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MEMORTA DESCRIFPTIVA
que se presenta para unir a la solicitud
de
PATENTE DE INVENCION
formulada el 13 de febrero de 1965 con el nlm. 309.829
en
ESPAHA
por VEINTE aiios
a nombre de PHILIP MORRIS INCORPORATED, entidad norteameri-
dana, establecida en 100 Park Avenue, Nueva York, N.Y., Rs-
tados Unidos de América,
por: '
MIEJONAS THNTRODUCIDAS BN IA PTEPARACION DE COMPOSICICIES
WE TARACOM

e e e et e e 5 s 0 i 4t e B e e o

la presente inveneidn se reficre a composicio-
nes para fuar. MAis en particular, la presente invencidn rce
refiere a un método y composzicidn para incorporar aromag pre-
determinados en el tabaco, los cuales aromas se pueden mante-
ner y preservar durente la posterior elaboracidn y almace=
namiento del tabnco,

Un ohjeto de la presente invencidn es permitir
la incorporacidn de un aroma en un producto de tabaco, arcma
aue no se perderd o alterard durante las ctapas posteriores

de manufaoctura ni durante el almacenamiento del producto de
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tabaco,
otro objeto de lo presente invenciln es
nilir la incorporacidn de un material en cl tabaco, material que despren~

o

derd uno o mfiic aromatizantes en el hwmo del tabaco gue se produce’ cunndo

ge fuma ol tabaco gue contiene dicho material, 'j;!

Otro objeto de la premente invencién?és con=
trolar lo contidad de aroma o aromns desprendides cuando se fﬁﬁé‘gn pro-
gueto de tobaco, para asecurar a uniformidad del aroma duvante %oda la
operacidn de fumar,

Todavia otro objeto de la presente iﬁ#ancién
es proporeionar una composicién aromatizante gue es adecuada come ningu-
na otra mzara su uso en productos de tabaco, . )

Uno de los objctos wis especificos de la pre-
sente invencidn es incorporar mentol en un producto de tabaco, de tal for-
LA ue 1no oe desprenderd antes del momento en que se fume el producto de
tabaco, pero que se desprenderd ficilmente y con eficacia cuando se fume
el producto de tuabaco.

Otro le los objetos mis especificos de la pre-
sente inveucidén es incorporar en el tabaco un aditivo, el cual, cuando s¢
fusa el tobaco, no solo desprenderd mentol, sino que también desprenderd
uno o mits aromatizantes adicionales.

Se conocen nNUMErosos métodos para aiadir aro-
asizantes al humo cel tabaco. &in embargo, ninguno de los mdtoedos conom
cidos ha resuliado ser completamente satisfactorio, particulariente cuan~
o el aromctizante es mentol.

Cuando se afiade mentol por sl mismo al tabaco,
la périida de mentol durante el procedimiento de manufaciura y durante el
almacenazicento es muy zrande, debido a la naturaleza muy volitil del uen~
tol. Adewfis de la pérdida inconveniente de mentol, a2 mcnudo se encuentran

vapores de mentol, objetablemente fuertes e irritantes, en el verdndero
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procedimiento de mwanufacturd en ¢l que sge¢ incorpora el mentol en cigarri-

1los.

Cuando el mentol se adsorbe en un adgorbente, *
tal como carbdn activado o tierra de batén, y se aplica al tabaco,.el
rendimiento en mentol cuande se fuma tal tabaco L resultado ser #uy ba-
jo. Ademds, tal procedimiento tiene como resultado la incorporacidn de
un material extrafio al tabaco, que puede dar al tabaco un agpesto inconve-;
niente, y que pucde tener como resultado la combustidén desizual del ta-
baco,

Tombidn se ha incorporado mentol en el tabaco
er forma de un clatrato, Sin embargo, tal métedo de incorporar meatol
en el tabaco ha gido no solo caro, sino tambidn ineficasz, pucsio cue el
reudimiento en mentol, cuando se guema el taliaco sue contienc tnles cla-
tratos, ha resguliado ser muy bajo.

También se han preporado y afiadide al tahaco
ésteror del mentol, tales como succinnto de nentol y borato Je mentel,
Sin embargo, el rendiniento en mentol crando ge Fusa el producto de tobao-
co cue contiene tales succiuatos o borates, ha resultado cer tanbiln nuy
hajo. &Aderds, tal mdtodo tiene como resultade la adicidn de productos
irconvenienies de combustibn al humo,

La presente invencidn supera los inconvenien—
tes de los uétodos anteriormente conocidos y proporciona un néiodo para
incorporar un aromatizante, y particularmente mentol, en el tabaco, de
forma tal gue el aromatizante no se pierde dwrante la manufactura y alua-
cenauicnto ¥y, sin embargo, sc desprende fdcilmente cuando se fuma el toba-
co, Si se demeca, seglin la presente inveneidn se pueden incorporar si.ul-
taneanente en el tabaco mis de un aromatiszante.

Los aditivos que se emplean seghn la precente
invencidn eon relativamente no voldtiles. Como resultado, es pesible pre-

venir la pérlida de aromatizante durante las operaciones de manufactura,
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o durcnte el almacenamientoe del producto. Por ejeuplo, el clorocarbonato

de mentilo, cuando se aplieca al tabuco, es estable y no se pierde debido

a volatilimacibn, bajo condiciones de humedad tanto alta como haja. Ade=
" 13

pds, puesto que el aromatizante no estd presente en forma libre sobre la

carga, es pogible eviter la transferencia de aromatizante de uh’?iﬁarri~
1llo a oiro, o de un paguete de cigarrillos a oiro,

La presente invencidén produce tawmbifn como re-
sultado un producto de tabaco con el cual se puede conseguir un elevade

desprendiuiento de aromatizantes al humo, sin produccidn de weduetos ine
L)

..

convenientes de pirtlisis, y sin adicidn de materiales extrafios inconve-
nientes al tabaco. - ;H

Ser(n la presente invencidn, se idcbéééra un
carbonato que contiene aroma en un producte de tabaco, y particularmente
enn la carge de ciparrillos.

