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’1 (57) Zvsammenfassung: Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von 1,2-Dichlorethan hoher Reinheit aus gelostem
: _Chlar und geldstem Bthylen, welche miteinander in Kontake gebracht werden, unter Binsatz eines im Umlanf geftibrten flilssigen
Rsakﬁmsmedium, welches im Wesentlichen ans 1,2-Dichlorethan mnd einern Katalysator besteht und mindestens eine vertikal an-

Q geordnete, als Schlaufe ansgebildete Reaktionsstrecke dorchlduft, wobei die beiden Schenke! der
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Schiaufe mit einem oberseitig angeordneten Ausgashehilter verbunden sind, von dem ans das Reaktionsprodukt entweder gasfor-

inig oder flissig oder sowohl gasfSrmig als auch flissig ausgeschleust wird, und wobei die Zugabestellen von Chlor und gelSstem
Hihylen in dem Schenkel der Schlaufe angeordnet sind, in demn die Fliissigkeit aufsteigt, wobei stets einer stromaufwiirts gelegenen
Zugabestelle von Ethylen eine stromabwiirts gelegene Zugabestelle von geldstem Chlor folgt, wobei jeder Zugabestelle von Chlor
mindestens eing Zugabestelle von flissigem 1,2-Dichlorethan folgt, und die Zugabe des fliissigen 1,2-Dichlorethans unter so hoher
kinetischer Bnergie erfolgt, dass eine statke Vermischung von 1,2-Dichlorethan, geldstem Chlor und Bthylen erfolgt. Vorzugsweise

exfolgt die Zugabe des fliissigen 1,2-Dichlorethans mittels eines oder mehreren Strahlmischern.
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v"erfa_hren zur Herstel!uuQ von 1,2-Dichlorsthan mitiels Direktchlorierung

[oo01] Die Erfindung richtet sich auf ein Verfahren zur Herstellung von 1,2-Dichlor-
ethan, im folgenden als EDC bezeichnet, welches Gberwisgend als Zwisohenprodukt
5 der Herstellung von monomerem Vinyichlorid, im folgenden als VCM bezeichnet dient,
woraus letztlich Polyvinylehlorid, PVC, hergestelit wird. Betl der Umsetzung von EDC zu
VCM entsteht Chlorwasserstoff HCl. EDC wird daher bevorzugt aus Ethylen GoHs und
Chlor Cl, derart hergestellt, dass hinsichilich des bei den Umsetzungen erzeugten und
verbrauchten Chlorwasserstoffes HCI elne ausgewogene Bilanz entsprechend den fol-
10 genden Reaktionsgleichungen erreicht wird: '

Cla + GCiHs - CiH,Cl, (Rein-EDC) + 180 kd/Mol (1)
CaH4Clz (Spalt-EDC) = CiHCl  (VCM) + HOl 71 kiMool  (2)
CoHs + 2HCI + Y,0; — GH,Cl (Roh-EDC) + H0 +238kiMol (3)
156 _
[0002] Das Vearfahren zur Herstellung von VCM mit ausgewogener HCI-Bilanz, im
folgenden kurz "ausgewogenes VCM~Vertahren genannt, basitzt:
¢+ eine Direktchlorierung, in der aus Ethylen C2H, und Chior Cl, der eine Teil des be-
. nétigten EDC in Gegenwart eines Homogenkatalysators srzeugt wird und als so-
20 genanntes Rein-EDC abgegeben wird;.
* eine Oxichlorierung, in der aus Ethylen CzH,, Chlorwasserstoff HCI und Sauerstoff
O; der andere Tell des EDC erzeugt wird und als sogenanntes Roh-EDC abgege-
ben wird;
* elne fraktionlerende EDC-Reinigung, in der das Roh-EDC zusammen mit dem aus
25 der VCM-Fraktionlerung rezirkulierten Raick-EDC und optional zusammen mit dem
Rein-EDC von den in der Oxichlorierung und von den In der EDC-Pyrolyse gebll-
deten Nebenprodukten befreit wird, um ein fir den Elnsatz in der EDC-Pyrolyse
geeignétes,- sogenanntes Feed-EDC zu gewlnnen, wahlweise kann auch das aus
der Direktchlotierung stammende Rein-EDC in der Hochsiederkolonne der EDC-
30 _ Degtillation mitdestilliert werden; |
o ¢ine EDC-Pyrolyse, in der das Feed-EDC thermigch gespalien wird; das Spaltgas
genannte Reaktoraustrittsgemisch enthdit VCM, Chlorwasserstoff HCI und nicht-
umgesetztes EDC sowie Nebenprodukts;
* eine VCM-Fraktionierung, in der das als Produki gewlinschte Rein-VCM aus dem .
35 - 8paltgas abgetrennt und die anderen wesentiichen Spaligasbestandteile Chior-
" wasserstoff HCI und nichtumgesetzies EDC als Wertstoffe gesondert zuriickge-
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wonnen und als wiederverwertbarer Eineatz als Reck-HCl bzw. Rick-EDC im aus-
gewogenen VOM-Verfahren rezirkuliert'werdgn.

[0003] Als Reaktionsmedium in der Direktchlorierung dient bei den meisten im in-
dustriellen MaBstab angewandien Verfahren ein umlaufender Strom des Reaktions-
produkts. EDC. Dieser kann in einem Schlaufenreaktor mit &uBerem oder Innerem
Umlauf erzeugt werden. Weiterhin kann der Umlaufstrom durch Zwangsumlauf oder
Netururnlauf erzeugt werden. Als Katalysator wird vor allem Eisen-lil-chlorid verwen-
det; zusitzlich kann Natriumchiorid, das in der Lage ist, die Bildung von Mochsiedern
zu vermindern, als Additiv verwendst werden.

[0004] Der Stand der Technik zur Direkichlorierung wird z.B. in der
DE 199 10 964 A1 beschrieben. in dem in DE 199 10 964 A1 beschriebenen Verfahren
sollen Nebenreaktionen, vor allem die Weiterchlorierung des EDC zum 1,1,2-Tri-
chiorethan, dadurch unterdrickt werden, dass die ‘Chiorierungsreaktion weitgehend in
homogener, flissiger Phase ablauft. Das In EDC schwerer als Chlor [dsliche Ethylen
wird im Hauptstrom des umlaufenden Reaktionsmediums EDC in einer Gleichstrom-
blasenséule vollstandig aufgeldst. Das in EDC leichter als Ethylen ldsliche Chlor wird in
einem unterk{ihiten EDC-Tellstrom aufgeldst und die so erhaltene Losung von Chior in
20 EDC dem umlaufenden Haupistrom, in dem das Ethylen bereits geldst vorliegt, zuge-
- geben,

[0005] Die Reakiion (1) wird Oblicherweise mit einem geringen Ethylentberschuss

betrieben, um Korrosionsprobleme im Reaktionssystem, Nebenproduktbildung nach
25 Abschluss der Direktch!br!emngsreakﬁm im sowle andere Probleme, die mit der Be-

handiung chlorhaltiger Abgassirdme verbunden sind, auf jeden Fall zu vermeiden.

Chlor und Ethylen werden dem Reakior {ber eine Verhéltnisregelung zugeflhrt; als

Flhrungsgrésse dient der Ethylengehait des Reaktoraustrittssstrome. Hierbel ist man

stets bestrebt, den Ethyleniberschuss am Reaktoraustritt so niedrig wie méglich zu -
30 halten, um zu grosse Ethylenverluste zu vermeliden.

[0006] Es hat sich femer herausgesteilt, dass die Reakiion (1) besonders dann
ohne grofie Nebenprodukibildung ablauft, wenn sie volistindig als Flissigphasenreak-
tion betrleben wird, wle es auch in der WO 03/070673 A1 beschrieben wird. Hierzu ist
35 es erforderich, dass das Ethylen im Reaktionsrohr noch vor der Zugabe von geldstem
Chior volisténdig aufgeldst lst. Die vom Gasverteiler anfénglich erzeugten kleinen Gas-
blasen wachsen léangs dieser Stracke durch Kolaeszenz an und errsichen schilesslich
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eine durch Kolaeszenz - und Zerfallsvorgange bedingte, Ronstante Gleichgewichts-

gréBe. Hier handelt es sich um einen Effekt, der den Stoffaustausch unglinstig beein-
flusst, da sich durch die Vergrdsserung des Blasendurchmesser bei einem bestimmten
Gasgesamivolumen die fir den Stoffaustausch zu Verfligung stehende Oberfléche

verkleinett.

[0007} Die Reaktion (1) in der anschlieBenden, weitgehend homogenen Reakti-
onszone verlduft kinetisch nach einem Geschwindigkeitsgesetz 2. Ordnung, also zu-
nachst sehr schnell. Gegen Ende der Reaktionszone, wenn die Konzentrationen von
Ethylen und Chlor klein werden, sinkt die Reaktionsgeschwindigkeit stark ab.

[0008] Die Uberlagerung der Effekte beim Ldsungsverhalten des Ethylen, bei der
Reaktion selbst und dem Einsetzen des Siedens definieren beim herkémmlichen Stand
der Technik die Dimensionierung des Siedereaktors und erschweren eine nachtrégli-

che Kapazitdtserhdhung erheblich.

[0009] Die Aufgabe der Erfindung besteht daher darin, ein wirtschaftliches Verfah-
ren zur Verfligung zu stellen, welches auf kleinem Raum eine hohe Raumausbeute an
Produkt ermoglicht und somit eine KapazitAtsvergroBerung ermdglicht, ohne die
&uBeren Reaktorabmessungen zu vergrdBemn, und welche gleichzeitig EDC hoher

Reinheit erzeugt.

[0010] Diese Aufgabe wird durch das Verfahren nach Patentanspruch 1 gelost.

Die Erfindung i6st die Aufgabe, wobei die Zugabestellen von Chlor und geldstem

Ethylen in dem Schenke!l der Schlaufe angeordnet sind, in dem die Filssigkeit

aufsteigt, wobel stets einer stromaufwéris gelegenen Zugabestelle von Ethylen eine

stromabwdrts gelegene Zugabestelle von geldstem Chlor folgt, indem

* Jeder Zugabestelle von Chlor mindestens eine Zugabestelle von EDC folgt, und

+ die Zugabe des fllissigen EDC unter so hoher kinetischer Energle erfolgt, dass eine
starke Vermischung von EDC, geldstem Chior und Ethylen erfolgt.

[0011] Flussiges EDC steht In den meisten Anlagen ohnehin zur Verfligung, da es
Ublicherweise aus dem Reaktionsgefa3 abgezogen und der Warmerlickgewinnung
zugefliihit wird. Das leicht abgekiihlte EDC wird Ublicherweise in den Schenkel des
ReaktionsgeféBes zurlickgefiihit, in dem die Flilssigkeit absinkt. Hierdurch kann der
absinkenden Fllssigkeit ein zusétzlicher Impuls verliehen werden, der den Naturlauf
verstédrkt. Es wurde jetzt gefunden, dass es dieser Impuls-Unterstitzung nicht bedarf,

¢
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wenn die Raumausbeute, und damit verbunden, der Gesamtumsatz an EDC
entsprechend vergroBert wird, well der hierdurch erreichte thermische Effekt ebenfalls
zu elner entsprechenden Verstérkung des Naturumlaufe fOhrt. Innerhalb der Zone, In
der die Hauptreaktion statifindet, steht auch weiterhin keine Gas-Fldssig-Pha-
zsengren'zﬂéche zur Verfigung, welche die Bildung von Nebenprodukten, besonders
von 1,1,2 — Trichlorethan katalysieren kdnnte.

[0012] In einer weiteren Ausgestaltung der E:’-rﬁndung wird vorgesehen, dass die
Zugabe des flissigen 1,2-Dichlorethans mittels eines oder mshreren Strahimischern,
weloche auch als Tankmischer bezeichnet werden, erfolgt. Die Betriebsweise eines
solchen Mischers entspricht der einer Filssigkeitsstrahl-FlGssigkeitspumpe. In
typischen Anwendungen wird der Strahlmischer zur Durchmischung des Inhalts von
Flussigkeitsbehéltern oder -Tanks verwendst, um die}Ausbﬁdung von Temperatur- oder
Konzentrationsgradienten zu unterdriicken. Der Mischer wird untergetaucht betrieben;
mittels der kinetischen Enefgie des Trolbstrahls wird umgebendes Medium angesaugt
und sowohl mit dem Trelbmedium als auch mit dem umgebenden Behélterinhalt
vermischt. Der Austrittsstrom des Strahimischers betragt ein mehrfaches des
Treibstrahls, so dass auch grosse Behaltervolumina in kurzer Zeit durchmischt werden
kdnnen. Die vorliegende Erfindung zelt darauf ab, durch Verwendung von
Strahimischern die kinetische Energie des im Kreislauf geflhrien EDC auszunutzen,
um die Reaktionspartner Chlor und Ethylen stromabwdrts der Zugabestelle von
geldstem Chlor mdglichst schnell zu vermischen.

[0013] Weltere Ausgestaltungen der Erfindung betreffen die Anordnung des
Strahimischers oder, wenn mehrere Strahimischer eingesetzt werden, der
Strahimischer. Der oder die Strahlmischer kénnen innerhalb des Schlaufenreaktors so
angeordnet seln, dass die sle verlassende  Flissigkelt entweder eine, Im
Rohrquerschnitt gesehen, tangentiale Strdmung erzeugt, die der aufwérts gerichteten
Hauptstrdmungsrichtung iberlagert ist, oder auch eine, im Langsschnitt geschen,
aufwérts gerichtete Strémung erzeugt, die die AufwirsstrOmung verstérkt, oder so,
dass beide Strdmungsrichtungen unterstiitz2t werden. Die Strahimischer-Anordnung
erscheint sowohl im Laéngsschnitt als auch Im Rohrquerschniit als quer zur
Hauptstrémungsrichtung gelegen.

[0014] Im letzteren Fall Ist die Strdmungsaustrittsrichtung aus dem Strahimischer
oder den Strahimischern schrig nach oben geneigt. Bel der Ausrichtung Ist es
unschédlich, wenn der Strdmungsaustritt auch eine radiale Komponente enthilt,
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nicht gefordert. Eine nach oben geneigte Ausrichtung wird der Fachmann besonders
dann wihlen, wenn in einer weiteren Ausgestaltung der Erfindung oberhalb der
Strahimischer-Ebene noch ein statischer Mischer angeordnet wird.

[0015]  Insgesamt ist es auf diese Welse mdglich, mit einem Siedereaktor her-
kémmlicher BaugrdBe durch Umbau in der etfindungsgemaBen Weise den doppelten
Umsatz nach Reaktion (1) zu errsichen. Der groBe Vorteil der Erfindung besteht daher
in der unkomplizierten Nachrlstbarkeit bel KapazitdtserhShungen in bestehenden An-
lagen. Selbstverstandlich Ist es auch wirtsohaftlich besonders bei grof3en Anlagen
sinnvoll, Siedereakioren schon bei der urspringlichen Planung mit den erfindungsge-
méBen Aufgabavorrichtungeh auszustatten.

[0016]  Die Erfindung umfasst auch die Vorrichiung zur Durchfiihrung des Verfah-
rens mit einem Siedereaktor, welcher aus elnem Ausgasgefaf, einer im Naturumlauf
betriebenen Reaktionsschlaufe sowie Abzugsvorrichtungen {0r erzeugtes EDC besteht,
und mindestens in einer Ebene einen oder mehrere Strahimischer, die wie oben
beschrieben angeordnet sind, aufwelst. Die Vorrichtung kann optional auch statische
Mischvorrichtungen enthalten.

[0017] Die Erfindung wird im folgenden anhand eines Beisplels in Fig. 1 bis Fig. 3
néher erlutert. Fig. 1 zeigt einen Direkichlorierungsreaktor, der aus einem
Ausgasgefa 1, aus welchem sowohl gasformiges EDC 2 als auch fissiges EDC 3
abgezogen werden, und einer Schlaufe 4 besteht, in welcher flissiges EDC 5,
angedeutet durch einen Pfell, umlauft, und in weicher die Reaktion (1) durchgeflhrt
wird, Im aufsteigenden Teil der Schlaufe 4 befinden sich nacheinander die
Zugabestellen fir Ethylen 6, geléstem Chlor 7 und EDC 8, wobel sich jedoch auch eine
Vielzahi solcher Zugabestellen im Schlaufenreaktor befinden kénnen.

