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FORMULARIO UNICO DE SOLICITUD DE PATENTE

PCT
ENTRADA EN FASE NACIONAL
|_ SOLICITUD DE:
E Patente de Invencién. D Patente de Modelo de Utllidad.
D Capltulo |. Capllulo L.
Nombre: BASF AKTIENGESELLSCHAFT IDENTIFICACION
f@ sociedad constituida y existente bajo las
leyes de |a Repidblica Federal de C.C. D NIT D
SOLICITANTE Alsemania
) Direccién: D-87056 Ludwigshafen, C.E. O oo L
Repdblica Federal de Alemanla Cual

Domicllio: Ludwigshafen,
Replblica Federal de Alemania NOmero:

@ Nombre: EMILIO FERRERO IDENTIFICACION
Direcclén: Carrera 4*. No. 72-35 CcC. E NIT D
REPRESENTANTE Teléfono: 347 36 11
O APODERADO Fax:: 21792 1 C.E. D Otro D
E-mall: clientes@camyn com. Cual
Domicllio: Bogotd, Colombia.’ Nimero: 438.019 T.P. 31.828
1. Igor EMRI 2. Bernd-Stefien von BERNSTORFF
'O INVENTOR (ES) Grampovcanova 17, . An der Altenbach 41,
(72) 1125 Ljubljana, 67157 Wachenheim,
Eslovenia Repiblica Federal de Alemania

3. Volker RAUSCHENBERGER 4. Hans Christoph HORN

Schumannstr. 18, Romerstr. 22,
67304 Elsenberg, 87245 Lambsheim,
Repablica Federal de Alemanla Replblica Federal de Alamanla
J PCT (86)
Solicitud Intemaclional No. P 2/08488 Fecha: 13 de lunio de 2002

Publicaclén Interancional No. WO 03/000772 A2 Fecha: 03 de enero de 2003

Thulo {54)
I@ POLIAMIDAS, POLIESTERES Y POLIESTER-AMIDAS MULTIMODALES

IO Clasificacién Internaclonal (51) CO80 73/00

| o Prioridad (33) Pals de Origen (32) Fecha (31) Ndmero de Solicitud
Sl E NO D DE 21 de'junio de 2001 101 29 526.1

G Comprobante de pago No.: 04 - 2,389 Fecha: 13 de enero de 2004
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Anexos:

Comprobants de pago de la tasa de presentacion de la salicitud por $ 422.000.00.

Comprobante de pago por relvindicacién de prioridad.

Documento que acredita la existencia y representacién legal cuando el sollcitante sea persona juridica.
Poderes, si fuere el caso.

Documento de casion del inventor al solicitante o a su causante.

Declaraciones.

Copla de la solicitud internacional. (Resumen, descripcion, reivindicaclones, dibujos)

Traduccién de la solicitud Intemacional al castellano. (Resumen, descripcidn, relvindicaciones, dibujos)
Copia del examen preliminar efectuado por la IPEA.

Traducclén del examen preliminar efectuado por la IPEA.

De ser el caso, copla del conirato de acceso.

De ser el caso, documento que acredite la licencla o autorizacién de uso de conocimientos tradicionales de
las comunidades Indigenas.

Da ser el caso, cartificado de depdsito del material bloldgico.
Arte final 12x12

De ser el caso, Informacién sobre otras solicitudes de patants o titulos obtenidos en el extranjero por el
mismo titular o0 su causante, relaclonadas parclal o totalments con la invencién de esta solicitud.

Otros

O

FIGURA CARACTERISTICA:

Solicito la conceslon de la patents, NOMBRE: RER

C.C. 438.010 de Usaquén T.P. 31.929
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VERTRETUNG UND VOLLMACHT

C b
ey - - ;
¥Yo-(nosotros), ebajo firmado () Ich (wir) unten Unterzelchnsnder (de) . .

BASF Aktiengesellschaft MW
wohnhaft in Ludwigshafen,- Bopuhl:l.ca. Fadwal
de Alemania

domicitiada(s) en .Ludwigshafan.-- &
gshafeny-Repiblica - - CAVE
Fedepral--de--Alemania- H LIER, :tpa. 832; GONZALO PTO, tpa. 831;
. CA 510;

! Kolumblen um dis Verfligung ‘des Absatees-1-im Ar.

¢! prescnte nombramos ERMANA tikel 543 des Handelsgesetzbuch zu beachten:der axsts)
fpa. 833; GONZALO 'c?,m.mc%mmrg_'.'"mm“ﬂ“W#P@m-
CAVELIER, tpa. 1151': mwﬂmvmmmwdﬂﬂ
$1929; domieiliados en mgmqmm auf- das industrielle Eigentum berieht, -berechtigt. Mel.:
Golnmbh.mobedndmlmtoalcdupum-elmri- dungen-xu “empfangen. und. gerichtiiche tmd. aussrge-!
grafo 1¢ del Articulo 843 del C4digo da Comarein, e¥ richtilche BevolimEgtigte su erngnnen. Der arsta Stell-
prlmmemnprlndpnl losdemés como suplentes, en vertreier wird den Haupiverireter ersstzan wegen

orim,monum representantes ean todos los zeltweiligen oder definliiven Abwesenhelf oder Hindar-

asunios de propledad industrial ton facultad para recibir
notificaciones

elner oder anderen, M- wd'm dlgv
tung susiben und ale xu sich nehmen mnr auf Orundf -
sie auznufiben, mit Aufhiren sur Zeit' der‘Auﬂlmuldlr

oder nicht, ‘Inﬂlﬁ"'
streltigem v'w 'ﬂiﬁ
In allen was sich g

n-ndlmnn dtg-dl::lhmﬂlebml v'm bestitigen.
ﬂnundnhmt heute afn 17, Mirz. 1989 -

. it
.-t S . ' R - -
3 (S

-] dl.‘



A daB der Vorgenannte zur Vornahme der Amtshandlung

: _ %s.ident des
| AR

U.R.Nr. 1407/89 _— . T

Ich beglaubige hiermit die Echtheit der vorste . ..._._,
eigenhlindig vor mir vollzogenen Unterschriften der fir , | ]
die Firma BASF Aktiengesellschaft Ludwigshafen am Rhein , _ v o
handelnden Herren: ' - . , .

el \
1. Dr. Gunther We 1l 2 e 1 , Chemiker in : R e s NREI
Ludwigshafen am Rhein, . '

2. Dr. Peter Richt ers , Chemiker in
Ludwigshafen am Rhein.

Die Herren Dr. Welzel und Dr. Richters sind mir persénlich
bekannt.

Aufgrund heutiger Einsichtnahme in das Handelsregister

beim Amtsgericht Ludwigshafen am Rhein HR B 3000 be-

scheinige ich, daB die Herren Dr. Welzel und Dr. Richters

als Prokuristen gemeinachaftlich zur Vertretung und .
Zelchnung der Firma BASF Aktiengesellschaft mit dem :
8itz in Ludwigshafen am Rhein berechtigt sind. ) ~or

Ludwigshafen am Rhein, den 17. MHrz 1989 }

NECEAY Th. Walter \

i
\-;' . s 'i MORrESIeEI0r
T, e LY gls amiich besialisr Vertreter L

-.L'
S bt dess Notare Dr. Sianiied Kohler

e TR
:.ﬂ NOTARIO NEXTO It SimEULD
BOGOTA, HAGO CORSTAR OUE L

gw A COINCIDR CON 5L QiiGr
HE TARIDO A
¥ R Sl

¢ %‘ﬁ‘-‘:‘“* ﬂwl*,

girtasemanfic

. BEEHIRN, K

Frankenthal (Pfalz), den einundzwanzigsten Mirz neunzehnhundert-
neunundachtzig

Die Echtheit vorstehender Unterschrift des Notaras
Thomas Halter

als amtlich bestellter Vertreter des Notars Justi
in Ludwigshafen am Rhein und die Echtheit des: bel
Dienststempels werden hiermit best8tigt. Zugleich

roslioss
_

Ne, 899 Muan

ARAGA
CTORA & DvvEnfax

s

e

(Franz Serfas)
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' CONSULADO GENERAL DE COLOMBIA » B-0077

* E1 suscrito Cénsul General de Colombia en Frankfurt
am Main, Replbolica Federal de Alemania, vistos las
docanectos nresentados vor los interesados,

CEZERTIFICa:

Que el sefior Thomas Walter - - -
/§’ quien como Notario en Ludwigshafen am Rhein~=--=—===
é? autenticd la(s) firma(s) del(os) signatario(s) del
& £ . )
2 Poder precedente, ejercia las funciones indicadas y
< L
"Q su firma corresponde a la registrada ante el Tribunal Re-
S gional de Prankenthal (Pfalz) -— -
que la comnafiis PASF Aktienagesellgchaft-~ - -—

es una sociedad congtituida de écuerdo con las leyes
de la Repliblica Federal de Alemania y cumple su o‘bjetb

conforme a las mismas; que el(los) sefior(es) Dr. Gunther
WELZEL y el Dr. Peter RICHTERS——-——-===———-————==== =———
quien(es) en sus caréct;r(es) de apoderados——=-—=—-- pm———

*l

------------------ v cuya(s) firma{s) fub

(fueron) autenticada(s) afite el Fotario Thomas Walter———-

---------------------------- es(son) _su_(s) renresen;l:an-
oomo

mmu» e
o eo-;r':n‘&".,;"."“

mmm e
: f_(\ PP S_;'.‘
Esta Certif:.cac:l.6n se exn:.d.e en X _ﬁiﬂfﬂl}‘%f%mﬁ
el seis de Abril de mil novecientos ochen

Frankturt a. M 0 6 APR 1989

te(s) legal(es) en este pais.

i

Tl Céneul General no asume I28DO

tenido del documento. .

