch einer ersten Destillations-
einheit zufiihrt, wo das organische Ldsungsmittel fir die

Propionsdure als Destillat wiedergewonnen wird,

c) das Sumpfprodukt der ersten Destillationseinheit in
eine zweite Destillationseinheit eingibt, wo die Propion-
siure zusammen mit in Stufe (a) nicht umgesetztem Cyclo-
hexanon als Kopfprodukt gewonnen wird und £-Caprolacton
sowie gegebenenfalls hochsiedende Anteile getrennt von-
einander unterhalb des Einlaufes aus dieser zweiten Des-

tillationseinheit abgezogen werden und

ceofoon



II.

III.

Iv.

03131

2 T 109/85

d) das aus Propionsdure und Cyclohexanon bestehende Des-
tillat der zweiten Destillationseinheit in eine dritte
Destillationseinheit Uberfilihrt, wo ein aus Propionsdure
und Cyclohexanon bestehendes Gemisch erhalten und als Des-
tillat Propionsaure wiedergewonnen wird.

Gegen die Patenterteilung hat die Beschwerdefiihrerin (Ein-
sprechende) mit dem am 15. Juli 1983 eingegangenen Schrift-
satz Einspruch erhoben und den Widerruf des Patents in
vollem Umfange wegen fehlender Neuheit und erfinderischer
Tatigkeit beantragt. Zur Stiitze ihres Vorbringens hat sie

u.a. auf folgende Druckschriften verwiesen:

(1) FR-A- 1 490 173
(2) BE-A- 691 391
(3) FR=-A- 2 309 525

Durch Entscheidung vom 7. Marz 1985 hat die Einspruchsab-
teilung den Einspruch zurilickgewiesen und dies im wesentli-
chen damit begriindet, daB der Anmeldungsgegenstand neu und
erfinderisch sei. In keiner der entgegengehaltenen Druck-
schriften sei die Umsetzung von Cyclohexanon mit Perpro-
pionsaure zu £-Caprolacton in einem organischen L&sungs-
mittel, das den im Anspruch 1 genannten Bedingungen geniigt,
und die Art der destillativen Aufarbeitung des Reaktions-
gemisches beschrieben. Die Ausbeute an § -caprolacton, be-
zogen auf eingesetzte Percarbonsdure und Cyclohexanon,
liege hSher als bei den bisher bekannten Verfahren. Dies
sei Uberraschend und spreche fir die erfinderische Tatig-
keit. Im Zusammenhang mit der Diskussion um die Ausbeute
ist noch die Entscheidung "Toluoloxidation/STAMICARBON"

T 38/84 - ABl 1984, 368 zitiert worden.

Gegen diese Entscheidung hat die Beschwerdefihrerin am

6. April 1985 unter gleichzeitiger Entrichtung der vorge-
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schriebenen Gebiihr Beschwerde erhoben und diese mit
Schriftsatz vom 19. April 1985, eingegangen am 26. April
1985, begriindet.

Die Verwendung von organischen Percarbonsdureldsungen bei
der fraglichen Reaktion - so die Beschwerdefiihrerin - sei
grundsitzlich schon aus (1) und (2) bekannt; der Einsatz
sei nicht aus Griinden mangelnder Effizienz, sondern aus

wirtschaftlichen und sicherheitstechnischen Griinden pro-

blematisch gewesen.

Bei Verwendung von wiBrigen Percarbonsdureldsungen fiihre
die Instabilitdt der Lactone gegeniiber Wasser und Sauren
zur Bildung von Nebenprodukten; deren Menge sei mittler-
weile durch entsprechende MaBnahmen eingegrenzt worden;
mit Peressigsdure komme man auf¢€-Caprolacton-Ausbeuten
von bis zu 96% (bezogen auf das Oxydationsmittel; (2), Ta-
belle I, Versuch 5). |

Angesichts der Tatsache, daB8 die Anwesenheit von Wasser
und Sdure im Reaktionsgemisch sich nachteilig auf die Lac-
tonausbeute auswirke, sei klar gewesen, daB nicht-waBrige
Percarbonsiureldsungen bessere Ausbeuten erbrachten als
wiBrige und daB in Analogie zu den Beispielen 1, 2 und 4
von (1) nicht-wdBrige Perpropionsdure ein ginstigeres Re-

sultat als nicht-wdBrige Peressigsdure liefern wiirde.

Unter Berlicksichtigung von (3) habe es keine Probleme mehr
bei der Durchfiihrung der Baeyer-Villinger-Oxydation in or-

ganischem Medium geben konnen.