[0018] _El_g_‘_g zeigt In einem Rohrquerschitt durch den aufstjeig’enden Tell der
Schlaufe 4 die Anordnung von in diesem Belspiel 3 Strahimischern 9a, 8b und 9¢, die
mit EDC 8 gespeist werden. Das hierbei verwendete EDC kann sowohi aus dem
abgezogenen, flissigen EDC 3 gebildet werden, nachdem dieses Wérme abgegeben
hat, als auch durch kondensiertes, zuvor gasformiges EDC 2, welches zurlickgefihrt
wird. Selbstverstdndlich kommt auch eine Mischung daraus in Frage. Wie in Fig. 1
gezeigt, kann oberhalb der Strahimischer-Ebene noch eln statischer Mischer
angebracht werden. | |

> (o
PCT/EP2005/013535

* hierdurch wird das Mischungsverhalten nicht wesentlich beeintréichtigt, jedoch auch
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1 [0019] Fig.3 zeigt einen Léngsschnitt durch einen aufsteigenden Teil der

Schiaufe 4, in dem bereits die Lésung von Ethylen stattgefunden hat. Hierbei wird das
\ geldste Chlor 7 durch eine Vielzahl von Diisen (iber den Querschnitt verteilt eindosiert.
Direkt oberhalb dieser Chlor-Eindiisung befindet sich ein durch EDC 8 gespeister
“ Strahlmischer 9a - weitere Strahimischer werden hier nicht gezeigt, kdnnen aber

vorhanden sein - sowie obsrhalb des Strahlmischers 9a ein statischer Mischer 10. Der
Strahimischer 9a ist nach oben hin ausgerichtet und unterstiitzt die Strémung durch
Einbringung einer Impulskomponente, die etwa dem Druckverlust entsprechen sollte,

‘ die der statische Mischer verursacht, wobel gleichzeitig eine maglichst groBe
\

\‘ Verwirbelung erzeugt wird.
|
‘\ [0020] Bezugszeichenliste
|
Ausgasgefa3
gasfdrmiges EDC
flissiges EDC
- Schlaufe
flissiges EDC
Ethyleh-ZugabesteHe
Chilor-Zugabestelle -
EDC
Strahimischer
Strahlmischer
Strahimischer

| statischer Mischer

X NN -
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Patentanspriiche

Verfahren zur Herstellung von 1,2-Dichlorethan hoher Reinheit aus gelbsteﬁn
Chlor und geléstem Ethylen, welche miteinander in Kontakt gebracht werden,
unter Einsatz eines im Umlauf getiihrten flissigen Reaktionsmediums, welches

im Wesentlichen aus 1,2-Dichlorethan und einem Katalysator besteht und

mindestens eine  vertikal angéordnete, ale Schlaufe ausgebildete

Reaktionsstrecke durchlduft, wobei die beiden Schenkel der Schlaufe mit einem
oberseitlg angeordneten Ausgasbehélter verbunden sind, von dem aus das
Reaktionsprodukt entweder gasférmig oder fliissig oder sowohl gasfdrmig als
auch flissig ausgeschleust wird, und wobei die Zugabestellen von Chlor und
geldstem Ethylen in dem Schenkel der Schiaufe angeordnet sind, in dem die
FlUssigkeit aufsteigt, wobei stets einer stromaufwiirts gelegenen Zugabestelle
von Ethylen eine stromabwéris gelegene Zugabestelle von geléstem Chior folgt,

dadurch gekennzeichnet, dass

¢ jeder Zugabestelle von Chior mindestens eine Zugahestelle von fliissigem

1,2-Dichlorethan folgt, und

+« die Zugabe des fliissigen 1,2-Dichlorethans unter so hoher kinetischer

Energie erfolgt, dass eine starke Vermischung von 1,2-Dichlorethan,
geldstem Chlor und Ethylen erfolgt.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Zugabe des

flissigen 1,2-Dichlorethans mittels eines oder mehreren Strahimischern erfolgt.

Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass der oder die
Strahlmischer innerhalb des Schlaufenreakiors so angeordnet sind, dass die sie

verlassende Flussigkeit quer zur aufwérts gerichteten Hauptstrdmungsrichtung
gerichtet ist,

Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass der oder die

Strahimischer innerhalb des Schlaufenreaktors so angeordnet sind, dass die sie
verlassende Filssigkeit eine,

im Rohrquerschnitt gesehen, tangentiale

L
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Strémung erzeugt, die der aufwiris gericht
tberlagert ist.

Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass der oder die
Strahimischer innerhalb des Schiaufenreaktors so angeordnet sind, dass die sie
verlassende Fllissigkeit eine, im Langsschnitt gesehen, aufwiérts gerichicte

Strdomung  erzeugt, die die aufwdrts gerichtete Hauptstromungsrichtung
verstarkt.

Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass der oder die
Strahimischer innerhalb des Schlaufenreakiors so angeordnet sind, dass die sie
verlassende Flissigkeit sowoh! eine, im Rohrquerschnitt gesehen, tangentiale

Strdmung erzeugt, die der aufwaris gerichteten Hauptstrémungsrichtung

Uberiagert ist, als auch eine, im Langsschnitt gesehen, aufwéarts gerichtete
Strédmung

erzeugt, die die Aufwéintsstromung verstérkt.

fen Hauptstrémungstichtung

Verfahren nach einem der vorangegangen Anspriiche 2 bis 6, dadurch
gekennzeichnet, dass auBer den Strahimischern auch statische Mischer in der

aufwérts gerichteten Schlaufe des Schlaufenreakiors angeordnet sind.

Anlage zur Durchfiihrung des Verfahrens geman einem der Anspriche 1 bis 7.

()

. otd
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Process for the production of 1,2 dichloroethane\using direct chiorination
[0001] The invention relates to a process for the production of 1,2 dichloroethane,
hereinafter referred to as EDC, which primarily serves as an intermediate product in the
production of monomer vinyl chloride, hereinafter referred to as VCM, which, in tumn, is
used to produce polyvinyl chloride (PVC); When EDC reaéts to form VCM, hydrogen
chloride (HCI) is obtained. Hence, EDC is preferably produced from ethylene (CyH,)
and chlorine (Cly) in a manner such as to maintain a balance between the hydrogen

chloride (HCI) produced and consumed in the various reactions, as represented by the
following reaction equations:

Clz + CzH4- - C2H4Clz (pure EDC)

+180 kJ/Mol (1)
C.H,Cl, (cracked EDC) - C,HsCl  (VCM)

+ HCIi -71kdMol  (2)
CoHy + 2HCI+ ', 0, - C HCl; (rawEDC) + H,O +238kJ/Mol (3)

[0002] The process for the production of VCM with an adequate HCI balance —
hereinafter referred to as “balanced VCM process” — comprises the following process
steps:

¢ direct chlorination in which one portion of the required EDC is produced from
ethylene (C,H,) and chiorine (Cl,) in the presence of a homogeneous catalyst -
and is made available as so-called pure EDC;

» oxichlorination in which the remaining portion of the required EDC is produced
from ethylene (C,H.), hydrogen chioride (HCI) and oxygen (O.;) and made
available as so-called raw EDC;

o fractionating EDC purification in which the raw EDC, together with the recycle
EDC returned from the VCM fractionation step and, optionally, together with the

pure EDC is freed from the secondary products formed in the oxichlorination
and EDC pyrolysis steps in order to obtain a so-called feed EDC suitable for
use in the EDC pyrolysis step; as an option, it is also possible to distil the pure
EDC from the direct chiorination step in the heavy-ends column of the EDC
distillation section;

EDC pyrolysis in which the feed EDC is thermally cracked, the mixture leaving
the reactor, known as cracked gas, consists of VCM, hydrogen chloride (HCI)
and non-reacted EDC as well as secondary products;

¢ VCM fractionation in which the desired pure VCM product is separated from the

cracked gas while the other essential substances, viz. hydrogen chloride (HCl)
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and non-reacted EDC contained in the cracked gas, are separately recovered

2

as valuable materials and returned as recyc|e HCI or recycle EDC to the
balanced VCM process.,

[8003] in most industrial processes, a circulating stream of EDC reaction product
is used as the reaction agent in direct chlorination. This can be accomplished in a loop-
type reactor with external or internal circulation. The circulation can also be
accomplished in a system with natural or forced circulation. In most cases ferric
chloride is used as catalyst and in addition, sodium chloride which is able to inhibit the
fonnatidn of heavy ends, may be admixed as an additive

[0004] The state of the art as regards direct chlorination is, for instance, described
in DE 199 10 964 A1. The process according to DE 199 10 964 A1 aims at suppressing
side reactions, especially the continuation of the chiorination process of EDC to
1,1,2 trichloroethane, by making most of the chlorinatioh reaction take place in the
homogeneous liquid phase. The ethylene, which is less readily soluble in EDC than
chlorine, is completely dissolved in the main stream of the circulating EDC reaction
fluid in a co-current bubble column. The chlorine, which is more readily soluble in EDC
than ethylene, is dissolved in a supercooled EDC part-stream and the resulting solution
of chlorine in EDC is fed to the circulating main stream which already contains the
dissolved ethylene

[0005] Reaction (1), as a rule, is run with a slight ethylene surplus in order to avoid
in any case any corrosion in the reaction system, the formation of secondary products
at the end of the direct chlorination reaction and other problems ‘associated with the
treatment of chlorine-bearing outlet streams. Chiorine and ethylene are fed to the
reactor by means of a ratio controller, the control variable being the ethylene content of
the reaction outlet stream. In this case the aim is always to minimise the ethylene
surplus at the reactor outlet to the extent possible in order to. preclude too large an

| ethylene loss.

|-

[0006] It was also found that reaction (1) produced a particularly high rate of

'secondary products when it was run as liquid phase reaction as shown in

WO 03/070673 A1. This necessitates that ethylene is completely dissolved in the
eaction tube prior to adding chlorine. The small gas bubbles generated by the gas
istributor slowly grow by coalescence when travelling along this section and they
inally reach a constant equilibrium size as a result of coalescence and decomposition




N

activities. Thié impact adversely affects the mass transfer as the enlargement of the

bubble diameter at a given total gas volume reduces the surface area available for
)\ mass transfer.

‘W 5 [00071 The kinetics of reaction (1) which takes place in the adjacent reaction zone

| in a largely homogeneous manner follows the velocity principle of the second order,
| hence at a very high verlocity. The reaction velocity sharply drops at the end of the
“ reaction zone when the ethylene and chlorine concentrations diminish gradually

t 10  [0008] The overlapping effects that affect the ethylene solution behaviour, the
reaction itself and the start of boiling clearly govern the sizing of a state-of-the-art
boiling reactor and render a subsequent increase in capacity more difficult

[0009] | The aim of the invention, therefore, is to provide an economical and

| 15  efficient process that permits a high yield of product in as small a space as possible

and hence an increase in capacity which does not require a larger external reactor
\‘ diameter and which simultaneously supplies EDC of high purity.
|

®

! [0010] This task is realised in compliance with the technical details in claim 1. The
‘\ 20 -

said objective is solved as described below, the feed points for chlorine and dissolved
ethylene being arranged in the leg of the loop in which the liquid can ascend, and any

upstream feed point for ethylene being followed by a feed point for dissolved chiorine:
“ » any feed point for chlorine is followed by at least one feed point for EDC,
“i » the addition of liquid EDC takes place with 80 much kinetic energy that a thorough
\‘ 25 mixture of EDC, dissolved chlorine and ethylene is effected.

\ [0011] Liquid EDC is normally available in most plants of this type because EDC,
®

| as a rule, is withdrawn from the reaction vessel and recycled for heat recovery. The
| EDC cooled slightly down is normally recycled to the leg section of the reaction vessel
|

30 in which the downflow of liquid weakens. This permits the downflow of the liquid to be
‘1‘ enhanced by an additional pulse reinforcing the natural circulation. It was now found
‘\ that this additional pulse is not required if the yield by space is enlarged accordingly
‘\‘ and consequently the total conversion of EDC, because the thermal effect thus
“ obtained leads to an adequate enhancement of the natural circulation. In view of the
135

fact that a gas/liquid phase interface continues to be absent within the zone of main

| reaction, which could catalyse the formation of secondary products, in particular
\ 1,1,2 trichloroethane.
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[0012) A further embodiment of the invention provides for the admixture of liquid
1,2 dichloroethane using one or several jet mixer/s which are also called tank mixers.
The oberating mode 6f such a mixer complies with a liquid jet pump. Typical
applications of jet mixers are the mixture of the inventory of vessels or tanks for liquids
in order to suppress any temperature or concentration gradient. The mixer is operated
in a submerged position so as to make the Kinetic energy of the jet draw the ambient

- medium and to mix the ambient vessel inventory to the propeliant agent. The outlet

stream of the jet mixer is the multiple of the propellant jet so that even large vessel
inventories can be thoroughly mixed. The objective of the invention is to make use of
jet mixers for exploiting the kinetic énergy of the loop EDC so that the reaction pariners
chiorine and ethylene can be mixed as quickly as possible 'dowhstréam of the feed
point for dissolved chiorine.

[0013] Further embodiments of the invention relate to the arrangement of a jet
mixer or of several jet mixers if applicable. The said mixer/s can be arranged within the
loop reactor in such a manner that the liquid leaving them generates either a tangential
stream as seen from the tube cross section and with the main stream flowing upwards,
or an upward stream as seen from the ldngitudinal section and reinforcing the upward
flow, or such that both flow directions are intensified. The jet mixer arrangement is
located crosswise as seen from the longitudinal section or the tube cross section.

[0014] in the latter case, the outlet stream of the jet mixer/s flow/s in an upward
oriented direction. When aligning the stream it is not defrimental to the flow if it contains
a radial component, a criterion that will neither substantially affect the mixing ratio nor
enhance it in any way. A specialist skilled in the art will opt for an upward direction of
alignment when and if a static mixer is additionally mounted above the level of the jet
mixers. | ‘ '

[0015] The measures described above reveal that a boiling reactor of conventional
size can be revamped in accordance with the‘ present invention so as to double the
conversion rate according to reaction (1). The essential advantage of the invention,
hence, consists in the unsophisticated revamping of the respective unit when
increasing the capaéity of existing plants. It is logical that this method becomes
particularly efficient in the case of lange—,_scale' plants if the initial planning already
includes the technicalities of the feed devices deséribed in this invention.

e e e
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[0016] The invention also encompasses the device required to run this process by
means of a boiling reactor which consists of a degassing vessel, a reaction loop with
natural circulation and withdrawal devices for EDC produced, and one or several jet
mixers installed in at least one level and arranged in the manner described above. The
said device may optionally be equipped with static mixers.

[0017] The invention is illustrated on the basis of the example shown in Fig. 1 to
Fig. 3. Fig. 1 shows a direct chiorination reactor that consists of degassing vessel 1,

" from which gaseous EDC 2 and liquid EDC 3 are withdrawn, and loop 4 circulating

liquid EDC 5, which is represented by an arrow of direction and in which reaction (1)
takes place. The ascending section of loop 4 houses successive feed points for
ethylene 6, dissolved chlorine 7 and EDC 8; however, a plurality of feed points may
also be arranged in the loop reactor itself.

[0018] Fig. 2 is a cross-sectional view of the ascending tubular section of loop 4,
with the arrangement of three jet mixers 9a, 9b and 9c¢ referred to in this example and
fed with EDC 8. The EDC used for this purpose may form either from the withdrawn
fiquid EDC 3 upon release of heat or from condensed EDC 2 that was gaseous before
and is returned. It is of course possible to exploit a mixture of both. In accordance With
Fig. 1, a static mixer may be mounted above the level of the jet mixers.

| [0019] Fig. 3 shows a longitudinal view of the ascending section of loop 4 in which
\\ the dissolution of ethylene has already taken place. In this case the dissolved chlorine
\\7 is metered and admixed via a plurality of nozzles arranged over the entire cross

\‘;‘section. Jet mixer 9a fed with EDC 8 is mounted directly above the said chlorine
fgnetering section; the other jet mixers are not shown in the drawing but may be
ﬁrovided, and above mixer 9a there is static mixer 10. Jet mixer 9a is aligned upwards
ahd enhances the stream contributing a pulse component which should compensate
f&( the pressure. loss caused by the static mixer, thus simultaneously producing as
th&grough a vortexing as possible.
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Degassing vessel
Gaseous EDC
Liquid EDC
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Liquid EDC

Feed point for ethylene

Feed point for chlorine
EDC

Jet mixer
Jet mixer
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Claims

1.

Process for the production of 1,2 dichloroethane of high purity from dissolved
chlorine and dissolved ethylene that come into contact with each other in the
presence of a circulated liquid reaction agent, the said agent primarily
consisting of 1,2 dichloroethane and a catalyst, using at least one reaction unit
arranged vertically and designed as loop, the two leg sections of the loop
communicating with a degassing vessel arranged above the unit, the degassing
vessel serving for the withdrawal of the reaction product in gaseous or liquid
form or in both forms, the feed points for chlorine and dissolved ethylene being
located in the loop leg section in which the liquid ascends. any upstream feed

point for ethylene being followed by a downstream feed point for dissolved
chlorine,

characterised in that

any feed point for chlorine is followed by at least one feed point for liquid
1,2 dichloroethane,

the-addition of liquid 1,2 dichloroethane takes place with so much kinetic energy

that a thorough mixture of 1,2 dichloroethane, dissolved chlorine and ethylene is
effected.

Process according to claim 1, characterised in that the addition of liquid 1,2
dichloroethane is effected by means of one or several jet mixer/s.

Process according to claim 2, characterised in that the jet mixer(s) is/are

arranged in the loop reactor in such a manner that the liquid leaving the mixers
flows crosswise to the upward main stream direction.

Process according to claim 2, characterised in that the jet mixer/s is/are
arranged in the loop reactor in such a manner that the liquid leaving the mixers
generates a tangential stream as seen from tube cross section, the said stream
overlapping and extending over the upward main stream direction.

Process according to claim 2, characterised in that the jet mixer/s is/are
arranged in the loop reactor in such a manner that the liquid leaving the mixer/s

generates an upward stream as seen from the longitudinal section, the said
stream reinforcing the upward main stream direction.




Process according to claim 2, characteriséd in that the jet mixer/s is/are
arranged in the loop reactor in such a manner that the lliquid leaving the mixer/s
generates a tangential stream as seen from tube cross'section, the said stream
overlapping the upward main stream direction, as well as an upward flow as

seen from the longitudinal section, the upward stream thus being reinforcing.

Process according to one of the preceding claims 2 to 6, characterised in that

it is possible to add also a static mixer to the jet mixers, the static mixer being
arranged in the upward loop section of the loop reactor.

Plant suited for the performance of the process described in the preceding
claims 1i{o 7.
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Abstract !

Process for the production of 1,2 dichloroethane of high purity from dissolved chlorine

and dissolved ethylene that come into contact with each other in the presence of a

circulated liquid reaction agent, the said agent primarily consisting of 1,2

dichloroethane and a catalyst, using at least one reaction unit arranged vertically and
designed as loop, the two leg sections of the loop communicating with a degassing
vessel arranged above the unit, the degassing vessel serving for the withdrawal of the
reaction product in gaseous or liquid form or in both forms, the feed points for chlorine
and dissolved ethylene being located in the loop leg section in which the liquid
ascends. any upstream feed point for ethylene being followed by a downstream feed
point for dissolved chlorine, any feed point for chlorine being followed by at least one
feed point for liquid 1,2 dichloroethane, the admixture of 1,2 dichloroethane being
effected with so much kinetic energy that a thorough mixture of 1,2 dichloroethane,

dissolved chlorine and ethylene is obtained. The addition of liquid 1,2 dichloroethane is
preferably performed by means of one or several jet mixer/s.

