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Sachverhalt und Antrdage

Auf die europidische Patentanmeldung 81 101 674.0, die am
07.03.81 unter Inanspruchnahme der Prioritat aus der Vor-
anmeldung vom 20.03.80 (DE 3 010 712) angemeldet worden
war, ist am 27.07.83 das europidische Patent 36 539 erteilt
worden. Der einzige Anspruch lautete:

“"Verfahren zur Herstellung von Acetalen des Methylglyoxals
aus Alkoholen, die mit Wasser nicht oder nur begrenzt
mischbar sind, und einer waSrigen Methylglyoxal-Ldsung in
Gegenwart eines sauren Katalysators unter azeotropem Ent-
fernen des Wassers und bei Temperaturen zwischen 30°C und
100°C, dadurch gekennzeichnet, da8 man bei Unterdruck
zwischen 0,01 und 0,8 bar das Wasser mit Hilfe des einge-
setzten Alkohols als Schleppmittel azeotrop entfernt."

Gegen die Erteilung des europdischen Patents hat die
Einsprechende am 07.04.84 Einspruch eingelegt und den
Widerruf des Patents wegen mangelnder Patentfdhigkeit nach
den Artikeln 52 - 57 EPU beantragt. Die Begriindung wurde
auf die folgenden Entgegenhaltungen gestiitzt:

(1) W.L. Perelman: Taschenbuch der Chemie. Berlin (VEB
Deutscher Verlag der Wissenschaften) (1959), S. 611;

(2) Houben-Weyl: Methoden der Organischen Chemie, Vol. 7,
Teil 1, Stuttgart (G. Thieme Verlag) (1954) S. 419-
420;

(3) US-A- 2 421 559;

Durch Entscheidung vom 15.11.85 hat die Einspruchsabtei-

lung den Einspruch zuriickgewiesen. Die Zuriickweisung wurde

im wesentlichen damit begriindet, daB8 das Verfahren nach
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dem Streitpatent gegeniiber (3) erfinderisch sei, weill
anzunehmen sei, die Autoren von (3) seien iiberzeugt
gewesen, daB die Acetalisierung von Methylglyoxal nur dann
mit befriedigenden Ausbeuten erfolge, wenn ein externes,
inertes Schleppmittel zu Hilfe genommen werde.

Der sehr allgeméin gehaltene Hinweis auf die Reaktions-
filhrung bei reduziertem Druck (vgl. (3), Spalte 2, Zeilen
38-40) fihre nicht auf das Streitpatent hin, sondern im
Gegenteil davon weg, weil hierbei niedrigere Ausbeuten zu
erwarten gewesen seien.

Auch das Wissen aus (2) um die Acetalisierung von Glyoxal
mit Uberschiissigem n-Butanol unter laufender Entfernung
des n-Butanol-Wasser Aceotrops, zusammen mit der Kenntnis
der Siedepunkte dieses sowie des Isobutanol-Wasser
Aceotrops aus (1) habe nicht ausgereicht, das Verfahren
nach dem Streitpatent zu entwickeln; denn bei der
Ubertragung dieser Lehren auf den Ketoaldehyd ’
Methylglyoxal sei dessen unerwiinschte Ketalisierung zu

erwarten gewesen.

Gegen diese Entscheidung hat die Beschwerdefihrerin am
16.01.86 unter gleichzeitiger Entrichtung der vorgesehenen
Gebiihr Beschwerde erhoben und diese am 08.03.86 begriindet.
Danach sei (3) in der Entscheidung unzutreffend gewirdigt
worden. GemaB Beispiel 1 ergebe sich gerade, daB trotz
eines Alkoholiilberschusses Methylglyoxal in guter Ausbeute
acetalisiert werde. Das schlechte Abschneiden des in
Beispiel 1 erwdhnten Vergleichsversuchs sei offensichtlich
auf das Uberschreiten der zuldssigen Maximaltemperatur von
100° C zurickzufihren, was durch naheliegende Anwendung
von Unterdruck erkennbar zu vermeiden war.