Auf die Entscheidung T 38/84 eingehend ist die Beschwerde-
fihrerin der Ansicht, daB8 sich der Anmeldungsgegenstand
wegen der geringen Ausbeutedifferenz in naheliegender Wei-

se aus dem Stand der Technik ableite.
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Die Beschwerdegegnerin (Patentinhaberin) hat mit dem am
1l1. September 1985 eingegangenen Schriftsatz darauf

geantwortet.

Sie steht auf dem Standpunkt, daB weder (1) und (2) noch
(3) etwas Uber die Eignung von organischen Ldsungen der
Perpropionsdure bei der Oxydation des Cyclohexanons zu

& -Caprolacton aussagen kdnnten. In (1) k3men wdBrige LO-
sungen aliphatischer C2-C4-Percarbonséuren zur Anwendung:
in (2) arbeite man durchwegs mit waBriger "Gleichgewichts-
Peressigsdure"; Perpropionsdure werde nicht erwahnt. (3)
zeige nur auf, wie man wasserfreie LOsungen von Percarbon-
sduren mit 2 bis 4 Kohlenstoffatomen herstellen kénne und
erwdhne beildufig, daB8 man diese u.a. auch bei der Oxyda-

tion von cyclischen Ketonen zu Lactonen verwenden kOnne.

Die Behauptung, daB die Ergebnisse des Standes der Technik
fiir eine Verwendung von Perpropionsdure sprachen, treffe
nicht zu.

Wdhrend man mit wdBriger Perpropionsdure auf eine Capro-
lactonausbeute von 82,5% komme, liege diese mit waBriger
Peressigsdure teils niedriger, teils aber auch hdher:; die
mit Perisobuttersdure erzielte sei ebenfalls besser ((1)
Beispiele 1 bis 5; (2), Tabelle I).

Beziglich nicht-wdBriger organischer Percarbonsadureldsun-
gen sei in (2) nichts weiter vermerkt, als daB man fir den
vorgesehenen Zweck bereits Peresssigsdure in Aceton oder
in Ethylacetat als LOsungsmittel verwendet habe (Seite 1
Abs. 2). o

Das erfindungsgemdBe Verfahren sei dem des ndchstver-
gleichbaren Standes der Technik ausbeutemd@Big sowohl in
Bezug auf eingesetzte Propionsdure als auch in Bezug auf
eingesetztes Cyclohexanon deutlich iberlegen; die erzielte
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Ausbeute liege auch noch iber derjenigen, welche besten-
falls mit wdBriger Peressigsdure erhalten werde (vor--
liegende Beispiele 1 und 2; ((1) Beispiel 4; (2) Tabelle
I; Tabelle eingegangen als Anlage zum Schriftsatz vom
11. September 85, letzte Spalte).

Auf die Ubrigen, die Aufarbeitung des Reaktionsgemisches
betreffenden Merkmale des Anspruchs 1 gehe die Beschwerde-

begrindung nicht ein.

Die Beschwerdefilhrerin beantragt die Versagung des Pa-

tents.

Die Beschwerdegegnerin beantragt die Zurickweisung der Be-
schwerde und die Aufrechterhaltung des Patents; hilfsweise
beantragt sie miindliche Verhandlung.

Entscheidungsgriinde

Die Beschwerde entspricht den Artikeln 106 bis 108 sowie
Regel 64 EPU und ist daher zuldssig.

Die Anmeldung betrifft nach dem Hauptanspruﬁh ein Mehrstu-
fenverfahren zur Herstellung von Epsilon-Caprolacton aus
Cyclohexanon und Perpropionsdure (= PPS).

Dem Anmeldungsgegenstand am nachsten steht (1), wo im ex-
perimentellen Teil die als Baeyer-Villinger-Umlagerung be-
zeichnete Oxydation am Beispiel der Umsetzung von Cyclo-
hexanon (4 mol) mit waBriger PPS (2 mol) bei 60°C be-
schrieben ist (vgl. Beispiel 4). Aus dem Reaktionsgemisch
destilliert man zunachst das Dreiergemisch Cyclohexanon,
Propions3dure und Wasser und gewinnt dann durch Rektifi-

kation lber eine weitere Kolonne als héchstsiedende Kompo-

ceofees
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nente Caprolacton. Die Ausbeute an Caprolacton betragt
82,5% der Theorie.

Nachteilig bei diesem und anderen bekannten, in wdBrigem
Medium durchgefilhrten Oxydationsverfahren ist, daB das
Lacton zur Bildung von Nebenprodukten und Polymeren

neigt.

