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Memoria descriptiva

para solicitar PAYENTE DE INVENCION, en Espafia por 20 afies
a nombre de SUMITOMO CHEMICAL COMPANY, LTD.

entidad / sexaomionalidadc japonesa

con domicilio en 15, Kitahama-5-chome, Higashi-ku, Osaka, Jg_j

pdn.

por: "UN PROCEDIMIENTO PARA PRODUCIR UNA COMPOSICION DE DL~

METTONINA", (Clase Internacional CO7¢)
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La presente invencidn se refiere a un proéedimieg
to para producir una composicidén consistente en DI~metioni
na y sales chlcicas de Acido fosférico. MAs especificamen-
te, la presente invencidn se refierc a un procedimiento pa
‘ra producir una composicibén consistente en LUI-metionina y
‘sales célcicas de &cido fosférico, que comprende former una
‘sal chlcica de LI~metionina, hidrolizando S5-beta-metilmer~
-captoetilhidantoina en presencia de hidrdéxido cdlcico, o
haciendo reaccionar DI~metionina con hidrdxido célcico, y
neutralizar luego la sal cllcica de DL-metionina, con Aci-
do fosfdrico.

La DlL-metionina se usa como lngrediente enrique-
cedor para alimentos para animales. Hasta ahora, el compo-
‘nente metionina de los alimentos para animales ha sido in-
troducido como suplemento, usualmente, mediante harina de
pescado, que es una fuente natural. Sin embargo, debido a
‘la escasez de harina de pescado en los Gltimos afios, se ha
‘usado como sustitubto la LI-metionina sintética. Sin embar-
‘go, en este caso es necesario afiadir sales cilcicas de &ci
do fosférico y torta de judlas, a la DI-metionina, ya que
esta (ltima sola na puede sustituir a otros consbituyentes
eficaces de la harina de pescado.

Le presente invencidn pretende proporcionar una
‘composicidn consistente en ul-metionina y sales cdlcicas de
%écido fosfdrico, todo de una vez, por el procedimiento de
iproducir o refinar LL-metbtionina.
| £l procedimiento usuwal para producir vI-~metioni-
na, segin se expone en la pabtente ERE.UU. ne 2.557.920, com
prende hidrolizar S-beta-metilmercaptoetilhidentoina a tem

i

iperatura elevada, bajo presidn, usando &lcali clustico o
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carbonato alcalino; tratar la solucibén acuosa resultante,
que contiene sal alcalina de UL-mebtionina, con un &cido tal
como &cido clorhidrico o dcido acético; y separar la resul-
tante sal alcalina de dicho &cido y la UL~metionina, por --...
cristalizacidn fraccionada.

oin embargo, tal procedimiento usual, que implica
una eristalizacién fraccionada, tiene los inconvenientes de-
que la operacidn de separar la ULL-metionina de la sal alca~
lina es complicada, que la separacidén no se puede efectuar
de forma suficientemente satisfactoria, y que la pureza v .
rendimiento de la Dlh-metionina obtenida son pequefios.

rora evitvar tal operacidn complicada, se han pro-
puesto varios procedimientos. ceglhn uno de estos procedimien
tos, la sal alcalina de DL~metionina, obtenida de la forma
descrita, es desalcalinizada con resina intercambiadora de
iones, en vez de neubtralizarla con Acido, y luego se cris-
taliza DL-metionina de la solucidn resulbtante. segin otro
procedimiento, la 5-beta-metilmercaptoetilhidantoina es hi-
drolizada usando hidréxido de bario, como en la patente
LB, UU. ne 2,557,915, o usando hidrdxido cédlcico, como en J;
Chem. Soc., 1952, pags. 3403-3409, se obtiene luego la sal
de bario o sal cllcica de ul-metionina, y el bario o calcio
combinados con la UL-metioninz son separados de la soluciég
acuosa, en forma de sal apenas soluble, tal como el carbo-
nato, lo que es seguido por cristalizacidn de la uvL-metio-
nina. ¥in embargo, el primer mébtodo implica un cierto nimero
de problemas respecto a la disposicidn de la Ul~metionina
unida a la resina, regeneracidén de la resina y vida de la
resina en servicio, mientras que el Gltimo método tiene los