(Fig. 1)
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(57) Extracto: La invencion se refiere a un proceso para producir 1,2-dicloroetano de alta pureza a partir de
g cloro disuelto y etileno disuelto los cuales se ponen en contacto entre si usando un medio de reaccion liguido
, circulante, que consta esencialmente de 1,2-dicloroetano y un catalizador y pasa a través de por lo menos un
\ circuito de reaccion vertical. Las dos ramas del circuito se conectan a un recipiente de agotamiento de gas, que

| se instala en la parte superior y del cual el producto de reaccién se transfiere hacia afuera o bien en forma
| gaseosa o liquida, 0 ambas, en una forma gaseosa y en una forma liquida.

Los puntos de carga para la
|adicion de cloro y etileno disuelto se dlsponen en la rama del circuito en la cual asciende el liquido. El punto de
‘carga para el cloro disuelto se dispone siempre corriente abajo del punto de carga de etileno. Por lo menos un
lpunto de carga para 1,2-dicloroetano liquido sigue a cada punto de carga de cloro, y la carga del 1,2-
‘dicloroetano liquido se lleva a cabo bajo energia cinética, que es lo suficientemente elevada para permitir que

se realice Una mezcla vigorosa de 1,2-dicloroetano, cloro disuelto y etileno. Preferiblemente, el 1,2-dicloroetano
Mqutdo se carga mediante por lo menos un inyector de chorro.
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Proceso para producir 1,2-dicloroetano mediante cloracién directa
{0001] La invencion se dirige a un proceso para producir 1,2-
dicloroetano, designado en lo sucesivo EDC (dicloruro de etileno), el cual
sirve principalmente como producto intermedio de la fabricaciéon de cloruro
de vinilo monomérico, designado en lo sucesivo VCM, del cual se produce
finalmente cloruro de polivinilo, PVC. En la conversién de EDC en VCM
resulta cloruro de hidréogeno HCl. Por lo tanto, EDC se produce
preferiblemente de etileno C,H, y cloro Cl, de manera que, con respecto al
cloruro de hidrégeno HCl generado y consumido en las conversiones, se

obtenga un balance equilibrado de acuerdo con las siguientes ecuaciones de
reaccion:

Cl + GCgHq — CHCl (EDC puro) + 180 kd/Mol (1)
C.H.Cl: (EDC fraccionado) — GCyH,Cl  (VCM) + HCI - 71 kdMot ()

CiHe+ 2HCl + 505 — CHCl (EDCecrudo) + HO +238kJMol (3)

[0002] El proceso para producir VCM con un balance HCI

equilibrado, designado en lo sucesivo "proceso‘ VCM equilibrado”,

comprende:

» una cloracién directa, en la cual una porcion del EDC requerido se
produce de etileno C,Hy y cloro Cl, en la presencia de un catalizador
homogéneo y se descarga como el denominado EDC puro;
una oxicloracion, en la cual la otra porcién del EDC se produce de
etileno C,Hy, cloruro de hidrogeno HCl y oxigeno O, y se descarga
como el denominado EDC crudo; |
una purificacion EDC ﬁ*accionadora, en la cual se retira el EDC crudo,

junto con el EDC de retorno recirculado del fraccionamiento de VCM vy,
opcionalmente, junto con el EDC puro de los productos secundarios
formados en la oxicloracién y pirolisis de EDC, con el fin de obtener el

denominado EDC de carga, apropiado para uso en la seccion de pirélisis

de EDC; opcionalmente, es posible también destilar el EDC puro
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| proveniente de la seccién de cloracion directa en la columna de alto
| punto de ebullicion de la destilacién de EDC;

.+ una pirdlisis de EDC, en la cual el EDC de carga se fracciona
| térmicamente; la mezcla de salida del reactor denominada gas
| fraccionado contiene VCM, cloruro de hidrégeno HCl y EDC sin
| reaccionar, as{ como productos secundarios;

| un fraccionamiento del VCM, en el cual el VCM puro deseado como
| producto se separa del gas fraccionado y las componentes esenciales del
| gas fraccionado, cloruro de hidrégeno HC] y EDC sin reaccionar, se
| recuperan separadamente y se recirculan como carga reutilizable como

| HCI de retorno y/o EDC de retorno en el proceso VCM equilibrado.

- [0003] En la mayoria de los procesos utilizados a escala industrial, en
. la cloracién directa sirve como producto de reaccidn una corriente
| circulante de producto de reaccion EDC. Esta [corriente circulante] puede
| generarse en un reactor de circuito cerrado con circulacién externa o

_ interna. La corriente circulante puede generarse igualmente en un sistema

. con circulacion forzada o natural. Como catalizador se utiliza

. principalmente cloruro férrico; adicionalmente, puede emplearse cloruro de

. sodio, el cual puede reducir la formacion de fracciones pesadas.

. [0004] El estado del arte, en lo que respecta a la cloracion directa, se
. describe por ejemplo en DE 199 10 964 Al. En el proceso de acuerdo con

\'\ DE 199 10 964 A1 se deben suprimir reacciones secundarias, especialmente

| la continuacion de la cloracién del EDC a 1,1,2-tricloretano, dejando que la
‘\ mayor parte de la reaccién de cloracion tenga lugar en la fase liquida
\ homogénea. El etileno, que es mas dificilmente soluble en EDC que el
%cloro, se disuelve completamente en la corriente principal del medio de
'reaccion EDC en circulacion en una columna de burbujas de equicorriente.

EEI cloro, que es mas facilmente soluble en EDC que el etileno, se disuelve
\

'en una corriente parcial de EDC super-enfriada, y la solucion asi obtenida
|

|

\

\

“Fe
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de cloro en EDC se alimenta a la corriente principal en circulacién, en la

cual ya se encuentra disuelto el etileno.

[0005] La reaccion (1) se opera usualmente con un ligero excedente de
etileno, con el fin de suprimir en todo caso problemas de corrosion en el
sistema de reaccién, formacion de productos secundarios luego de la
conclusion de la reaccion de cloracion directa, asi como otros problemas
asociados con el tratamiento de corrientes de gases de desecho con
contenido de cloro. El cloro y el etileno se cargan al reactor a través de un
regulador de relacién; como magnitud guia sirve el contenido de etileno de
la corriente de salida del reactor. En este caso, el objetivo es siempre
mantener lo mas bajo posible el sobrante de etileno en la boca de descarga

del reactor, con el fin de evitar pérdidas excesivas de etileno.

[0006] Se descubri6 ademds que la reaccion (1) transcurre
particularmente sin la formacién de productos secundarios, si se opera
‘completamente como reaccion de fase liquida, como se describe también en
WO 03/070673 Al. Para esto se requiere hacer que el etileno se disuelva
completamente en el tubo de reaccion antes de agregar el cloro disuelto.
Las pequeflas burbujas de gas, producidas inicialmente por el distribuidor
de gas, crecen a lo largo de esta seccion por coalescencia y, finalmente,
alcanzan una magnitud de equilibrio constante, resulténte de los procesos de
coalescencia y desintegracion. Se trata en este caso de un efecto que
impacta negativamente el intercambio de materiales ya que, debido al
aumento del diametro de las burbujas con un cierto volumen total de gas, la

supérﬁcie disponible para el intercambio de materiales.

- [0007] La reaccion (1) en la zona de reaccion subsiguiente,

homogénea en gran parte, transcutre cinéticamente de acuerdo con una ley
de velocidad de segundo orden, primeramente también en forma muy

rapida. Hacia el final de la zona de reaccion, cuando las concentraciones de
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etileno y cloro se hacen pequedias, la velocidad de reacciéon baja

vigorosamente.

[0008] La superposicion de los efectos en la disolucion de etileno, en
la reaccion misma y al comienzo de la ebullicion determina las dimensiones
del reactor de acuerdo con el estado convencional del arte y dificulta

considerablemente un aumento posterior de la capacidad.

[0009] Por lo tanto, el objeto de la presente invencion es proveer un
proceso econdmico, que permita un elevado rendimiento del producto en un
pequefio espacio y posibilite asi un aumento de capacidad, sin ampliar las

dimensiones externas del reactor, produciendo al mismo tiempo EDC de

alta pureza.

[0010] Este objeto se logra por el proceso de acuerdo con la
reivindicacion 1. La invencion soluciona el problema disponiendo los
puntos de carga de cloro y etileno disuelto en la rama del circuito, en la cual
asciende el liquido, siguiendo siempre a un punto de carga de etileno,
situado corriente arriba, un puno de carga de cloro disuelto, situado

corriente abajo,
+ siguiendo a cada punto de carga de cloro por lo menos un punto de carga

de EDCy,
» produciéndose la carga del EDC liquido bajo una energia cinética tan

alta, que se realice un vigorosa mezcla de EDC, cloro disuelto y etileno.

[0011] De todos modos, en la mayoria de las instalaciones se dispone
de EDC liquido ya que éste se extrae usualmente del recipiente de reaccion
y se alimenta a la recuperacion de calor. El EDC ligeramente enfriado se
recircula por lo general a la rama del recipiente de reaccion, en el cual cae
el liquido. Con ello se le puede imprimir al liquido descendente un impulso
adicional, que refuerza la circulacion natural. Se descubrié ahora que no se

requiere de este refuerzo del impulso, si se aumenta correspondientemente

YL
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el rendimiento espacial, y asociado a é, la conversion| total de EDC, ya que
el efecto térmico asi logrado lleva igualmente a un reforzamiento
correspondiente de la circulacion natural Dentro de la zona, en la cual se '
produce la reaccién principal, no se contmua disponiendo tampoco de una
superficie limite de fase gas-liquido, la cual podria catalizar la formacién de

productos secundarios, en especial de 1,1,2-tricloroetano.

[0012] En una incorporacién adicional de Ia invencién se contempla
 que la carga del 1,2-dicloroetano liquido se produzea mediante uno o varios-
mezcladores dé chorro, los cuales se designan (_:oino mezcladores de tanque.
| El funcionamiento de un mezclador similar corresponde al de una bomba dé
liquido-chorro de liquido. En aplicaciones tipicas el mezclador de chorro se
| utiliia' para la mezcla del contenido de los recipientes de liquido o tanques,
~con el fin de suprimir el desarrollo de gradientes de temperatura o
concentracién. El mezclador se opera sumer'gido; mediante la energia
cinética del chorro propulsor se succiona el medio circundante y se mezcla
\ tanto con el medio propulsor asi como también con el contenido
\ circundante del tanque. La corriente de salida del mezclador de chorro es
\ un multiplo del chorro propulsor, de manera que incluso grandes volﬁmenes ,
de recipiente se pueden mezclar en corto tiempo. La presente invencion
| tiene por objeto, mediante la utilizaciéh" de mezcladores de chorro,
’ - |aprovechar la energfa cinética del EDC conducido en flujo circular, con el
: fin de mezclar lo més ripidamente posible- los reactantes cloro y etileno

corriente abajo del punto de carga del cloro diluido.

‘[0013] Otras incorporaciones de la invencién conciernen a la
isposicion del mezclador de chorro o, si se emplean varios mezcladores de
horro, de los mezcladores de chorro. El o los mezcladores de chorros
yueden instalarse dentro del reactor de circuito, de modo que el liquido que
le de ellos genera o bien una corriente tangencial, vista en la seccién

sversal del tubo, que se superpone a la direccién de la corriente

principal ascendente, o bien ademés una corriente ascendente, vista en la
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seccion longitudinal, que refuerza la corriente ascendente, o de tal modo se
apoyan ambas direcciones de corriente. La disposicion de los mezcladores

de chorro aparece situada transversalmente a la direccion de corriente

- principal tanto en la seccién longitudinal asi como también en la seccién

transversal del tubo.

[0014] En el Gltimo caso la direccién de salida de la corriente del
mezclador de chorro o de los mezcladores de chorro se inclina
oblicuamente hacia arriba. En esta orientacion es inofensivo si la salida de-
la corfiente contiene también una componente radial, con lo cual no se
afecta basicamente el proceso de mezclado, pero tampocb se favorece. El
experto en el arte elegird una orientacién inclinada particularmente si, en

una incorporacién adicional de la invencién, encima del nivel de los

‘mezcladores de chorro se instala todavia un mezclador estacionario.

[0015] En suma, de este modo, con un reactor de ebullicién de tamafio
convencional es posible alcanzar mediante reconversion en la forma
inventiva el doble de la conversion segiin la reaccién (1). La gran ventaja
de la invencién consiste en consecuencia en la sencilla posibilidad de re-
equipamiento con aumentos de capacidad en las instalaciones existentes.

Desde luego, desde el punto de vista econémico es también razonable,

particularmente en el caso de instalaciones a gran escala, ya en la fase de

planeacién inicial, equipar los reactores de ebullicién con los dispositivos

de carga segin la invencidn.

[0016] La invencidn comprende también el dispositivo para la
realizacion del proceso con un reactor de ebullicién, el cual consta de un
recipiente de agotamiento de gas, un circuito de reaccién operado en
circulaciéon natural asi como dispositivos de extraccién para el EDC
generado y, por lo menos en un nivel, presehta uno o varios mezcladores de
chorro, los cuales se instalan como ya se describié. Opcionalmente el

dispositivo puede contener ademas dispositivos estacionarios de mezclado.
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[0017] La invencibn se explica a continuacibn més
pormenorizadamente con base en un ejemplo en Fig. 1 a Fig. 3. Fig. 1
muestra un reactor de cloracion directa, el cual consta de un un recipiente
de agotamiento de gas 1, del cual se extrae EDC gaseoso 2 y también EDC
liquido 3, y un circuito 4, en el cual circula EDC liquido 8, indicado por una
flecha, y en el cual se lleva a cabo la reaccién (1). En la parte ascendente
del circuito 4 se encuentran uno tras otro los puntos de 6arga_para etileno 6,
cloro disuelto 7 y EDC 8, pudiéndose encontrar también una multiplicidad

de tales puntos de carga en el reactor de circuito.

[0018] Fig. 2 muestra en una seccion transversal del tubo a través de la
parte ascendente del circuito 4 la disposicion, en este ejemplo, de 3
mezcladores de chorro 9a, 9b y 9¢, que se alimentan con EDC 8. El EDC
empleado ‘en este caso puede estar constituido por el EDC liquidb 3
extraido, luego de que éste ha desprendido calor, asi como también por el
EDC 2 condensado, antes gaseoso, que se recircula. Loégicamente se
contempla también una mezcla de ellos. Como se i{ustra en Fig. 1, por
encima del nivel de los mezcladores de chorro se puede instalar todavia un

mezclador estacionario.

[0019] Fig. 3 muestra una seccion longitudinal a través de una parte
ascendente del circuito 4, en la cual ya ha tenido lugar la disolucién de
etileno. En este caso el cloro disuelto 7 se dosifica mediante una pluralidad
de toberas distribuidas en la seccion transversal. Directamente encima de
esta dosificacion de cloro se encuentra un mezclador de chorro 9a
alimentado por EDC 8 — otros mezcladores de chorro no se ilustran aqui,
pero pueden estar presentes — asi como encima del mezclador de chorro 9a
puede instalarse un mezclador estacionario 10. El mezclador de chorro 9a
se orienta hacia arriba y apoya la corriente mediante la incorporacion de una

componente impulsora, correspondiente aproximadamente a la pérdida de
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presion, que ocasiona el mezclador estacionario, generandose al mismo

tiempo un remolino lo mas grande posible.

[0020] Listado de nimeros de referencia
1 Un recipiente de agotamiento de gas
2 EDC gaseoso

3 EDC liquido

4 Circuito

5 EDC liquido

6 Punto de carga de etileno

7 Punto de carga de cloro

8 EDC

9a Mezclador de chorro

9% Mezclador de chorro

9¢ Mezclador de chorro

10 Mezclador estacionario
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Reivindicaciones

1.

Proceso para producir 1,2-di_clometano de alta pureza a partir de
cloro disuelto y etileno disuelto, los cuales se ponen en contacto entre
si, empleando un medio de reaccién liquido puesto en circulacion, el
cual consta basicamente de 1,2-dicloroetano y un catalizador y
atraviesa por lo menos una seccién de reaccién configurada como
circuito, dispuesta verticalmente, en donde las dos ramas del circuito
se conectan con un recipiente de agotamiento de gas instalado en la
parte superior, del cual se canaliza hacia afuera el producto de
reaccién o bien en forma gaseosa o liquida, o ambas, en una forma

gaseosa y en una forma liquida, y en donde io_s puntos de carga de
cloro y etileno disuelto se instalan en la rama del circuito, en la que
asciende el liquido, en donde a un punto de carga de etileno, situado

corriente arriba, sigue siempre un punto de carga de cloro disuelto,
situado corriente abajo,

caracterizado por que

a cada punto de carga de cloro sigue por lo menos un punto de
carga de 1,2-dicloroetano liquido, y
la carga del 1,2-dicloroetano liquido se produce bajo una energia

cinética tan alta que resulta una vigorosa mezcla de 1,2-
dicloroetano, cloro disuelto y etileno.

Proceso segiin la reivindicacion 1, caracterizade por que la carga

del 1,2-dicloroetano liquido se produce por medio de uno o més
mezcladores de chorro.

Proceso segin la reivindicacion 2, caracterizado por que el o los
mezclador(es) de chorro se instalan dentro del reactor de circuito de

tal manera que el liquido que sale de ellos fluye transversalmente a la
direccion de corriente principal ascendente.
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Proceso segin la reivindicacién 2, caracterizado por que el
mezclador o los mezcladores de chorro dentro del reactor de circuito
se instala(n) de tal manera que el liquido que sale de ellos genera una
corriente tangencial, vista en la seccion transversal del tubo, la cual

se superpone a la direccién de corriente principal ascendente.

Proceso segun la reivindicacion 2, caracterizado por que el
mezclador o los mezcladores de chorro dentro del reactor de circuito
se instala(n) de tal manera que el liquido que sale de ellos genera una

corriente ascendente, vista en la seccion longitudinal, la cual refuerza

la direccion de corriente principal ascendente.

Proceso segiun la reivindicacion 2, caracterizado por que el
mezclador o los mezcladores de chorro dentro del reactor de circuito
se instala(h) de tal manera que el liquido que sale de ellos genera
tanto una corriente tangencial, vista en la seccion transversal del
tubo, que se superpone a la direccién de corriente principal
ascendente, asi como también una corriente ascendente, vista en la

seccion longitudinal, la cual refuerza la corriente ascendente.

