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des faits et conclusions

La demande de brevet européen n° 84 402 422.4 déposée le
28 novembre 1984, pour laquelle a été revendiquée la prio-
rité du 29 novembre 1983 fondée sur un dépdt antérieur en
France, a été rejetée le 3 février 1989 par décision de la

Division d’examen.

La demande a été rejetée sur la base des revendications 1
a 11 déposées le 9 mars 1988, dont la premiére s’énongait

comme suit :

"Résine sous forme liquide, destinée a étre utilisée dans
une composition d’encollage pour fibres minérales, consti-
tuée essentiellement de condensats de phénol-formaldéhyde
et d’urée-formol présentant un taux de phénol libre, ex-
primé en poids total de liquide, inférieur a 0,5 %, et
résultant de la condensation de phénol et de formol uti-
lisés dans un rapport molaire d’au moins 3, en présence
d’un catalyseur basique en quantité correspondant a 12 a
20 moles OH™ pour 100 moles de phénol -initial, jusqu’a -
1’obtention d’un taux de conversion du phénol supérieur a
98 % et ensuite de la condensation du formol en excés et
de l’urée, caractérisée en ce qu’elle présente un taux de
formaldéhyde libre, exprimé en poids total de liquide,
inférieur a4 3 %, une diluabilité a l1‘eau, mesurée a 20°C,
au moins égale a 1000 %, une teneur en extrait sec au
moins égale a 40 %-et en ce qu’elle est obtenue en faisant
réagir le mélange de phénol, de formol et de catalyseur
basique, a une température comprise entre 60°C et 75°C, de
préférence a 70°C environ, jusqu’a l’obtention dudit taux
de conversion du ppénol et au plus pendant une durée n’ex-
cédant pas 90 mn, puis en refroidissant le mélange réac-
tionnel et en ajoutant de l1’urée en quantité telle que le
rapport molaire U/P soit compris entre
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F/P - 2,55 ot F/P - 2,55

2,6 0,7

et de préférence entre

F/P - 2,55 et E/P - 2, 55"
1,8 0,8

La revendication 4 était une revendication indépendante de
procédé de préparation qui reprenait les caractéristiques

‘de procédé figurant dans la revendication 1 ; la revendi-

cation 9 portait sur une composition d’encollage a base du
produit de condensation ternaire selon l’une des revendi-
cations 1 & 3. Les autres revendications étaient des
revendications dépendantes des revendications 1, 4 ou 9.

Les motifs invoqués pour le rejet s’/’appuyaient sur le fait
que l’objet de la demande, en particulier tel que défini
dans les revendications 1 et 4, n’impliquait pas d’activi-
té inventive a 1l’égard du document suivant :

(1) FR-A-2 251 585

Dans la décision il était avancé que, d’une part, les rap-
ports molaires des trois constituants selon le procédé
revendiqué correspondaient en grande partie aux propor-
tions mises en oeuvre dans le procédé décrit dans ce docu-
ment, et que, d’autre part, les propriétés de la résine
revendiquée, en particulier les taux de phénol et de for-
maldéhyde libres ainsi que la diluabilité a l’eau, ne se
distinguaient pas de maniére significative de celles men-
tionnées -dans 1l’art antérieur.

En marge de cette objection de fond, il était indiqué
qu’en l’absence de limite supérieure 1l’intervalle ouvert
définissant les valeurs du rapport molaire F/P n’était pas
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supporté en tant que tel par la description d‘origine.
Bien que formellement les revendications 1 et 4 ne fussent
donc pas acceptables au titre de l’article 123(2) CBE, la

Division d’examen a considéré que cette divergence ne mo-

- difiait pas les données du probléme de l’activité inven-

tive et que la décision de rejet pouvait par conséquent

étre prise.

Le ler avril 1989, la requérante (demanderesse) a formé un

recours a l’encontre de cette décision, en acquittant si-

.multanément la taxe prescrite et en exposant les motifs du

recours dans un mémoire déposé le 5 juin 1989 en confirma-
tion du mémoire incomplet envoyé par télécopie le
29 mai 1989.