Die Aufgabe, die der Anmeldung zugrunde liegt, besteht
demgegeniiber darin, ein verbessertes Verfahren zur Her-
stellung von Caprolacton auf der Basis von Cyclohexanon
und PPS zur Verfiigung zu stellen.

Das Ziel wird auf dem im Anspruch 1 skizzierten Weg er-
reicht; dabei werden, vereinfacht wiedergegeben, die fol-
genden Stufen durchlaufen:

a) Umsetzung von Cyclohexanon mit PPS in einem organischen
Losungsmittel, dessen Siedepunkt unter 126°C liegt;

b) Destillation des Caprolacton, Cyclohexanon, Propion-
sdure (Kp 141°C) und organisches Ldsungsmittel enthalten-
den Reaktionsgemisches zwecks Abtrennung des LOsungsmit-
tels (erste Destillation) und

c) Destillation des Sumpfprodukts, wobei Caprolacton im

Seitenstrom abgezogen wird (zweite Destillation).

Nach den experimentellen Befunden - die unwidersprochen
geblieben sind - liegen die nach den Beispielen 1 und 2
des Streitpatents erzielten Ausbeuten an Caprolacton'mit
96,5 bzw. 97,5% bezogen auf PPS, erheblich iliber derjenigen
des nachstvergleichbaren Beispiels 4 aus ((1), wo die Aus-
beute mit 82,5% angegeben ist. Auf Cyclohexanon bezogen

ergeben sich noch deutlichere Unterschiede: wahrend sich
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aus (1) Beispiel 4 eine Caprolacton-Ausbeute von nur 41,2%
errechnet (Tabelle, eingegangen am 11. September 85),
liegt diese in den Beispielen 1 und 2 des Streitpatents
bei 95,2% bzw. 97,5%. Der Reinheitsgrad des anmeldungs-
gemdB erhaltenen Zielprodukts ist praktisch nicht mehr zu
iberbieten (99,7%; 99,95%).

Ein Mehrstufenverfahren zur Herstellung von Caprolacton
mit allen im kennzeichnenden Teil des Hauptanspruchs auf-
gefiihrten Merkmalen ist keiner der der Kammer vorliegenden
Druckschriften zu entnehmen. Der Gegenstand des Anspruchs
1 ist mithin neu i.S.v. Art. 54 EPU. Dieser Sachverhalt
ist auch von der Beschwerdefiihrerin nicht bestritten wor-

den, so daB sich weitere Ausfiilhrungen hierzu eriubrigen.

Bei der Beurteilung der erfinderischen Tdtigkeit hat man
von (1), Beispiel 4 auszugehen und zu untersuchen, inwie-
weit diese und die sonstigen Entgegenhaltungen das anmel-

dungsgemiBe Verfahren nahelegen (Art. 56 EPU).

Nach der in (2) offenbarten Methode erhdlt man Caprolac-
ton, wenn man auf Cyclohexanon eine wdssrige "Gleichge-
wichts-Peressigsidure” einwirken 1&@8t, welch letztere aus
Essigsdure und widssrigem Wasserstoffperoxid in Gegenwart
eines Siurekatalysators gebildet wird; wesentlich ist
dabei, daB unmittelbar nach Beendigung der Oxidation das
Wasser aus dem Reaktionsgemisch entfernt wird.

Von PPS ist in dieser Entgegenhaltung keine Rede.

Auch der allgemeine Hinweis in (2), Seite 1, Abs. 1 hilft
nicht weiter, denn er besagt nur, da8 man bei der in Rede
stehenden Oxidation schon mit organischen Persduren in

wasserfreier L®sung, d.h. Peressigsdure in Aceton oder in

Ethylacetat gearbeitet hat.

coofeos
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Nicht viel anders verh3lt es sich mit (3). Im Text der Pa-
tentschrift, welche sich mit der Herstellung von praktisch
wasserfreien Cl-C4-Percarbonséure—Lésungen in einem orga-
nischen L3sungsmittel beschidftigt, wird auf die zunehmende
Bedeutung von Percarbonsduren bei Oxidationsreaktionen, so
bei der Uberfiihrung von cyclischen Ketonen in Lactone,
hingewiesen (Seite 1, Abs. 2 und 3). In dem einzigen Bei-
spiel ist zwar die Zubereitung einer benzolischen PPS-

Losung beschrieben.