inconvenientes de que, aunque la sal apenas soluble produ-~
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cida como producto secundario puede ser separéda de la so-
lucibn con relativa facilidad, es dificil evitar completa~
mente que la sal producto secundario se mezcle con la UL~
metionina, y que haya alguna pérdida de vL-metionina debi-
da a que parte de la LI-metionina se une a dicha sal produc
to secundario, y es eliminada junto con ella. asi, los prc
cedimientos usuales para producir bLI-metionina no son afin
énteramente satisfactorios respecto a la separacidén de la
sal producto secundario.

Ademds, se requiere gue la UI-metionina para uso
en alimentos para animales sea proporcionada con gran purezg,
lo que exige un refino concienzudo. Sin embargo, la Ul~ me-’
tionina tiene los inconvenientes de que es apenas soluble
en el sgua que se usa normalmente como medio de refino, ¥
que tdl operacidn de refino requiere mucho trabajo.

Por tento, un objeto de la presente invencidn es
proporcionar un procedimiento para producir una composicidn
de Dl-metionina, que evita los inconvenientes de los proce-
dimientos usuales, anbes mencionados, y gque permite produ-
c¢ir o refiner DL-metionina de forma industrialmente venta-
Jjosa.

Otro objebo es proporcionar un procedimiento para
producir una composicién de ul~mebtionina particularmente ade
cuada como ingrediente para alimentos para animales, todo de
una vez, en la sintesis o refino de bL-metionina.

Para conseguir estos objetos, la presente inven-
cidén proporciona un procedimiento para producir una compo-
éicién de DI~-metionina, que comprende formar sal cdlcica de
QL~metionina durante el procedimiento de produccidén o refino

de VL~metionina, y hacer reaccionar luego dicha sal célcica
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de DL-metionina con Acido fosférico, dando una composicidn
consistente en DL-metionina y sales cllcicas de &Acido fos-
foérico.

En la realizacidén mls preferible, la presente
invencibén se aplica al procedimiento para producir DL—meﬁig.
nina, y la presente invencién proporciona un prbcedimiento9
para producir una composicidn de DL-metionina, que compren '-
de hidrolizar S~beta-metilmercaptoetilhidantoina en preség;‘
cia de hidrdxido cldlcico, para formar la sal cdleica de DL~
metionina, y hacer reaccionar dicha sal cilcica de DL-metio .
nina con &cido fosférico, para obtener una composicidén con-
sistente en una mezcla de DI-metionina y sales cllcicas dé_
écido fosférico. Empleando tal procedimiento, no solo se pue
de obtener de una sola vez una composicidn que es adecuada
para ser usada en alimentos para animales, sino que btambién
se puede perfeccionar dristicamente el rendimiento de la hi
drblisis de dichae hidantoina, asi como el rendimiento de la
recuperacidn de DL-metionina.