PAGADO IMPUESTO DE TIMBRE
Ao ¥ V36 dag Lad £.4- 4. K-

E'i}
i
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Die kansularische Legalislerug ist notwendig. T

. NOTA PARA EL; ERROR CONSUL COLOMBIANO: Segin los articutos 65 del C. de P. C. y 480 del C, de

Co., &6l & poderdnnipen una socledad, el sefior Cénsul debe certificar que tuvo a 1a vista las pruebag de
£u & que ejerce su objeto social, que quien confiere el poder es su representante y puede otorgar
* poder, uezuidsmpntg autenticar la firma de éate.
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BOMO NOTARIY TENTQ LML CIAGULD
X B BOQOTA, nagld CONLTAN QUE LA
FOTOCOPIA COMOIDE Ok KL DABINA
QUE ME *emS0 A LA VISTA

b R e e 4%

16 ENE 2004
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TRADUCCTION OFICIAL NO. 205&

de un documento escrito en Aleman, el cual para su iden—

tificacidn se sella con el sello de la traductora, lo mismo

gue la presente.-

(A continuacidn del poder conferido a GERMAN CAVELIER, GON-

ZALO PERDOMD, ERNESTD CAVELIER y EMILIO FERRERD, domiclliados
en la Cra. 4 No. 72-33, Bogota, el 17 de marzo de 1989, por

la sociedad BASF Aktiengssellschaft, domiciliada en

Ludwigshafen, RFA:)

Protocglo notarial No. 1407/8%9

Certifico la autenticidad de las firmas anteriores puestas

ante mi, por los sefares:

1. Dr. Gunther W e 1 zel , quimico, domiciliado en
Ludwigshafen am Rhein, e f . ’
ot
2. Dr, Peter Richtr s, quimico, domiciliado en ~

Ludwigshafen am Rhein.

.0-\\'

.tuﬁ
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Frankenthal (Pfalz),

achenta y nueve

Certif:cn, por haber tenido a la vista el registro de comer-

cio HR B 3000, del juzgado de Ludwigshafen, que los doctores

Wlzel y Richters, en su calidad de apoderados, estan facul-

tados para representar conjuntamente y firmar por la sociedad

BASF Aktiengesellschaft, con sede en Ludwigshafen.

Ludwigshafen am Rhein, 17 de marzo de 1989

(sello redondo:)

Dr. Siegfried Kohler Fdo.: firma ilegible

Notario de Ludwigshafen Th. Walter

Asesor del notario como repre

sentante oficialmente designado

del notario Dr. Siegfried Kohler

Se certifica 1la autenticidad de la firma anterior del asesor

del notario, consejero de justicia Dr. Kohler, domiciliado en

Ludwigshaften am Rhein, y la del sello oficial que la acom-—

parna. Al misemo tiempo se certifica que eel mencionado notario

gstaba tacultado para realizar ese acto oficial.

veintiuno de marzo de milgerons

§ s
LD EOy)

.i. -| .

i NOTA

l'll'll'll.'orucm Sorey: s (" LA

P
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ANU"L B3 l'E'“. ul&l'.‘l'l&



Wl
El Presidente del Tribunal Regional
Fdn.: firma ilegible

(Franz SarftTas) El Presidente

de Frankenthal

Motas

EN ESPAROL: La legalizacidn de las fi1

Consulado de General de Colombia en

Q077 (Certificacidén consular) del & d
Ministerio de Relaciones Esteriores

83061 del 24 de abril de 1989.

Fagado impuesto de timbre US$ &,o00

ES TRADUCCION FIEL Y COMFLETA, de 1la

e

(sello redondo:)

del Tribunal Regional

(Pfalz)

Derrechos 20,—— DM

rmas anteriores por el

Frankfurt, bajo el1 No.

e abril de 1989 y del

‘gde Colombia bajo el No.

cual se deja copia en

los archivos de estas oficinas para su confrontacion.

Bogota, 246 de abril de 1989

WUz AIIIAGA DE HERBEN
TRADUCTQBA E INTEAPALIE CFICIAL
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. - 'ﬁ-,""b "'t e -
“*v**dyctor EMILIO FERRERO, Abogado- con'+ TarJeta "-Pro‘ft}?, ﬁ

C o 0
‘: "\:! .’..I - .
s '__" - - CAVELIER
P 'ﬁ.-: T maoneis < : ' ABOGADOS CORREO ELECTRONICO MUNDIAL CAVE
et EDIFICIO SISKI TELEFONG {37) (1] 2120100

3174w AVE UC

(I o S ’ CARRERA 4%, No. 72-35 CAMLES: CAVELEYES
’ BOGOTA 8, COLOMBIA

L
Sefior Jefe de la

DIVISION DE NUEVAS CREACIONES .
Superintendencia de Industria y Comercio
. S. D.

Poderd_q_nte: BASF AKTIENGESFLLSCHAFT

Poder conferido el: '17-03-89 q

Yo, GERMAN CAVELIER, obrando en mi calidad de apoderado

-, - pr:.nc.:.pal del poderdante - arriba mehcmnardo 4';, ii.ﬁ' 'e"“.'-
..Inanifiesto a Usted que sust1tuyo el'poder\,qonferlgb "en el

4:!1

-*No. 31.929, con todas las facultades gque me fueron confer S '-'

et
" Souo it o5 "
* i ﬁ;’ﬁ?&"&.ﬁﬁ.ﬁu =
Hago la anterior sust1tuc1on conform :"'f ‘_:E:'.f-i'
Cédigo de Procedimiento Civil. ya gque 1 E/I0RY0B, : R
faltan en este momento. . %, WY LRctE e G
) TN N ._ cr.'ﬁ"-_

" Aﬁ'uE..'s 'r..ﬂnr.tzmn g Y

Sefior Jefe, HOTARID, - i~ g

St e i
-.-i-E'E'R'-.mf:N : : ‘_'E?.I_IE'R. : .

R - TIPIAI‘ NO.- :.832 - -_' .:.-_ |‘: -.
‘C.C. No. 2.877.924 de Bogoté ‘

Acepto: (\ - K
- M :'.‘

EMILIO FERRERO
T.P.A. N2 31.929
C.C. No. 438.019 de Usaquén
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DILIGENIA DE AUTENTICACION DE FIRMA
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{ Arr lro. del Decrwio 2282 de 1989).

Arte el Notarioc Cincuenta {50) dei Circulp de éan'afé de!
Bogntd.c. mparecio, el Doctor ﬂ/ Jid

guien axhibid tu cédule de giudodonio numerow/
expedida en_,!ﬂi&' 4

nimero__ 4/ s 7}?

y la l..rjeia preiesicnof’
del Ministerio de lustivi ic, colm’

¢ presente documento dirigido o: _M f/ﬂw [LW!{J ﬁ) N

y ducioro qUqumu que oporecd en € s
0,
et

LYyQ.

FIF:MA AUTOGRAr

Santalé de Bogold, D. C,
AUTORIZO LA ANTE®IOR

Ili.lgé u I;,E“-AUTENTICACION DE FIRMA

AL CON{ PRESENTACION PLRSONAL

" h -awh Deirate /02 de 1969}
-:-.i‘.;i.—:‘.,“i’:f..,fé' 'E:.::uem (50 del Circuls, do Santofé det

.r-.'..'} el

dmm clhrho lw cédule de ciudadrita 10 .-

T

'-l o

l . FIRMA .AHTOGRAFA DEL DECLARANTE

X 0'1 0CT.1993

" Sandaté d- Bogeid. D. C.
AUTORIZO LA ANTERIOR

-

>~

LA o BTN

J:Ep'llitJ ~m_.___Z_Z___y lo farjet grefesional! T SRR,
. M__@l_ del Ministerio de Iust,icia. con
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" CayiLizn
ABOGADOS
EDIFICIO SISKI

CARRERA 4" N°. 72-35
BOGOTA, 8 - COLOMBIA

CESION

Yo, (nosotros), abajo firmado(s)

domicilindo(s) en

—

declaro(amos) bajo juramento ser Gnico(s) y verdadero(s)
inventor(es) de 1a invencién:

Poliomichs, poliasims y @elievieramides

mo) Figwodales
declaro(amos) asf mismo que cedo{emos) y
transfiero(erimos), sin limitacién, a favor de la sociedad

3asF AH'h'-eMnlr”.n‘-t//'

constitufda y existente de conformidad con las leyes de

Aleaansa
domiciliuda en
63056 Ludangshafen, Alemicia

todos los derechos inherentes a dicha invencién y que la
citada Compafifa queda facultada para solicitar en su
nombre la patente correspondiente en la Repiiblica de
Colombia.

CAVELIER ABOGADOS
WFPODERE-343

00 Amignargt Fom 0] 1188

(olo 00361 241 09

. an

Colombia

« - "7

0050/052583

ASSIGNMENT

1 (we), the undersigned (A03s 15, 45030 §\@smapos)
Igor Emri, Grampwémw 17, 1125 Ljubljana , Slovenia
Citizen of Slovenia fcindadenas da $fwessia)

Bernd-Steffen von Bernstorff, An der Altenbach 41, 67157
Wachenheim, Germany (‘ML
Citizen of Germany (¢lodadercn d-um-)

Volker Rauschenberger, Schumannstr, 18,

67304 Eisenberg, Germany (sfengatio a
Citizen of Germany {¢ivdindagp e )
Hans Christopk Horn, Rémersir.22, 67245 Lambsheim ,

Germany (Alemanta)
Citizen of Austria(’e/idadiare de Quviria)

state(s) under oath to be sole and true inventor(s) of the
invention:

Multimodel polyemides, polyesters and
polyeateramides

siate as well, that assign, without reservations or limitations
in favour of

BASF Aktiengesellschaft

a corporation constituted and existing in conformity with
the laws of

Germany

domiciled in

67056 Ludwigshafen, Germany

all rights inherent to said invention and that the above

mentioned company hereby is enabled to apply, in its name,
for the corresponding patent in the Republic of Colombia.