La requérante y faisait d’abord valoir que la seule cor-
respondance entre les rapports molaires initiaux phénol
formaldéhyde et urée : phénol dans la demande en litige et
dans le document (1) ne permettait pas de conclure a
1’identité des produits de condensation. D’une part, il
n’y avait pas d’indication générale sur les taux de phénol
et de formaldéhyde libres des condensats dans la descrip-
tion du document cité ; d’autre part, le taux de phénol
libre mesuré dans les exemples, en particulier dans
l’exemple 3B, était obtenu par mise en oeuvre supplémen-
taire de dicyandiamide conduisant a des unités formaldé-
hyde-dicyandiamide absentes dans les condensats revendi-
qués. De plus, la diluabilité a 1’eau des résines selon
1l’art antérieur évaluée a partir d’une supposition de 1la
valeur d’extrait sec pouvait étre estimée a 800 %, valeur
inférieure a la valeur critique de 1000 % selon la

demande. _

v

Ces différences de propriétés reflétaient en fait des dif-
férences de procédé. Une des caractéristiques essentielles
du procédé, outre l’absence de dicyandiamide, était le re-
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froidissement contr6lé du mélange réactionnel avec addi-
tion progressive d’urée. En outre, le cycle de préparation
du condensat était beaucoup plus court dans la demande que
dans l’art antérieur.

Sur la base de ces arguments, la requérante a simultané-
ment déposé un nouveau jeu de 9 revendications a titre de
requéte principale, dont la premiére s’énonce comme

suit :

""Résine sous forme liquide, destinée a étre utilisée dans

une composition d’encollage pour fibres minérales, consti-
tuées essentiellement de condensats de phénol-formal-
déhyde et d’urée-formaldéhyde, présentant un taux de
phénol libre et de formaldéhyde libre respectivement infé-
rieur a 0,5 % et 3 %, une diluabilité a l’eau, mesurée a
20°C, au moins égale a 1000 % et une teneur en extrait sec
au moins égale a 40 %, cette résine résultant de la con-
densation de phénol et de formaldéhyde utilisés dans un
rapport molaire compris entre 3 et 6, en présence d’un
catalyseur basique en quantité correspondant a 12 a

20 moles OH™ pour 100 moles de phénol initial, a une tem-
pérature comprise entre 60°C et 75°C, de préférence a 70°C
environ, jusqu’a l’obtention d’un taux de conversion du
phénol supérieur a 98 %, et au plus pendant une durée
n’excédant pas 90 mn, puis du refroidissement du milieu
réactionnel a une vitese de l’ordre de 1°C/mn jusqu’‘a

35 °C environ, et de la condensation de formaldéhyde en
excés avec de l’urée ajoutée en quantité telle que le
rapport molaire U/P soit compris entre (F/P - 2,55) / 2,6
et (F/P - 2,55) / 0,7 et de préférence entre (F/P - 2,55)
/ 1,8 et (F/P - 2,55) /0,8, 1l’introduction de 1‘urée
ayant lieu progressivement, au cours du refroidissement,
en une durée au moins égale a la moitié de la durée du
refroidissement du milieu réactionnel.”

ceo/enn
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lLa revendication indépendante 4 de procédé de préparation

a été modifée dans le méme sens.

A titre de requéte subsidiaire, la requérante a déposé
conjointement un deuxiéme jeu de revendications correspon-
dant quant au fond aux revendications selon la requéte
principale, les revendications 1 et 4 étant toutefois
présentées en deux parties sous forme de préambule et de

partie caractérisante.

VI. La requérante conclut a l’annulation de la décision atta-

quée et a la délivrance d’un brevet sur la base des reven-
dications 1 & 9 selon la requéte principale ou des reven-
dications 1 a 9 selon la requéte subsidiaire déposées le

29 mai 1989.

Motifs de la décision
1. Le recours répond aux conditions énoncées aux articles 106
4 108 ainsi qu’a la régle 64 CBE ; il est donc recevable.

2. Le libellé des revendications selon la requéte principale

satisfait aux dispositions de l’article 123(2) CBE.