Proceso segun una de las reivindicaciones precedentes 2 a 6,
caracterizado por que ademés de los mezcladores de chorro se

instalan también mezcladores estacionarios en el circuito ascendente

del reactor.

Dispositivo para la realizaciéon del proceso segin una de las

reivindicaciones 1 a 7.

1Y






Q
T

giw







AMENDED
CLAIMS

gL



Amended patent claims

1. Process for the production of 1,2 dichloroethang of high purity from dissolved
chlorine and dissolved ethylene that come into contact with each other in the
presence of a circulated liquid reaction agent, the said agent primarily
consisting of 1,2 dichloroethane and a catalyst, using at least one reaction unit
arranged vertically and designed as loop, the two leg sections of the loop
communicating with a degassing vessel arranged above the unit, the degassing
vessel serving for the withdrawal of the reaction product in gaseous or liquid
form or in both forms, the feed points for chlorine and dissolved ethylene being
located in the loop leg section in which the liquid ascends. any upstream feed
point for ethylene being followed by a downstream feed point for dissolved
chlorine, characterised in that

« any feed point for chlorine is followed by at least one feed point for liquid
1,2-dichloroethane, and

« the addition of liquid 1,2-dichloroethane takes place with so much kinetic

~energy that a thorough mixture of 1,2-dichloroethane, dissolved chlorine
and ethylene is effected.

2, Process according to claim 1,
characterised in that the addition of liquid 1,2- dichloroethane is effected by
means of one or several jet mixer/s.

3. Process according to claim 2,
characterised in that the jet mixer(s) is/are arranged in the loop reactor in such
a manner that the liquid leaving the mixers flows crosswise to the upward main
stream direction.

4. Process according to claim 2,
characterised in that the jet mixer/s is/are arranged in the loop reactor in such
a manner that the liquid leaving the mixers generates a tangential stream as
seen from tube cross section, the said stream overlapping and extending over
the upward main stream direction.

5. Process according to claim 2, characterised in that the jet mixer/s is/are

arranged in the loop reactor in such a manner that the liquid leaving the mixer/s




generates an upward stream as seen from the Jongitudinal section, the said

stream reinforcing the upward main stream directign.

Process according to claim 2,
characterised in that the jet mixer/s is/are arranged in the loop reactor in such

a manner that the liquid leaving the mixer/s generates an upward stream as
seen from the longitudinal section, the said stream reinforcing the upward main

stream direction.

Process according to one of the preceding claims 2 to 6, characterised in that
it is possible to add also a static mixer to the jet mixers, the static mixer being

arranged in the upward loop section of the loop reactor.

Device for the production of high-purity 1,2-dichloroethane from dissolved

chlorine and dissolved ethylene which come into contact with each other in the

presence of a circulated liquid reaction agent, the reaction ageht mainly
consisting of 1,2-dichloroethane and a catalyst, using the equipment items

described below: ,

¢ At least one reaction unit arranged vertically and designed as loop,

» the two legs of the loop communicating with a degassing vessel arranged
above the unit, the said vessel serving for the withdrawal of t‘he reaction
product in gaseous or liquid form,

« the feed points for chlorine and dissolved ethylene being located in the loop
leg section in which the liquid ascends,

* any upstream feed point for ethylene being followed by a downstream feed

point for dissolved chlorine,

characterised in that
» any feed point for chlorine is folliowed by at least one feed point for 1,2-

dichloroethane, and

¢ the addition of liquid 1,2-dichloroethane takes place with so much kinetic
energy that a thorough mixture of 1,2-dichloroethane, dissolved chlorine

and ethylene is effected.
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11.

12.

13.

14.
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Device according to Claim 8,

characterised in that the device suitable for the feed at high kinetic energy so
that a thorough mixture of 1,2-dichloroethane, dissolved chlorine and ethylene

is ensured, consists of several jet mixers.

Device according to Claim 9,
characterised in that the jet mixer/s is/are arranged in the loop reactor in such

a manner that the liquid leaving the mixer/s flows crosswise to the upward main

stream direction.

Device according to Claim 9,
characterised in that the jet mixer/s is/are arranged in the loop reactor in such

a manner that the liquid leaving the mixer/s generates a tangential stream as
seen from the tube cross-section, the said stream overlapping and extending

over the upward main stream direction.

Device according to Claim 9,

characterised in that the jet mixer/s is/are arranged in the loop reactor in such
a manner that that the liquid leaving the mixer/s generates an upward stream as
seen from the longitudinal section, the said stream reinforcing the upward main

stream direction.

Device according to Claim 9,
characterised in that the jet mixer/s is/are arranged in the loop reactor in such

a manner that the liquid leaving the mixer/s generates a tangential stream as
seen from the tube cross-section, the said stream overlapping the upward main
stream direction, as well as an upward flow as seen from the longitudinal
section, the upward stream thus being reinforced.

Device according to any of the preceding Claims 9 to 13,
characterised in that it is possible to combine also a static mixer with the jet
mixers, the static mixer being arranged in the upward loop section of the loop

reactor.
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Reivindicaciones

Proceso para producir 1,2-dicloroetano de alta pureza a partir de
cloro disuelto y etileno disuelto, los cuales se ponen en contacto entre
si, empleando un medio de reaccion liquido puesto en circulacién, el
cual consta béasicamente de 1,2-dicloroetano y un catalizador y
atraviesa por lo menos una seccion de reaccion configurada como
circuito, dispuesta verticalmente, en donde las dos ramas del circuito
se conectan con un recipiente de agotamiento de gas instalado en la
parte superior, del cual se canaliza hacia afuera el producto de
reaccion o bien en forma gaseosa o liquida, o ambas, en una forma
gaseosa y en una forma liquida, y en donde los puntos de carga de
cloro y etileno disuelto se instalan en la rama del circuito, en la que
asciende el liquido, en donde a un punto de carga de etileno, situado

corriente arriba, sigue siempre un punto de carga de cloro disuelto,
situado corriente abajo,

caracterizado por que

a cada punto de carga de cloro sigue por lo menos un punto de
carga de 1,2-dicloroetano liquido, y
la carga del 1,2-dicloroetano liquido se produce bajo una energia

cinética tan alta que resulta una vigorosa mezcla de 1,2-
dicloroetano, cloro disuelto y etileno.

Proceso segun la reivindicacion 1, caracterizado por que la carga

del 1,2-dicloroetano liquido se produce por medio de uno o mas
mezcladores de chorro.

Proceso segin la reivindicacion 2, caracterizado por que el

mezclador o los mezcladores de chorro se instala(n) dentro del

HOJA CORREGIDA
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reactor de circuito de tal manera que el liquido que sale de ellos fluye

transversalmente a la direccién de corriente principal ascendente.

Proceso segin la reivindicacion 2, caracterizado por que el

mezclador o los mezcladores de chorro dentro del reactor de circuito

se instala(n) de tal manera que el liquido que sale de ellos genera una
corriente tangencial, vista en la seccidn transversal del tubo, la cual

se superpone a la direccidn de corriente principal ascendente.

Proceso segin la reivindicacién 2, caracterizado por que el
mezclador o los mezcladores de chorro dentro del reactor de circuito
se instala(n) de tal manera que el I‘iquido que sale de ellos genera una

corriente ascendente, vista en la seccién longitudinal, la cual refuerza

la direccion de corriente principal ascendente.

Proceso segin la reivindicacion 2, caracterizado por que el
mezclador o los mezcladores de chorro dentro del reactor de circuito
se instala(n) de tal manera que el liquido que sale de ellos genera
tanto una corriente tangencial, vista en la seccidn transversal del
tubo, que se superpone a la direccion de corriente principal
ascendente, asi como también una corriente ascendente, vista en la

seccién longitudinal, la cual refuerza la corriente ascendente.

Proceso segin una de las reivindicaciones precedentes 2 a 6,

caracterizado por que ademas de los mezcladores de chorro se

instalan también mezcladores estacionarios en el circuito ascendente
del reactor.

Dispositivo para la produccién de 1,2-dicloroetano de alta pureza a
partir de cloro disuelto y etileno disuelto, los cuales se ponen en

contacto entre si en la presencia de un medio de reaccion liquido

HOJA CORREGIDA
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puesto en circulacion, el cual consta basicamente de 1,2-dicloroetano

Fat oy

y un catalizador, que se compone de:

* por lo menos una seccion de reaccion configurada como circuito,
dispuesta verticalmente,

* en donde las dos ramas del circuito se conectan con un recipiente
de agotamiento de gas instalado en la parte superior, del cual se
canaliza hacia afuera el producto de reaccién o bien en forma
gaseosa o liquida, o ambas, en una forma gaseosa y en una forma
liquida,

. los puntos de carga de cloro y etileno disuelto se instalan en la
rama del circuito, en la que asciende el liquido,

* en donde a un punto de carga de etileno, situado corriente arriba,
sigue siempre un punto de carga de cloro disuelto, situado

corriente abajo,

caracterizado por que
» acada punto de carga de cloro se instala consecutivamente por lo

menos un punto de carga de 1,2-dicloroetano liquido, y

» para la carga del 1,2-dicloroetano liquido se instala un
dispositivo, apropiado para producir una mezcla mezcla vigorosa
de 1,2-dicloroetano, cloro disuelto y etileno bajo aplicacién de una

elevada energia cinética.

Dispositivo de acuerdo con la reivindicacion 8,

caracterizado por que el dispositivo, apropiado para producir una
mezcla vigorosa de 1,2-dicloroetano, cloro disuelto y etileno bajo la
aplicacion de energia cinética elevada, consta de uno o varios

mezcladores de chorro.

Dispositivo de acuerdo con la reivindicacion 9,

HOJA CORREGIDA
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11.

12.

13.

14.

caracterizado por que el mezclador o los mezcladores de chorro se
‘instala(n) dentro el reactor de circuito de tal manera que el liquido

que sale de ellos fluye transversalmente a la direccion de corriente
principal ascendente.

Dispositivo de acuerdo con la reivindicaeion 9,

caracterizado por que el mezclador o los mezcladores de chorro se
instala(n) dentro del reactor de circuito de tal manera que el liquido
que sale de ellos genera una corriente tangencial, vista en la seccion

transversal del tubo, la cual se superpone a la direccién de corriente
principal ascendente.

Dispositivo de acuerdo con la reivindicacion 9,

caracterizado por que el mezclador o los mezcladores de chorro
dentro del reactor de circuito se instala(n) de tal manera que ¢l
liquido que sale de ellos genera una corriente ascendente, vista en la

seccion longitudinal, la cual refuerza la direccion de corriente

principal ascendente.

Dispositivo de acuerdo con la reivindicacion 9,

caracterizado por que el mezclador o los mezcladores de chorro
dentro del reactor de circuito se instala(n) de tal manera que el
liquido que sale de ellos genera tanto una corriente tangencial, vista
en la seccidn transversal del tubo, la cual se superpone a la direccién
de corriente principal ascendente, asi como también una corriente

ascendente, vista en la seccion longitudinal, la cual refuerza la
corriente ascendente.

Dispositivo - de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones

precedentes 9 a 13,

HOJA CORREGIDA
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caracterizado por que, aparte de los mezcladores de chorro, se

disponen también mezcladores estacionarios en el circuito ascendente
del reactor.

HOJA CORREGIDA



VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAM ¥ ENARBEIT

AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS
Absender: INTERNATIONALE RECHERCHENBEHORDE PCT
An - _
MITTEILUNG UBER DIE UBERMITTLUNG DES
UHDE GMBH INTERNATIONALEN RECHERCHENBERICHTS
Priedrich-Uhde-Strasse 15 UND DES SCHRIFTLICHEN BESCHEIDS DER
P-éaldl OOrtmund p.-patente | 1g INTERNATIONALEN RECHERCHENBEHORDE
GERMANY "1 Eiegang ODER DER ERKLARUNG
21 Jum 2008 (Regel 4.1 PCT)
K Hi Absendedatum .
({ (TagMonatsahn) o6 7106/2006
h Y
Aktenzeichen des Anmelders oder Anwaits
10667/8CT WEITERES VORGEHEN siehe Punkte 1 und 4 unten
internationales Aktenzeichen Intemationales Anmeldedatum
PCT/EP2005/013535 (Tag/Manat/Jatr) 15/12/2005
Anmelder
UHDE GMBH - *

1. [x] Dem Anmeider wird mitgetel, daf der intemationale Recherchenbericht und der sohriftiche Bescheld der Intemationaien
Recherchenbehdrde erstellt wurden und ihm hiermit iibarmittelt werden.

Einreichung von Anderungen und einer Eridarung nach Artike! 1¢: :

Der Anmelder kann auf eigenen Wunsch die Anspriiche der internationalen Anmeldung dndem (siehe Regal 46):
Bis wann sind Anderungen einzureichen?

Die Frist zur Einreichung solcher Anderungen betrégt oblicharwelse zwel Monate ab der Obermitiung des
internationalen Recherchenberichts. 4

Wo sind Anderungen einzureichen?
Unmittelbar beim Internationalen Biiro der WIPQ, 34, chemin des Colombettes, CH-1211 Genf 20, Telefaxnr.: (41--22) 338.82.70
Nahere Hinwelse sind den Anmerkungen auf dem Belblatt zu entnebmen.

2. D Dem Anmelder wird mitgeteilt, daf3 kein intemationaler Recherchenbericht erstelit wird und daf thm hiermit die Endérung nach
Artikel 17 (2) a) sowle der schrifiliche Bescheid der Internationalen Rec

herchenbehdrde dbermittelt werden.
3. D Hinsichilich des Widerspruchs gegen die Entrichtung einer zusétziichen Gebahr (zusitziicher Gebilhren) nach Regel 40.2 wird
dem Anmelder mitgetellt, das

der Widerspruch und die Entscheldung hierdber zusammen mit seinem Antrag auf Ubermitiung des Worllauts sowohl des
Widarspruchs als auch der Entscheidung hieriiber an die Bestimmungs&mter dem Internationalen Biiro (ibermittelt worden
sind.

!:I nach keine Entscheidung iber den Widerspruch vorliegt; der Anmelder wird benachrichtigt, sobald eine Entscheidung
getroffen wurde.

4. Zur Erinnerung:

Kurz nach Ablauf von 18 Monaten seit dem Priorititsdatum wird die internationale Anmeldung vom Internationalen Biiro versf~
fentiicht. Will der Anmelder die Verdtfentlichung verhindem oder auf einen spéteren Zeltpunkt verschieben, so muf3 gemé4ns Re~
gel 90°<.1 bzw, 9073 vor Abschlui3 der technischen Verbereitungen filr die intemationale Verdffentiichung eine Erkdarung diber
dis Zuriicknahme der Intemationalen Anmeldung oder des Prioritdtsanspruchs beim Internationalen Biro eingehen,

Der Anmsider kann beim Intamationalen Biiro eine informelle Stellungnahme zum schrifichen Bescheld der Internationalen
Recherchenbehbrde einrelchen. Das internationale Bliro sendet allen Bestimmungsamtam eine Kopie dieser Stellungnahme,
sofern nicht ein internationaler voridufiger Prifungsbericht erstellt worden ist bzw, gerade erstelit wird. Eine solche Stellungnahme

wiirde auch der Offentlichkelt zugénglich gemacht, allerdings erst nach Ablauf von 30 Monaten selt dem Prioritatsdatum.
in bezug auf einige Bestimmung

samter ist innerhalb von 19 Monaten seit dem Prioritdtsdatum ein Antrag auf internationale
vorlgufige Priifung einzureichen, wenn der Anmelder den Eintritt in die nationale Phase verschisban und erst 30 Monaten nach
dem Prioritatsdatum (in manchen Amtern sogar nioch spéter) vornahmen machte; ansonsten muf der Anmelder innerhalb van
20 Monaten selt dem PrioritAtsdatum die fir den Eintritt in die nationale Phass vor diesen Bestimmungsimtem vorgeschriebenen
Handlungen vornshmen.
Bel anderen Bestimmungsamtern gilt die Frist von 30 Monaten (ader eine etwaige tangere Frist) auch dann, wenn innerhalb von
19 Monaten kein solcher Antrag singereicht wird,
Siehe Anhang zu Formblatt PCT/

301, Genaue Angaben zu den jewélls geltenden Fristen in den einzelnen Amtarn enthiit dar
PCT-Leitfadsn fGr Anmelder,

Band I, Nationale Kapitel sowle die Website der WIFO.

Narmne und Postanschrift der Internationalen Recherchenbehrde
T Européisches Patentamnt, P.B. 5818 Patentiaan 2
.a)» NL-2280 HV Rijswijk

Bevoliméchtigter Bediensteter

Sandrine Parriche
Tel. {(+31-70) 340-2040 .
Fax: (+31-70) 340-3016

Formblatt PCT/ISA/220 (Qktober 2005)

(Siehe Anmerkungen auf Beiblatt}
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ANMERKUNGEN ZU FORMBLATT PCTASA/220

Diese Anmerkungen sollen grundiegende Hinweise zur Einreichung von Anderungen geman Artikel £9 geben. Diesen Anmerkungen
liegen die Erfordernisse des Verirags Giber die internationale Zusammenarbeit auf dem Geblet des Ratentwesens (PCT), der Ausfihrungs-
ordnung und der Verwaltungsvorschriften zu diesem Vertrag zugrunde. Bai Abweichungzen zwischen diesen Anmerkungen und
ubengenannten Texten sind letztere maRgebend. Nahere Einzelheiten sind dem PCT-Lsitfaden fdr Anmelder, einer Verdffentiichung der
WIPO, zu entnehmen.