412



i

Colombia \0)
Seite 2

0050/052583

Dadoyfirmadohoy ~ Given and signed this | 2. ez 2002 |
Firma Signature

=

Glgw Emri

Bd Sell Gl e &»«J-ft

Use- § {?m&mtr ¢

o fucl) o

Hans Christsph Horn

CAVELIER ABOGADOS
WPPODERE-}3

00 Amignment Form D) 1148



AUTENTICACION NOTARIAL (INDIVIDUO)

Ales &0
ante mf, Notario Pdblico de fudwiqedayfles—,

Memanin
compareci6{eron) personalmente

dfas del mesde MAMED de 200£-

a quien(es) doy fe de conocer y me consta que cs(son) la(s)
persona(s) firmante(s) del documento que precede, y
quien(es) tiene(n) capacidad legal para otorgarlo.

Colombia
Seite 3

0050/052583

NOTARIAL AUTHENTIFICATION (INDIVIDUAL)

th

On this 20 day of March, 200 2

before me, a Notary Publicé® at Ludwigshafen,
Federal Republic of Germany

t

m - Prof, Igor Emri, Bernd-Steffen
von Bernstorff, Volker Rauschenberger and

Hans Christoph Horn

to me known, and known to me to be the person(s) who
executed that foregoing document, and whobexs (have)
legal capacity to execute it.

Notario Péiblico

Notarization and legalized by means of Apostille

CAVELIER ARBOGADOS
WPPODERE-M3

CO Amigoancat Form 01 1150

Notary Public



Urk.R.Nr. 625/2002

I, Ludwig Draxel-Fischer, notary public at Ludwigs-
hafen/Rhine, Federal Republic of Germany, hereby te-
stify and confirm that the foregoing signatures of

1. Prof. Igor Emri, Professor for mecanics, born on
May 22, 1952, residing at Grampové&anova 17, 1125
Ljubljana, Slovenia, personally known to me,

2. Mr. Bernd-Steffen von Bernstorff, residing at An
der Altenbach 41, 67157 Wachenheim, Germany,
personally known to me,

3. Mr. Volker Rauschenberger, residing at
Schumannstrafie 18, 67304 Eigenberg, Germany,
personally known to me,

4. Mr. Hans Christoph Horm, residing at ROmerstrafe
22, 67245 Lambsheim, Germany, personally known to
me,

are true and valid.

Ludwigghafen/Rhine, this 20" day of March, 2002
ki

~— _—

-~
'M > N
' !

Notary Public

Wert: 5.112,92 Euro



APOSTILLE

(Convention de La Haye du 5 octobre 1961)

Land : Bundesrepublik Deutschland
Diese &ffentliche Urkunde

ist unterschrieben von Notar

Ludwig Draxel-Fischer

in seiner Eigenschaft als

dffentlicher Notar

sie ist versehen mit dem Siegel/Stempel
des Notars Ludwig Draxel-Fischer

in Ludwigshafen am Rhein

Bestdtigt

in Frankenthal (Pfalz)

. am 25. Marz 2002
. durch den Prdsidenten des Landgerichts
. unter Nr. 91 Eb - 282-289/02

Siegel/Stempel: 10. Unterschrift

/
N Adea U

~ (Werner Tholey)

Kostenvermerk:
Gebiithr 12,00 €



TRADUCCION OFICIAL No. 9898

de un documento escrito en Alemin, efectuada por Luz Arriaga
de Herber, resolucién del Ministerio de Justicia 599 del 6 de
marzo 1978.-

Traduccldédn de las legalizaciones en alemin que se encuentran
a continuacién de un documento de cesidn, escrito en espafiol
e inglés, por medio del cual los sefiores 1) Igor Emrl,
Grampovcanova 17, domiciliado en 1125 Ljubljana, Eslovenia,
¢ciudadano esloveno, 2) Bern-Steffen von Bernstorff,
domiciliado en An der Altenbach 41, 67157 Wachenhein,
Alemania, 3) Volker Rauschenberger, domiciliado en
Schumannstr. 18, 67304 Eisenberg, ciudadanc alemin, 4) Hans-
Christoph Horn, domiciliado en RSmerstr. 22, 67245 Lambsheim,
Alemania, ciudadano austriaco, declaran bajo juramento ser
los Gnicos y verdaderos inventores de la invencidén
POLIAMIDAS, POLIESTERES Y POLIESTERAMIDAS MULTIMODALES vy
ceden sin limitacién a la sociedad BASF Aktiengesellschaft,
domiciliada en D-67056 Ludwigshafen, Alemania, todos 1los
derechos 1inherentes a dicha 1invencién y que 1la c¢itada
compaliia queda facultada para solicitar en su nombre 1la
patente correspondiente en la Repliblica de Colombia. Hay 4
firmas ilegibles.

Autenticacién notarial en espafiol e inglés de las firmas
antecedentes, por el notario de Ludwigshafen, Praxel-Fischer,
el 20 de marzo 2002.

Autenticacién notarial en inglés solamente, de las firmas
antecedentes por el notario de Ludwigshafen/Rhein, Draxel-

LUZ ARRIAGA D& HEFBRN
TRADUOTONA E INTEAPRETE 1AL,
llua-iud: on N0.559 MinuabEn



&
Fischer, el 20 de marzo 2002, bajo el nuimero 625/2002. (Hilo
y oblea notarial en relieve.)

Valor: 5.112,92 Euros

el . —— — g S mA e e - e e . e g — ——— —— — —— — o = —

APOSTILLE
(Convention de La Haye du 5 octobre 1961)

1. Pais: Repiblica Federal de Alemanla

Este documento publico
2. Ha sido firmado por el notario Ludwig Draxel-Fischer
3. Actuando en calidad de notario piblico,
4., Lleva el sello oficlal del nota;io de Ludwigshafen am

Rhein, Ludwig Draxel-Fischer ¥

‘ Certificado
5. en Frankenthal (Pfalz)
6. el 25 de marzo 2002
7. por el Presidente del Tribunal xR?lshal
8. bajo el No 91 Eb - 282-289/02
9. Sello 10. Firma
Tribunal Reglonal Fdo .: ilegible

(Werner Tholey)

Coatas
Derechos 12,~- €

ES TRADUCCION FIEL Y COMPLETA, de la cual se deja copia en los
archivos de estas oficinas para su confrontacién.

Bogota, 27 de noviembre 2003

GA DE HERBER

LUZ ARRIA
‘WADY mm:nm OFIOIAL

C 2144
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CNINCIDE(R) CON LA FIRMA REGISTRADA POR
£L (ELLOS) EN ESTA NOTARIA
SANTAFE DE BOQOTA,




LS

TRADUCCION OFICIAL No. 29.11/03b realizada por Diego Vargas, Traductor
Oficial, Resoluciétn No. 0001 de 1999 del Ministerio de Justicia y

registrado ante el Ministerio de Relacione Exteriores de Colombia.

A continuacién se traducen los sellos y legalizaciones de un
documento de cesién por medio del cual:

Igor Emri, Grampovcanova, 17, 1125 Ljubljana, Eslovenia, ciudadano
eslovaco, Bernd-Steffen von Bernstorff, An der Altenbach 41, 67157,
Wachenheim, Alemania, ciudadano alemin, Volker Rauschenberger,
Schumannsty. 18, 67304 Eisenberg, Alemania, ciudadano alemin, Hans
Chfistoph I:Ié'zz'n, ROmerstr.22, 67245 Lambsheim, Alemania, ciudadano
au;?'_._:.";i.aco, déclaran bajo juramento ser {nicos y verdaderos
inv;r:&:afa_ﬁﬁ"’ de la invencién  “"poliamidas, poliésteres y
poliésteramidas multimodales” y declaran asi miso que ceden vy
tranefieren sin limitacién a favor de 1la sociedad BASF
Aktiengesellschaft constituida y existente de conformidad con las
leyes de Alemania domiciliada en el 67056 Ludwigshafen, Alemania
todos los derechos inherentes a dicha invencién y que dicha
Compafiia gqueda facultada para solicitar a su nombre la patente
correspondiente en la Repfiblica de Colombia.

Dado y firmado el 20 de marzo de 2002

Firma Ilegible
Igor Emri

Firma Ilegible

Bernd-Steffen von Bernstorff

Firma Ilegible
Volker Rauschenberger

Firma Ilegible
Hans Christoph Horn




AUTENTICACION NOTARIAL (INDIVIDUO) del 20 de mayo de 2002 expedida
por Ludwig Draxel-Fischer, Notaric PGblico de Ludwigshafen,
Repiblica Federal de Alemania certificando las firmas de Igor Emri
Grampovcanova, Bernd-Steffen von Bernstorff, Volker Rauschenberger
y Hans Christoph Horn en el anterior documento y su capacidad legal

para otorgarlo.

Firma Ilegible Sello Notarial

Urk.R. Nr. 625/2002

Yo, Ludwig Draxel-Fischer, Notario Pfiblico de Ludwigshafen/Rhine,
Repfiblica Federal de Alemania, por el presente testifico y confirmo
que las anteriores firmas de

1. El Profesor Igor Emri, profesor de mecénica, nacido el 22 de
mayo de 1952, residente en Grampovcanova, 17, 1125 Ljubljana,
Eslovenia, a quién conozco personalmente,

2. El Seflor Bernd-Steffen von Bernstorff, residente en An der
Altenbach 41, 67157, Wachenheim, Alemania, a quién conozco
personalmente,

3. El Seflor Volker Rauschenberger, residente en Schumannstrafie
18, 67304 Eisenberg, Alemania, a quién conozco personalmente,

4. El Seflor Hans Christoph Horn, residente en ROmerstraBe 22,
67245 Lambshein, Alemania, a quién conozco personalmente,

gon auténticas y validas.

Ludwigshafen/Rhine, hoy 20 de marzo de 2002

Sello de Firma Ilegible
Oblea Notario
(Anexo)



ZA

A
Sello de Apostille expedido en la Repliblica Federal de Al

elmayi/ Y
certificada el 25 de marzo de 2002 con el Nr. 91 Eb-282-289/02.

Es traduccibn fiel y completa de la cual se deja copia en esta
oficina para su confrontacién.

DVZ/ID-5069/WPCL002G/COLO 00361-841-019-9

| @é@'ﬁ ﬁkéﬁhs zZ.