#1 carbonato, que contiene zroma,de la presen~
te invencidén puede ser cualcuier carbonato orginico que: (1) contenga por
lo menos una unidad de aroma, es decir, la parte de un aromatiszante gue
comunica aroma, la cual parte, cuando estd presente en el tabaco en com-
bustidn, se convierte en nroducto aromatizante; (2) sea sustancialmente
no voldtil bajo las condiciones atwosiéricas normales, por ejemplo tempe-
raturas de 20 a 30°C y presiones atmosféricas; (3) sea capaz de destruir-
ge produciendo una unidad de aroma, cuando esté incorporado cn el tahaco
¥ soumetido a las temperaturas del tabaco en combustidn, cue generalmente
serdn temporaturas de aproximadanente 100 a aproximadamente 12002C. E1
carbonato orgfnico puede scr, por cjemplo, un dicarbonato o un halocarbo-
nato. Log carbonatos se pueden prepavar fAciluente por reaccidn de alco-
tLeoles acdecuados con clorure de corbonilo, lo gue tiene como resultado la
voduceidn de bstercs clorocarbéuicos, cuando la reaccibn ge efectfiia a
temperaturas bajas. A mayores temperaturas, y en prescncia de un eXceso

de aleokol, se produce un difsier el Acido carbonico.,



Las siguientes ecuacionegs son ilustrativas
de la preparacidén de ciertos dicarbonatos y halocarbonatos gue se pueden
emplear gep@n la presente invencidén., En lag ecuaciones, £ eos la unidad

de aroma de un alcolol Z-CH gue tiene aroma, por ejemplo mentol, e ¥ es

3

un radical derivado de un alcohol que puede ser, por ejemplo,‘uh alcobol
sencillo tal como un alcohol alcohilico inferior. Sin embargo{‘éfeferi-
klemente, Y es la unidad de aroma de un alcohol Y~-Oil que tiene*éroma,
que puede ser idéntico al Z~CH, o puede ser un alcohol distinto qﬁe tiene
aroma, Asi, tal como se usa en la presente Memoria descriptiva, % repre-
10 sentari siempre una unided gue tiene aréma, pero Y puede represéﬁﬁar tan-
to una unidad gue tiene aroma como una unidad que no tiene aromég'.Ade—
mis, tal como aqui se usa, "alcohiol gue tiene aromat significa»unﬂﬁlco-
hol que contiene una unidad de aroma, siendo &1 mismo un aromatizante, o
bien degprendiendo un aronatizante cuando se incopora en el tabaco, y ce
15 sorete a las temperaturas del tabaco cn combustidn. Tos alcoholes cue
tienen aroma se pueden sustituir por alcdxidos metdlicos, en los ue el
hidrdgeno alcohdlico estid reewmplazado por un metal monovalente, tal com

.

codio o potagio,

0
Il

25 (1)  =-t5 + Cogl, ————  20-C-Cl

I
0

] (I
(2) 2-0-C-Cl + ¥-CU Z0~-C~0¥
Ir

i
(3) E-0-C-Cl + DICOOLE ——  5-C-C-0C-N
I

0 0
i

2t ¢ ¢

|
() L-G-é-ﬁl + i, - (C”;',))wl ~CmGil ——— E—G-C«N-(Cﬁa)m ~C-Gii

v

la ecuacién (1) ilustra la preparacidn -le un

v halocarbonato yue se puede emplear segln la presente inveacidn, EL jro-

o
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Aucto ¢ esta ecuacidn, £Orumla I, se puede emplear como carbonato que con-

tiene aroms, 0 s¢ puede bacer reaccionar con un alcolol cue tengn arone,

como ce iluztra en la ccuacidn (2), para produciyr un dica?bonato. Cuando

-
A e

el nlecolol pue tienc aroma es el mizmo que el aleohol gue tiene ar0na en-
pleado para prod lueir el clorocarbonato, sole habrd una unidad oub plene
aroua presente en el dicarbonato resultante. Sin embargo, cuanﬂh'se gimlea

1 alecohol ‘istinto que tiene aroma, el dicarbonato resulianie fendrd dos

PR

paidades Jde arona.

21 halocarbonato gue contiene aroma, piroducido
zechin 1a ccvacitn (1), se puede hacer reaccionmar también con un 4cide car
boxilico cue contenga aroma, como en la ecuacidn (3}, o con un sminodcido
Que contensa avoma, cono en la ecuacidén (4). Bl carbonato/acilo (férmula
III) producido s egiin la ecuacidn (3), ¥ el derivado de aciloxi aminodci-
do {formula IV) producido se"vn la ecuacion (4), son también Gtiles como
carbonatos cue contienen aroma, sepsfm la presente invencidn,

En las ecuaciones (1) a (4), Z e T son, como
sze ha expuesto anteriormente, unidades de aroma, y pueden ser un radical
orpfnico, por cjemplo un grupo arowditico o alifitico, que contengan de 1
a aproximadamente 100 &tomos de carbono; R es un radical, por ejemplo un
seupe aromfitico, alifftico o cicloalil fitico, cue contenga de 1 & aproxi=
madasante 100 Atomos de carbono; ¥ mes un nitero entero gue tiene un va-
lor comprendido entre aproximadamente 1 y 10, En la ecuacidn (4),
sarte (Cﬁq)r de la moléeula puede ser exactawmente como se muestra, o uno
o awbos Lidrdgenos en una o mds posiciones a lo largo de la cadena pue-
den estar recuplazados por un redical orgénico, vor ejemnlo un radical
2lifdtico dec cadena rectilinea o ramifacada, gue tenga de 1 2 8 &tomos
ae carbono, o mis.