Die In diesen Anmerkunigen verwendaten Begriffe "Artikel", "Regel" und *Abschnitt” beziehen sich jeweils auf dis Bestimmungen des
PCT-Verrags, der PCT-Ausfiihrungsordnung bzw. der PCT~Verwaltungsvorschriften,

HINWEISE ZU ANDERUNGEN GEMASS ARTIKEL 19

Nach Erhalt des internationalen Racherchenberichts und des schriftlichen Beschelds der Internationalen Recherchenbehtrde hat der
Anmelder die Mbglichkeit, einmal die Anspriiche der internationalen Anmeldung zu &ndem. Es ist jadoch zu betonen, daf3, da alle Telle
der internationalen Anmeldung (Ansprilche, Beschrelbung und Zeichnungen) wihrend des internationalen vorifiufigen Prifungeverfahrens
gedndert werden kénnen, normalerwelse keine Notwendigkeit basteht, Anderungen der Anspriiche nach Artikel 19 einzureichen, auBer
wenn der Anmelder z, B. zum Zwecke eines voridufigen Schutzes die Verbffentlichung dieser Ansprilche wilnscht oder ein anderer Grund
fir eine Anderung der Anspriiche vor threr intemationalen Verfentiichung vorliegt. Welterhin ist zu beachten, daf ein voridufiger

Schutz nur in einigen Staaten erhaitlich ist (siehe PCT-Leitfaden fiir Anmelder, Band /B, Anfagen B 1 und B 2).

Der Anmelder wird darauf hingewigsen, dai Anderungen nach Artikel 19 nicht zul3ssig sind, wenn die Intemationale Recherchenbehérde
nach Artikal 17 (2) erkldrt hat, dan kein internationaler Recharchenbericht erstelit wird (siehe PCT-Lellfaden fiir Anmelder, Band I/A,
Zifter 296).
Welche Teile der internationalen Anmeldung k8nnen geandert werden?

Im Rahmen von Artike! 19 kénnen nur die Anspriiche ge&ndert werden.

In der internationalen Phase k8nnen die Anspriiche auch nach Artikel 34 vor der mit der internationalen vorl&ufigen Prilfung beauf-
tragten Behdrde gefindert (oder nochmals gedndert) werden. Die Beschreibung und die Zeichnungen kdnnen nur nach Artikel 34
vor der mit der intemationalen vorldufigen Priifung beaufiragten Behdrde geanden werden.

Beim Eintritt in die nationale Phase knnen alle Teile der internationalen Anmeldung nach Ariikel 28 oder gegebenentalls Artikel
41 gedndert werden,

Bls wann sind Anderungen einzureichen?

Innerhalb vor zwel Monaten ab der (bermittiung des interationaten Recherchenberichts oder innerhalb von sechzehn Monaten ab
dem Prioritétsdatum, je nachdem, welche Frist spiter ablut. Die Anderungen galten jedoch als rechizeitig eingereicht, wenn sle
dem Internationalen Biro nach Ablauf der maigsbenden Frist, aber noch vor Abschiul3 der technischen Vorbereltungen filr die
Intemationale Veréftentiichung (Regel 46.1) zugehen.

Wo sind Anderungen nicht einzureichen?
Die Anderungen kénnen nur beim Internationalen Biiro, nicht aber beim Anmeldeamt oder der internationalen Recherchenbehdrde
eingersicht werden (Regel 46.2).
Falls #in Antrag auf internationale voriufige Prifung eingereicht wurde/wird, siehe unten.

In welcher Form k&nnen Anderungen erfolgen?
Eine Anderung kann erfolgen durch 8treichung eines oder mehrerer ganzer Anspriiche, durch Hinzufigung eines oder mehrerer
neusr Anspriiche oder durch Anderung des Wortlauts eines oder mehrerer Anspriiche in der eingereichten Fassung.
Fir jedes Anspruchseblatt, das sich aufgrund siner oder mehrerer Anderungen von dem urspriinglich eingereichien Blatt
unterscheidat, ist ein Ersatzblatt einzureichen.

Alle Anspriiche, die auf einem Ersatzblatt erscheinen, sind mit arabischen Ziffern zu numereran. Wird ein Anspruch gestrichen, so
brauchen die anderen Anspriiche nicht neu numerlert zu werden. Im Fall einer Neunumerisrung sind die Anspriiche forttaufend zu
numerieren (Verwallungsvorschriften, Abschnitt 205 b)).

Die Anderungen sind In der Sprache abzufassen, in der die intemnationale Anmeldung verstfentiicht wird,

Welche Unterlagen sind den Anderungen beizuflgen?
" Begleitschreiben (Abschnitt 205 b)):

Die Anderungen sind mit einem Begleltschreiben einzureichen.

Das Bagleitschrelban wird nicht zusammen mit der Intemnationalen Anmeldung und den gednderten Ansprilchen verdffentlicht. Es
Ist nicht 2u verwechseln mit der *Erklarung nach Artikel 19(1}" (slehe unten, "Erkiirung nach Artikel 19 (1)*).

Das Begleitschreiben ist nach Wahl des Anmeiders In englischer oder franzdsischer Sprache abaufassen. Bel englischspra—
chigen internationalen Anmeldungen ist das Begleitschreiben aber ebentalls in énglischer, bel franzdsischsprachigen Inter-
nationalen Anmeldungen in franzbsischer Sprache abzufassen, .

Anmerkungen zu Formblatt PCT/ASA/220 (Blatt 1) (Oktober 2005)




PATENT COOPERATION TREATY
PCT

\
INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT \
(Artiket 18 sowle Regeln 43 und 44 PCT)

.

[ R T T e—— siehe Formblatt POT/IGA220 sowe, sowelt
1o667/pCT VORGEHEN  Zuweflend, nachsiehender Punki s
insmationaies AKIGnzeIchen Tniematonaies Anmeldeaatum T (Frinestes) Prioriatsaatim
(Tag/Moratisah) | (TagMonaiijahi)
PeT/EP200s/013s3s | 15/12/2005 | - 22/12/2004

Diaser intarnationale Racherchenbericht wurde von der Intemnationalen Recherchenbehdrde erstellt und wird dem Anmelder geman
el 18 beriittelt. Eine Kopie wird dem Internationalen Baro Gharmitielt.

 Dieger intemationale Recherchenboricht umfaBtinegesamt ___3 ___ _ __ Biatler,
: Dardber hinaus legt Ihm jewells 6ine Kopie der in diesem Bericht genaniten Unteriagen zum Stand der Technik bel.

. |Grundiage des Berichts )
8. Hingichlich der Sprache beruht die intemationale Recherche auf
der Internationalen Anmelduny in der Sprache, in der gie eingerelcht wurde .

] ewer Ubersetzung der intemationalen Anmeldung In die folgende Sprache __, bl der e sich um|
die Sprache der Ubsrsetzung handelt, die flir dle Zwecke der intarationalen Recherche eingereicht worden Ist
(Redeln 12.3 a) und 23.1 b)), i ’

b, [:] Hinsiehtlich der in der Internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosiuresequenz siohe Feld Nr. 1.
D Bestimmis Anspriiche haben sich als nicht recherchisrbar erwiesen (siehe Feld Nr. i),
[[] Mangeinde Einheltichkeit der Erfindung (slehe Feld Nr. ).

4. Hinsichtiich der Bezelchnung der Erfindung
[E]  wird der vom Anmelder eingereichte Wortiaut genehmigt,
[]  wurde der Wortimut von der Bahorde wie foigt testgesatzt:

§. Hinsichtiich der Zusammentassung
[X]  wird der vom Anmelder eingereiohts Wortiaut genehmig.
[]  wurde der Wortiaut nach Regel 38.25) in der In Fald N. IV angegebenan Fassung von der Bahdrde festesstat,
Der Anmeldar kann der Behords innerhalb einas Monats nach dem Datum der Absandung dieses intematiorialon
_ Racherchenbarichis sine Stellungnahme veragen, =
6. Hinsichtlich der Zelohnungen . )
8. istfolgende Abbildung der Zeichnungen mit der Zusammentassung zu verdffantichen: Abb, Nr. __
] wie vom Anmeider vorgeschiagen
Ej wie von der Bahdrde ausgewahit, well dor Anmielder salbst keine Abblidung vorgeschlagen hat,
] wie von der Bahdrde ausgewait, well diese Abbiicng die Erfincung besser kennzefohnet.
b. [X]  wird keine der Abbiichingen mit der Zusammentassung veroifenticht.

ormblalt PCTASA210 (Blatt 1) (April 2005)
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INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT s / e Jﬁ/—

internntionpied Aktenzelchen
| | PCT/E 13635
T /02 “""“%"é‘%‘i%/‘"ﬁs“""“ )/\/

B, ﬁEGHEHOHIEHTE GEB!ETE.

'F(!:eéﬂ;eécmsner Mindostpritston (maswfammnesyetem \nd Kiassifikationssyribole )

Frechorchiarie, aber hioht 2um Mindesiprifstoll geharende Versiientiichungen, sowell diose unter i recherchierien Gebiete fallen

Wahrend der internafionatan Recherche konsultierts emmﬁscheoambank (Natﬁé dor Datenbank und evil, verwendete éuchbegriife) N

3.
EPO-Internal, BEILSTEIN Data, WPI Data, CHEM ABS Data C‘W

(’: ALS WE@ENTLICH ANGESEHENE UNTEHLAGEN ) . - .
Kaxagoﬁe’ Bemidmung aar Vemﬁenmghung. sowan ertorderllsh unter Angabe derin aemm knmneﬁden Tene Beir. Anispruch Nr.

X Wo 03/070673 A (UHDE GMBH; .VINNOLIT 8
TECHNOLOGIE GMBH & CO. KG; BENJE, MICHAEL;
JACULI,) 28. August 2003 (2003-08-28)

in der Anmeldung erwahnt

Abbildung 1

A DE 199 10 964 Al (KRUPP UHDE GMBH) 1-8
21, September 2000 (2000-09-21)
in der Anmeldung erwahnt

das ganze Dokument

e g s

Waltera verﬁtfeﬁchungen sind der Fortsatzung von Feld G ] enmehme Siehw Anhang Patantfatdie
ng

T Besonders Katsgtmen vort angegebmen Verﬁffenﬁiahwmn : g sapgm Vemffenmehung. die nach dem mmaﬂonalen Anmeldedatum
e Phoritatsdatum verdfientlich! worden ist und mit der
w V““““‘““‘"‘mmm Stand dat Tectnik definiert Anmeldung nicht kolliier, sondarh nur zum Verstanris des der
zusehen jst g 2 nden Prinzips oder det v zugrundefiegandet
"E" ars Dokumert,das jedoch astam oder nach dem intemationsien Sy R
Anmekdedatum verofien worde XV voh besondarer Bedauty peanspruchte Erfindun
J "L Verdftentliohting, die oeelgnes isl, einen Prorititsanspruch zwolfethaft er- - kann afleln a dieser Verortanmchunz% nicht als nay oder auf 9
schelnen lrzv:'Reaw od:rbem - mgﬂaeggmmm em‘::w sifinderischer Tatigkeit berufiend befrachlef werde
andaran archient nanmie it ‘“"9.”‘3% “¥* Verdtlentichunyg von besonderer aedwtung; die bamspmelﬂe Erfindung
eoﬂoderdiemehefnanderenbesmdemnemndamoeben (wia Kann nich! als ay! erfinderischer Tatigkell berihend betractitel
o vausgetﬁ ) werdan, wenn Veraﬁentﬁahmmamh alner oder mehroten andersn
arﬁﬁsnﬂkhung. die sich auf elne miindliche Offenbarng, Vemltenulcmnge m Verbindung W wird und
LR i B eematiic badaiig 'R:%\emdgs'ﬁ:'nhﬁgg% dess Verbinclng fir ainen Fachmann nahellegend
dom baanspruchlen Prariitsdatum verbffettiicht worden ist & VerBfiendlichung, die Mitglisd derselben Patentfamifie ist
Datum des Abschlusses der intarnationalen Recherche o Absendedatum des internalionalen Recherchenberichs
20. Jduni 2006 26/06/2006
Name ind Postanschiif der inismationaien Recherchenbeniorde " Bevolmachtigter Bediensteter

Europiisches Patentarr, P.B. 5818 Patentlaar 2
Tol o ) S, Tx, 31 651 apor,

- - X, 1 .
Fax (+91-70) H0-2016 oo Goetz, €

Femmlaﬂ PGTI!SNZtO (Bagt e) (#pﬂ! 2008)




S5

s INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT
Angaben zu VerGitentlichungen, die zur selben Patentfamilie gehdren

Intemationales Aktanzeichen

PCTAP 957013535

im Retherchenbericht Datumn der Mitglied{er) der

Datum dor
angefiihrtes Patentdokument Verdffentlichung Patentfamilie Vertffentiichung
WO 03070673 A - 28-08-2003 AU 2003208365 AT 09-09-2003
CN 1633403 A 29-06-2005
DE 10207217 C1 27-03-2003
EG 23354 A 31-01-2005.
EP 1476411 Al 17-11-2004
US 2005177011 Al 11-08-2005
DE 19910964 Al  21-09-2000 AT 264827 T 15~05-2004
AU 6470599 A 04-10-2000,
WO 0055107 Al 21-09-2000
EP 1161406 A1 - 12-12-2001
ES 2217824 T3 01-11-2004
JP 2002539179 T 19-11-2002
NO 20014198 A 29-08-2001
PT 1161406 T 31-08-2004
us 6841708 B1  11-01-2005

Fommblatt PCTASA210 (Anhang Patenttamilie} (April 20058}
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| Py
VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENA '

\ GEBIET DES PATENTWESENS

INTERNATIONALE RECHERCHENBEHORDE

0\ Absender:

\ w PCT

sishe Formular POTASARS0 SCHRIFTLICHER BESCHEID DER
‘o
|

INTERNATIONALEN
RECHERCHENBEHORDE
\ ‘ . (Regel 43bis.1 PCT)
Absendedatum
| (TagMonatiahr) siehe Formular PCTISA/
210 (Blatt 2) .
Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalis WEITERES VORGEHEN
\lsiehe Formular PCTASA220 siehs Purkt 2 unten
leamau‘onales Aktenzeichen Internationales Anmeldedatum (TagMonattiahr) | Prioritatsdatum (TagMonat{iahr)
1 LF’CT/l'—ZF’ZOCiS!D13535 15.12.2005 22.12.2004
‘ntarnaﬁonale Patentijassifikation (IPC) oder nationale Klassifikation und IPC
I‘NV. CO7C1702 C07C19045
|
Anmelder
UHDE GMBH
-
1, Dieser Bescheid enthalt Angaben zu folgenden Punkten:
|
s

, FeldNr.1  Grundlage des Bescheids

O FeldNr. ! Prioritat .
[J FeldNr. Il Keine Erstellung eines Gutachtens iiber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche
Anwendbarkeit
| O FeldNr. IV

Mangelnde Einheftlichkeit der Erfindung
‘\ Feld Nr. V

Begriindste Feststeliung nach Regel 43bis.1 a) |} hinsichtlich der Neuheit, der erﬂnderiéchen
|

Téatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stitzung
dieser Feststellung

\\ [} FeldNr. VI Bastimmte angefUhrte Unterlagen
\D Feld Nr. VII  Bestimmte Mangel der internationalen Anmaldung
0 Feld Nr. VIll  Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung
2, \WEITERES VORGEHEN
Wird ein Antrag auf internationale vorliufige Priifung gestellt, so gilt dieser Bescheid als schriftlicher Bascheid der
it der internationalen vorlaufigen Priifung beauftragten Behdrde (*IPEA"); dies trifft nicht zu, wenn der Anmeldar
ine andere Behdrde als diese als IPEA wihlt und die gewahite IPEA dem Intemnationale Biro nach Regel 66.1bis b)
mitgeteilt hat, dass schriftiche Bescheide dieser Internationalen Recherchenbehérde nicht anerkannt werden,
Vxenn dieser Bescheid wie oben vorgesehen als schriftiicher Bescheid der IPEA gilt, so ist der Anmelder
aufgefordert, bei der IPEA vor Ablauf von 3 Monaten ab dem Tag, an dem das Formblatt PCTASAZ220 abgesandt
wurde oder vor Ablauf von 22 Monaten ab dem Priorititsdatum, je nachdem, welche Frist spater ablauft, eine
schriftiiche Stellungnahme und, wo dies angebracht ist, Anderungen einzureichen,
Welters Optionen siehe Formblatt PCTASAR20.
|
3. Né‘\ere Einzelhelten siehe die Anmerkungen zu Formblatt PCTASAZ20.
\
\
Name und Postanschrift der Datum der Fertigsteliung | ‘Bevollm&chtigter Bediensteter .
intemationalen Recherchenbehérde dinses Bescheids Jy“" "‘“*r.%
| Europélsches Patertamt . ‘ : 1
| D-80298 Monchen o & rmuter Goetz, G { Q» ;
| Tel. +49 89 2398 - 0 Tx: 523656 epmu d s &
\‘ Fax: +49 B9 2399 - 4465 Tel. +49 80 2399-8105 g
Formblatt (PCY, RSNZS\V) (Deckblatt) (Aprit 2005)
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' SCHRIFTLICHER BESCHEID DER

. Internationales Aktenzeichen
INTERNATIONALEN RECHERCHEBEHORDE PCTEP2005013535

Feld Nr.| Grundiage des Bescheids

1. Hinsichtlich der Sprache beruht der Bescheid auf
|

O

der internationalen Anmeldung in der Sprache, in der sie eingereicht wurde

einer Ubersetzung der internationalen Anmeldung in die folgende Sprache |, bei der es sich um die

Sprache der Ubersetzung handelt, die fir die Zwecke der internationalen Recherche eingareicht worden ist
(Regeln 12.3 a) und 23.1 b)).

2. Hinsichtlich der Nucleotid- undioder Aminoséuresequenz, die in der internationalen Anmeldung offenbart
wurde und fir die beanspruchte Erfindung erforderiich ist, ist der Bescheid auf folgender Grundiage erstellt
worden:

a, Art des Materials

O  Sequenzprotokoll

(3 Tabelle(n) zum Sequenzprotokoll
b. Form des Materials

O in Papierform

3  in elektronischer Form

¢. Zeitpunkt der Einreichung

[J  in der eingereichten internationalen Anmeldung enthatten

0 zusammen mit der internationalen Anmeldung in elektronischer Form eingereicht

[0 beider Behdrde nachtraglich fiir die Zwecke der Recherche eingereicht

3. IO Wurden mehr als eine Version oder Kopie eines Sequenzprotokolls undioder siner dazugehdrigen Tabelle
eingereicht, so sind zusétzlich die erforderlichen Erkirungen, dags die Information in den nachgereichten

oder zusatzlichen Kopien mit der Information in der Anmeldung in der eingereichten Fassung tibereinstimmt
bzw. nicht {iber sie hinausgeht, vorgelegt worden.