La revendication 1 est une revendication de produit par
procédé qui associe, outre les taux de phénol et de formal-
déhyde libres et la diluabilité a 1’eau mesurée a 20°C du
produit de condensation de phénol, de formaldéhyde et d’urée
mentionnés dans la revendication 1 d’origine, la teneur en
extrait sec et 1’utilisation de la résine avec diverses ca-
ractéristiques du procede de préparation. L’aptitude de la -
résine a étre utilisée.dans une composition d’encollage pour

03139 .../...
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fibres minérales est décrite a la page 1, lignes 12 a 21 de
la demande telle que déposée ; la teneur en extrait sec au
moins égale & 40 % correspond a la partie caractérisante de
la revendication 3 d’origine. Les caractéristiques suivantes
de procédé, rapport molaire phénol : formaldéhyde compris
entre 3 et 6, température de réaction comprise entre 60 et
75°C, de préférence égale a 70°C environ, jusqu’a l’obtention
d’un taux de conversion de phénol supérieur a 98 %, et
valeurs limites du rapport molaire urée : phénol, proviennent
toutes de la revendication 4 de procédé initialement déposée.
La quantité de catalyseur basique, la durée du palier de
température et la vitesse de refroidissement sont mentionnées
respectivement dans les revendications 6, 10 et 8 d’origine.
Enfin, l’introduction progressive de l’urée au cours du re-
froidissement, étalée sur une durée au moins égale a la
moitié de la durée du refroidissement du milieu réactionnel,
est divulguée & la page 5, lignes 11 a 13 de la demande telle
que déposée.

Ces conclusions s’appliquent également a la revendication 4
de préparation de la résine qui reprend la totalité des ca-
ractéristiques de produit et de procédé énoncées ci-dessus.

Les revendications 2, 3, 5, 6, 7 et 8 correspondent respec-
tivement aux revendications 2, 7, 5, 10, 11 et 12 d’origine ;
quant a la revendication 9, elle résulte de la combinaison
des revendications 13.et 14 initialement déposées.

L’objet de la demande en litige tel que défini dans les
revendications 1 et 4 concerne une résine obtenue a partir de

.phénol, de formaldéhyde et d’urée et destinée a une composi-

tion d’encollage. Une'telle résine et son procédé de prépara-
tion sont déja connus du document (1). Ce document décrit un
procédé de préparation de liants résineux du type phénol-

formaldéhyde -dérivé azoté en présence d’oxyde ou d’hydroxyde

03139 ceetun
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de calcium comme catalyseur, le milieu réactionnel étant re-
froidi aprés condensation, puis neutralisé par un mélange
d’acide sulfurique et d’acide phosphorique (revendication 1 ;
page 3, lignes 24 a 30). Le formaldéhyde et le phénol sont
introduits dans le réacteur dans un rapport molaire de
l’cordre de 2,7 : 1 a 4,4 : 1 (page 4, lignes 4 a 6), l’exces
de formaldéhyde étant ensuite capté par le dérivé azoté, qui
est avantageusement l’urée (page 3, lignes 30 a 38) intro-
duite a raison de 0,6 a 2,7 mole par mole de phénol (page 4,
lignes 16 a 18). Compte tenu du large chevauchement des rap-
ports molaires des trois composés selon le document (1) et
selon la demande en litige, on peut admettre avec la requé-
rante (mémoire de recours, page 7, paragraphe 1) que la
teneur en formaldéhyde libre n’est pas supérieure a 3 % en
poids dans l’art antérieur. Par ailleurs, bien que selon
l’enseignement général de la revendication 5 le procédé connu
permette d’obtenir un produit de condensation ternaire conte-

N\

nant moins de 0,5 % en poids de phénol libre, tous les
exemples de mise en oceuvre, y compris l’exemple 3B ou il est
fait état d’un taux de phénol libre égal a 0,14 %, requiérent
l’utilisation successive de deux agents de fixation du’
formaldéhyde, en 1l’occurrence le dicyandiamide et l’urée; se .
traduisant par 1’introduction de motifs supplémentaires déri-
vés du dicyandiamide dans le produit final. De plus, la durée
des diverses étapes du procédé est telle que le cycle de pre-
paration est au minimum de 360 minutes, sans compter 1’étape
de chauffage initial et 1’étape de condensation au bout de
laquelle la teneur en formaldéhyde libre est comprise entre 7
et 7,2 % en poids.