Como ilustracidén especiiica de las reaccio-
nes (1) y (2), el tratamiento de l-mentol con cloruro de carbonilo condu-

ce o la formacibn de clorocarbonato de l-mentilo . Cuando el clorocarho
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nate de l-mentilo se pone en contacto con un exceso de l-uentol, & tem-

peraturas mayores, se forma carbonato de di-l-mentilo, como se muestra

por las siguientes ccuaciones:

i i
C"E Ch,,

(5}

+ ccmz 435800, > o)

1.0 Cl,. n.C o,
5] 5] ] 4]
1~Mentol Cloruro de Clorocarbonato de
carbonilo lementilo
Loy
) oo,
3
{C) -
0 + ) >
f0aCl Catalizador
Qi cEac,
.. cl, Mo Cii..
a9 (s} w [
Clorocarhoncto I-rentol

de l-menvilo

V7Y nyi

IEPN

Curbonato de di-l-mentilo
50 pueden cuplear ovron alconoles de aronn

en Iupar del rentel e lag ccunciones (1) vy {2). Adends, se preden lncer

peaccelienny cen el elorocoartonnto d€ l-mentilo alcoholes cue gean aronati-

rantes y/o cleolioles cue se deghidraten produciendo arometimcntes, Los

{23

o
[

compuestos reoultantes se pueden descomponer en aleohol original (cue o

agrupar, dondo una

cromatizante por si mismo) y l-mentol, o se pueden re
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segunda nota de aroma wfés mentol.

ceneral para la reaccidn de alcoholes

CH,, CH,,
i O
o]
. ! . (
(7} L +C¢L —C — 0 — — 2 - -0 -0
.0 CH. n.C CH.
%] 9 v O

Los glicoles, glicerina, alcolioles t
son ilustrativos de los alcoholes de aroma

pueden caplear segfin

ejemplo:
nNET
wki,.,
3
Zferaniel C=Cl -0, -Ci, -C=CH ~Cif, -CU
Cil.,
Cli. '3
v ]
Cil..
"3 Ol
\ /
Linalol C=C - CH, - CH2 - C - Cl = Ch,
/ " ’ G
o, o,
Alcoliol cinnanilico Ceity = ClI = Ci ~ Cif, - CiI
(¢ P

Bugenol

61
Carvacrol {isotimol)

con clorocarbonate de l-uontilo:

arpénico

-

que se

A continuscidn se cupone una ccuacidn

By

la preseste invencidn. IUatre csbos se incluyen, por
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. Loryt 'L' 4 y - - U - O
Alcolol feniletilico CSHS 0112 0.2 CIl

Terpineol

3 .
CH,, L
.9
ol
Como ilustracidn de la forma en gue se pueden
emnlear estos compuestos, cuando se hace recaccionar el linalol con cloro-
carbenaio de l-mentilo se forma un compuesto que sufre una reagrupacion
10 cuando se guena el tabaco, dardo mentol y dipenteno en el huwo,  Zpt
cciones se muesztran a continuvacidn:
CH,.
i.C
w
- CH b}
© [
15 \ i + CL —C—— ¢ — -——-—-—->
112
v !\ Ty II»C CII,.,
E,,C Cil,, 3 3
v ] b
Linalol CH3
o
CH,, ”
(v
20 - 0-C-0-
4
2 1,.C CIL
3 3
n.C CH.. Carbonato de
© ¢ 1-mentil-linalol
25
S0
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(e}

Cii,,
is)
G
HSC 0 =3 e ________>
l. . n.c :
CE 5 = CI!S
(9) |
n..C Cii.,
v
Carbonato de
lementil-linalol
Cxis .CHE
N
+
™
/N
E;SC Ciiz 1-230 CHS
Dinenteno Mentol

+ CO

Los carbonatos de terpineol-, geraniol- y

nerol-l-uentilo se degradan taubidn, dando dipenteno y l-mentol.

Los &cidos carboxilicos que ticnen aroma, ta-

les como los Acidos licticos, pirfvico, eitrico y tartfiirico, reacciona-

rén de esia forma con el clorocarbonato de l-mentilo, ¥ se destruirén,

dando en el humo el Acido ¢ue tiene aroma y mentol.
-

econtinuacidn: CH
3

—

— O

(1) 0,-E +Cl—C—~—C—

1= -

IESC Cl

Acido carboxilico

- 10 -

Bsto se ilusira a

Clorocarbonato de l-mentilo




10

15

25

Carbonato de alcohilofdcilo

T

CH3 =3
i
(1) #-¢c~-0-C -0 — ——"> RCO U+ CO, +
pC . . o
mCo G e~ ok
Cerbonato de aleohilo/Acilo Acido Mentol
carboxilico

De forma andloga reaccionarin los fcidos e
asficares, tales como el ficido slicélico, Acido levulinico y dcido zlucod-
nico, y las aminas tales como difcnilamiva y antranilato Je metilo (que
proporcichnarin, respectivamente, una nqta floral y de rosas), ¥y el mro-
dueto formado ze descompondrd dando en el humo sustanciae arvombticas y
cue contienen aroma.

Los aminoficidos, pavticularmente la ligina,
slicina, prolina y osparraguina, reaccionarén taubién con clorocarbonato
de l-mentilo, dando compuegtos que ge descompondran durante la pirblisis
del producto de tabavo en el que se han incorporado, produciendo en el

humo mentol y otros materiales que tienen aroma y que producen aroma.

Rsto se ilustra mediante las siguientes ecuaciones:

CH.,
3

(¢]
\ \
(12) M, o+ (c)m Cw O +Cl-C=0— —_—
HEC CH".;;
AminoAcido Clorocarhonato de lementilo

-1l =



i

[
(%]

Lot
LN

i
n.C  CH,
[+ J
Ci,,
(13) .
0 ¢
(\\l T u v
O-u-}-;—-(C)m-C—Gﬂ —
) H,0
.G CH..
(¥
I,
Py
::]~—-—OH +  Aminodecido
L.C Ha

donde i es un nimero entero gue tieme un valor aproximadaménte comprendi-

do sntre 1 y 10. De forma arniloza, se pueden hacer reaccionar los alca-

loides del tabace con clorocarbenate de l-mentilo, y afiadirles al tabace.
as reacciones anteriormente descritas se

pueden hneer transeurrir bajo las condiciones usuales cue se ewplean pava

la preparacidn de tales carbonatos. 1s especificomente, la reaccidn

de la ccuncidn (1) ce puede efectusr a temperaturas comprendidas entre

~ .