4. Zusétzliche Bemerkungen:

Formblatt PCTASA/ 237 (April 2005)
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SCHRIFTLICHER BESCHEID DER
\ INTERNATIONALEN RECHERCHEBEHORDE

Feld Nr. V  Begriindete Feststeliung nach Regel 43bis.1 a) 1) hinsichtlich der Neuhelt, der
erfinderischen Tatigkelt und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erkiarungen zur
Stiitzung dieser Feststellung

\\\ 1. Feststeliung

\

\ . Neuheit

Ja:  Anspriiche 1-7
Nein: Anspriiche 8
\ Erfinderische Tatigkeit Ja:  Anspriiche
\ Nein: Anspriiche 1-7
\
| Gewerbliche Anwendbarkeit
\
x

Ja:  Anspriiche; 1-8
Nein: Anspriche:
\
|
|

2. Unterlagen und Erkidrungen:
\ .
‘\ siehe Beiblatt

\

Formblatt PCTASA/ 237 (April 2005)
|

|







SCHRIFTLICHER BESCHEID _ . internationales Aktenzeichen

DER INTERNATIONALEN |
RECHERCHEBEHORDE (BEIBLATT) PCT/EP2005/013535

Di: WO 03/070673 A (UHDE GMBH; VINNOLIT TECHNOLOGIE GMBH & CO. KG;
BENJE, MICHAEL; JACULI,) 28. August 2003 (2003-08-28) in der Anmeldung
erwahnt

D2: DE 199 10 964 A1 (KRUPP UHDE GMBH) 21. September 2000 (2000-09-21) in
der Anmeldung erwahnt

Zu Punkt V.

1. Der Gegenstand des Anspruchs 8 wird als nicht neu und nicht erfinderisch
angesehen:
Die aus D1 bekannte Anlage ist derart ausgestaltet und geeignet, das Verfahren
geman Anspruch 1 durchzuflihren. Insbesondere durch den Zulauf 14 ist es mdglich,
anstelle des Restgases bestehend aus Sauerstoff, Chlor und 1,2-Dichlorethan
flissiges 1,2-Dichlorethan zuzufhren.
Damit ist der Gegenstand des Anspruchs 8 nicht neu (Artikel 33.2 PCT).

2.  Die vorliegenden Anspriiche 1 bis 7 unterscheiden sich von den aus D1 und D2
bekannten Verfahren durch das kennzeichnende Merkmal, dass “jeder Zugabestelle
von Chior mindestens eine Zugabestelle von filissigem 1,2-Dichlorethan folgt”.

Ein derartiges Merkmal ist weder in D1 noch in D2 beschrieben:

D1 offenbart, dass einer stromaufwérts gelegenen Zugabestelle von Ethylen eine
stromabwérts gelegene Zugabestelle von geldstem Chlor folgt (s. Fig. 1: Zulauf 4 und
Zulauf 11). Der Zugabestelle von Chior (Zulauf 10) folgt jedoch stromabwirts ein
Zulauf 14, der aus einem Restgas bestehend aus Sauerstoff, Chlor und 1,2-
Dichiorethan zusammen gesetzt ist.

D2 offenbart, dass nach der Zugabe von Ethylen (Zulauf 11) Chlor zugegeben wird
(Zulauf 15/26), wobei keine weitere Zugabe von 1,2-Dichlorethan erfolgt
‘Damit ist der Gegenstand der Anspriche 1 bis 7 neu gegeniiber besagtem Stand der
Technik (Artikel 33.2 PCT). '

3. D1 ist als der néchstiiegende Stand der Technik zu betrachten.

Im Hinblick auf diesen Stand der Technik st die zugrunde fiegende Aufgabe in der
Bereitstellung eines Verfahrens zu Herstellung von 1,2-Dichlorethan zu sehen,

Formblatt PCTASA237 (Belblatt) (Blatt 1) (EPA-Apri 2005)
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: Internationales Aktenzeichen
DER INTERNATIONALEN | o
RECHERCHEBEHORDE(BEIBLATT) - PCT/EP2005/013535

welches wirtschaftlicher ist und welches eine verbesserte Raumausbeute ermbgiicht.
GemaB Anspruch 1 wird dieses Problem durch ein Verfahren geldst, welches
insbesondere das kennzeichnende Merkmal aufwelst, dass "jeder Zugabestelie von
Chior mindestens eine Zugabestelle von flissigem 1,2-Dichiorethan foigt".

In der vorliegenden Anmeldung ist jedoch nicht gezeigt worden, dass diese Problem
auch wirklich geldst wurde und dass insbesondere das nunmehr beanspruchte
Verfahren im Vergleich zu den Verfahren aus D1 und D2 tats&chlich eine bessere
Raumausbeute liefert und damit wirtschaftlicher ist.

Darmit erschemt das zugrunde liegende Problem auch nicht gelidst zu sein.

In Abwesenhelt einer Losung des Problems kann auch keine erfinderische Tétigkeit
anerkannt werden.

Die vorliegende Anmeldung erfiilit daher nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1)
PCT, weil der Gegenstand des der Anspriiche 1 bis 7 nicht auf einer etfinderischen
Tatigkeit im Sinne von Artikel 33(3) PCT beruht.

4. Das Verfahren gemaB Anspruch 1 erscheint nicht klar zu gein im Sinne von Artlkei 6
PCT:
Das Merkmal, dass "die Zugabe des fllssigen 1,2-Dichlorethans unter so hoher
kinetischer Energie erfolgt, dass eine starke Vermischung von 1,2-Dichlorethan,
geléstem Chior und Ethylen erfolgt” ist ein subjektives Merkmal durch die
Verwendung der subjektiven und unklaren Begriffe "so hoher kinetischer Energie®,

"starke Vermischung” . '

Diese Merkmale sind objektiv nicht geeignet, ein die Neuheit begrGindendes Merkmal
darzustellen und somit ein beanspruchtes Verfahren von den aus dem Stand der
Technik bekannten Verfahren abzugrenzen.
Des weiteren sind diese Merkmale als ein gewlinschtes Ergebnis zu bewerten, woben
dieses gewlinschte Ergebnls durch eindeutige Verfahrensparameter, welche fir den
Effekt verantwortlich sind, anzugeben sind.

Formblatt PCT/IBA/237 (Bebiatt) (Blatt 2) (EPA-April 2006)
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PC

\ :
/ Re point V.

1.

/ D1: WO 03/070673 A (UHDE GMBH; VINNOLIT TECHNOLOGIE GMBH & CO. KG;

BENJE, MICHAEL; JACULL,) August 28, 2003 (2003-08-28) mentioned in the
application

D2:  DE 199 10 964 A1 (KRUPP UDHE GMBH) September 21, 2000 (2000-09-21)

mentioned in the application

The subject matter of Claim 8 is regarded as not being novel and not being ,
inventive: ' :

The plant known from D1 has been designed in such a manner and is suitable to
carry out the process in accordance with Claim 1. Especially via inlet 14 is it
possible to feed liquid 1,2-dichloroethane instead of the tail gas consisting of
oxygen, chlorine and 1,2-dichloroethane.

Hence, the subject matter of Claim 8 is not new (Article 33.2 PCT).

2. Claims 1 to 7 differ from the processes known from D1 and D2 and are
characterised in that "any feed point for chlorine’is followed by at least one feed
point for liquid 1,2-dichlorosthane”. Such a characteristic has been described
neither in D1 nor in D2:

D1 discloses that any upstream feed point for ethylene is followed by a
downstream feed point for dissolved chlorine (see Figure 1: inlet 4 and inlet 11).
The feed point for chlorine (inlet 10), however, is followed by a downstream inlet
14 for a tail gas consisting of oxygen, chlorine and 1,2-dichloroethane.

D2 discloses that chlorine is added (inlet 15/26) following the addition of
ethylene (inlet 11) without feeding any additional 1,2-dichloroethane.

Hence, the subject matter of Claims 1 to 7 is new as compared to the said state

of the art (Article 33.2 PCT).

3. D1is considered to be the closest state of the art.
As regards this state of the art, the aim of this invention is to provide a process
for the production of 1,2-dichloroethane, which yields a more economical and
efficient result and permits a higher space yield. '
According to Claim 1, this problem is solved by a process especially
characterised in that "any feed point for chlorine is followed by at least one feed

. point for fiquid 1,2-dichloroethane”.

However, the present application has not proved that this problem has actually
been solved and that especially the process now claimed provides a higher
space yield and is thus more economical and efficient as compared to the
processes from D1 and D2.
Hence, the present problem seems not yet solved.

As the problem has not been solved yet, no inventive activity can be recognised.

Hence, the present application does not satisfy the requirements of Article 33(1)
PCT because the subject matter of Claims 1 to 7 is not based on an inventive
activity within the meaning of Article 33(3) PCT. ) '

Form PCTNSA/237 {(supplement) (sheet 1) (EPA-April 2005)
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4. The process according to Claim 1 does not seem clear within the meaning of

" Idternational reference no.

PCT/EP2005/013535

Article 6 PCT: .
The characteristic that “the addition of liquid 1,2-dichloroethane takes place with

s0 much kinetic energy that a thorough mixture of 1,2-dichloroethane, dissolved
chlorine and ethylene is effected” is deemed subjective on account of the use of
the subjective and vague terms “so much kinetic energy” and “thorough
mixture”.

From an objective point of view, the said characteristics are not suitable to
represent a characteristic substantiating a novelty and hence to distinguish a

claimed process from a state-of-the-art process.
Moreover, the said characteristics are to be assessed as a desired result which

is to be stated by unambiguous process parameters responsible for this effect.

Form PCT/ISA/237 (supplement) (sheet 2) (EPA-April 2008)



VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ¥

GEBIET DES PATENTW

MIT DER INTERNATIONALEN VORLAUFIGEN

Absender: MIT )
PRUFUNG BEAUFTRAGTE BEHORDE

An.

UHDE GMBH
Friedrich-Uhde-Strasse 15

PCT

MITTEILUNG UBER DIE UBERSENDUNG

44141 Dortmund - Patoids
ALLEMAGNE \P Fatari % DES INTERNATIONALEN VORLAUFIGEN
EREERA BERICHTS ZUR PATENTIERBARKEIT
- 8 Jan 205] {Regel 71.1 PCT)
P{ f l"il Absendedatum
i 17| (ragnonatiiann 05.01.2007
1
Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts \Y
10667PCT WICHTIGE MITTEILUNG
intermationales Aktenzeichen internationales Anmeldedatum (TagMonat{ahr) | Prioritétsdatum (TagMonatiahr)
PCTEP2005013535 15.12.2005 22.12.2004
Anmelder
UHDE GMBH

4. ERINNERUNG

1. Dem Anmelder wird mitgeteilt, daB ihm die mit der internationalen voraufigen Prifung beauftragte Behdrde
hiermit den zu der internationalen Anmeldung erstellten internationalen vorlaufigen Bericht zur
Patentierbarkeit, gegebenenfalls mit den dazugehotrigen Anlagen, Ubermittelt.

2. Eine Kopie des Berichts wird - gegebenenfalls mit den dazugehdrigen Anlagen - dem Internationalen Biiro
zur Weiterleitung an alle ausgewdhiten Amter Gbermittelt.

3. Auf Wunsch eines ausgewahiten Amts wird das Intemationale Biro eine Ubersetzung des Berichts (jedoch

nicht der Anlagen) ins Englische anfertigen und diesem Amt (bermittein.

Zum Eintritt in die nationale Phase hat der Anmelder vor jedem ausgewahlten Amt innerhalb von
30 Monaten ab dem Prioritatsdatum (oder in manchen Amtern noch spater) bestimmte Handlungen

(Einreichung von Ubersetzungen und Entrichtung nationaler Gebiihren) vorzunehmen (Artikel 39 (1)) (siehe
auch die durch das Internationale Bilro im Formblatt PCTABA01 Gbermittelte Information).

Ist einem ausgewahiten Amt eine Ubersetzung der internationalen Anmeldung zu Gibermitteln, so muB diese
Ubersetzung auch Ubersetzungen aller Anlagen zum internationalen vorldufigen Bericht zur Patentierbarket

ausgewdahlten Amtern direkt zuzuleiten.

des PCT-Leitfadens fiir Anmelder zu entnehmen.

und Stitzung der Anspriiche betreffen.

enthalten. Es ist Aufgabe des Anmelders, solche Ubersetzungen anzufertigen und den betroffenen
Weitere Einzelheiten zu den maBgebenden Fristen und Erfordernissen der ausgewahlten Amter sind Band I

Der Anmelder wird auf Artikel 33(5) hingewiesen, in welchem erkiért wird, daB die Kriterien fiir Neuheit,
arfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit, die im Artikel 33(2) bis (4) beschrieben werden, nur
fir die internationale vorldufige Priffung Bedeutung haben, und daB “jeder Vertragsstaat (...) fir die
Entscheidung aber die Patentfahigkeit der beanspruchten Erfindung in diesem Staat zusatzliche oder
abweichende Merkmale aufstellen” kann (siehe auch Artikel 27(5)). Solche zusatzlichen Merkmale kénnen
z.B. Ausnahmen von der Patentierbarkeit, Erfordernisse fir die Offenbarung der Erfindung sowie Klarheit

Name und Postanschrift der mit der interationalen Priifung
heauftragten Behérde

. a [Europaisches Patentamt

D-80298 Minchen

Tel. +49 89 2399 - 0 Tx; 523656 eprmu d
Fax: +49 89 2399 - 4465

Bevolimichtigter Bedlensteter
‘q‘gﬂ %.
Parriche, Sandrine g )%
)
Tel. +49 89 23097890 Ly 9l i
b I
ot
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VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF DE
GEBIET DES PATENTWESEN | ég

PCT

INTERNATIONALER VORLAUFIGER BERICHT UBER DIE
PATENTIERBARKEIT

(Kapite! Il des Vertrags iber die internationale Zusammenarbeit auf dem Gebiet des Patentwesens)

—
Akienzeichen des Anmelders oder Anwalits
10667PCT WEITERES VORGEHEN siehe Formblatt PCTAPEAK416
Internaiionales Aktenzeichen intemationales Anmeldedatum (TagMonati/ahr} Priotitatsdatum (TagMonatilahr)
PCTEPR2005013535 15.12.2005 22.12.2004 J

INV. CO7C1702 CO7C19045

Internationale Patentklassifikation (IPC} oder nationale Klassifikation und IPC

Anmelder
UHDE GMBH

Artikel 36 Gbermiltelt wird.

Verwaltungsvorschriften).

Bei diesem Bericht handelt es sich um den internationalen vorlaufigen Prifungsbericht, der von der mit der
internationalen voridufigen Prifung beauftragten Behdrde nach Artikel 35 erstelit wurde und dem Anmelder geman

2. Dieser BERICHT umfalSt insgesamt 5 Blétter einschlieBlich dieses Deckblatts. '

3.  AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; diese umfassen .
a. & (an den Anmelder und das Internationale Biiro gesandi) insgesamt 4 Blatter; dabei handelt es sich um

& Biatier mit der Beschreibung, Anspriichen undbder Zeichnungen, die ge&ndert wurden und diesem Bericht
zugrunde liegen, undider Bldtter mit Berichtigungen, denen die Behdrde zugestimint hat (siehe Regel
70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsvorschriften).

[} Buatter, die frilhere Blatter ersetzen, die aber aus den in Feld Nr. 1, Punkt 4 und im Zusatzfeld angegebenen
Grinden nach Auffassung der Behdrde eine Anderung enthalten, die aber den Offenbarungsgehalt der
internationalen Anmeldung in der urspriinglich eingereichten Fassung hinausgeht.

b. 00 (nur an das Internationale Biiro gesand) insgesamt (bitte Art und Anzah! derkies elektronischen Datentriger(s)

angeben) , derdlie ¢in Sequenzprotokoll undkder die dazugehdrigen Tabellen enthéitenthalten, nur in
elektronischer Form, wie im Zusatzfeld betreffend das Sequenzprotokoll angegeben {siehe Abschnitt 802 der

Grundlage des Berichts
Prioritat

- B FeldNr. 1
3 Feld Nr. 1t

Anwendbarkeit

Feld Nr. V

4. Dieser Bericht enthélt Angaben zu folgenden Punkten:

{0 FeldNr.tll  Keine Ersteltung eines Gutachtens Gber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche

[J FeldNr. IV Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung
Begriindete Feststellung nach Arikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Ttigkeit

und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erkidrungen zur Stilizung dieser Feststeilung
[0 FeldNr. VI Bestimmte angefiihrie Unterlagen

[] FeldNr. vil  Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung

{1 Feld Nr. VIl Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung

Datum der Einraichung des Antrags

24.08.2006

Datum der Fertigstellung dieses Barichis

05.01.2007

Name und Postanschrift der mit der internationalen vorldufigen
Priifung beauftragten Behdrde
Europaisches Patentamt

) D-80298 Mdnchen
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d

Fax: +49 89 2399 - 4465

Bevoliméchtigier Bediensteter

P
& )"z
Goetz, Gerhard ga ‘0)> ’;
g

Tel. +49 89 2399-8105 ey a2t
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER BERICHT Internationales Aktenzeichen
UBER DIE PATENTIERBARKEIT PCT/EP2005013535

Feld Nr. | - Grundlage des Berichts

1. Hinsichtlich der Sprache beruht der Bescheid auf
B der internationalen Anmeldung in der Sprache, in der sie eingereicht wurde,

O einer Ubersetzung der internationalen Anmeldung in die folgende Sprache , bei der
es sich um die Sprache der Ubersetzung handelt, die fir folgenden Zweck eingereicht worden ist:
{1 internationale Recherche (nach Regeln 12.3 a} und 23.1 b))
O versffentlichung der internationalen Anmeldung (nach Regel 12.4 a))
[ internationale vorlaufige Prifung (nach Regein 5.2 a) undfoder 55,3 a))

2, Hinsichtlich der Bestandtelle* der intemationalen Anmeldung beruht der Bericht auf (Ersatzblatter, die den
Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Berichts als
“urspriinglich eingereicht” und sind ihm nicht beigeftigt):

Beschreibung, Seiten
1-6 in der urspringlich eingereichten Fassung

Anspriiche, Nr.
1-14 eingegangen am 24.08.2006 mit Schreiben vom 16.08.2006

0 einem Sequenzpro'tokoﬂ undboder etwaigen dazugehdrigen Tabellen - siche Zusatzield betreffend das
Sequenzprotokoll

3. OO Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen:

O Beschreibung: Seite

O Anspriche: Nr.