La presente invencidn es aplicable también al pro
cedimiento para refinar Ul-metionina cruda. Concreteamente,
en esbe caso, se disuelve DI-metionina cruda en un medio
acuosa, Jjunto con hidrdxido cllcico, para formar sal cllci~
ca de DL-metionina, y después de refinar la solucidn de la
sal chdlcica de LI-metionina, tal como mediante carbono ac-
tivo, dicha sal cdlcica es neutralizada con &cido fosférico,
obteniéndose una mezcla de DI~metionina y sales cdlcicas de
&cido fosférico. Segln este método se puede disolver la VI~
metionina con facilidad, en forma de sal célecica, y por taé
to se puede efectuar la operacidén de refino con gran efica-
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La presente invencidn, que ha sido esquemabiza=-
da antes, se describird a continuacidn con més detalle.
| En el funcionamiento del procedimiento de la in-
vencidn, lo primero que se forma es sal cdlcica de ul-me-~
5 tionina. Un método preferible para conseguir esto consis-
te en hidrolizar 5-beta-metilmercaptoetilhidantoina en pre
sencia de hidréxido cdlcico. La hidrdlisis se efectia con-
venientemente en un medio acuoso tal como agua o alcohol
_acuoso, a btemperatura de 130 a 25020, preferiblemente de
10 150 a 2209C, y a presibn de 2,7 a 44 atm, preferiblemente
-de 4,9 a 27 atm. ¥l hiardxido cdlcico se usa preferiblemen
te en canbtidad de 1 mol o mis, preferiblemente de 2 a & mg'
les, por mol de hidantoina. i5e ha averiguado que el rendimien
‘to de la hidrblisis de hidantoina se hace mayor a medida
15 que aumenta la cantidad de &lcali usada en la reaccidn.Sin
embargo, en relacidn con esto habia la contradiccidn de ~
que el uso de alcali en cantidad grande, aungue era prefe
rible para perfeccionar el rendimiento de la hidrélisis,
presentaba desventajas econbdmicas, debido a que aumenta co
20 rrespondientenente la cantidad de sal producto secundario,
innecesaria. Sin embargo, segln el procedimiento de la pre
sente invencidn, las sales célcicas de acido fosférico que
se producen como producto secundario se pueden usar como
constituyentes de la composicidn de uL~metionina, de mane-
25 ra que se puede usar el compuesto cdlcico en cantidad gran
de, sin que ello implique la desventaja econdmica antes men
Vcionada, ¥ por tanto se puede reforzar el rendimiento de la
hidrélisis.
; La hidrdlisis esté acompafiada por generacidn de
30 ?gases de amoniaco y didxido de carbono. =stos gases pueden

3 34403 1
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ser retirados del sistema de reaccidn durante la hidrélisis.
Haciéndolo asi, se puede reforzar el rendimiento de la hi-
drdlisis. Sin embargo, en este caso se ha de observar que
la concentracibén de la solucidn de reaccidn tiende a aumen .-
tar, debido en parte a que el medio de reaccidn se estd - -
evaporando junto con los gases que se estén retirando, y-i-
la concentracibn excesivamente elevada de la solucién de. . -
reaccidn causard reacciones secundarias gue reducen el ren’
dimiento de la hidrdlisis. Para evitar la disminucidn de fi
rendimiento causada por una cantidad iunsuficiente de medié:_
de reaccidn durante la hidrdlisis, es preferible usualmente
efectuar la hidrdlisis en presencia de 1,5 litros, o més,

de medio de reaccidén, por mol de hidantoina empleado ini-
cialmente, independientemente de que la hidrdlisis se efec
the, o no, sacando del sistema de reaccidn los gases gene-:
rados. Por otra parte, una cantidad excesivamente grande de
medio de reaccidén tampoco es deseable, debido a que tal can
tidad grande de medio de reaccidén hace que disminuya la veig
cidad de reaccién, o provoca otras desventajas de funciona-
miento. Por tento, preferiblemente, la cantidad de medio de
reaccidn es de aproximadamente 5 litros, como méximo, por
mol de hidantoina empleado inicialmente.

Haciendo funcionar el procedimiento de la presen-
te invencidén de la forma antes descrita, el rendimiento pue
de ser elevado hasta 90% o mds, y en la mayoria de los ca-
sos hasta de 9% a 96%, ficilmente, en comparacidn con el ren
dimiento de 76% que se podria obtener por & procedimiento
usual, en el que también se efectlla la hidrdlisis usando hi
aréxido cdlecico, y ademids se puede obtener una composicidn

gue contiene menor cantidad de impureszas.

15403 1
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El otro método para formar sal cilcica de DL~
metionina consiste en disolver una UL-metionina cruda e
hidrdxido cllcico, en un medio de refino. La DI~metionina

cruda usada puede ser una que conbenga, por ejemplo, impu-

. rezas colorantes y/o impurezas organicas, tales como poli-

meros, y que exija un refino para ser usada en lamiactica.

Como medio de refino se usa més preferiblemente agua, pero

“también se pueden usar alcoholes acuosos.