cproxmadasente ~G600C y aproximadamente +GC2C, durante un periodo compren

~

4ido entre aproximadamcente 15 win y aproxivadamente 24 horas. In gene-
v 2

ral, la reaccidn se efectiia o presidn atmosférica, cuncue se pueden cm-

plear preciones mayores o menores. Si se desea, se puede emplear un di-

: " : — .
solvente o codisolvente, tal como henceno, cloroformo, dioxane y tolueno,
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i se desea, se puede emplear durante la reaccidén de aproximadamente 1

{2

o aproximadamente 10} de un catalizador, tal como piridina o antipirina,

La reaccibn de la ecuacibn (2) se »uede efecc-
tuar a una temperatura comprendida entre aproximadamente -GOQC j;aproxi-
madapente +352C, durante un periodo de aproximadamente SC min a_aproxi-
wadamente 24 horas. =n general, la reaccibn se efectila a presion atmos-
férica, aunque se pueden cmplear presiones mayores o menores. Si se
desea, se puede cmplear un disolvente o codisolvente, tal como'bcnceno
o dioxano., g&i se deseca, se puede emplear durante la reacciln de aproxi-
medamente 1 a aproximadamente 10% de un catalizmador, tal como piridina
o antipirina,

Ia reaccibn de la ecwacidn (3) se puede efce-
tuar a una temperatura comprendida entre aproximadamente -802C y apro:i-
madanente +1002C, durante un pericdo compreandido entre aproximadariente
30 win y aproximadamente 24 horas. En general, la reaccidn se efectian
a presidn atmosférica, aunsue sc pueden emplear vresiones miyores o meno-
res, BSi se desca, se puede emplear unrdisolvente o codigolvente, tal
como benceno, tetrahidrofurano o tolueno, S8i se desea, durante la rea-
ceidn se puede emplear de aproximadauente 1 & aproximadamente 1036 de un
catalizador, tal como piridina o trietilamina.

la reaccidn de la ecuncidn (4) me puede efoe-
tuar o una temperatura comprendida entre aproximadauente -200C y apro-
ximadamente +602C, durante un periodo comprendido entre aproximadamente
10 win y aproximadamente 3¢ horas., Ba general, la reaceidn se efectla
a presibn atmosférica, annque se pueden emplear presiones mayores o me-
noires. o4 se desen, se pucde cmplear un disolvente o codisolvente, tal
coiro Denceno, Mileno, tolueno, cloroformo o dioxano, gi se desea, duran—.
te la reaccidn se puede emplear de anroximadamente 1 a auroximadanente

105 de un catalizador, tal como piridina o antipirina,

Ia reaccidn Je la ccuacidn (5) se puede efec
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nacouente 40000, dwrante un periodo de aproximadenente 15 wmin a asromi- .

tadecente 24 horas. Dn general, la reaceidn ce efeetia a presidm .otuoes-
* 1

nL e Frpeen ooan ~ e s Ay .3 ’
Toriea, arnque se pueden enpleny proslones mayores o menores, (S1 e de-

&

2
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2z, se purede cuplesr un Jisolvente o codigolvente, ftal como béﬁceno, to=

a

Y
e

lreno, mileno o diomanc. i se deseq, durante la reaceidn se pueden
caplenr o aprexipadesente 1 @ arroxinadamente 140 de un cutaliz#dﬁr,ﬁal
couo piridina o antipirina. )

La reaccidn de la ecuacidn (€) sme puédé erfee-
tuar a una temperatura comprendida ontre aproximadamente 3020 ¥y - aproxi-
sadasiente 1302C, durante un periodo comprendide entre apr ximadémeﬁte 1
wora ¥ aproximadamente 24 horas. 3n general, la reaccidn se efoéféa a
rresidn ainosférica, auncue se pucden emplear presiones Wayores 0 LenoIres.
Si se dermea, se puede emplear un disolvente o coedisolvente, tal cemo
benceno, xileno tolueno o dioxano. Si se desea, durante la reaccidn se
miede enplear de aproximadamente 1 a aproximadamente 10} de un cataliza-
dor, tal como piridina o antipirina,

Ia reaccidon de la ccuacidn (7) se puede efecw
suar a una temperatura comprendida entie aproximadamente -G0CC y aproxi-
madanente +1509C, durante un periodo comprendido entre aproximadamente
¢ win y aproximadamente 24 horas. In general, la veaccibn se efectilia
a wresidn atmosférica, aunque se pueden empleér nregiones mayores 0 nERO-
res. B£1 se desea, ge puede emplear ui: dlsolvente o codisclvente, tal
couo Lenceno, tolueno o xileno. 8i se desea, durante la reaccidn sc pue-~
de cnplear de aproximadanente 1 a aproxinadamente 10% de un catalizador,
tal como piridina o amtipirina.

Ia reaccidfn de la ecuacidn (8) se puede efec-
tuar a una bomperatura comprendida cntre aproximadamente -602C y aproxi-
nadasiente +602C, durante un periodo comprendido entre aproximadamente

15 min y aproximadamente 24 horas. =n general, la reaccidn se efectla a

.
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presidn atmosférica, auncue se pueden emplear presiones mayores o nenores.
81 se desea, se puede emplear un disolvente o codisolvente, tal como hen-
ceno, tolueno o xileno. Si se deseca, durante la reaccibn se pupderemplear
de aproximadamente 1 a aproximadamente 10% de un catalizador, al desly
piridina o antipirina.

o reaccidn de la ecuacidn (8) se puedc clec-
tuar & una temperatwra comprendida eatre aproximadanente 1008C y aproxi-
madaniente 12C02C, durante un periodo comprendido entre aproximadaﬁén%e
0,1 seg y anroximadamente 24 horas., In general, la reaccidn se efectha a
presidn atmosférica, aungue se pueden emplear presiones mayores 2. menores.