3 Zeichnungen: Blatt/Abb.

[0 Sequenzprotokoll (genaue Angabern).

0O etwaige zum Sequenzprotokoll gehdrende Tabellen (genauve Angaben):

4. 1 Dieser Bericht ist ohne Bertcksichtigung (von einigen) der diesem Bericht beigefiigten und nachstehend
aufgelisteten Anderungen erstellt worden, da diese aus den im Zusatzfeld angegebenen Griinden nach
Auffassung der Behorde Ober den Offenbarungsgehalt in der urspriinglich eingereichten Fassung hinausgehen
{Regel 70.2 ¢)).

0 Beschreibung: Seite

O Anspriche: Nr.

(1 Zeichnungen: Blatt/Abb.

O Sequenzprotokoll (genaue Angaben):

(1 etwaige zum Sequenzprotokoll gehdrende Tabellen (genaue Angaben):

* Wenn Punkt 4 zutrifft, kémnnen einige oder alle dieser Bldtter mit der Bemerkung
rergatzt? versehen werden.

Formblatt PCTAPEA/409 (April 2005)




INTERNATIONALER VORLAUFIGER BERICHT
UBER DIE PATENTIERBARKEIT

<3

Internationales Aktenzeichen
- PCTEP2005013535

Feld Nr.V  Begrindete Feststellung nach Artikel 35 (2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen
Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stiitzung dieser

Feststellung

1. Feststeliung

Neuheit (N)

Erfinderische Tatigkeit (IS)

Gewerbliche Anwendbarkeit {IA)

Ja:  Anspriche 1-14
Nein: Anspriiche
Ja: Anspriche 1-14

Nein: Anspriiche

Ja:  Anspriche: 1-14

Nein: Anspriche:

2. Unterlagen und Erklarungen (Regel 70.7):

siche Beiblatt

Formblatt PCTAPEA/409 (April 2005).
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER . internationales Aktenzeichen

BERICHT ZUR PATENTIERBARKEIT
(BEIBLATT) | PCT/EP2005/013535

D1: WO 03/070673 A (UHDE GMBH; VINNOLIT TECHNOLOGIE GMBH & CO. KG;
BENJE, MICHAEL; JACULL,) 28. August 2003 (2003-08-28) in der Anmeldung
erwahnt

D2: DE 199 10 964 A1 (KRUPP UHDE GMBH) 21. September 2000 (2000-09-21) in
der Anmeldung erwahnt

Zu Punkt V.

Anspriiche 1 bis 7.

1. Dis vorlisgenden Anspriiche 1 bis 7 unterscheiden sich von den aus D1 und D2
bekannten Verfahren durch die kennzeichnenden Merkmal, dass "jeder Zugabestelle
von Chlor mindestens eine Zugabestelle von fliissigem 1,2-Dichlorsthan folgt" sowie,
dass die "Zugabe des flissigen 1,2-Dichlorethans unter so hoher kinetischer Energie
erfolgt, dass eine starke Vermischung von 1,2-Dichlorethan, geléstem Chlor und
Ethylen erfolgt®. (Das zweite Merkmal wird als fir den Fachrann klar angesehen)
Diese Merkmale werden weder in D1 noch in D2 beschrieben:

D1 offenbart, dass einer stromaufwérts gelegenen Zugabestelle von Ethylen eine

stromabwérts gelegene Zugabestelle von geldstem Chlor folgt (s. Fig. 1; Zulauf 4 und
* Zulauf 11). Der Zugabesteile von Chlor (Zulauf 10) folgt jedoch stromabwirts ein

Zulauf 14, der aus einem Restgas bestehend aus Sauerstoff, Chlor und 1,2-

Dichlorethan zusammen gesetzt ist,

D2 offenbart, dass nach der Zugabe von Ethylen (Zulauf 11) Chlor zugegeben wird

(Zulauf 15/26), wobei keine weitere Zugabe von 1,2-Dichiorethan erfolgt

Damit ist der Gegenstand der Anspriiche 1 bis 7 neu gegentiber besagtem Stand der

Technik (Artikel 33.2 PCT).

2. D1 ist als der nachstliegende Stand der Technik zu betrachten.
Im Hinblick auf diesen Stand der Technik st die zugrunde liegende Aufgabe in der
Bereitstellung eines Verfahrens zu Herstellung von 1,2-Dichlorethan zu sehen,
welches wirtschaftlicher ist und welches sine verbesserte Raumausbeute erméglicht.
GemaB Anspruch 1 wird dieses Problem durch ein Verfahren geldst, welches
insbesondere die Vorrichtungsmerkmale wie in Anspruch 1 beschrieben aufweist,
sowie das kennzeichnende Merkmal aufweist, dass "jeder Zugabestelle von Chlor
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mindestens eine Zugabestelle von fllissigem 1,2-Dichlarethan foigt”.

Aufgrund der Aussage in Abschnitt [0015] ist von einer Ldsung dieses Problem und
des erzielten Effektes auszugehen.

Diese L&sung wird als erfinderisch erachtet, da im zur Verfligung stehenden Stand
der Technik ein Hinweis sowohl auf die verwendete Vorrichtung als auch auf die
kennzeichnenden Teile fehit.

Damit ist der Gegenstand der Anspriiche 1 bis 7 als erfinderisch im Hinblick auf
besagten Stand der Technik zu sehen (Artikel 33.2 PCT).

Anspriiche 8 bis 14:

1.

Die jetzt durch spezifische Apparateparameter prazisierte Vorrichtung ist in keinem
de Dokumente D1 und D2 beschrieben. .

Damit ist der Gegenstand der Anspriiche 8 bis 14 neu gegentber besagtem Stand
der Technik (Artikel 33.2 PCT).

Durch die spezielle Vorrichtung wird das in Anspruch 1 beanspruchte Verfahren
ermaglicht ebenso wie die in diesem Verfahren erzielten Effekte.

Damit wird durch die Bereitstellung der beanspruchten Vorrichtung die Lésung des
0.g. Problems ermdglicht.

Damit ist der Gegenstand der Anspriiche 8 bis 14 als erfinderisch im Hinblick auf
besagten Stand der Technik zu sehen (Artikel 33.2 PCT).
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1.

Verfahren zur Herstellung ven 1,2-Dichiorethan hoher Reinheit- aus gelGstem
Chlor und geldstem Ethylen, welche miteinander in Kon'takt gebracht werden,
unter Einsatz eines im Umiauf gefGhrien fiissigen Reakﬁons:ﬁediums, welches
im Wesentlichen aus '1 /3-Dichlorethan und einem Katalysator besteht und
mindestens eine  vertikal ,angeordnete.' als Schlaufe ausgebildete
Reaktionsstrecke durchluft, wobei die beiden schénkel der Schlaufe mit einem
oberseitig angeordneten Ausgasbehlter verbunden sind, von dem aus das
Reaktionsprodukt entweder gasfdrmig. oder filissig oder sowoh! gasformig als

- auch flissig ausgeschleust wird, und wobei die Zugabestellen von Chior und

geldstem Ethylen in dem Schenkel der Schiaufe arig:éordnet sind, in dem die
Flussigkeit aufsteigt, wobei stets einer stromaufwérts gelegenen Zugabestelle
von Ethylen eine strpmabwﬁrts gelegene Zugabestelle von geldstem Chior folgt,

dadémh gekennzeichnet, dass

¢ jeder Zugabestelle von Chlor mindestens eine Zugabestelle von fiissigem
1,2-Dichlorethan folgt, und ' '

» die Zugabe des flissigen 1,2-Dichlorethans unter so hoher kinetischer
Energie erfolgt, dass eine starke Vermischung von 1;2-Dichlorethan,
geléstem Chior und Ethylen erfolgt. '

Verfahren nach Ansprudh 1, dadurch gekenﬁzeichnet. dass die Zugabe des
flissigen-1,2-Dichlorethans mittels eines oder mehreren Strahimischem erfolgt.

Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass der oder die
Strahimischer innerhalb des Schiaufenreaktors so angeordnet sind, dass die sie
verlassende Flissigkeit quer zur aufwérts gerichteten HauptstrSmungsrichtung
gerichtet ist. '

Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass der oder die

Strahimischer innerhalb des Schlaufenreaktors se angeordnet sind, dass die sie
verlassende Flassigkelt eine, im Rohrquerschnitt gesehen, tangentiale
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7.

Stromung erzeugt, die der aufwérts gerichteten Haypistrdmungsrichtung
Uberlagert ist. '

Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass der oder die
Strahimischer innerhalb des Schlaufenreaktors so angeordnet sind, dass die sie

verlassende Fms.sigkeit éine, im Langsschnitt gesehen, aufwérts gerichtete

Strémung erzeugt, die die aufwirs gerichtete Hauptstrdmungsrichtung
verstérkt.

. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass der oder die
Strahimischer innerhalb des Schlaufenreaktors so angeordnet sind, dass die sie

verlassende Flissigkeit sowohl eine, im Rohrquerschnitt gesehen, tangentiale

Stromung erzeugt, die der aufwirts gerichteten Hauptstrémungsrichtung

Oberlagert ist, als auch eine, im Langsschnitt gesehen, aufwiérts gerichtete
Stromung erzeugt, die die Aufwartsstrdmung verstirkt,

Verfahren nach einem der vorangegangen Anspriche 2 bis 6, dadurch
gekennzeichnet, dass auller den Strahimischern auch statische Mischer in der

aufwérts gerichteten Schlaufe des Schiaufenreakiors - angeordnet sind.

Vorrichtung zur Herstellung von 1,2-Dichlorethan hoher Reinheit aus gelostem
Chior und geldstem Ethylen, welché miteinander in Kontakt gebracht werden,
unter Einsatz eines im Umlauf gefiihrten flissigen Reaktionsmediums, welches

im Wesentlichen aus 1,2-Dichlorethan und einem Katalysator besteht,
enthaltend

mindestens eine vertikal angeordnete, als Schlaufe ausgebildete
Reaktionsstrecke,

-

..

wobei die beiden Schenkel der Schiaufe mit éinem oberseitig angeordneten

Ausgasbehdélter verbunden sind, von dem aus das Reaktionsprodukt
entwec?er gasformig oder flussig oder sowoh! gasférmig als auch flussig
ausgeschleust wird, ’

Zugabestellen fir Chior und geléstem Ethylen in dem Schenkel der
Schiaufe angeordnet sind, in dem die Flussigkeit aufsteigt,

wobei stets einer stromaufwarts gelegenen Zugabestelle von Ethylen eine
stromabwiérts gelegene Zugabestelle von geldstem Chlor

folgt,

dadurch gekennzeichnet, dass
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10.

1.

12.

" 13,

s jeder Zugabestelle von Chlor mindéstehs eine Zugabestelle von fliissigem
1,2-Dichlorethan folgend angeordnet ist, und ' '

» zur Zugabe des flissigen 1,2-Dichlorethans eine Vorrichtung angebracht
ist, die geeignet ist, unter Zufithrung hoher kinetischer Energie eine starke
Vem*:is‘éhung von 1,2-Dichlorethan, g'eléstem Chlor und. Ethylen zu

bewirken.

Vorrichtung nach Anspruch 8, dadurch gekennzeich nét,l dass die Vormichtung,
die geeignet ist, unter Zufthrung hoher kinetischer Energie eine starke
Veﬁnischung vonri 1,2-Dichlorethan, gelstem Chlor und Ethylen zu bewirken,
*aus einem oder mehreren Strahlmischern besteht. . '

Vorrichtung nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass der oder die
Strahimischer innerhalb des Schlaufenreaktors so angeordnet sind, dass die sie
verlassende Iélﬁssigkeit quer zur aufwaérts gen'cbteteh Hauptstromungsrichtung:
gerichtet ist. I

Vorrichtung nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass der oder die
Strahimischer innerhalb des Schlaufenreaktors so angeardnet sind, dass die sie-
verlassende Flissigkeit "eine, im Rohrquerschnitt ggséhen. tangentiale
Stromung erzeugt, die der auiwarts gerichteten Hauptstromungsrichtung -
Gberlagert ist. - ' :

. Vorﬁehtdng nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet; dass-der oder die

Strahimischer innerhalb des Schiaufenreaktors so angéordnet sind, das_é die sie
verlassende Fllssigkeit eine, im L&ngsschnitt geéehen.. aufwéarts gerichtete
Stromung erzeugt, die die aufwirls gerichtete Hauptstrdmungsrichtung

verstarkt.

Varrichtung nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass der oder-die
Strahimischer innerhalb des Schlaufenreakiors so angeordnet sind, dass die sie
verlassende. Fllssigkeit sowohl eine, im Rohrquerschnitt gesehen, tangentiale
Strémung erzeugt, die der aufwérts gerichteten Hauptstrémungsrichtung
Uberlagert is;, als auch eine, im Langsschnilt gesehen, aufwdrls gerichtete
Strémung erzeugt, die die Aufwirtsstrémung verstarkt.
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14,  Vorrichtung nach einem der vorangegangen Ansﬁrﬁche 9 bis 13, dadurch
gekennzeichnet, dass aufler den Strahlmischern auch statische Mischer in der
aufwarts gerichteten Schlaufe des Schlaufenreaktors angeordnet sind.
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TRATADO SOBRE COOPERACION IN‘I‘KRN CIONAL
EN MATERIA DE PATENTEs
Remitente: _ _ _
OFICINA ENCARGADA DEL EXAMEN PRELIMINAR INTERNACIONAL
A: « P CT .
UHDE GMBH |
Friedrich-Uhde-Strasse 15 ) . L
44141 Dortmund COMUNICACION SOBRE EL ENVIO DEL
ALEMANIA . . INFORME DE EXAMEN PRELIMINAR
INTERNACIONAL
(Regla 71.1 PCT)
Fechade envio
(Dia/Mes/Afio/) |
e 05.01.2007
No. de Expedlente del Sohcltante ¢} Apoderado _
10667/PCT COMUNICACION IMPORTANTE
No. de Solicitud Internacional | Fecha Internacional de Presentacion | Fecha de Prioridad
, . dia/mes/afio 1 (dia/mes/afio,
| PCT/EP2005/013535 | ) ¢ )
@ , 15.12.2006 22.12.2004
Solicitante T B
UHDE GMBH
1. Se comunica al solicitante gue la oficina encargada del examen preliminar internacional fe envia con el presente el informe de '
gxamen preliminar intemac:ional, elaborado para {a solicitud internacional, en caso dado con los anexos correspondientes.
2. Una copia del informe, en caso dado con los anexos correspondientes se haoe llegar ala Oﬁcma Internacional para su envio
postenor a todas las oficinas seleccionadas.
3. A solicitud de una oficina seleccionada, la Oficina Internacional preparard \ina traducctén del inforrne (pero no de los anexos) al
inglés y la remitird a esta oficina.
4. RECORDATORIO
. ‘ | . Para ingresar en la fase nacional el solicitante, dentro de los 30 meses a partir de la fecha de prioridad (0 en algunas oficinas
incluso después), tiene que realizar ante cada oficina seleccionada clertos actos (entrega de traducciones y desembolso de
" honorarios nacionales) (Articulo 39(1)) {(véase también la informacién remitida por la Oficina Intermacional en el Formulario
PCTABISQ1). -
Si se tiene que enviar a una oficing seleccionada una traduccion de la solicitud interacional, entonces esta traduccitn tiene que
incluir traductiones de todos los anexos al informe de exarnen preliminar internacional. Es obligacién del solicitante elaborar
dichas traducciones y hacerlas llegar directamente a las oficinas seleccionadas réspectivas. :
Mayores detalles én cuanto & ios plazos normativos y los requisitos de las oficinas. seleccionadas se desprenden del Volumen 1}
_de la guia PCT para solicitantes.
Se llama Ja atencién del solicitante al Articulo 33(5), que establece que los criterios de novedad, actividad inventiva y posibilidad
_de aplicacion industrial descrites en Articulo 33(2) a (4) sirven meramente los propdsitos del examen preliminar intarnacional y
" que “tode Estado Contratante puede aplicar eriterios adicionales o diferentes para efectos de decidir si la invencion reivindicada
65 patentable o no” (véase también Articulo 27(5)). Los criterios adicionales. pueden incluir, por ejemplo, exencién de
patentabilidad y los requerimientos, si se penmite la divulgacion, y de claridad y soporte de 128 reivindicaciones.
Nombre y direccion postal de la Oficina Encargada del | Empleado Autorizado. R T e,
[Examen Preliminar Internacional: & S
g a de Patentes . e , ' |
a D e, ‘ Parriche, Sandrine i ,9)» I
‘ “Tel.: +49 89 2399 -0 Tx: 523656 epmu d " . ; . %0, & |
Fax: +49 89 2399 - 4485 " - . Tel. No.: +49_ 89 2399—7899 | . o s

Formulanio PCTAPEAJA16 (Enero 2004)



TRATADO DE COOPERACION EN MATERIA
INFORME DE EXAMEN PRELIMINAR INTERNACIONAL
(Capitulo ii del tratado de Cooperacién en Materia de Patentes)

e

PATENTES -

PCT/EP2005/013535 15.12.2005

No. de Expediente del

Solicants o Apoderado PROCEDIMIENTO POSTERIOR Véase formulario PCT/IPEA/416)
10667/PCT

No. Solicitud Internacional Fecha Internacional de Presentacion (dia/mes/afio) | Fecha de Prioridad (dia/mes/aﬁo)

22.12.2004

INV.|C07C17/02 CO7C 19/045

ClasiTcacidn Internacional de Patente (IPC) o Clasificacion Nacioh}al e lPC

Soliciﬁante
UHDE GMBH

Instrucciones Administrativas).