Nichts deutet aber darauf hin, daB man gerade mit Hilfe
einer solchen oder dhnlichen organischen PPS-enthaltenden
L8sung dem anvisierten Ziel, das darin besteht, die Her-
stellung von Caprolacton aus Cyclohexanon zu optimieren,

ndher kommen wiirde.

Nicht iiberzeugen kann ferner die Behauptung, daB8 sich auf-
grund der Ausbeuten in (1), Beispiele 1, 2 und 4 eine Pria-
ferenz flir PPS ergebe und daB beim Arbeiten in nicht-wids-
srigen Systemen an sich keine Ausbeuteprobleme aufgetreten
seien, womit die Beschwerdefihrerin offenbar zum Ausdruck
bringen wollte, daB es nahegelegen habe, unter Einbe-
ziehung von (3) die Arbeitsweise nach dem Streitpatent zu
entwickeln.

Das Gegenteil ist der Fall. Ein Blick auf die Beispiele 3
und 5 von (1) zeigt namlich, daB mit Peressigsaure und
Perisobuttersdure jedenfalls im wdssrigen System hdhere
Caprolacton-Ausbeuten erzielbar sind - namlich 90,5 % und
85 ¢ - als mit Perpropionsdure (82,5 %). Diese Information
war eher geeignet, den Fachmann davon abzuhalten, PPS als
Oxydationsmittel noch weiter in Betracht zu ziehen oder
gar Versuche damit -~ gleichgiiltig ob in wa@ssrigem oder

organischem Medium - anzustellen.

cesfens
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Dessen ungeachtet ist es der Beschwerdegegnerin, wie schon
im Abschnitt 4 dargelegt, gelungen, mit diesem wenig Er-
folg versprechenden Oxidationsmittel die Ausbeute an dem
begehrten, technisch wichtigen Caprolacton sprunghaft zu
steigern, d.h. die des "Vergleichsbeispiels 4" aus (1),
bezogen auf PPS und auf Cyclohexanon, erheblich zu iber-
bieten und den Verfahrensablauf, insbesondere was sicher-
heitstechnische Probleme anbelangt, stdrungsfrei zu ge-
stalten (vorl. Beschreibung Sp. 12, Abs. 1).

Es eribrigt sich, auf die in diesem Zusammenhang zitierte
Entscheidung "Toluoloxidation/STAMICARBON" - T 38/84, ABl.
1984, 368 einzugehen, die nur dann ins Blickfeld geriickt
wdre, wenn eine zahlenmaBig geringe Ausbeuteverbesserung
eines groBtechnischen Verfahrens zur Debatte gestanden
hatte.

Mit der bei Stufe b) des anmeldungsgemaBen Verfahrens be-
ginnenden, besonderen Aufarbeitung des Caprolacton, Cyclo-
hexanon, Propionsdure und organisches LOsungsmittel enthal-
tenden Reaktionsgemisches hat sich die Beschwerdefiihrerin
nicht weiter Xritisch auseinandergesetzt. Diese besteht im
wesentlichen aus zwei Destillationsvorgéangen uﬂd hat -
anders als bei (1) - den Zweck, das organische LOsungs-
mittel, welches wenigstens 15°C unterhalb Propionsdure
sieden soll, als erstes zuriickzugewinnen und dann Cyclo-
hexanon/Propionsdure gemeinsam abzutrennen; das Zielprodukt
wird in hochreiner Form als Seitenstrom der zweiten Kolonne
entnommen. Auf diese Weise erhdlt man die Ausgangsstoffe
problemlos in wiederverwertbarer Form zuriick; belastende
Koppel- und Nebenprodukte fallen praktisch nicht an.

Zusammenfassend ist festzustellen, da8 vom angezogenen

Stand der Technik keine Anregung ausgeht, die den Fachmann
dazu gefiihrt hdtte, die bekannte "wdssrige PPS-Methode"

coofons
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e zur Herstellung von Caprolacton im Sinne des geltenden
/ Hauptanspruchs abzuwandeln und sie - aufgabengema - zu
verbessern.
8. Nach alledem beruht Anspruch 1 auf erfinderischer Tatig-
keit; er trigt auch die Patentfdhigkeit der darauf rilickbe-

zogenen Unteranspriiche, die sich auf besondere Ausfiihrungs-

arten der Erfindung beziehen.

Bei dieser Sachlage brauchte auf den Hilfsantrag der Be-

schwerdegegnerin nicht eingegangen zu werden.
Entscheidungsformel
Aus diesen Griinden wird entschieden:
Die Beschwerde wird zurilickgewiesen.
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