Ia reaccidn de la ecuacidn (10) se pucde efec-

tuar a una temperatura comprendida entre aproximadamente -602C ¥ syroxi-

©
[
(&}

madémente +1208C, durante un periodo comprendido entre aproxinadamente
min y eproximadamente 2 horas. In general, la rcaccidn se efectlia a procid:
n atmosférica, aungue se pueden epplear presiones tayores o renores. £i

se desea, se puede ciplear un disolvente o coligolvente, tal cowo benceno,
tolucno o xzileno. Bi sc decea, iurénté'la reaccidn ge puede cmplear de
aproximadamente 1 a aproximadamente 10¥ de v catalizmador, tal cono piri-
¢ina o antipirina.

Ia reaccidn de la ccuacidn (11) se suede efec-—
tuar o una temperatura comprendida entre aproximadacente LI0%C y aproxi-
madanente 12008C, durante un periodo comprendido entre aproximadamente
0,1 seg y aproximadauente 24 horas. In general, la reaccidn se efectla a
presidn atmosférica, aunque se pueden emplear presiones mayores o menores.
Si se desea, se nuede emplear un disolvente o codisolvente, tal como hen-
ceno, tolueno o xileno. &i se desea, durante la reaccidn se puede emplear
de aproximadamente 1 a aproximadamente 10% de un catalizador, tal como
piridina o antipirina,

La reaccidn de la ecuacidn (12) se puede elce-

tuar a una temperatura comprendida entre aproximadamente -202C y aproxi-
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madapente +002C, durante un periodo comprendido entre aproximadamente 10
ain y rproxinadamente 30 horas. ¥n general, la reaccidn se efectla a pre-
5ién atuocférica, auncue se pueden empiear preciones maysres 0 -ienores.

i se decea, se puede emplear un disolvente o codigolvenie, ﬁa@ é.mo hen-
ceno, xileno, tolueno ¥ cloroformo o dioxnao, 8Si se desea, Jurante la
reaceidn =0 puede emplear de aproximadamente 1 & aprox maaamenté:iﬂ% de

un catalinndor, tal como piridine.

I~ recccidn de la ecuacidn (13) se pucée zlee~
tunr o une touperatura coimrendida entre aproximadamcente 1009C ¥ aproxi-
madonente 12202C, durante un periodo de aproximadmacnte 0,1 segaé abro-
mimedasiente 24 horas. Tn general, la reaccidn se efectfia a preaiéﬁ_atmoﬁ
férica, auniue se pueden cmplear presiones mayores o menores. Ji}éﬁ de-
sea, se pucde cmplear wn disolvente o codisolvente, tal cowmo benceno, to-
lueno o mileno. &1 se desea, durente la reaccifn ge nuede emplear un ca-
talizador, tal como niridina.

Uno vez produclidos, los materiales producidos
gmestn las onteriores veacciones se pueden purificer de la forma usual,
por ejemplo por destilacidn, eristalizacidn y similar.

los carbonatos, cue conticnen aroma, de la
piregsente invencidn se pueden aplicar al tabaco, cuando son liguidos, pul-

rd

verizéndolos dircctamente sobre el tabaco, Taubién se puecden aplicar dis
perséndolos o disolviéndolos en un vehiculo adecuado, por cjemplo agua,
disolventes orpinicos y otros vehiculos conocidos en el famo, 0 se pue-
den mczclar.direcﬁamenﬁe, o canblar de otra forma, con el tabaco, por mé-
todos cue son conocidos on el ramo,

Cuando se emplea un vehiculo liguido, preferi-
i-lemente se secca la mezcla con aire, o se trata de otra forma, nara eli-
ainar el vebiculo despuds de que el carbonnto que desprende aroma se ha-

»a mezclaco intimamente con el tabaco.

8i se desea, los carbonatos, gue contienen
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aroma, de la presente invencidn se pueden incorporar en papel de cisarri-
1los o en envolituras de puros o simileres. Sin embargo, generalmente
serd mis conveniente incorporar estos materiales en el propio tgbaco.
Siempre cue los carbonatos que contienen aroma se dispongan en:uﬁ.produc—
to de tabaco de tal forma que estén en contacto con el tabaco Euaﬁdo se
guena, desprenderin sus aromas al fumar el producto dd tabaco.-

dunque le cantidad de carbonate que contiene
aromd que se ha de afiadir al producto de tabaco variard sepgin la canticad
de aroma cue se desee en el humo, los carbonatos gue contienen aroma ge
afindirén al tabaco, generalmente, en cantidad comprendida aproximadanien-
te enire 0,1 y 10% cn peso de la composicidn total de tabaco.

Los siguientes ejemplos gon ilugtrativos.

QTP TN
BdSnPLo 1
sl

n

e hicieron reacecionar aproximadamente 312
g de Ll-mentol brasilefio, a una temperatura de 10-202C, con 198 gz de clo-
A

ruro Jde carbonilo, en presencia de 150 ml de benceno como codisolvente,

¥ una cantidad catalitica (5 g) de piridina. 3sta mercla se agitd Jurna-

.

te un total de T horag, y ge Zell reposar durcnte la noche. L1 finnl

o

R 4 HeTi04 et o 1nd 7 e 18y ey A 1o el =2
L.C@Se POriond, e TCIM.Ano 1o yrellccicn ¥ Ee Zecuneid CLooCllitinnyo ¢

~ -,

Ieuintilo, en Jorma de liyuido mévil, li_zramente amerillo. 1o reetili-

tede

czeiln del naferinl leewsernlo, por Cestilacidn 2l wvnefe, nrodujo un .