TRADUCTOR E INTERPRETE OFICIAL
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RES. 0001 DE ENERO 4 DE 1999
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(43) Internationales Verdffentlichungsdatum
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PCT

{10) Internsationale VerSiffentlichuogsoummer

WO 03/600772 A2

(51) Internationale Patentiiassifikation™:

CO08G 73/00

(21) Internationales Aktenzetchen: PCT/EPO2/064R6
{22) lotermationales Anmeldedatum:
13. Juni 2002 (13.06.2002)

(235) Eimrcichungssprache: Deutsch

{26) VerOffentlichungmprache: Doutach
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{71) Anmelder (fiir alle Bestimmungasianien mit
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Multimodale Polyamide, Polyeater und Polyesteramide

Beschreibung

Die vorliegende Erfindung betrifft eine thermoplastische Polymer-
mischung enthaltend m, wobel m eine natdrliche Zahl grdBer 1 lat,
Polymere Pp, mit n eine natdrliche Zahl von 1 bies m, mit jeweils
einer oder mehreren in der Polymerhauptkette von P, enthaltenen
wiederkehrenden funktionellen Gruppen der Struktur,

- {Rl)x - C{0) - (R?), ~
mit
X, ¥Y: unabhiAngig voneinander 0 oder 1, wobei x + y = 1

Rl, R?: unabhingig voneinander in die Polymerhauptkette eingebun-
dener Sauerstoff odexr Stickstoff

wobel die Polymermischung in der differemtiellen Verteilungskurve
W(M) bestimmt gemdB DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol als
Elutionsmittel mindestens 2 Maxima der relativen HAufigkeilt W
aufwelist, .

und nach einer Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der
Polymermischung, bestimmt gemd8 ISO 11357-1 und 11357-3, Gber 5
Minuten in der differentiellen Vertellungskurve W(M), bestimmt
gemdB DIN 55672-2 in Hexafluorlisopropanol als Elutionsmittel,
mindestens 2 Maxima der relativen Hiufigkeit W aufwelst, und

dabeil die lLage der Maxima nach der Lagerung der Polymermischung
am Schmalzpunkt der Polymermischung innerhalb des drelfachen der
Wiederholungs-Standardabwelchung sigma(r) von Mp in Prozent des
MeBwertes gem28 DIN 55672-2 bezlglich der Lage der Maxima vor der
Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der Polymermischung
ist.

Ferner betrifft sie Verfahrem zur Herstellung einer solchen
Polymermischung, sowie Fasern, Flichengebilde und Formk&rper, er-
hiltlich unter Verwendung einer solchen Polymermischung.

Thermoplastische Polymere Pp, mit jeweils einer oder mehreren in
der Polymerkettea von P, enthaltenen wiederkehrenden funktionellen
Gruppen der Struktur
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p |
- {Rl)x - Cc{0) - (R3)y -
mit
X, ¥: unabhingig voneinander 0 oder 1, wobei x + y =1

Rl, R?: unabhingig vonelnandar in die Polymerhauptkette eingebun-
daner Sauerstoff oder Stickstoff

wie Polyamide, Polyester oder Polyesteramide, und dle Herstellung
von Fagsern, FlAchengebilde und Formkdrper unter Verwendung sol-
cher Polymere sind allgemein bekannt.

Ublicherwaise werden dem Polymer bel der Herstellung von Fasern,
Flachengebilde und Formkdrper Featstoffe beigemischt, belspiels-
welse im Falle der Fasern Pigmente, wie Titandioxid, oder im
Falle der FormkOrper Glaspartikel, wie Glasfasern oder Glasku-
geln. Diese Mischungen werden dann lblicherweise in geschmolzenem
Zustand mittels Spinndisen zu Fasernm oder FlAchengebilden oder
mittels des SpritzguBverfahrens zu Formkbrpern verarbeitet.

Nachteilig bel solchen Mischungen ist, daB sich die rheologischen
Eigenschaften der Mischungen mit zunehmendem Faststoffgehalt
deutlich verschlechtern. So erhdSht sich die Viskositdt der
Schmelze, dle sich als Verringerung der Flieffihigkeit gemdf EN
IS0 1133 bestimmen l48t. Die Erhdhung der Viskositdt fihrt aber
zu einem unerwinschten Druckaufbau in den Apparaturen, dle dle
Mischung zu den Spinndiisen oder SpritzgieBformen f&rdern, und =zu
einer schlechteren Ausfillung insbesondere feingliedriger Sprite-
gieBformen.

Un diese unerwiinschten Verarbeltungseigenschaften der Mischung
abzumildern kann ein Polymer mit einer geringerem Schmelz-
viskositdt, wie dies beisplelsweise durch ein geringeres Moleku-
largewicht erreichbar ist, eingesetzt werden. Mit abnehmendem Mo-
lekxulargewicht nimmt aber Gblicherweise auch die mechanische
Festigkeit, wie sie beispielsweise gemdB IS0 527-1 und 527-2 be-
stimmt werden kann, ab.

Der vorliegenden Erfindung lag die Aufgabe zugrunde, ein thermo-
plastisches Polymer bereitzustellen, das gegendber einem Polymer
gemAB Stand der Technik mit gleicher relativer Viskositit, be-
stimmt in 1 gew.-%iger Ldsung in konzentrierter Schwefalsiure ge-
gen konzentrlerte Schwefelsdure, und gleicher Fadenfestigkeit,
bestimmt nach DIN EN ISO 2062, verbasserte rheologische Eigen-
schaften, beatimmt als geringerer Druck beim Verspinnen vor der
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Spinnplatte, und besseres Schrumpfverhalten, bestimmt nach DIN
53866, aufweist.

DemgemdB8 wurde die eingangs definierte Polymermischung gefunden.

Erfindungegemdf enthdlt die thermoplastische Polymermischung m,
wobel m eime natlrliche Zahl grdSer 1 ist, Polymere P,, mit n na-
tirliche Zahl von 1 bis n, mit jeweils einer oder mehrerxe in der
Polymerkette von P, enthaltenen wiederkehrenden funktionellen
Gruppen.

Grundsdtzlich sind hinsichtlich der Zahl m keine oberen Begren-
zungen bekannt. Aus Grinden der technischen und wirtschaftlichen
Zweckmafigkeit sollte m ausgewdhlt sein unter 2, 3, 4, 5, 6, 7.
8, 9, 10, 11, 12, 13, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20, vorzugswelse 2,
3, 4, 5, 6, 7, 8, besonders bevorzugt 2, 3, 4, 5, insbesondere 2
betragen.

Die Polymere P, enthalten jeweils eina oder mshrere in der
Polymerkette von P, wiederkehrende funktionmelle Gruppen.

Als wiederkehrende funktionelle Gruppen kommen erfindungsgemAB
eine oder mehrere der Struktur

- (R1)y - c(0) -~ (R3), ~
mit
X, y: unabhingig voneinander 0 oder 1, wobei x + y = 1

R, R2: unabhingig voneinander in die Polymerhauptkette eingebun-
dener Saueratoff oder Btickstoff, wobel vorteilhaft zwei
Bindungen des Stickatoffs mit der Polymerkette verknipft sein und
dle dritte Bindung einen Substituenten ausgewdhlt aus der Gruppe
bestehand aus Wasserstoff, Alkyl, vorzugsweise C; — Cio-Alkyl,
insbesondere C; - Cs-Alkyl, wie Methyl, Ethyl, n-Propyl, 1-Propyl,
n-Butyl, i-Butyl, s-Butyl, Aryl, Heteroaryl oder -C(0)- sein kdn-
nen, wobel dle Gruppe -C(0)- eine weitere Polymerkette, Alkyl,
vorzugsweise C; — Cio-Alkyl, insbesondere C; - Ca-Alkyl, wie
Mathyl, Ethyl, o-Propyl, i-Propyl, n-Butyl, i-Butyl, s-Butyl,
Aryl, Heterocaryl tragen kann, in Betracht, wie -N-C(0Q)-,
-C{0)-N-, -0-C(0)- oder -C(0)-0-.

Neben solchen funktionellen Gruppen kdnnen ein oder mehrere
Polymere P, eine oder mehrere weltere funktionelle Gruppen in der
Polymerkette tragen. Dabei kommen vorteilhaft solche in Betracht,
die die Thermoplastizitdt der erfindungagemffien Polymermischung
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nicht verhindern, vorzugsweise Ether-, Amino-, Keto-, Sulfid-,
Sulfon-, Imid-, Carbonat-, Urethan- oder Harnstoff-Gruppe.

Besonders bevorzugt sind als Polymere P, Polyamide, Polyester oder
Polyesteramide.

Unter Polyamiden werden Homopolymere, COpOl!ﬂl-ﬁ.'I'.‘E. Mischungen und
Pfropfungen von synthetischen langkettigen Polyamiden verstanden,
die als wesentlichen Bestandtell wiederkehrend Amid-Gruppen in
der Polymer-Hauptkette aufweisen. Beilspiele solcher Polyamide
sind Nvlon 6 (Polycaprolactam), Nylon 6,6 (Polyhexamethylenadipa-
mid), Nylon 4,6 (Polytetramethylenadipamid), Nylon 6,10 (Polyhe-
xamethylensebacamid), Nylon 7 (Polyenantholactam), Mylon 11 (Po-
lyundecanolactam) , Nylon 12 (Polydodecanolactam). Diese Polyamide
tragen bekanntermafen den gemerischen Namen Nylon. Unter Poly-
amiden werden auch die sogenannten Aramide verstanden (aromati-
sche Polyamide), wie Poly-metaphenylen-isophthalamid (NoMEX ®
Faser, US-A-3,287,324) oder Poly-paraphenylen-terephthalamid

. (KEVLAR ® Faser, US-A-3,671,542).

Die Herstellung von Polyamiden kann prinzipisll nach zwel Verfah-
ren arfolgen.