Die Beschwerdegegnerin hingegen betont, daS die beiden

Mdglichkeiten zur Wasserentfernung unter 100°C in (3)
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nicht als gleichrangig dargestellt werden, und daB die
Verwendung eines inerten Schleppmittels als "the most
important method" bezeichnet werde. Weiter fiihrt sie aus,
daB im Vergleichstest des Beispiels 1 aus (3) mit einem
wesentlich hdheren Alkoholiiberschuf8 gearbeitet werde als
im Beispiel selbst. Der Fachmann ziehe aus den viel
schlechteren Ergebnissen des Vergleichstests automatisch
den SchluB, daB ein AlkoholilberschuB8 offenbar schddlich

sei.

Die Beschwerdefiihrerin (Einsprechende) beantragt die Auf-
hebung der Entscheidung und den Widerruf des Patents. Die
Beschwerdegegnerin (Patentinhaberin) beantragt dagegen,
die Beschwerde zurilickzuweisen.

ENTSCHEIDUNGSGRUNDE

Die Beschwerde entspricht den Artikeln 106 bis 108 sowie
Regel 64 EPU; sie ist daher zuldassig.

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von
Acetalen des Methylglyoxals aus Alkoholen, die mit Wasser
nicht oder nur begrenzt mischbar sind, und einer waSrigen
Methylglyoxal-Ldsung in Gegenwart eines sauren Katalysa-
tors unter azeotropem Entfernen des Wassers bei Tempera-
turen zwischen 30°C und 100°C. Wie in der Beschreibungs-
einleitung zum vorliegenden Patent (Seite 2, Zeilen 10-20)
ausgefilhrt, ist ein Verfahren dieser Art bereits aus (3)
bekannt. Dabei wird das bei dieser Reaktion gebildete
Wasser mittels einer unter 100°C siedenden, inerten, mit
Wasser nicht mischbaren organischen Flissigkeit als
Schleppmittel erhitzt und das entstehende Reaktionswasser
bei einer Temperatur zwischen 50°C und 100°C azeotrop
abdestilliert (vgl. Spalte 2, Zeilen 24 -~ 38 und Anspruch
1). Als Schleppmittel werden Benzol, Diisopropylether,
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Ethylacetat und Ethylendichlorid angefiihrt (vgl. Spalte 2,
Zeilen 35 - 38); in den Beispielen wird ausschieBlich
Benzol verwendet. Ziel des Schleppmittel-Zusatzes ist es,
das Reaktionswasser bei Temperaturen unterhalb 100°C dem
Reaktionsgleichgewicht zu entziehen, da sich die Acetale
des Methylglyoxals bei Temperaturen oberhalb 100° C in die
Ester der X -Alkoxycarbonsdure umlagern (vgl. Spalte 2,
Zeilen 1 - 16). Dabei werden hohe Ausbeuten erzielt (vgl.

Beispiel 1 : 75 % Methylglyoxaldisbutylacetat).

Dieses Verfahren ist wirtschaftlich und verfahrenstech-
nisch unbefriedigend, da der Zusatz eines eigenen Schlepp-
mittels - abgesehen von den Materialkosten - die Aufarbei-
tung, insbesondere die Rickgewinnung des nicht umgesetzten
Alkohols, sowie die Isolierung des Acetals betrachtlich

erschwert.

Diesem niachstliegenden Stand der Technik gegeniiber ist
daher die patentgemaB bestehende technische Aufgabe darin
zu sehen, ein weiteres Verfahren zur Herstellung von
Acetalen des Methylglyoxals anzugeben, das die genannten
wirtschaftlichen Nachteile nicht aufweist, ohne den
bekannt hohen Standard an Ausbeute zu beeintrachtigen.

Diese Aufgabe wird dadurch geldst, daB man das Verfahren
bei Unterdruck zwischen 0,01 und 0,8 bar durchfihrt und
das Wasser mit Hilfe des eingesetzten Alkohols als

Schleppmittel azeotrop entfernt.