A la lumieéere de cet art antérieur, le probléme technique a
résoudre peut étre vu,dans la mise a disposition d’un proceéde
qui, sans élever les taux de phénol et de formaldéhyde
libres, n’implique pas la modification de la structure du
condensat et permet de raccourcir le cycle de préparation.
Selon la demande en litige, ce probléme est schématiquement

03139 . e/ onn
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résolu en conduisant la réaction de condensation entre le

formaldéhyde et le phénol a une température plus élevée, mais
en réduisant la durée de cette réaction, en assurant de plus
un refroidissement contrdlé du milieu réactionnel de 1’ordre
de 1°C/min jusqu’a 35°C environ et en étalant 1l’introduction
de l’urée comme seul agent de fixation du formaldéhyde sur

une période au moins égale a la moitié de la durée du refroi-

dissement.

Selon la Chambre, ce probléme est résolu de facgon crédible,
car il ressort des exemples de la demande en litige que le
raccourcissement du cycle de préparation du produit de con-
densation ternaire n’est pas obtenu au détriment des taux de
phénol et de formaldéhyde libres.

Aprés examen du document (1), la Chambre est parvenue a la
conclusion que la solution revendiquée n’y est pas divulguée
et que la condition de nouveauté est donc satisfaite.

L’objection de défaut de nouveauté n’ayant pas été soulevée
dans la décision attaquée, il n’y a pas lieu d’approfondir
cette question.

Il reste donc a examiner si l’objet de la demande en litige
implique une activité inventive, c’est-a-dire si la solution
revendiquée se déduit de maniére évidente du document consi-
déré.

Les caractéristiques de l’étape de condensation initiale
entre le formaldéhyde et le phénol préconisées dans la
demande en litige semblent évidentes au vu de 1l’objectif a
atteindre. -

03139 ceefenn
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En effet, le document (1) précise que la réaction a d’abord
lieu a 52°C pendant 90 minutes, puis a 60°C jusqu’a ce que la
teneur en formaldéhyde libre soit comprise entre 7 et 7,2 %
(page 6, lignes 14 a 19). Selon les revendications 1 et 4 de
1avdemande en litige, cette condensation a lieu a une tempé-
rature comprise entre 60 et 75°C, de préférence égale a 70°C,
pendant une durée maximum de 90 minutes. Comme le reconnait
la requérante dans le mémoire de recours (page 9, para-
graphe 6), il va de soi que les conditions de température et
de durée de réaction ne sont pas indépendantes et que
l’objectif d’une durée de condensation plus courte selon le
probléme & résoudre peut étre facilement atteint par une
élévation modérée de la température de réaction. Comme le
reconnait également la requérante (réponse du 9 mars 1988,
point f) jusqu’a l’avant-dernier paragraphe de la page 7),
ces différences de conditions expérimentales ne semblent pas
impliquer de différence en ce qui concerne le taux de conver-
sion du phénol ; en effet, le calcul de ce paramétre dans le
cas de l’exemple 3B du document (1) montre que la condition
de conversion supérieure a 98 % imposée dans les revendica-

tions 1 et 4 de la demande en litige est satisfaite.

L’enseignement du document (1) relatif au captage du formal-
déhyde est ambigu en ce sens qu’il propose deux variantes qui
se distinguent a la fois par les composés mis en oeuvre et

par le mode opératoire.

Une des caractéristiques essentielles du procédé illustré
dans tous les exemples de ce document consiste a fixer le
formaldéhyde successivement par deux capteurs. Lorsque la
teneur en formaldéhyde libre aprés condensation est comprise
entre 7 et 7,2 % en poids, ‘on-ajoute d’abord le dicyandiamide: -
en 30 minutes & 60°C et on refroidit a 41°C pendant

30 minutes, puis on ajoute l’urée a cette température et on
neutralise lorsque la température tombe.en dessous de 38°C

(page 6, lignes 16 & 22). Cette variante invite donc l’homme

03139 ’ ' ceefonn
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du métier & ajouter l’urée aprés refroidissement et apres

l’action du dicyandiamide.

Selon la description de ce document, au contraire, ou il
n’est pas fait état de l’addition préalable de dicyandiamide,
il est précisé que l’urée est introduite en 30 a& 60 minutes
dans le réacteur lorsque la teneur en formaldéhyde libre est
de l’ordre de 6 & 12 % en poids, et réagit pendant 5 a

20 minutes sans changement de la température du milieu
réactionnel ; les condensats phénol-formaldéhyde et urée-
formaldéhyde ainsi obtenus sont ensuite refroidis a 42°C au
maximum (page 4, lignes 10 a 21). Selon cette variante,
l’urée est donc ajoutée avant refroidissement lorsqu’‘elle est
utilisée comme seul capteur de formaldéhyde.