tilago ¢ue cra un licuvido blanco cowo el agun, cue tenla un munto de

4 A

ebullicidn de 105 a 1039C a 12 ma . 8e-obtuvieron aproximadanente 104

g (rendimiento global el ¢7)de clorocarbonato de l-uentilo, Zote na-

—~—

terial fué estable frente al asua en ebullicidn, dcides acuoses y
¥ vesnltd ser soluble en una varicdnd de disolventes oryinicos, inclu-
yendo clages toles como a2lcoholes, éteres, hidrocarburos, ésteres e Li-
drocarbures halogencdos., ué ecstable 21 calor, por lo menos hasta una

senperntura de 1502C,  Se descubrid gue reaecionchba lentomente con los

alcolioles inferiores (por cjemplo etanol), y que rcaccionaba enérgica-

- 17 -
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senie con hages orgiiicas, formando un complejo. ILste complejo se des-

componia fécilmente con agua temperaturas elevadas, produclendo l-mentol,

L et d [s) K s
.«..HJ‘..V. o 4.00 &3 - -
—e————— i

Se dispuso en un tambor rotator g 1) un. unbuco

.-
de hebra (2,3 kg) que no contenia mentol (pero gue, por lo ﬁemas, se ha-

bia preparado pora la mamufactura de cigarrilles mentolados de los gue
s - ’ - 4 . ” -
se disvone en el comercie), ¥y se sulverizd sobre €1 una solucidn consis-
tente cn 11,1 g Ge clorocarbonato de l-mentilo en 20C wl de etanol abso
uto. =1 tabaco cue habia sido pulverizado se almacend después'durante
3 3 “"I‘\

3 diag cn bolsas de n»olietileno, nara dejar que el aditivo peaes

&

Tase on
lag hehras de tabaco. D1 naterinl se secd con aire sobre Lanlco~,.a
una hunednd relativa lel GOY y temperatura de 340C, hasta que sé»@érdié
el alcohol disolvente. XNo me observd olor apreciable a mentol en el
tabaco. Se hicieron cigarrillos con el tabaco, usando una maguina nor-
mal que afadia a la seecidn de tabaco de hebra de los cigarrillos un fil-
tro de 15 mm (de longitud). Sc prepararon cigarrillow de control, de
Torma similar salvo en que se afiadieron a cada cigarrillo 3,2 ag de
l-i.entol brasileiio, en lugar del clorocarbonato de l-mentilo. Ias dos
tandas de cigarrillos se almacenaron por separado, en tarros de vidrio,
a 3,32C.

Los cigarrillos de ensayo y de conirol se fu-
wmaron en una mignina normalizada de fumer, El hamwo se recogid sobre na-
zas ce riltro Cambridge y se extrajo con etanol. A continuacidn se ex-
ponen los tdetalles de los ensayas:

Unas boguillas de Lucite se rellenaron de
nasas de filtro Cambridge, y se pesaron individualwente en una balanza

Grom~atic. Ias bocuillas se insertaron en los orificios correcios de
una whguine de fumar normalizada, de 20 orificios, seleccionfndose los
orificios al amar, o nor Gistribucidn seglin un modelo de las muestras

a ensayar, ¥y comprobando si habia fugns.
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tma profundidad de 5 mm, en el agujero de la cubierta de evierre dental

de las boguillas de Iuneiie, ge encendieron con un encededor elé ic o
Ilama Je alcohol, y co fumaron hagta una longitud de la colilla e 20
Ge fumaren 4 muestras de comparacidn junto con los cigarrillos a.ence-
yar, en cuaca esperimento de fumar.

4 medida gue la linea de combusgtién de un
cigarrillo llegaba a la marca de 25 mm, se cortaba la lumbre coﬂ unas ti-
jeras de cirugia., Antes de insertar otro cigarrillo, la colilla apaga-
da se dejaba en el cemento dental hasta que se producia una chﬁpédﬁ de
purga o limpieza, Cuande se habla terminado de fumar el cuarto cigarri-
llo en cada orificio, y se habia producido una chupada de purge o lim-
pieza se quitaban de la mguina las boquillag de Lucite.

pespuls de haber fumado todos los cigarrillos,
se volvien a pesor inmediatamente las boquillas individuales de Lucite,
Después ge separaron de los bouulll s las masas de filtro Cambridze, con
unas piezas, ¥ se doblaron cuidadosamente sin tocar con las manos el ne-
teriol en partieulas total depositado. Ia masa se dobld de tal forra
aue el material en particulas toial cuedd en el interior, y se eninzd
la boguilla de Iucite, usando pinsas pvara sujetor la masa. Ias mases Je
filtro Cambridze scparadas se sometioron o emiriecibn, en todos los co-
zos, con 100 ml de etonel,

El mentol se identificd, y el material guni~
nistrado se deteruind por cromatografia de gases. D1 sundinistro de men-
tol de log cigarrilles o eneayor ful de 420 nicrosramos/cirerrille

.

ngto reprecentd un swuinistro de aproximadamenté 130, puesto cue log

» e mentol,

[ex]
(4

11,1 g de nditivo eran aprovinadamente epulvalontes a
Tos ensayos fisleos no reveloron ninguna di-

ferencia significativa de puministro de nicotina, suminisiro de unterial

en particulas total y "pll del humo! entre los cigorrillos a ensayar i

- 19 =
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los cigzarrillos de contxol.

Bl andligis guimico ‘el humo y materia en
porticules corresnondid al de los de control, salve en lo gue : se ha ohaser-
vado cnteriormente. |

Algunos cigarrillos que contenian'clprocar—

L]

bonato Jdoe l-tientilo se dispusieron en torros abicrtos de vidrié,»y ce
someticron o las siguicntes condiciones ciclicas: (1) 43,320 y ‘uuwadad
relotiva del 25y, durente © horas; (2) 43,39C y aumedad relativa;del 8534,
duvante 1¢ loras; vy cste ciclo se repitid durante el nfimero de Jlas que se
rmestra en la Tabla I, y despuls se almacenarcon los cigarrillos_a 3&,920
v huneded relativa del 650 durante aproximadamente 2 dias, hasta jue se
fumaron, Ia cantidad de mentol .xesente en el hwio se midid como. antes.

Los recultados se compararon con unos cisa-
rrillos neatolados de produceidn sometidos, como control, & idénticos con-
dieiones, Los resultados se exponen a continuacibn, en la Tabla I.