Bei der Polymarisation aus Dicarbonsduren und Diaminen, wie auch
bei der Polymerisation aus aAminopduren oder deren Derivaten, wie
Aminocarbonsfurenitrilen, Aminocarbonsiureamiden, Aminocarbonslu-
reestern oder Aminocarbonsiuresalzen, reaglieren die Amino- und
Carboxyl-Endgruppen der Auagangsmoncmere oder Ausgangsoligomere
miteinander unter Bildung einer Amid-Gruppe und Wasser. Das Was-
ser kann anschlieBend von der Polymermasse entfernt werden. Bel
der Polymerisation aus Carbonsiureamiden reagieren die Amino- und
Amid-Endgruppen der Ausgangsmoncmere -oder Ausgangsoligomere mit-
einandar unter Bildung einer Amid-Gruppe und Ammoniak. Der Ammo-
niak kann anschlieBend von der Polymermasse entfernt werden.
Diese Polymerisationsreaktion bezeichnet man dblicherweise als
Polykondensation.

Die Polymerisation aus Lactamen als Ausgangsmonomeren oder Aus-
gangsoligomeren bezaichnet man 0blicherwelse als Polyaddition.

Solche Polyamide kdnnen nach an sich bekannten Verfahren, wie sie
beispilelsweise in DE-A-14 95 198, DE-A-25 58 480, EP-A-129 196
oder in: Polymerization Processes, Intersclence, New York, 1977,
8. 424-467, insbesondere 8. 444-446, beschrieben sind, erhalten
werden aus Monomeren ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend aus Lac-
tamen, omega-Aminocarbonsduren, omega-Aminocarbonsdurenitrilen,
ocmega-Aminocarbonsdureamiden, omega-Aminocarbonsduresalze, omega-
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Aminocarbonsdureester, &quimolaren Mischungen aus Dieminen und
Dicarbonséuren, Dicarbonsiure/Diamin-Salzen, Dinitrilen und Di-
aminen oder Gemiachen solcher Monomere.

5 Als Monomere kommen
Monomere oder Oligomere eines C; - bis C3p - vorzugswelse C; - bis

Cig - arylaliphatischen oder vorzugsweise aliphatischen Lactams ,
wie Enantholactam, Undecanolactam, Dodecanolactam oder Capro-

10 lactam,

Monomere oder Oligomere von C3 ~ blas Cy3p -, vorzugsweise C3 - i:ia
Cig - Aminocarbonsfuren, wie 6-Aminocapronsfiure, ll-Aminoundecan-
sdure, sowie deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder
15 Hexamere, sowle deren Balze, wie Alkalisalze, beispielsweise
Lithium~, Natrium-, Kalium-Salze,

C; - bils C39 -, vorzugsweise C3 ~ bis C;3 - Aminocarbonsdure-
nitrilen, wie 6-Aminocapronitril, ll-Aminoundecansdurenitril,

Monomere oder Oligomere von Cz — bis Czp — Aminosduramiden, wie
6-Aminocapronsiureamid, ll-Aminoundecansiureamid sowle deren Di-
mere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamera,

25 Ester, vorzugsweise C;—-Cs~Alkylester, wie Methyl-, Ethyl-, n-Pro-
pyl-, i-Propyl-, n-Butyl-, i-Butyl-, s-Butyl-ester, wvon Cz - bis
Ca0 -, vorzugswelse C3 — bis Cjp - Aminoca:_:hons&u::en. wie 6-Amino-
capronsiureester, beisplelswelse 6-Aminocapronsfuremethylesater,

11-Aminoundecansiureester, belspielsweise ll-Aminoundecanslureme-

30 thylester,

Monomere oder Oligomere eines C; — his Czg -, vorzugsweise C; -
bis Cj3 — Alkyldiamins, wle Tetramethylendiamin oder vorzugsweise
Hexamethylendiamin,

a5

mit einer C3 - bis Cap -, vorzugsweise Cz; — bis C34 ~ aliphatischen
Dicarbonpedure oder deren Mono- oder Dinitrile, wie Bebacinsdure,
Dodecandisdure, Adipinséure, Sebacinsduredinitril, Decansduredi-
nitril oder aAdipodinitril,

40 sowie deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oOder Hexamere,

Monomere oder Olligomere eilnes C3 ~ bis C3p -, vorzugswelse C3 -
bis Ci12 ~ Alkyldiamins, wie Tetramethylendiamin oder vorzugsweise
Hexamethylendiamin, mit einer Cg -~ bis C3g -, vorzugsweise Cg -
45 bis Ci; - aromatischen Dicarbonsdure oder deran Derivate ,
beisplelsweise Chloride, wie 2, 6-Naphthalindicarbonsiure,
vorzugswelse Isophthalsdure oder Terephthalsdure,
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sowle deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamere,

Moncmere oder Oligomere eines C; — bis C3p -, vorzugswelse C; -
bis C;3 - Alkyldiamins, wie Tetramethylendiamin oder vorzugsweise
Hexamethylendiamin, mit einer C9 ~ bila Cz¢q -, vorzugsweise Co -
bis C3g - arylaliphatischen Dicarbonsiure oder derem Derivate,
belsplelsweise Chloride, wie o-, m- oder p-Phenylendiessigsidure,
sowle deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamera,

Monomere oder Oligomere eines Cg — bis C3p -, vorzugsweise Cg -
bis C;p - aramatischen Diamins, wie m—- oder p~Phenylendiamin,

mit einer C3 - bis Czp -, vorzugsweise C; - bis Ciq - aliphatischen
Dicarbonsiure oder derem Mono- oder Dinitrile, wie Sebacinsiure,
Dodecandisiure, Adipinsdure, Sebacinsduredinitril, Decansfuredi-
nitril oder Adipodinitril,

sowlie deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamere,

Monomere oder Oligomere eines Cg — bis Cz¢9 - vorzugsweise Cg -~ bis
Cip - aromatischen Diamins, wie m~ oder p-Phenylendiamin,

mit einer Cg - bia C39 -, vorzugasweilse Cg - bils C;3 — aromatischen
Dicarbonsiure oder deren Derivate , belsplelsweise Chloride, wie
2,6-Naphthalindicarbonsdure, vorzugsweise Isophthalsdure odear
Terephthalsdure,

sowle deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamere,

Monomere oder Oligomare eines Cg - bis Czp ~ vorzugesweise Cg - bis
Ci0 - aromatischen Diamins, wie m— oder p-Fhenylendiamin,

mit einer Cy - bis Czp -, vorzugsweise Cy - bls Cj;s ~ arylaliphati-
schen Dicarbonsiure oder deren Derivate, beispielsweise Chloride,
wie o-, m~- oder p-FPhenylendieesigsiure,

sowle deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamare oder Hexamere,

Monomere oder Oligomere eines C7; - bis Cy3p -, vorzugswelse Cp —~
bis Ci3 - arylaliphatischen Diamins, wie m- oder p-Xylylendiamin,
mit einer C; - bis Cy -, vorzugswelse C; - bis Ciy - aliphatischen
Dicarbonsdure oder deran Mono- oder Dinitrile, wie Sebacinséure,
Dodecandisiure, Adipinsiure, Sebacinsiuraedinitril, Decans@uredi-
nitril oder Adipodinitril,

gowle deren Dinmere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamera,

Monomere oder Oligomere eines C-;’- bis C20 ~, vorzugswaise Cg ~
bis C;3 - arylaliphatischen Diamins, wie m- oder p-~Xylylendiamin,




WO 03/000772 PCT/EP02/06486

10

15

30

40

45

7
mit einer Cg¢ - bis Cz9 -, vorzugsweise Cs - bis Cyp — aromatischen
Dicarhonsfure oder deren Derivate , beispielsweise Chloride, wie
2,6-Naphthalindicarbonsdure, vorrugaweise Isocphthalséure oder
Texrephthalsdure,

sowle deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder I-Ie::'amare.

Moncmere oder Oligomere eines C7 - bis Czp -, vorzugsweise Cg -
bis Cig - arylaliphatischen Diamins, wie m- oder p-Xylylendiamin,
mit einer Cy - bis Cz9 -, vorzugswelse Cy - bis C3g - arylaliphati-
schen Dicarbonsdure oder deren Derivate, beispielsweise Chloride,
wie o-, m~ oder p-Phenylendiessigséure,

sowie deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamere,

sowie Homopolymere, Copolymere, Mischungen und Pfropfungen sol-
char Ausgangsmonomere coder Ausgangsoligomere in Betracht.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform setzt man als Lactam Capro-
lactam, als Diamin Tetramethylendiamin, Hexamethylendiamin oder
deren Gemlsche und als Dicarbonsdure Adipinsdure, Sebacinsiure,
Dodecandisiure, Terephthalsiure, Isophthalsfure oder deren Gemi-
sche ein. Besonders bevorzugt ist als Lactam Caprolactam, als
Diamin Hexamethylendiamin und als Dicarbonsdure Adipinsdure oder
Terephthalslure oder deren Gemische.

Besonders bevorzugt sind dabel scolche Ausgangsmonomere odexr Aus-
gangsoligomere, die bel der Polymerisation zu den Polyamiden Ny-
lon 6, Nylon 6,6, Rylon 4,6, Rylon 6,10, Rylon 6,12, Nylon 7, Ny-
lon 11, Nylon 12 oder den Aramiden Poly-metsphenylen-isophthala-
mid@ oder Poly-paraphenylen-terephthalamid, insbescondere zu Nylon
6 oder Nylon 66, filhren.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform kann man bel der Herstellung
der Polyamide mit einem oder mehreren Xettenreglern einsetzan.
Als Kettenregler kommen vorteilhaft Verbindungen in Betracht, die
mehrere, wie zwel, drel odar vier, vorzugsweise zwei bel der Po-
lyamidbildung reaktive Amino-Gruppen oder mehrere, wie zwel, drel
oder vier, vorzugsweise zwei bei der Polyamidbildung reaktive
Carboxyl-Gruppen aufweisen.