Es ist auch glaubhaft, daB diese Aufgabe tatsdchlich

geldst wird (vgl. die Beispiele).
Ein derartiges Verfahren ist in dem der Kammer vorliegen-

den durckschriftlichen Stand der Technik nicht vorbe-

schrieben, also neu.
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5. Es ist daher zu untersuchen, ob es fiir den Fachmann ange-
sichts der Aufgabe - ein weiteres, von wirtschaftlichen
Nachteilen freies Verfahren zur Herstellung von Acetalen
des Methylglyoxyls anzugeben, welches zugleich hohe
Ausbeuten aufweist - nahelag, hierflir das Verfahren nach

dem Streitpatent vorzuschlagen.

5.1 Betrachtet man den nidchsten Stand der Technik (3), so ist
zunidchst zu beachten, daB es bei der Herstellung von
Acetalen des Methylglyoxals darauf ankommt, die uner-
wiinschte Umlagerung der Acetale in die Ester der -
Alkoxycarbonsaure auszuschalten. Dies wird dadurch er-
reicht, daB man die Reaktion bei Temperaturen unterhalb
100°C durchfilhrt, weil die unerwiinschte Umlagerung erst
bei Temperaturen oberhalb 100°C stattfindet (vgl. (3),
Spalte 2, Z. 1-16 und Anspruch 1). Hierzu wird eine unter
100°C siedende, inerte, mit Wasser nicht mischbare
Flissigkeit als Schleppmittel eingesetzt und damit das
entstehende Reaktionswasser unterhalb 100°C azeotrop
abdestilliert (vgl. Spalte 2, 2. 33-38 und Anspruch 1).

5.2 Darin erschdpft sich die Lehre von (3) jedoch nicht; viel-
mehr heiBt es auf Spalte 2, Zeilen 30-40, bes. 38-40, das
die Entfernung des Reaktionswassers auch durch Ab-
destillieren unter vermindertem Druck unterhalb 100° C
eine weitere, wenngleich nicht bevorzugte Moglichkeit dar-
stellt. Hierbei gehen Wasser und Alkohol azeotrop iber.
Dies setzt nach allgemeinem Fachwissen des Chemikers
voraus, daB der Alkohol im UberschuB8 eingesetzt wird (vgl.
dazu auch (3), Beispiel 1, Vergleichstest, wo die gleiche
Reaktion unter atmosphdrischem Druck und h&heren
Temperaturen durchgefiihrt wird).
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Von dieser Verfahrensvariante macht das Verfahren nach dem
Streitpatent Gebrauch mit der einzigen Prazisierung des
hierbei anzuwendenden Unterdrucks, der 0,01 bis 0,8 bar

betragen soll.

Hierzu bedurfte es keiner erfinderischen Uberlegungen;
denn bereits die patentgemaB bestehende Teilaufgabe, das
bekannte Verfahren wirtschaftlicher zu gestalten, 2zwang
den Fachmann fdrmlich dazu, auf das als nachteilig em-
pfundene separate Schleppmittel zu verzichten und statt-
dessen auf das Vorbild der Arbeitsweise mit Unterdruck
ohne zusitzliches inertes Schleppmittel zurickzugreifen.
Die Festlegung der Grenzen des hierflir geeigneten
Unterdrucks ist reine Routinearbeit. ‘

Dieser Losungsgedanke stand auch nicht im Widerspruch mit
Erwartungen beziglich der LOsung der weiteren Teilaufgabe,
die auf die Beibehaltung hoher Ausbeuten abzielte; denn
bei strikter Befolgung der Lehre nach (3), die bei der
Acetalisierungsreaktion eine Temperatur von unter 100° C
unter gleichzeitiger aceotroper Entfernung des hierbei
gebildéten Wassers vorschreibt, war auch mit keiner

EinbuBe beziliglich der Ausbeute an Acetal zu rechnen.