La sal cilcica de UI-metionina producida de la
forma antes descrita se proporciona preferiblemente en Lor
ma de liquido. Cuando la sal cédlecica es proporcionada en>>
forma de suspensidn o sblido, puede ser sometida a los pfg
cedimientos subsiguientes después de haber sido convertida
al estado liquido, disolviéndola en agua, etc.

Ia solucidén de sal cilcica de UI~ mebtionina asi

- obtenida contiene frecuentemente amoniaco, carbonato o hi-

dréxido amdnico o cdlcico, o impurezaos orginicas, que son

- introducidas durante el procedimiento de produccidén. Bi su

cede tal cosa, la solucidn de sal caleica puede ser refing
da de la forma descrita a continuacidn, antes de ser some-
tida a neutralizacibn con &cido fosférico. Concretomente,

la solucidn de sal cllcica es filtrada para separar de ella

"las impurezas sdlidas, y la torta formada es lavada con -

_agua, segln sea necesario, Como alternativa, las susbancias

sblidas se pueden separar en la etapa de tratamiento con

carbono activo, como se describird. Bl filtrado y los la-

‘vados son combinados entre si, y la solucidn combinada es
-descolorada por adicidén de un agente descolorante, con eli
"minacidn subsiguiente del agente descolorante, por filtra-

“cibén. tnbtre los agentes descolorantes son ilustrativos,

344031

-8 -



10

15

20

25

30

10-X-67

por ejemplo, el carbono activo y la greda.

La solucién que ha sido refinada de la forma des
crita, o una solucidén no refinada, que no necesite parti-
cularmente ser refinada, han de ser concentradas siempre '~
que conbengan amoniaco o carbonato amdnico, con lo que séﬂ'f
pueden eliminar casi completamente el amoniaco y la sal am§
nica. Tal concentracidén es deseable incluso cuando la so- -
lucidn no contiene compuestos sdlidos. La concentracidn ééf}
puede efectuar a presidn normal o bajo vacio. Se debe evi--
tar el calentamiento de la solucidn a temperaturas altas +-
durante periodos largos. freferiblemente, la solucidn de,V
sal cdlcica de uL-metionina es concentrada hasta aproxima;
damente de 20 a 80% de la solucidn. Durante la concentra-
cidén precipita ocasionalmente parte de la sal cllcica de
Dl-metionina, pero es innecesario separarla.

La solucidn o suspensidn acuosa asi obtenida, que
contiene sal cllcica de DI~metionina, es neutralizada lue-
go con Acido fosférico hasta un pH de 2 a 8, preferiblemen
te de 4 a 6,5, para aisler la UL-metionina. in este caso,
aungue la concentracidn del Acido fosfdérico usado no esti.
sujeta a restricciones especificas, es necesario usar uno
que tenga la mayor pureza posible. ista neutralizacidn se
puede efectuar afiadiendo la solucidn o suspensibén antes men
cionadas al &cido fosfdérico, o viceversa. La teuperatura a
gue se efectha la neutralizacidn no estd particularmente
restringide, pero para evitar el posible deterioro de la
Ul-metionina es recomendable abstenerse de usar temperatu-
ras mayores de 1002C. 'wambién es recomendable efectuar la
neutralizacidén con agitacidn, con el fin de evitar que la

temperatura se eleve excesivamente en &reas locales, asi cg

344031
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rico. También se puede enfriar la mezcla, para eliminar el
calor de neutralizacién, o bien, por el contrario, calen-
tarla para facilitar en cualquier medida la manipulacidn
de la suspensidn. El 4cido fosférico se debe afladir de tal
manera que sea dispersado en la solucién lo més uniforme-
mente posible.

Una vez completada la neutralizacibén de la for-.

- ma descrita, se producen la VI-metionina y sales cllcicas

de 4cido fosférico. vichas sales cllcicas de &cido fosfd-
rico comprenden fosfato cdlcico, fosfato de calcio e hi-
drdgeno, y fosfato de calcio dihidrdgeno.