Als Kettenregler kdnnen vorteilhaft Dicarbonsfuren, wie C4-Cio—Al-
kandicarbonsiure, beispielasweise Adipinsfure, Azelainsgdure,
Sebacinsfiure, Dodecandisdure, Cs-Cg-Cycloalkandicarbonsduren,
beispielsweise Cyclohexan-1,4-dicarbonsdure, Benzol- oder
Naphthalindicarbonsdure, beispielsweise Terephthalsfiura, IBo-
phthalsdure, Naphthalin-2,6-dicarbonsdure, oder Diamine, wie
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warden.

Solche Kettenregler kdnnen Substltuenten tragen, wie Halogene,
beispielsweise Fluor, Chlor oder Brom, Sulfonsiuregruppen oder
deren Balgze, wie Lithium-, Natrium-, Kalium-Salze, oder unaubsti-
tuiert sein.

Bavorzugt sind sulfonierte Dicarbonsluren, insbesondere Sulfolso-
phthalsdure, sowle eines ilhrer Salze, wie Alkalisalze, beispials-
weise Lithiym—-, Natrium-, Kalium-Salze, vorzugsweise Lithium-
oder Natrium-Salz, insbesondere Lithium-Salz.

Vortellhaft kann man elnen Kettenregler in Mengen von mindestens
0,01 Mol-%, vorzugsweise mindestens 0,05 Mol-%, linsbesondere min-
destens 0,2 Mol-%, bezogen auf 1 Mol Siureamidgruppen des Poly-
amids, einsetzen.

Vortelilhaft kann man einen Ksttenregler 1ln Mengen von hichstens
1,0 Mol-%, vorzugswelse hichstens 0,6 Mol-%, insbesondere hdch-
stens 0,5 Mol-%, bezogen auf 1 Mol Sdureamlidgruppen des Poly-
amids, einsetzen.

Unter Polyestern werden Homopolymere, Copolymere, Mischungen und
Pfropfungen von synthetischen langkettigen Polyestern verstanden,
die als wesentlichen Bestandtell wiederkehrend Ester-Gruppea 1in
der Polymer-Hauptkette aufweisen. Bevorzugte Polyestern sind
BEater einer aromatischen Dicarbonsidure mit einer aliphatischen
Dihydroverbindung, sogenannte Polvalkylenarylate, wie Poly-
ethylenterephthalat (PET) oder Polybutylenterephthalat (PBT).

Derartige Polyalkylenarylate sind erhiltlich, indem man eine aro-
matische Dicarbonséiure oder deren Ester bzw. esterblildende
Derivate mit einem molaren Uberschufi, einer aliphatischen
Dihydroxyverbindung verestert bzw. umestert und das erhaltene
Umesterungs— bzw. Veresterungsprodukt in bekannter Weise poly-
kondensiert.

Als bevorzugte Dicarbons8uren sind 2, 6-Naphthalindicarbonsdure
und Terephthalsiure oder deren Mischungen zu nennen. Bis zu

30 mol-%, vorzugsweise nicht mehr als 10 mol-% der aromatischen
Dicarbonsfuren kinmnen durch aliphatische oder cycloaliphatische
Dicarbonsduren wie Adipinsiure, Azelainsdure, Sebacinsdure,
Dodecandisduren und Cyclobexandicarbonsiuren ersetzt werden.
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Von den aliphatischen Dihydroxyverbindungen werden Diole mit 2
bis 6 Kohlenstoffatamen, insbesondere 1,2~EBthandiol, 1,3-Propan-
diol, 1,4-Butandiol, 1,6-Hexandiol, 1,4-Hexandiol,
5-Methyl-~1,5-Pentandiol, 1,4-Cyclohexandiol, 1,4-Cyclohexandi-
methanol und Neopentylglykol oder deren Mischungen bevorzugt.

Als besonders bevorzugte Polyester (A) sind Polyalkylentereph-
thalate, die sich von Alkandiolen mit 2 bis 10, vorzugsweise 2
bis 6 C-Atomen ableiten, zu nennen. Von diesen werden ins-
besondere Polyethylenterephthalat und Polybutylenterephthalat
oder deren Mischungen bevorzugt.

Weiterhin bevorzugt sind Polyethylenterephthalate und Poly-
butylenterephthalate, welche bis zu 1 Gew.-%, bezogen auf A),
vorzugsweise bis zu 0,75 Gew.-% 1,6~Hexandiol und/oder
5~-Methyl-1,5~Pentandiol als weitere Monomereinheiten enthalten.

Dexartige Polyalkylenterephthalate sind an sich bekannt und in
der Literatur beschriehen. Sie enthalten einen aromatischen Ring
in der Hauptkette, der von der aromatischen Dicarbonsiure stammt.
Der aromatische Ring kann auch substitulert sein, z.B. durch Ha-
logen wie Chlor und Brom oder durch C;~Cg~Alkylgruppen wie
Methyl-, Ethyl-, 1- bzw. n-Propyl- und n-, i- bzw. t-Butylgrup-
pen.

Fir die Umsetzung wird idblicherweise ein molarer Uberschuf von
Diol eingesetzt, um das Estergleichgewicht in der gewilnschten
Form zu beeinflussen. Die Molverhdltnisse Dicarbonslure bzw.
Dicarbonsdureester : Diol betragen tblicherweise 1:1,1 bis 1:3,5
vorzugsweise 1:1,2 bis 1:2,2. Ganz besonders bavorzugt sind Mol-
verhAltnigse Dicarbonsdure:Diol von 1:1,5 bis 1:2, sowie
Diester:Diol von 1:1,2 bis 1,5.

Es ist jedoch auch mdglich mit einem geringeren OberschuB an Diol
in der ersten Zone die Esterreaktion durchzufihren und ent-
sprechend in den weiteren Temperaturzonen weitere Mengen Diol zu-
zugeben.

Die Umsetzung kann vorteilhaft in Gegenwart eines Katalysators
durchgefihrt werden. Bevorzugte Katalysatoren sind Titan-
verbindungen und Zinnverbindungen wie sie u.a. aus dan

US 39 36 421, US 43 29 444 Patentschriften bekannt sind. Als be-
vorzugte Verbindungen selen Tetrabutylorthotitanat und Triiso-
propyltitanat sowie Zinp-di-octoat genmannt.

XY
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Unter Polyesteramiden werden Copolymere aus Polyamiden und Poly-
estern verstanden, die nach an sich bekannten Verfahren in Anleh-
nung an die fiir die Herstellungy von Polyamiden und Polyestern be-
schriebenen Verfahren erhiltlich sind.

Die Herstellung von Polymeren P, kann weiterhin in allgemeiner
Form beispielsweise aus Ullmann’s Encyclopedla of Industrial
Chemistry, 5. Ed., VCH Weinheim (Deutschland), Vol. A21, 1992, 8.
179-205 und 227-251 entnommen werden.

Ein Tell der Polymere P, kinnen thermoplastiach sein.
Alle der Polymere Pp kdénnen thermoplastisch sein.

In einer vorteilhaften Ausfihrungsform kommen dabel solche
Polymermischungen in Betracht, die mindestens 2, wie 2, 3, 4, 5,
6, 7, 8, 9, 10, 11, 12, 13, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20 der
Polymere P, thermoplastische Polymere sind mit der MaBSgabe, daB
die Zahl der thermoplastischen Polymere maximal m ist.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform kann diea Anzahl mindestens
einer Spezies reaktiver Endgruppen (EG) der Polymerhauptketten,
bezogen auf die Summa aller dieser Spezies reaktiver Endgruppen
der Polymerhauptketten aller Polymere P,, die Ungleichung

BG < (12 * log (M) - Ei) [meqg/kg]

mit

log: Logaritbmus zur Basis 10

My gewichtemittleres Molekulargewlcht gemdB DIN 55672-2
By: 20, bevorzugt 28, insbescondere 32

erfﬂllen:.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform kann die Anzahl mindestens
einar Spezies reaktiver Endgruppen (EG) der Polymerhauptketten
mindestens elnes Polymers Pn, bezogen auf die Summe aller dieser
Spezles reaktiver Endgruppen der Polymerhauptketten des Polymers
Pp, die Ungleichung

EG < (12 * log (M,) - Ej3) [mea/kg]
nit

log: Logarithmus zur Basis 10
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M,: gewichtamittleres Molekulargewicht gemdB DIN 55672-2

By: 20, bevorzugt 28, insbeaondere 32

erfdllen.
5

In einer bevorzugten Ausfithrungsform kann die Anzahl mindestens

einer Spezies reaktiver Endgruppen (EG) der Polymarhauptketten

jedea der Polymere P,, bezogen auf die Summe aller dieser Spezies

reaktiver Endgruppen der Polymerhauptketten jedes der Polymere Pp,
10 die Ungleichung

15

30

a5

40

EG < (12 * log (M,) - E3) [meq/kg]

mit

log: Logarithmus- zur Basls 10

My: gewlchtsmittlerss Nolekulargewicht gem3R DIN 55672-2
Bs: 20, bevorzugt 28, insbesondere 32

erfidllen.

Im 9inne der vorliegenden Erfindung werden unter einer Spezies
reaktiver Endgruppen solche Gruppen verstanden, die unter Auvsbil-
dung einer funktiocnellen Gruppa im Sinne von Anspruch 1 durch Re-
aktion mit in einer oder mehreren weiteren chemischen
Verbindungen vorhandenen bestimmten Art von Gruppe eine Verlénge-
rung der Polymerhauptkette bewirken kénnen.

Die Bestimmung von Amino-Endgruppen als Spezies reaktiver End-
gruppen, beisplelswelse in Polyamiden, kann als acidimetrische
Titration durchgefihrt werden, indem man die Amino-Endgruppen in
einer ldsung in Phenol/Methanol 70:30 (Gewlchtsteile) mit Per-
chlorsdure titriert.

Die Bastimmung von Carboxyl-Endgruppen als Spezies reaktiver End-
gruppen, belsplelsweise in Polyamiden, kann als acldimetrische
Titration durchgefihrt werden, indem man die Carboxyl-Endgruppen
in einer LSsung in Benzylalkohol mit Kalilauge titriert.