Cette deuxiéme variante semble s’imposer a premiére vue dans
la mesure ou elle respecte la structure ternaire du produit
final et n’introduit pas d’unités supplémentaires dérivées du
dicyandiamide. Elle implique cependant de supprimer la pre-
miere étape de fixation du formaldéhyde libre, c’est-a-dire
de renoncer a la contribution du dicyandiamide dans la fixa-
tion du formaldéhyde et par conséquent d’accepter une éven-
tuelle élévation du taux de formaldéhyde libre. L‘’homme de
l’art, qui est confronté en l’occurrence avec des objectifs
opposés, ne dispose donc d’aucune information susceptible de
le conduire aux caractéristiques retenues par la requérante.

En effet, aucune des deux variantes ci-dessus ne peut inciter
1’homme du métier & contrdler la vitesse de refroidissement a
raison de 1°C par minute et a introduire progressivement
l’urée au cours de ce refroidissement. Comme l’a fait valoir
la requérante dans le‘mémoire.de recours (page 4, para-
graphe 6 a page 5, paragraphe 4), la vitesse d’introduction
progressive de l1l’urée dans le milieu réactionnel est une
caractéristique essentielle du procédé. La dissolution de
l’urée étant un phénoméne endothermique, la vitesse d’intro-

03139 ceesenn
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duction ne doit pas étre trop rapide afin d’éviter une chute
de température difficilement compensable ; elle ne doit pas
non plus étre trop lente afin d’assurer des degrés de conden-
sation homogénes entre les diverses fractions d’urée et, par
la-méme, une meilleure stabilité des résines. En calquant la
vitesse d’introduction de l‘urée sur le refroidissement du
milieu réactionnel, on assure donc des conditions de réaction
régulieres de l’urée avec le formaldéhyde permettant d’obte-
nir des cycles de fabrication plus reproductibles.

La comparaison entre les exemples 1 et 11 de la demande en
litige montre que la température du milieu réactionnel au
moment de 1l’introduction de l’urée a également une influehce
sur le taux de phénol libre (Tableau 2). Selon l’exemple 1,
qui est un exemple de référence, 1l’introduction progressive
de l’urée au cours de la phase de refroidissement permet
d’obtenir une conversion du phénol égale a 98,1 % et un taux
de phénol libre égal a 0,4 % ; selon l’exemple 11, qui est un
exemple comparatif, 1l/introduction progressive de 1l’urée,
d’abord sur le palier de température de la réaction de con-
densation. entre.le phénol et le formaldéhyde, puis au cours
de la phase de refroidissement, conduit a une conversion.du
phénol égale a 95,8 % et a un taux de phénol libre égal a
0,8 . Les conditions de température selon l’exemple 11, qui
correspondent a celles de la deuxiéme variante selon l’art
antérieur mentionnée ci-dessus, donnent en effet naissance a
une réaction de condensation compétitive entre l’urée et le
formaldéhyde qui se développe au détriment de la réaction de

‘condensation principale entre le phénol et le formaldéhyde,

1’urée ayant plus d’affinité que le phénol pour le formal-
déhyde.

De plus, les conditioﬁs de température retenues par la requé-
rante pour la réaction de condensation de 1l’urée avec le
formaldéhyde permettent de limiter certains inconvénients
résultant de la température rglativement basse, en l’occur-

03139 R
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rence 41°C, qui est imposée a la deuxiéme réaction de fixa-
tion du formaldéhyde dans la premiére variante selon l’art
antérieur. En effet, cette température favorise la formation
de diméthylolurée qui est insoluble dans le milieu réaction-
nel et dont la précipitation peut géner la pulvérisation
ultérieure de la composition d’encollage (mémoire de recours,

page 10, paragraphe 5).