De la suspensidn asi formada se obtiene una mez
cla de DL-metionina y sales cllcicas de 4cido fosfdrico,
concentrando més dicha suspensidén para formar una suspen-
sibén mixta de ambos compuestos, y separando luego dicha
suspensidén mixta. Més preferiblemente, la mezcla de ambos
compuestos se obtiene concentrando la suspensidn hasta -
formar un sblido. La composicidn mixbta resultante se seca
subsiguientemente, y se pulveriza segln se requiera. ks
particularmente importante que no sc deje elevar excesiva
mente la temperatura de la suspensidén, durante las opera-
ciones de concentrar la suspensidn y secar la mezcla ob-
tenida. Por ejemplo, cuando la suspensidn es concentrada
¥ secada usando un secador vipo acanalado, o aparato si-
milax, la temperatura del medio de calentamiento usado de
be ser menor de 15020, preferiblemente menor de 1202C, se
gin el periodo de calentamiento. La concentracidn se pue~
de efectuar a la presidén normal, y evidentemente es prefe

rible efectvar la concentracidn bajo vacio, para poder re

344031
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ducir lo mis pogible la btemperatura ce calentamiento. Como
alternativa, la suspensidén se puede secar en un breve pe-
riodo, con gran eficacia, empleando un secador por pulveri
zacidn. ss venbajoso el uso ael secador por pulverizaci&ﬁ;rj
5 ya que se puede obtener ficilmente una composicién parti- '
cularmente homogénea, y no es necesario pulverizar la com:
posicidén de producto. kn algunos casos, la mezcla de 71 PO
metionina y sales cdlcicas de Acido fosférico se puede oé(}
tener en forma de suspensién o mezcla himeda, en vez de -
10 561ido, que se pueden usar fhcilmente como tales en alimeQ,
to5 para animales.

Como se puede entender por la descripcidn ante-
rior, segin el procedimiento de la invencidén se pueden ob
tener DI-~meblonina y sales cdlecicas de 4cido fosférico, en

15 mezcla, y no individualmente, de manera que se puede eli-
minar la operacidén de separacidén de la sal producto secun
dario, necesaria segln los procedimientos usuales para -
producir Ul-metionina, y por bGanto se puede perfeccionar :
notablemente la relacidn de recuperacidén de vl-metionina,

20 Lo clase de sales cllcicas de acido fosférico
producidas depende del pH & que se llegue en la operacidn
de neutralizacidén. Por ejemplo, cuando la solucidén de sal
cdlcica de LI-mebtionina se neutralize a un pH de 4 a 6,5,
que es el caso preferible en el procedimiento de la inven

25 cidén, se produce principalmente fosfato de calecio e hidrd
geno, y se obtiene una composicidén que contiene aproxima-
damente de 0,5 a 7,0 partes en peso de fosfato de calcio .
e hidrdgeno (CalPO, . 2H,0) por cada parte en peso de DI-
metionina. Desde luego, es posible obtener una compoSicién

30 de vl-metionina que contenga mis sales cllecicas de acido

344031
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fosférico, segln se requiera, usando mayores cantidades

"de hidrbéxido de calcio y &cido fosfdrico, o aumentar el

_contenido de calcio afladiendo subsiguilentemente sales cil-

cicas de Acido fosférico a la composicidn obtenida.

La composicidn producida segin la presente in-
vencidén se puede mezclar con torbta de judias, u otros pro
ductos; proporcionando uan alimento excelente para animales

S1i solo se mezcla UL-metionina con otros constituyentves -

‘del alimento para animaoles, es dificil producir una mezcla
_homogénea, debido a que la cantidad de uUL~metionina a afia—

“4ir es relativemente pequeiia. Sin embargo, dodo que la UL~

metionina se obtiene segln la presente invencibén en mezcla
con sales célcicas de &cido fosfdrico, su mezclado con -

otros constituyentes cel alimento para animales se puede

conseguir con gran facilidad.