Die Regulierung der Zahl der Anzahl einer Spezles reaktiver Eund-
gruppen kann vorteilhaft dadurch erfolgen, daB ein Tell oder alle
dleser Spezies reaktiver Endgruppen einen Rest Z tragen, wobel
unter Rest Z ein bestimmter Rest oder ein Gemisch solcher Reste
verstanden wird, der eine Umsetzung mit der gemannten, in einer
oder mehreren weiteren chemischen Verbindungen vorhandenan be-
stimmten Art von Gruppen und damit eine Verlangerung der Polymexr-
hauptkette blockiert.
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Die Einfdhrung von Resten £ ist an sich bekannt, beispielsweise
aus Ullmann’s Encyclopedia of Industrial Chemistry, 5. Ed., VCH
Weinheim (Deutschland), Vol. A21, 1992, 8. 179-205 und 227-251
odar aus F.Fourné, Synthetische Fasern, Carl Hanser Verlag Min-
chen Wien, 1995, 8. 39 und 70. Allgemein kommen zum Abblocken
golche Verbindungen in Betracht, in demen ein Rest Z, der keine
zur Bildung einer Verknmlpfung mit der Polymerhauptkette geeignete
funktionelle Gruppe aufzuweist, die unter Ausblldung einer funk-
tionellen Gruppe im Sinne von Anspruch 1 durch Reaktion mit einer
oder mehreren weiteren chemischen Verbindungen eine Verlingerung
der Polymerhauptkette bewirkt, mit einer zur Bildung einer Ver-
knOpfung mit der Polymerhauptkette geeignete funktionelle Gruppe
verbunden 1st, die unter Ausbildung einer funktionellen Gruppe im
Sinne von Anspruch 1 durch Reaktion mit einer oder mehreren wei-
taren chemischen Verbindungen eine Verlingerung der Polymarhaupt-
kette bewlirkt.

Als solche funktionelle Gruppen kommen vorzugswelse die Hydroxyl-
gruppe, die Aminogruppe oder die Carboxylgruppe in Betracht.

Vorzugswelse kommt als Verknlpfung von Z mit der Polymerhaupt-
kette von Pn eine funktionelle Gruppe der Struktur

- (R, - C(0) - (Ré)p -
mit

a, b: unabhingig vonainander 0 oder 1, wobei a + b = 1 oder 2
R3, R4: unabhingig voneinander in die Polymerhauptkette eingebun-
denar Sauerstoff oder Stickstoff, wobel vorteilhaft eine der drei
Bindungen des Stickstoffs mit der Polymerkette und elne mit 2
verknlpft sein und die dritte Bindung.einen Substituenten ausge-
wihlt aus der Gruppe bestehend aus Wasserstoff, Alkyl, vorzugs-
welse C; - Cip-Alkyl, insbesondere C; - C;-Alkyl, wle Methyl,
Ethyl, n-Propyl, i-Propyl, n-Butyl, i-Butyl, s~Butyl, Aryl,
Heteroaryl oder -C(0)- sein kdnnen, wobei die Gruppe -C(0)- eine
weitere Polymerkette, Alkyl, vorzugsweise C; - Cjp~-Alkyl, ins-
besondere C; — Cq¢-Alkyl, wie Methyl, Bthyl, n-Propyl, i-Propyl.
n-Butyl, i-Butyl, s-Butyl, Aryl, Hetercaryl tragen kann,

in Betracht, wie -N-C({0)-, -C(0}-N-, -0-C(0}-, -C(0)-0-,
-0~-C{0)-0-, -N-C(0)-0~, -0-C{0)-N-, -N-C(O)-N-.

Besonders bevorzugt ist eine solche funktionelle Gruppe mit a,b
unabhingig voneinander 0 oder 1 und gleichzeitig a + b = 1, wie
-N-C(0)-, -C(0)-N-, —0-C(0)- oder -C(0)-0-.
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Die Reste Z kdnnen innerhalb eines Polymers Pnp einheltlich oder
unterschiedlich sain.

Die Reste Z kdnnen f0r einen Teil der Polymere P, gleich oder um-
5 terschiedlich sain.

Die Reste Z kénnen fir alle dar Polymere P, gleich oder unter-
schiedlich sein.

10 Als Rest Z einschlieflich der zur Verknlpfung mit der Polymer- -
Hauptkette erforderlichen funktionellen Gruppe kénnen vorteilhaft
Monocarbonsduren, wie Alkancarbonsduren, beisplelaswelae Essig-
sdure, Propionsiure, wie Benzol- oder Naphthalinmonocarbonsfure,
beispielsweise Benzoesdure, C3 ~ bis Czq -, vorzugsweise C3 - bis

15 Ci3 -~ Alkylamine, wie Cyclohexylamin, Cg - bis Czp -, vorzugewelse
Cs - bis Ci19 - arcmatische Monoamine, wie Anilin, oder C7 — bis Cag
-, vorzugawaise Cg -~ bis Cjp — arylaliphatische Monoamine, wie
Benzylamin oder Gemische solcher Monocarbonsluren und solcher
Monocamine, oder dle cben genannten EKettenregler, oder Gemische

20 solcher Kettenragler mit Momocarbonsdauren oder Monoaminen einge-
petzt werden.

Als bevorzugter Rest Z einschlieflich der zur Verknlpfung mit der
Polymer-Hauptkette erforderlichen funktionellen Gruppe kommen,

25 vorzugswelse im Falle von Polyamiden, insbesondere im Falle von
mit Dicarbonsiuren, wie Terephthalsdure, geregelten Polyamiden,
s0lche der Formel

30 R? p2
Rl N— R3
R2 R
35
wobei

40 R1 fir eina funktionelle Gruppe steht, die zur Amidbildung ge-
geniber der Polymerhauptkette fahig ist, vorzugswelse eine
Gruppe -(NH)R5, wcbel RS fir Wasserstoff oder Cj-Cg-Alkyl
steht, oder eine Carbaoxylgruppe oder ein Carboxylderivat oder
eina Gruppe -{CH3)x{NE)R5, wobei X fir 1 bis 6 steht und RS
45 FGr wWasserstoff oder C;-Cg-Alkyl steht, oder eine Gruppe
- (CH;) yCOOH, wobel Y f£4r 1 bis 6 steht, oder ein -(CH3)yCOOH
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S8urederivat, wobel Y fir 1 his 6 steht,
ingbesondere fr eine Gruppe -NH; steht,

R? fir eine Alkylgruppe steht, vorzugsweise eine Cl-Cé-Alkyl-
gruppe, wie Methyl, Ethyl, n-Propyl, i-Propyl, n-Butyl, i-Bu-
tyl, s-Butyl, s-Butyl, insbesondere eine Mathylgruppe,

R} flir Wasserstoff, C;-C4-Alkyl oder O-R¢ steht, wobel R¢ fir
Wasserstoff oder C;-C; Alkyl steht, insbesondere R3? fiir Was- -
sarstoff steht,

in Betracht.

In solchen Verbindungan reagieren idblicherweise die tertidren,
insbesondera sekundiren Aminogruppen der Piperidin-Ringsystems
dabel wegen sterischer Hinderung nicht.

Besonders bevorzugt ist 4-Amino-2,2,6,6-Tetramethylpiperidin.

Als bevorrugter Rest 2 esinschlieflich der zur Verkniipfung mit dex
Polymer-Hauptkaette erforderlichen funktionellen Gruppe komzmen,
vorzugswelse im Falle von Polyestern, eine Alkalimetallverbindung
oder BErdalkalimetallverbindung, bevorzugt Natriumcarbonat,
Natriumacetat, vorteilhaft Natriumalkoholate, ingbasondere
Natriummetbanolat, in Betracht. Derartige Verbindungen werden in
der DE-A 43 33 930 vorgeschlagen.

Die Anlagerung solcher Reste E an Polyester kann beilspielswelse
in Anlehnung an DE-A 44 01 055 und an Polyamide beispielsweise in
Anlehnung an EP-A 759953 exrfolgen.

Erfindungsgemdf weist die Polymermischung in der differentiellen
Verteilungakurve W(M) bestimmt gemdAB DIN 55672-2 in Hexafluoriso-
propanol als Elutionsmittel mindestens 32 Maxima der relativen
HBufigkeit W auf. Die Zahl der Maxima ist an sich nicht kritisch.
Aug Grinden der technischen und wirtschaftlichen ZweckmiBigkelit
sollte dle Zahl der Maxima ausgewfhlt sein unter 2, 3, 4, 5, 6.,
7, 8, 9, 10, 11, 12, 13, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20, vorzugswelse
2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, besonders baevorzugt 2, 3, 4, 5, insbesondere
2 gein. BrfindungsgemiAB weist die Polymermischung nach einer La-
gerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der Polymermischung,
bestimmt gemdf ISO 11357-1 und 11357-3, dber mindestens 5 Minu-
ten, vorsugswelse mindestens 7 Minuten, insbesondere 10 bis 30
Minuten, in der differentiellen Verteilungskurve W(M) bestimmt
gemi8 DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol als Elutionsmittel min-
destenas 2 Maxima der relativen HAufigkeit W aufweist, wobei die
Zahl der Maxima der relativen Haufigkeit W vor und nach der ge-
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nannten Lagerung gleich ist. Dabel ist die Lage der Maxima nach
der Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der Polymer-
nischung innerhalb des dreifachen der Wiederholungs-Standardab-
welchung sigma(r) von M, in Prozent des MeBwertes gemi8 DIN
55672-2 bezliglich der Lage der Maxima vor der Lagerung der
Polymermischung am Schmelzpunkt der Polymermischung.

In einer bevorzugten Ausfdhrungsform sollte der Quotient aus der
hochsten Masse, die einem Maximm in der differentiellen Vertei-
lungskurve W(M) zugeordnet 1ist, zu der kleinsten Masse, die einem
Maximum iln der differentiellen Verteilungskurve W(M) zugeordnet
ist, mindestens 2, vorzugsweilse mindestens 5, insbesondere minde-
stens 10 betragen.