1. El presente informe es ¢! informe de examen preliminar internacional, establecido por esta Oficina Encargada del Examen
Preliminar Internacional bajo Articulo 35 y transmitido @ solicitante de acuerdo con el Articulo 38.

2 El presente informe oomprenda un total de 5 hajas, inclusive esta portada
3. Este importe se acompafia igualmente por ANEXOS, que comprenden:

L. (enviado al solicitante y a la Oficina Internacional) un total de 1 hojas, como sigue:

hojas de la descripcion, reivindicaciones y/o dibujos que se han corregido y constituyen la base del presente
informe y/o hojas que contienen reclificaciones autorizadas por esta Oficina (véase Regla 70.16 y Seccion
607 de las Instrucciones Administrativas).

|:| hojas que reemplazan hojas anteriores, pero que esta Oficina considera que contienen una correccion que
va mas alld de la divulgacion en la solicitud internacional tal como se presentd, come se indica en el item 4
de Cuadro No. 1 y el Cuadro Adicional.

b E] (enviado a la Oficina Internacional dnicamente) un total de (indicar tipo y nimero de medios electrénicos)) , que
’ contiene un listado de secuencias y/o tablas relacionadas con este asunto, en formato de lectura por computador
unicamente, como se indica en el Cuadro Adicional Relativo al Listado de Secuencias (véase Seccidn 802 de las

4. El presente informe contiene datos can respecto a los siguientes puntos:

e Fax: +49 89 2399 - 4465

Cuadro No. | Base del Informe
[] CuadroNo.lt  Prioridad
D Cuadro No. Il Sin elaboracion de un dictamen sobre novedad, actividad inventiva y posibilidad de aplicacion industrial
[:I Cuadro No. IV Uniformidad deficiente de la invencién
Cuadro No. V Dec_la_r_acién justiﬁcaqa s_egan If«rtfculo 35(2) con res.pec_to ala r_lovedad, la actividad inv_entiva y la
posibilidad de aplicacién industrial, documentos y explicaciones queé sustentan esta declaracion
]:] CuadroNo. VI Ciertos documentos enumerados
I:_I Cuadro No. VIl Ciertas deficiencias del registro internacional
|:| 0uédm No. VIll  Ciertas observaciones relacionadas con la solicitud internacional
Fechia de presentacion de la peticién Fecha de la prepaféciéri del presente informe
24.08.2006 05.01.2007
Nombre y direccion postal de la Oficina Encargada del Empleado Autorizado e
Exar?en Preliminar Intermnacional: £ es%
—@_ D-B0206 Muen Goetz, Gerhard ’%‘ ) H
Tel.: +49 89 2399 -0 Tx: 523656 epmu d Teléfono No.: +49 89 2309-8105 %, %mm $

Formylario PCT/IPEA/408 (portada) (Abril 2005)
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INFORME PRELIMINAR INTERNACIONAL Solicitud Internacional No.
SOBRE PATENTABILIDAD  PCT/EP2005/013535

Cuadro No. | Base del Informe

r

En lo concerniente al idioma, el presente informe se basa en

la solicitud internacional en ¢! idioma en el cual se presentd

[[] en una traduccién de la solicitud internacional al , que es el idioma de una traduccién

suministrada para los efectos de:
[0 labusqueda internacional (segln las reglas 12.3 y 23.1 (b))

[ Ila publicacién de la solicitud internacional (segan la regla 12.4).
[[] el examen preliminar internacional (segun las reglas 55.2 y/o 55.3).

Con respecto a los elementos* de la solicitud internacional, este infforme se basa en (hojas
intercambiables que se han suministrado a la oficina receptora en respuesta a una invitacion bajo
Articulo 14 se tienen en este informe por "presentadas originalmente” y no se anexan a esle informe):

Descripcién, paginas

1-6 version original

Reivindicaciones, No.

1-14 recibidas el 24.08.2006 con carta del 16.08.2006

[ Un listado de secuencias y/o cualquier tabla(s) relacionada(s) — véase Cuadro Adicional relativo al
Listado de Secuencias

[] Las correcciones han resultado en la cancelacién de:
[C] ladescripcion, paginas
[[] las reivindicaciones, Nos.:
[] los dibujos, hojas/figs.
[ ellistado de secuencias (especificar):
[[1  cualquier tabla(s) relacionada con el listado de secuencias (especificar)

[] E! presente informe se preparé como si no se hubieran hecho (algunas de) las correcciones
anexadas a este informe y enumeradas a continuacién ya que éstas, por las razones aducidas, en
concepto de la oficina van mas alla del contenido de divulgacion en la version presentada

originalmente (Regla 70.2 (c)).

[0 ladescripcion, paginas:

[0 Ias reivindicaciones, Nos.:

[] los dibujos, hojas/figs.

[] el listado de secuencias. (especificar)

[1 cualquier tabia(s) relacionada con el listado de secuencias (especificar)

* Si se aplica el punto 4, algunas o fodas estas hojas pueden estar marcadas como "reemplazadas.”

Formulario PCT/IPEA/409 (Abril 2005)
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INFORME PRELIMINAR INTERNACIONAL Solicitudlinteknacional No.
SOBRE PATENTABILIDAD PCT/EP2005/013535

Cuadro No. V Declaracion motivada bajo Articulo 35(2) en cuanto a la novedad, la actividad
inventiva y la posibilidad de aplicacién industrial; documentos y explicaciones que sustentan esta
declaraciéon ' '

1. DECLARACION
Novedad (N) Si:  Reivindicaciones 1-14

No: Reivindicaciones

Actividad Inventiva (IS) Si: Reivindicaciones 1-14
No: Reivindicaciones

Posibilidad de Aplicacion industrial (IA)  Si:  Reivindicaciones 1-14
No: Reivindicaciones

2. Documentos y explicaciones (Regla 70.7)

Véase hoja separada

Formulario PCTAPEA/409 (Abril 2005)
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(HOJA SEPARADA) PCT/EP2005/013535

D1: WO 03/070673 A (UHDE GMBH; VINNOLIT TECHNOLOGIE GMBH & CO.
KG; BENJE, MICHAEL; JACULL) 28 de agosto de 2003 (2003-08-28)
mencionada en la solicitud

D2: DE 199 10 964 A1 (KRUPP UHDE GMBH) 21 de septiembre de 2000 (2000-
09-21) mencionada en la solicitud

Punto V.
Reivindicaciones 1a 7:

1. Las presentes reivindicaciones 1 a 7 se diferencian de los procesos conocidos
de D1 y D2 por la caracteristica distintiva de que "a cada punto de carga de
cloro sigue por lo menos un punto de carga de 1,2-dicloroetano liquido" asi
como que la "carga del 1,2-dicloroetano liquido se produce bajo una energia
cinética tan alta que resulta una vigorosa mezcla de 1,2-dicloroetano, cloro
disuelto y etileno”. (La segunda caracteristica se considera clara para el
experto). Estas caracteristicas no se describen en D1 ni en D2:

D1 divulga que a un punto de carga de etileno, situado corriente arriba, sigue un
punto de carga de cloro disuelto, situado corriente abajo (véase Fig. 1:
alimentacién 4 y alimentacion 11). Al punto de carga de cloro (alimentacion 10)
sigue, no obstante, corriente abajo una alimentacion 14, que se compone de un
gas residual conformado por oxigeno, cloro y 1,2-dicloroetano. D2 divulga que
luego de la carga de etileno (alimentacion 11) se adiciona cloro (alimentacion
15/28), en donde no se produce una carga adicional de 1,2-dicloretano. En
consecuencia, el objeto de las reivindicaciones 1 a 7 es novedoso con respecto
a dicho estado de la técnica (Articulo 33.2 PCT).

2, D1 se considera el estado de la técnica mas préximo.
Con respecto a este estado de la técnica, hay que ver el objeto fundamental en
la provisién de un proceso para la produccion de 1,2-dicloroetano, que es mas
econdémico y que posibilita un mejor rendimiento espacial. Segin Ila
reivindicacion 1, este problema se soluciona por un proceso que presenta en
particular las caracteristicas de dispositivos, como se describe en la
reivindicacion 1, asi como la caracteristica distintiva de que "a cada punto de
carga de cloro sigue por lo menos un punto de carga de 1,2-dicloroetano liquido".

Formulario PCT/Hoja Separada/a09 (Hoja 1) (EPO-abril 2005)
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Con base en la declaracion en la Seccion [0015] hay que asumir una solucién
de este problema y del efecto obtenido.

Esta solucidon se considera inventiva, ya que en el estado de la técnica

disponible falta una indicacion tanto con respecto al dispositivo utilizado como
también a las partes distintivas.

En consecuencia, se considera inventivo el objeto de las reivindicaciones 1 a 7
con respecto al estado de la técnica ya citado (Articulo 33.2 PCT).

\Reivindicaciones 8 a 14

1.

El dispositivo actualmente precisado por parametros especificos de mecanismos
“no se describe en ninguno de los documentos D1 y D2.

Por lo tanto, el objeto de las reivindicaciones 8 a 14 es novedoso con respecto
al estado de la técnica ya citado (Articulo 33.2 PCT)

Gracias al dispositivo especial se posibilita el proceso reivindicado en la
reivindicacién 1, asi como los efectos obtenidos en este proceso

Por consiguiente, gracias a la provision del dispositivo reivindicado, se posibilita
la solucion del problema ya mencionado.

En consecuencia, se considera inventivo el objeto de las reivindicaciones 8 a
14 con respecto al estado de la técnica ya citado (Articulo 33.2 PCT)
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Applicant: Uhde GmbH

Reply to the written opinion of the International Searching Authority of June 26, 2006

The applicant’s comments on the written opinion of the International Searching Authority are
as follows:

Re point V.1

The plant known from D1 has not been designed such that a thorough mixture of 1,2-
dichloroethane, dissolved chiorine and ethylene is effected according to Claim 1 of the pre-
sent invention. Neither has the plant a suitable device according to Claims 2 to 7 of the pre-
sent invention for feeding an additional 1,2-dichlorethane stream into the direct chlorination
reactor as, for example, one or several jet mixers. For a better distinction from the cited pat-
ent specifications D1 and D2 it is therefore proposed to specify the very vaguely formulated
Claim 8 more precisely by the following new device-specific claims:

8. Device for the production of high-purity 1,2-dichloroethane from dissolved chiorine and
dissolved ethylene which come into contact with each other in the presence of a circu-
lated liquid reaction agent, the reaction agent mainly consisting of 1,2-dichloroethane
and a catalyst, using the equipment items described below:

» at least one reaction unit arranged vertically and designed as loop,

Chairman of the Supervisory Board: Dr. Hans Christoph Atzpodien

Uhde GmbH Executive Board: Klaus Schneiders (Chairman),
Friedrich-Uhde-Strasse 15, D-44141 Dortmund Alfred Heffmann, Lothar Jungemann, Helmut Knauthe, Jérg Schanewolf
Telephone: +49 231 547-0, Fax: +49 231 547-3032 Court of registration: Dortrmund, HRB no. 2291

Internet: http://www.uhde.biz Registered office: Dortmund
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10.

11.

12.

13.

14.

o the two legs of the loop communicating with a degassing vessel arranged above
the unit, the said vessel serving for the withdrawal of the reaction product in
gaseous or fiquid form or in gaseous as well as liquid form,

« the feed points for chlorine and dissolved ethylene being located in the loop leg
section in which the liquid ascends,

s any upstream feed point for ethylene being followed by a downstream feed point
for dissolved chlorine,

characterised in that

o any feed point for chlorine is followed by at least one feed point for liquid
1,2-dichloroethane, and

e the addition of liquid 1,2-dichioroethane takes place with so much Kinetic energy

that a thorough mixture of 1,2-dichloroethane, dissolved chlorine and ethylene is
effected.

Device according to Claim 8,

characterised in that the device suitable for the feed at high kinetic energy so that a
thorough mixture of 1,2-dichloroethane, dissolved chlorine and ethylene is ensured,
consists of one or several jet mixers.

Device according to Claim 9,

characterised in that the jet mixer/s is/are arranged in the loop reactor in such a
manner that the liquid leaving the mixer/s flows crosswise to the upward main stream
direction.

Device according to Claim 9,

characterised In that the jet mixer/s is/are arranged in the loop reactor in such a
manner that the liquid leaving the mixer/s generates a tangential stream as seen from
the tube cross-section, the said stream overlapping and extending over the upward
main stream direction.

Device according to Claim 9,

characterised in that the jet mixer/s is/fare arranged in the loop reactor in such a
manner that that the liquid leaving the mixer/s generates an upward stream as seen
from the longitudinal section, the said stream reinforcing the upward main stream di-
rection.

Device according to Claim 9,
characterised in that the jet mixer/s is/are arranged in the loop reactor in such a
manner that the liquid leaving the mixer/s generates a tangential stream as seen from

- the tube cross-section, the said stream overlapping the upward main stream direction,

as well as an upward flow as seen from the longitudinal section, the upward stream
thus being reinforced.

Device according to any of the preceding Claims 9 to 13,
characterised in that it is possible to combine also static mixers with. the jet mixers,
the static mixers being arranged in the upward loop section of the loop reactor.
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The new device-specific Claims 8 to 14 correspond to the process-specific Claims 110 7,
which was intended to be expressed by the original wording "Plant suited for the performance
of the process described in the preceding claims 1 to 7" and is thus implicitly contained ac-
cordingly in the original wording and in the description forming the basis for Claims 110 7.

Therefore, the new Claims 8 to 14 are to be regarded as new analogously to Claims 1to 7.

Re point V.2

The examination does not take into consideration that not only the first part of the characteris-
tic feature of the main claim, i.e. any feed point for chlorine is followed by at least one feed
point for liquid 1,2-dichloroethane, but also the second part of the characteristic feature of the
main claim, i.e. the addition of liquid 1,2-dichloroethane takes place with so much kinetic en-
ergy that a thorough mixture of 1,2-dichloroethane, dissolved chiorine and ethylene is ef-
fected, make an important difference to the known state of the art. For this reason these two
technical elements have been integrated into the characteristic feature of the main claim.
Both technical elements are essential and necessary characteristics for the mode of operation
of the invention. If only the first of these two characteristics was essential, the second charac-
teristic could have been defined in a sub-claim. This is, however, not the case, irrespective of
the question raised below for clarity of the second characteristic.

Re point V.3

Phrase 1 of section [0015] substantiates that the application of the process and the usage of
the device result in the doubling of the conversion rate. A further advantage consists in the
upgrading of existing plants, see phrase 2. The searching authority is kindly requested to sub-
stantiate in even more detail their doubts about achieving these results and advantages, to
restrict themselves not only to the first of the two required characteristic features of the main
claim and to declare why they had to deviate from the aim specified in section [0009], also
see the explanations on point V.2.

For examining the inventive activity, the so-called "problem/solution approach" has proved to
be useful. First, the closest state of the art is to.be determined, for example, D1. Then, an
objective technical aim is to be determined which results from the difference of performance
of the characteristics between D1 and the application to be checked, also see the explana-
tions on point V.2. Then the question arises whether a person skilled in the art would take the
measures claimed if he/she had to solve the problem. Thus, the aim of the present invention
would be to increase the space yield, for example, by multiplying the conversion rate, taking
into account the upgrading possibilities, the economic efficiency and maintenance of the pu-
rity level of the product, also see section [0015] and section [0009].
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However, the received written opinion does not provide any arguments as to why the person
\ skilled in the art should actually consider to use both characteristic features of the main claim
and as described in point V.2 when being confronted with such a problem, not to mention
what should actually cause him/her to do so before the filing date. This applies even more to

the sub-claims in which the use of jet mixers is requested and their alignment in the stream
direction explained.

| Therefore, in the applicant’s opinion, Claims 1 to 7 and analogously the related new Claims 8
\‘ to 14 must be regarded as inventive.

Re point V.4

\ A characteristic is deemed clear if it provides the person skilled in the art with the theoretical
‘ knowledge of the invention required by him/her to implement the invention and if the parts

included in and excluded from the invention are definable. The present characteristic fulfils
\ the said requirements, contrary to first appearance:

As conventional measuring instruments nowadays used in chemical process engineering
\ have not been designed and rated for the measurement of mixing velocities, the person
- skilled in the art who is to mix different components does not expect parameter-supported
\ mixing values, which he/she can neither measure nor check in practice, but only qualitative
estimations. The qualifying characteristic "thorough" satisfies this requirement.

Quantification of kinetic energy might in principle be useful but the description of the invention
and Claims 2 to 7 impilicitly contain the note that jet mixers satisfy this criterion, otherwise the
dependent claims would not be dependent because they also contain all characteristics of the

main claim. However, equipment items which might provide an even higher mixing efficiency
\ than conventional jet mixers are of course also included in the main claim.

\ Thus, the kinetic energy at least corresponds to the technically normal range of conventional
Q jet mixers on the market and the person skilled in the art can easily take the required parame-
\ ters from the applicable standards or the manufacturers’ specifications. However, on account
0 of the multitude of suitable jet mixers, the multitude of proportions and the variabie number of
\ jet mixers to be used or mixers operating in a similar way, parametrisation in the main claim
\ would anyway only be possible by a very time-consuming formula representation and would
not make any contribution to the invention besides the generally known technical features.
\‘ Hence, it would not be possible to satisfy the request for concise claims.

In the factual context, the wordings selected are therefore neither subjective nor unclear, but
\ satisfy the expectations with regard to the technical language by those persons skilled in the

art to whom the text is addressed. The wordings c¢an also be used to distinguish the invention
| from all technical features excluded from the said invention, for example, a kinetic energy

supply lower than the supply required for being able to operate a standa'rd jet mixer, e.g. by a
\ simple jet or the like.
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According to Article 19 PCT please find attached a modified version of Claims 1 to 14.

Claims 1 to 7 have not been changed.

Uhde GmbH

Senior Patents Manager

Annex

Bausch Séharff

Assistant Patents Manager
(general power of attorney 42835)
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