A conbinuacidn se ilustrarid el procedimiento de
la presente invencidén medisnte los siguientes ejemplos, pe
ro se ha de entender que la presente invencidén no esta res
tringida a solo los eJemplos que se presentan a conbtinua-

« #
cion.
Ejemplo 1

En un autoclave de 2 litros provisto de agitador
electromagnético se cargaron 0,4 moles de 5-beta-metilmer-
captoebilhidantoina refinada, 1500 ml de agua, y 1,2 moles
de hidrbxido chAlcico, y la reaccidn se efectlo durante 60
min a temperatura de 1552C. vurante la reaccidén se retira-

‘ron continuamente los gases generados, de manera que se man

344031
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tuviese a 5 kg/em” la presidn en el autoclave, Una vez conm
pletada la reaccidn, el producto de reaccidn fué enfriado

y retirado del autoclave, y pesd 1607 g. &l producto de

N
..

. s " s a g n o R SRS - v
reacclon obtenido en estvado de suspensidn fué cargado en

5 un matraz de 2 litros, y fué concentrado bajo vacio, a -
temperatura de 802U o menos, hasta gue su volumen se redu
jo a la mitad, para eliminer asi el contenido de smoniacos *

- ve aniadid al concentrado obtenido 62w en peso de acido fbgn‘

4

foérico acuoso, y se neubtralizd hasta un pu igual a 5,5, '
10 con agitacibén suficiente. uespués, la suspensién resultagf‘
te fué concentrada de nuevo, y secada, bajo vaclo, a tem-
peratura de 802C o menos, con lo que se obtuvieron 266 g
de un producto gue era un sdlido ligeramente amarillento.
Una parte del sbdlico fué extralda con agua caliente para
15 ser analizada, y el rcsultado del andlisis mostrd que el
sélido contenia 21,7 en peso de UI~metionina, y el rendi-
miento de ul-metionina, basado en la hidantoina, fué 96,8%.
También se halld que el contenido de Cal en el
producto sdlido era 25,25 en peso, el contenido de P205
22U era 32,0% en peso, y la relacidén en pecso entre GaHPO4.2H20

y YL-metionina era 3,65.

sjemplo 2
se hicieron reaccionar 0,4 moles de beta~metil-
mercaptopropidnaldehido con 4cido cianhidrico y bicarbong :
25 to ambnico, de forma conocida, para dar una solucidn que
contenia 5-beta~metilmercaptoetilhidantoina. <e afiadid -

agua a la solueidn, hesta llegar a 1500 g, y luego fué car

344031
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gada en un autoclave de 2 litros, con agitador, al que se
afladié 1,0 mol de hidrdxido cdlcico, y la reaccidn se efec
“ tud durante 30 min a una bemperatura de 1602C. Durante la

reaccidn, los gases generados fueron retirados continua~

. . . 2
mente, de manera que se mantuviese la presidn a 6,5 kg/cm”,
Una vez completada la reaccidn, el producto de reaccidn

fué enfriado vara reducir la presibn, y fué retirado del -

" autoclave. La suspensidén obtenida pesd 1522 g. La susperi~

sibén fué filtrada para eliminar de ella los sdlidos, y la
torta resultante fué lavada dos veces con 50 g de agus. -
Los lavados fueron combinados con el filtrado, y se desco-
lord por adicidn de 2 g de carbdn activo, con agibtacidn.
Iuego se separd el carbdn activo, por filtracidn, y se la
v6 con 30 ml de agua. £l agua de lavado fué combinada con
el filtrado, y se concentrd en un matraz, bajo vacio, a
temperatura de 802C o menos, hasta que se redujo el volu~.
men hasta aproximadamente 1/3. La suspensidn asi obtenida
fué neutralizada con 90% en peso de Acido fosfdérico acuoso,
hasta un pH igual a 5,8, durante el cual periodo precipitd
gran cantidad de sales chlcicas de &cido fosfbérico, compues
ta principalmente por fosfato de calcio e hidrdgeno. La
suspensidn fué concentrada mis, bajo vacio, a temperatura
no mayor de 802C, hasta que se secd sustancialmente forman
do un sbdlido, y luego se secd el sd6lido en un secador .a
802C. El sblido asi obtenido pesd 97,3 g, y su color sra
casi blanco. El andlisis mostrd que el sblido contenia -

57,6% en peso de DL-metionina. Es decir, el rendimiento de

" DL-metionina, basado en el beta-metilmercaptopropidénalde-

“hido fué 94,0%. El sblido contenia también 14,1% en peso

de Ca0 y 17,9% en peso de Py05. La relacidn en peso entre
' #
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CallPO, .2H,0 y DL-metionina fué 0,7%4.