La combinaison des mesures préconisées selon les revendica-
tions 1 et 4 conduit a une réduction notable de la durée du
cycle de fabrication du liant résineux. Si on considere les
diverses étapes qui ont lieu entre le chauffage initial et le
refroidissement final, on constate que la combinaison de la
mise en oeuvre de l’urée comme seul agent de fixation du
formaldéhyde avec 1’introduction progressive de 1l‘urée au
cours du refroidissement contrélé du produit de condensation
phénol-formaldéhyde se traduit par une diminution de plus de
la moitié du palier de température. En effet, selon l’art
antérieur, méme si on admet que 1l’étape de condensation entre
le phénol et la formaldéhyde menée & 60°C n’excéde pas 40 mi-
nutes, l’ensemble des opérations consécutives au chauffage
initial dure 400 minutes ; selon la demande en litige, au
contraire, les courbes de température des exemples 1 et 2
montrent que cette phase ne dure dans sa totalité gque 166 et
180 minutes respectivement. Il s’agit la d’un avantage subs-
tantiel a 1’échelle industrielle qui permet de faire corres-
pondre la durée du cycle de préparation du liant résineux
avec la durée d’un poste.

Il convient enfin de prendre en compte la diluabilité a l’eau
élevée du liant résineux revendiqué, comme l’a souligné la
requérante (mémoire dg recours, page 3, paragraphe 5 a

page 4, paragraphe 3 et page 7, paragraphe 2 a page 8,
paragraphe 3).

En l’absence de toute indication relative a la diluabiliteé a
l’eau du produit de condensation dans le document (1), on est
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conduit a déterminer ce paramétre de maniére indirecte. Le
premier élément de calcul est la composition de liant rési-
neux selon la revendication 5 de ce document qui comprend
ledit produit de condensation, un lubrifiant, un silane et
une quantité d’eau nécessaire a l’obtention d’une concentra-
tion en matiéres solides comprise entre 5 et 30 % en poids.
Le deuxiéme élément est la teneur en extrait de la résine,
qui n’est pas non plus mentionnée dans l’art antérieur ;
toutefois, en tenant compte des propriétés communes entre le
produit de condensation selon l’exemple 3B de l’art antérieur
et les produits présentement revendiqués (taux de formal-
déhyde et de phénol libres comparables), on peut aux fins de
comparaison également admettre une teneur en extrait sec de
1l’ordre de 40 % pour la résine selon l‘’art antérieur. Moyen-
nant cette hypothése et abstration faite de la présence
d’unités dérivées du dicyandiamide, la diluabilité & l’eau
des résines selon l’art antérieur pour une composition d’en-
collage a 5 % d’extrait sec correspondant a la concentration
minimale, ‘donc a la dilution maximale, serait 800 %. Ce re-
sultat est a comparer aux valeurs indiquées dans le Tableau 2
de la demande en litige qui montrent qu’une diluabilité a
1’eau égale a 2000 % est courante pour les résines revendi-
quées. Un tel degré de diluabilité a l’eau constitue un avan-
tage appréciable dans la préparation de compositions d’encol-

lage destinées a étre appliquées par pulvérisation.

En conclusion, il ressort des arguments ci-dessus que le pro-
cédé décrit dans le document (1), quelle que soit la modalité
de mise en oeuvre retenue, ne saurait inciter l1’homme du mé-
tier a adopter une ensemble de mesures, en particulier a
introduire progfessivement l1’urée au cours du refroidissement
contrdlé du milieu réqctionnel, dans le sens préconisé par-la
requérante. Compte tenu des avantages invoqués, cycle de pre-
paration plus court et diluabilité a 1l’eau élevée, l’objet
des revendications 1 de produit et 4 de procédé de prépara-

tion implique donc une activité inventive.
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La revendication 1 étant acceptable, il en est de méme des
revendications 2 et 3 ainsi que 7 a 9 qui correspondent res-
pectivement a des produits préférés et a des compositions
d’encollage contenant les produits de condensation selon les
revendications 1 a 3 et bénéficient a ce titre de la breveta-
bilité de l’objet de la revendication principale. Ceci s’ap-
plique également aux revendications de procédée 5 et 6 qui
concernent des modes de réalisation particuliers du procédé

selon la revendication 4.

Comme il a été fait droit a la requéte principale, il n’y a
pas lieu d’examiner la requéte subsidiaire.

Dispositif

Par ces motifs,

»

il est statué comme suit :

1. La décision attaquée est annulée.

2. L’affaire est renvoyée a la premiére instance avec mission de
délivrer un brevet sur la base des revendications 1 a 9 dépo-
sées le 29 mai 1989 a titre de requéte principale et d’une
description encore a adapter.

Le Greffier Le Président

M.

e

Beer ' . F. Antony
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