Dies wurde von der Beschwerdegegnerin zundchst damit

bestritten, daB in einem solchen Fall in (3) sicher die

Verfahrensvariante als die bevorzugte Ausfiihrungsform
hervorgehoben worden wire, welche die Destillation bei
Unterdruck ohne Einsatz eines separaten Schleppmittels
beschreibt und nicht - wie tatsdchlich geschehen - das
bevorzugte Abdestillieren des Reaktionswassers mit einem
eigenen Schleppmittel bei Normaldruck. Diese Argumentation
geht schon deshalb ins Leere, weil die 1944 konzipierte
Entgegenhaltung (3) auf die Ausschaltung der storenden
Umlagerung des Acetals in Alkoxyester abzielt, ohne daB
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andere wirtschaftliche Aspekte, etwa bei der Aufarbeitung
des Reaktionsprodukts erkennbar werden. Moglicherweise
haben die Autoren von (3) aber auch die Anwendung von
Unterdruck als nachteilig, weil aufwendig angesehen und
deshalb den Einsatz eines separaten Schleppmittels
bevorzugt, welches das Arbeiten bei Normaldruck
gestattet.

Die Beschwerdegegnerin kann auch nicht mit dem Einwand
gehdrt werden, die in (3) beschriebene Verfahrensvariante,
die sich den Alkohol nicht nur als Reaktionspafiner,
sondern auch als Schleppmittel zunutze macht, habe deshalb
als untauglich erscheinen miissen, weil der hierbei ndtige
AlkoholiiberschuB8 eine Ketalisierung des Methylglyoxals
habe erwarten lassen; denn dieses unerwiinschte
Nebenprodukt entsteht trotz Anwendung iiberschiissigen
Alkohols (Beispiel 1: 3,5 facher iberschuB8) nur in kleiner
Menge (Spalte 3, Zeilen 65 - 67), wenn man die
vorgeschriebene Maximaltemperatur nicht liberschreitet
(Beispiel 1). LaBt man hingegen diesen wesentlichen
Parameter entgegen der Lehre von (3) auBSer acht, so erhdht
sich die Menge an Diacetal-diketal (Vergleichsbeispiel

l1).

Die Beschwerdegegnerin bringt weiterhin vor, der patent-
gemdBe Vorschlag wdre von einem Fachmann nicht ins Auge
gefaBt worden; weil er im Hinblick auf das schlechte
Ergebnis des Vergleichsversuchs in (3) zur Ldsung der
Teilaufgabe des angestrebten hohen Ausbeuteniveaus unge-
eignet erschienen wire. Diese Betrachtungsweise libersieht,
daB8 dieses Vergleichsbeispiel unter MiBachtung der Lehre
nach (3) von der Einhaltung einer Maximaltemperatur ¢ 100°
C bei der Acetalisierung durchgefiihrt wurde; denn gegen
Ende des Acetalisierungsversuchs wird eine GefaBtemperatur
von ca. 135° C erreicht, so daB die hohe Menge an Um-
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lagerungsproduktfx-Butoxyproplonsaurebutylester nicht
iberrascht, sondern im Einklang mit der Warnung in Spalte
2, Zeilen 1 - 19 steht. Wenn die Beschwerdegegnerin vor-
trigt, die Endtemperatur von 135° C werde erst ganz zu-
letzt erreicht, so daB8 die Acetalisierung in der Haupt-
sache bei Temperaturen ¢ 100° C durchgefiihrt wurde, so ist
auf das Vergleichsbeispiel 1 der Streitpatentschrift zu
verweisen, das praktisch eine Nachstellung des Vergleichs-
versuchs in Beispiel 1 nach (3) anzusehen ist, wobei die
Reaktionstemperatur innerhalb von 6 Stunden von 96° auf

ca. 124° C ansteigt.

Demnach beruht das Verfahren nach dem Streitpatent nicht

auf erfinderischer Tatigkeit.
Bei dieser Sachlage eriibrigt sich eine Stellungnahme zu
den weiteren von der Beschwerdefiihrerin im Verfahren an-
gefihrte Dokumente.

Entscheidungsformel
Aus diesen Griinden
wird entschieden:

Die angefochtene Entscheidung wird aufgehoben.

Das Patent wird widerrufen.

Der Geschaftsstellenbeamte: Der Vorsitzende:
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