Ljemplo 3

Se suspendieron en 100 g de agua 50 g de DL-me- -
tionina cruda que contenia 82,5% en peso de DL—metionina,.g,
5 3,8% en peso de impurezas orgénicas, 0,8% en peso de sul- -
fato sbdico y 13,1 en peso de agua. Se afladieron a la sus
pensidn obtenida 12 g de hidrdxido cllcico y 2 g de carboggf
no activo, y se calentd hasta 50°C con agitacibén. Uespués t.
de efectuar la reaccidn durante 30 min, la mezcla fué £ile
10 trada, con lo ¢ue se obbuvo un filtrado emarillo transpa~
rente. Ia torta resultente fué leveda concienzudamente tres
veces con lU g de agua, y los lavados fueron combinados -~
con el filtrado. Se afiadid gota a gota a la solucidn com-
binada 9Us en peso de 4cido fosférico acuoso, para llevar
15 el pu hasta 5,0, mientras se agibaba suficientemente la so
lucidn., se efectlio la agitacion suficiente debido a que du.
rante la neutralizacidn precipitd gran cantidad de sales
cidlcicas de Acido fosférico, compuesta principalmente por
tosfato de calcio e hidrbdgeno. Lespués, la solucidn obte-
20 nida fué secada en un secador de vacio, a 802C. El sbélido
resultante pesd 66,4 g, y contenia 61,8 en peso de uLi~me-
tionina (siendo la relacidn de recuperacidn igual a 99,8%),
11,8% en peso de a0 y 15,%% en peso de P205. La relacidn
en peso entre CalPO,.2H,0 y DI-metionina fué -0,585.
25 La presente solicitud que corresponde a la pre-
sentada en Japbén, el 11 de Agosto de 1.966, con el nimero
52.982/66, se acoge a los beneficics del articulo 51 del

vigente stabuto sobre Yropiedad Industrial.

344031
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Los puntos de invencidn propia y nueva gue se

: presenbtan para que sean objeto de esta solicitud de Paten

- e de Invencidn en uspafia, por VEINTE afios, son los siguien

Tes:

l.- Un procedimiento para producir una composi-
cidén de UL-metionina, que comprende formar sal cdlcica de
DL-metionina durante el procedimiento de producir o refi-
nar DL-metionina, y hacer reaccionar dicha sal cilcica de

DL-metionina con Acido fosfbérico, dando una composicidén

consistente en DL-metionina y sales calcicas de &cido fos

férico.

2.~ Un procedimiento para producir una composi-

_cibén de DI-metionina, que comprende hidrolizar 5-beta-me-

tilmercaptoetilhidantoina en un medio acuoso, en presencia
de hidrdéxido cllecico, para formar sal cllcica de DI-metio~
nina, y hacer reaccionar dicha sal cédlcica de DL-metionina
L . 2. o s e .
con acido fosforico, dando una composicion que contiene
DI-metionina y sales cAlcicas de acido fosfdrico.

3.~ Un procedimiento para producir una composi-

_cién de DL-metionina, que comprende disolver DI~metionina
_cruda en un medio acuoso, junto con hidréxido céleico, y,
;después de refinar la solucién obtenida, afiadir a dicha so
lucidn Acido fosférico, para dar una composicidén consisten

te en DD-metilonina y sales chllcicas de &cido fosfdrico.

4,- Un procedimiento segin la reivindicacidn 1,

344031
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PBG.

con &cido fosférico hasta un pH comprendido entre 2 y 8.

5.- Un procedimiento para producir una composi~
¢ibn de DL-metionina.

Tal y como se ha descrito en la Memoria que an-
tecede y para los fines gque se han especificado.

sta riemoria consba de diecisiete hojas escri-

tas a mdgquina por una sola cara.

Hadrid, 1f 0cty 58
P.A.
%
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