TADLA T

SUINISTROS DB ZEITOL AL FURAR

CIGIDRELLOGS DT CCUTZOL TRETTD A CIun“uILLO" 55 PRUDDBA,BM TATROS

ABINTTOS

’f‘“ v . Y - I' .l ’ ) ’
*ﬁ§mpo Cisarrillos de control cigarrillos de prueba
(diag ne de ncutol/cmuhrrillo

¢ 0,54 0,40

1 0,39 0,3

(2] = -

2 0,39 0,32

&) 0,33 0,28

4 - "

- 0’02 C,Ol

<1
3

00 B o
«~ Y@ papgida de mentol después le 5 dias:

Cif_,‘v’.‘-;rrill = 4. . BA ) tC

os dé control: 0,54 0,33 x 100 = 21 = 3%
¢,54 0,54

Cigarrillos de prueba: 0,40 = 0,81 _ o o o0, 57
0,40 ,40

—20~
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Se obtuvieron unos cigarrilles mentolados 4

producecidn que tenian la misma Techa de produceidn. Zstos cigarrillos
contenion 3,2 mg de mentol/cigarrillos se quitaron de sus paguetes, y se
eustituyeron por cigarrillos a ensayar, que contenian 3,6 mg dé clorocar-

bonato de l-mentilo por clgarrillo. Zfmbos conjuntos o grupos d¢ cigarri-

1los sec someticron & las siguientes condiciones ciclicas

1. 45,3%C; lumedad relativa del U85 4,5 Zies
2,  23,000; hmedad velotiva lel 6EY; 2,5 dias
3. 43,3¢C; umeded relativa del 2515 4,5 dies
£, £3,29C; huuedad relntive Gel 55645 2,8 dias
5 45,300; Lumedad relativn del OEY; 4,3 dics

La Tabla fT resume log dntog ohienidos:

fam 2 e
o - itk ¥

sl dd LR

ettt A
e T 49T Y SeL S YITAY L AN
SUMTRIAETG 28 IR0 LL UMAY

fepae ey

CLuhu“Ihubu S 1 CTUOCECE FALNTD A CIGAENITLLGS Do Tallls

fieapo C'gﬁrrillo°.éeA;roduccién cigarrillos de pruebs

(zenanas) » de mentol/cigarrillo
o ¢,54 0440
1 0,49 ) c,o7
& 0,47 0,56
] 0,44 G,36
4 Q0,40 &,9G6
g ¢,35 G,58
6 0,42 G440
7 ©,37 3,56
2] ©,39 C,37
o] 0456 0,37
1¢ 0,50 0,37

Pl y
,Ju..J‘L'—:J JO
Pt

Jog grupos de fumadores, congisiente el uno

s

en 34 micmbros ¥y el sesunde con 31 miembros, fumcron cigarrilles a ensa-

var cue contenian 3,6 wg de clorocarbonato de l-mentilo por eigarrillo

o
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, en comparacibn con des cigarrillog mentolados disponibles en el comerw
¢io (eizarrillos de warva Alpine y cigarrillos de marea Salem), Ios
resultados de estos ensayos muestran que el grupo de 34 miewmbros-tenia
una preferencia de 20 a 14 por los cigarrilles a ensayar, frenie é los
cigarrillos de wmarca Alpine. 321 conjwnto de 51 miembros halld tambidn
que log cigarrillos a ensayar itenian mfs eroma a tabaco y mcnos‘aﬁpereza
cue los ciparrillos de marca Salem, como lo nuegtra una Erefereucia de
2l a 10,
LORRPLC 4

Se hizd reacclonar cloruro de carbonilo
(158 g) con 512 3 de l~mentol, de la miswma forma cue en el ITjewplo 1,
sroducicudo clorocarbonato e l-mentilo. 8¢ pulverisaron, de forma simi-
lar a la Jescrita en el Bjemplo 1, 25,0 g de clorccarbonato de l-nenti-
lo, dicueltos en 200 wl de alcohol absolute, sobre 2,3 hg de una carga
comereial de tabaco de hebra gue no contenia mentol (carga ilpine, salvo
en gue no se habia afiadido el mentol wue normalmente se afiade al tabaco
Ze hehia)., Despuls se almacend el producto gue se habia sometido a pul
verizacidn, durante 3 diags, en bolsas de polictileno, para dejar que el
clorocorboncto de l-wentilo penetrase en las hebras de tabaco., Después
ge secd ¢l material con aire, sobre tamices, a humedad relativa del
80} ¥ temperatura de 23,00C, hasta que sc¢ evapord %odo el etanol abso-
1nto. Se prepararon cigarrillos para ensayo, y se fumaron en compara-
cibn con cigarrillos de control, de la misma forma expuesta cn el Ejem-
plo 1. He obtuvieron resultados similares, salvo en que el suninistro
de mentel al lume de los cigarrillos a ensayar resultd ser de 320 micro
grawos wor cigarrillos. Lo evaluacidn sujetiva de los cizarrillos mos-
trd Gue el mentol se detectaba fhcilmente en el humo, y se habla trans-
ferido bifén al huuo,
LoETLo &

se hizo reaccionar linaloel (11 g} con 7,7 &

- 22 -
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de clorocarhonato de l-mentilo, a una temperatura de 359C y presibn at-

mogférica de 1 atm, durante un periodo de 18 horas, forimande corbonato
de lementilo/linalel, que resultd ser un material s6lido que tenfr un
punto de fusidn de 41,49C, que -era soluble en disolventes orxﬁnicgs tolee
como etanol, henceno, ncetato de etilo, ¥y ague era cstable Irente al agua
o ebullicidn. |

%1 carbonato de l-mentilo/linnlol (1 =) ee
disolvid en 35 ml de etanol, y la solucidn resultante se pulveriéévsobre
una carga de tabaco comercial cue no contenia mentol, de tal formé que
ge incorporaron en cada cigarrillo (carga Alpine que no se habis tratado
con mentol) 3,2 mg de mentol d81 carbonato de l-mentilo/linalol, =1
tabaco sometido a pulverizacidn se almacend durante 3 dias en bholsas de
polietileno, para dejar gue el carbonato de l-mentilo/linalol penetrase
en lag hebras de tabaco. BEL tabaco tratado resultante se secd después
con aire, sobre tamices, alhumedad relativa del €0} y temneratura de
23,99C, hasta que se cvapord el etanol absoluto. Se hicicron cigarrillos
con la carga tratada, en una mAquina normal gue incormoraba un filtro
de 15 mm en cada cigarrillo. Se prevararon cigarrillos de control e Ior-
wa andloza, salvo en gue se emplearon en cada cigarrillo 3,2 mg de l-ien-
tol bragilefio, en lugar del carbonato de l-mentilo/linalol.

Los cigarrillos de encayo y Ze control ce

g < -, . b 3 A
fumeron en una wAquina de fumar norunlizada, ¥y el humo se recopld de la

migma forma descerita en el Bjemplo 1. EL montol se exirajo de los moras

de material en particulas total con etanol y se identificd por cromato-
srafia de gases. Se enpled la destilacibn a vacio geguida por cronato-
srafia de sages, con objeto de enracterizar los aromntimantes presentes
en el humo. Por cepectrouetrisa infrarroja, ultraviclete y de masas, se
identificd el dipentenc eomo seguado aromntizente que se habia lespren-

w ’ PR PR K . voeayn A R
Zido por pirélisis <el cigarrillo cue contenia carbonnto de l-werntiloli-

nalol.
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L2 evaluacidn sujetiva de 105%1”611"1‘11105
de ensnyo mostrd que estos cigarrillos tenian el arome caracteristico

del mentol y de las cdscaras de cliricos, aroma que esté c‘raCuellzauo

sor el dipenteno. 4si, la evaluacidn muesira que el carbona o de 1-izene
ilo/linzlol se destobld, por pirdlisis del tabaco, cn dos arom1 i anceas:

mentol y Jipenteno, habiéndose transferido bién axbes a la fasé de humo

decde los cigorrillos de enzayo.

ge dispuso en un tambor rotatorio un tabaco
de hebra {136 kg) wue no contenia mentol (pere gue por lo demﬁs1éé;habia
prenarado nera la manufactura de cigarrilles mentolados disponibles en el
couedeio), y se pulverizd sobre &1 una solucidn consistente en é&é;g de
clorocarbonato de l-mentilo en 6 litros de etanol absolute. Despufs se
almacend durante 5 dias el tabaco sometido a pulverizacidn, cn bolsag
de polietileno, para dejar que el aditive penetrase en las hebras de ta~
baco, 1 moterial se secd con aire, sobre tamices, a huwiedad relativa
del 2¢) » tempeoratura de 23,0¢C, hasta que se perdid el alcohiol dizolven-
te. o se observé olor apreciable a mentol en el tabaco. e hicieron
eizarrillos con el tabaco, usando una mAguina normal que afiadia a la se-
ecibdn de tabaco de hobra del cigsrrillo un filiro de 15 mm (de lonzitud).
Se vrepararon cigarrillos de control de forma anfloga, salvo en cue se
afindieron a eada cigerrillo 3,2 wg de l-mentol brasilelio, en lupar del
clovocarionnto de l-uentilo. Ias dos tandas de cigarrillos se cumpacgue-
tavon en naguetes de pliistico.

Los cizarrillosg de ensayo ¥ de control se fu-

-2

maron cn una miguina de fumar normalizada, Bl humo se recogid sobre ma-
I 4

sns de filtro Cambriige ¥ se extrajo con etanol, Los datos fisicos ¥y

suiivicos obtenidos fueron log siguientes:

Fuiio Experimental Contyol

Iruer_ul en particulas total

ag por cigarrillo 3G, 4 26,7

Nlcotlnu, m por cizarrilloe 1,27 1,20

ientol, g por 01gmrrlllo 0,47 0,40
- 24 ~
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Esta solicitud, que correspondd a la prermen—
tada en Botados Unidos de América el 26 de febrere de 1904 hajo el of o=
ro 547.321, se acoge o log heneficios el articulo £1 el vigerie Tata-

[£3

tuto =obre Mropiedad Industrial.

R

) » . ? . N
Ios puntos de invencldn propia y mueva cue
se precentan mara cue scan objeto de esta atente dc Invencidn cn Ispaia,
por VIIHIE afios, con los siguicutest

1.~ Mejoras introducidns en la preparncidn

a

de composiciones de tabaco para fumar caraciterizades porcue lag pigung
conprenden tabaco para fumar ¥ un carbonate no volAatil gue corticne aro-

.

2.~ Hejoras introducidas en 1o nreparaciin
-

Y

Je compociciones de tanbaco pora fumar, caracteriszadas poruue las wigiwes

conprenten toahaco y un carbonato no voldtil gue contiene aroma, ¢l cual

se descompone para pwoducir un aromatizante al fumar el tabueo.

.- Mejoras introducidas en la preparacidn
de composiciones de tabaco para fumer caracterizadas porgue las nisuns
comprenden tabaneo para fumar y un carbomato de alcohilo/fecilo.

4.- Mejoras introducidas en la nreparccidn
de composiciones de tabaco para fumar, caracteriszadas porgue lag misuas
corprenden tabaco para fuwar y clorocarbonato le i-mentilo.

I3 fniarnae TR et &

5.~ Mejoras introducidas en la preparacion
de composiciones de tabaco para fumar, caracterizadas porgue las misuas
comprenden tabaco para fumar y carbonato de l-mentil linalol.

G.- 21 método de incorporar un arowa ol hu-

v

mo de tabaco para fumar, que comprende incorporar a dicho tabaco para

1
3
o

t



fuzar un carbonato no voldtil gue contiene aroma,

7.~ Bl método de incorporar un aroma de nen-
tol al Lhumo de tabaco para fumar, gue comprende incorporar a dib?@)taba-
co para fumar clorocarbonato de l-mentilo,

5 8.~ 21 método de incorporar um aroma. de uen-
tol de Luuo de tabaco para fwaar, gue comprende incorporiar a dichafta~
baco para fumar crrbonato de l-mentil linalol.

9,- NEJODAS INTRODUCIDAS ZN LA BPRERADRACICH
DE CONPCCTCIONES DB TADACO. ‘
i0 Tal ¥ como se ha descrito en la Hemd%ia gue

anteccede, y con leos fines cue se han especificado, .

. B

-
f
neta Hemoria consta de veinte y seis hojas

eseritas a mdguina por una seola cara.

=t
&1

L.Itov.{&\\n\Q\}\ - 26 -
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