In einer walteren bevorzugten Ausfihrungsform sollte der Quotient
aus der hdchsten Masse, die elpnem Maximm in der dlifferentiellen
Verteilungskurve W(M) zugeordunet ist, zu der kleinsten Masse, die
einem Maximum in der differentiellen Verteilungskurve W(M) zuge-
ordnet ist, hichstens 100, vorzugsweise hbchstens 50 betragen.

In einer weiteren bevorzugten Ausfihrungsform sollte die hdchsten
Masse, die elnem Maximum 1n der differentiellen Verteilungskurve
W{M) zugeordnet i1st, hdchatens 200000, bevorzugt hdchstens
150000, insbesondere hochstens 100000 betragen.

In einer weiteren bevorzugten Ausfihrungsform sollte die niedrig-
ste Masse, die einem Maximum in der differentiellen Verteilungs-
kurve W({M) zugeordnet ist, mindestens 500, vorzugswelse minde-
stens 1000, besonders bevorzugt mindestens 2500, insbesondere
mindestens 5000 betragen.

Die Messungen gemiAB DIN 55672-2 sind dabel im Sinne der vorlie-
genden Erfindung mit einem UV-Detektor bei eilner Wellenldnge von
230 nm durchzufidhren.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform kann die erfindungsgemife
Polymermischung in an sich bekannter Welse Zusatzstoffe enthal-
ten, wlie organische oder anorganische, farbige oder nichtifarbige
Additive, wie Pigmente oder Formkdrper.

Bevorzugte Pigmente sind anorganische Pigmente, lnsbesondere
Titandioxid, wobel Titandioxid vorzugsweise in der Anatas-Modifi-
kation vorliegt, oder farbgebende Verbindungen anorganischer oder
organischer Natur vorzugswelse in einer Menge von 0,001 bis 5
Gewichtsteile, insbesondere 0,02 bis 2 Gewichtsteile, bezogen auf
100 Gewichtsteile Polymermischung. Die Pigmente kOnnen bei der
Herstellung der Polymere P, einem, einem Teil oder allen dleser
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Polymere Pp oder der Polymermischung bel der Herstellung zugegeben
warden.

Bevorzugte Formkdrper sind Fasern oder Kugeln zus mineralischem
Material, wie Glas, Siligiumdioxid, 8ilikaten oder Carbonatan,
vorzugswaise in einer Menge von 0,001 bis 65 Gewlchtsteile, ins-
besondere 1 bis 45 Gewichtstelle, bezogen auf 100 Gewichtsteile
Polymermischung. Die Formkdrper kdnnen bel der Herstellung der
Polymere P, einem, einem Tell oder allen dieser Polymere P, oder
der Polymermischung bel der Herstellung zugegeben werden.

Die erfindungsgemiife Polymermischung kann nach f£fir die Herstel-
lung von Polymermischungen an sich bekannten Verfahren erhalten
waerden.

Nach einem vortellhaften Verfahren kann man ein Gemisch, enthal-
tend Polymare P, in fester Form, aufschmelzen, mischen und erstar-
ren lassen.

Nach einem vorteilhaften Verfahren kann man zu einem Teil der
Polymere P, in geschmolzener Form den anderem Teil der Polymere Pp
in geschmolzener oder fester Form zugeben, in der Schmelze mi-
schen und erstarren lassen.

Das Erstarrenlasssen kann dabel in an aich beliebiger Porm erfol-
gen, baisplelswelse in Form von Granulat, Fasern, Flichengebildan
oder Formkdrpern, die aus der Schmelze nach an sich bekannten.
Verfahren erhalten werden kdnnen.

Ebengo sind Fasern, FlAchengebilde und Pormkdrper erhdltlich
unter Verwendung einer erfindungsgemffen Polymermischung,
beisplelswelise durch Aufschmelzen der Polymermischung und Ausfor-
mung nach an sich bekannten Verfahren.
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Patentansapriche

1.

Thermoplastische Polymermischung enthaltend m, wobel m eine
natirliche Zahl gréBer 1 ist, Polymere Pp, mit n eine natlr-
liche Zahl von 1 bis m, mit jeweils einer oder mehreren in
der Polymerhauptkette von P, enthaltenen wiederkehrenden
funktionellen Gruppen der Struktur,

- (Rl,x - C(O) - (Rz)y -
mit

X, ¥: unabhingig voneinander 0 oder 1, wobel x + y = 1
R1, R3: unabhingilg voneinander in die Polymerhauptkette einge-
bundener Sauerstoff oder Stickstoff

wobel die Polymermischung in der differentiellen Verteilungs-
kurve W(M) bestimmt gemdB DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol
ale BElutionsmittel mindestens 3 Maxima der relativen Haufig-

keit W aufweiat,

und nach einer Lagerung dexr Polymermischung am Schmelzpunkt
der Polymermischung, bestimmt gemad8 ISO 11357-1 und 11357-3,
iber 5 Minuten in der diffarantiellen Varteilungskurve W(M),
bestimmt gemd8 DIN 55672~2 in Hexafluorisopropanol als
Elutionsmittel, mindestens 2 Maxima der relativen HAufigkeit
W aufwelst, und

dabel die Lage der Maxima nach der Lagerung der Polymer-
mischung am Schmelzpunkt der Polymermischung innerhald des
dreifachen der Wliederholungs-Standardabweichung sigma{r) von
My in Prozent des MeBwertes gemdS DIN 55672~2 beziiglich dex
Lage der Maxima vor der Lagerung der Polymermischung am

* Schmelzpunkt der Polymermischung ist.

Polymermischung nach den Anspruch 1, wobei mindestens zwei
der Polymere P, thermoplastische Polymere sind.

Polymermischung nach Anspruch 1 oder 2, wobel die Anzahl min-
destens einer Spezies reaktiver Endgruppen (EG) der Polymer-
hauptketten, bezogen auf die Summe aller dieser Spezies reak-
tiver Endgruppen der Polymerhauptketten aller Polymere Pp,
die Ungleichung

BG < (12 * log (M,) - Ei) [meg/kg]
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mit
My: gewichtemittleres Molekulargewicht gemi8 DIN 55672—2
By: 20

erfillt.

Polymermischung nach den Ansprichen 1 bis 3, wobei die Anzahl
mindestens einer Spezies reaktiver Endgruppen (EG) der
Polymerhauptketten mindestens eines Polymers Pn, bezogen auf
die Summe aller dieser Spezies reaktiver Endgruppen der
Polymerhauptketten des Polymers P,, die Ungleichung

EG < (12 » log (M) - Ez) [meg/kgl
mit

My: gewlichtsmittleres Molekulargewicht gemdB DIN 55672-2
Ej: 20

arfdllt.

Polymermischung nach den Anspriichen 1 bis 4, wobei die Anzahl
mindestens einer Spezies reaktiver Endgruppen (EG) der
Polymerhauptketten jedes der Polymere P,, bezogen auf die
Summe aller dleser Spezies reaktiver Endgruppen der Polymer-
hauptketten jedes der Polymere P,, die Ungleichung

EG < (12 * log (M) - E3) [meq/kgl

mit

M,: gewichtsmittleres Molekulargewicht gemiAB DIN 55672-2
Bay: 20

erfdllt.

Polynmermischung nach den Ansprichen 1 bis 5, wobei ein Teil
oder alle mindestens einer Spezies reaktiver Endgruppen einen
Rest Z tragen und 2 mit der Polymerhauptkette von P, Ober
eine funktionelle Gruppe der Struktur

- (R3)q - C(0) - (R)p -

mit
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a, b: unabhdngig voneinander 0 oder 1, wobei a + b = 1

R3, RY: unabhingig voneinander in die Polymerhauptkette einge-
bundener Saverstoff oder Stickstoff

verkndpft ist.

Polymermischung nach den Anspriichen 1 bis 6, enthaltend zu-
sitzlich ein Pigment oder einen Formkdrper.

Verfahren zur Herstellung einer Polymermischung gemAB den An-
sprichen 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, da8 man ein
Gemisch, enthaltend Polymere P, in fester Form, aufschmllzt,
mischt und erstarren last.

Verfahren zur Herstellung einer Polymermischung gemdB den An-
sprichen 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, da8 man zu einem
Teil der Polymere P, in geschmolrener Form den anderean Teil
der Polymere P, in geschmolzener oder fester Form zugibt, in
der Schmelze miacht und erstarren l&8t.

Fasern, Flichengebilde und Formkdrper erhaltlich unter
Verwendung einer Polymermischung gemi8 den Ansprichen 1 bis
7.

b
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Multimodale Polyamide, Polyester und Polyesteramide
Zusamnenfassung

Thermoplastische Polymermischung enthaltend m, wobel m eine na-
tdrliche Zahl grdBer 1 ist, Polymere Pp, mit n eine natlrliche
Zahl von 1 bis m, mit jeweils einer oder mehraeren in der Polymer-
hauptkette von P, enthaltenen wiederkehrenden funktionellen Grup-
pen der Struktur,

- (Rl)x - C(0) - (R3)y -
mit
X, y: unabhingig voneinander 0 oder 1, wobgl x + y = 1

R1, R3: unabhingig voneinander in die Polymerhauptkette eingebun-
denar Sauverstoff oder Stickstoff

wobel die Polymermiachung in der differemtiellen Verteilungskurve
W(M) bestimmt gemAS DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol als
Elutionsmittel mindestens 2 Maxima der relativen Haufigkeit W
aufwelat,

und nach einer Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der
Polymermischung, bestimmt gemdBf ISO 11357-1 und 11357-3, {tber 5
Minuten in der differentiellen Vertellungskurve W(M), bestimmt
gemfB DIN 55672~2 in Hexafluorisopropanol als Elutionsmittel,
mindestens 2 Maxima der relativen HAufigkeit W aufweist, und

dabei dle Lage der Maxima nach der Lagerung der Polymermischung
am Scihmelrpunkt der Polymermischung innerhalb des dreifachen der
Wiederholungs-Standardabwaichung sigma(r) von My in Prozent des
MeSwertes gemff DIN 55672-2 bexiglich der Lage der Maxima vor der
Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der Polymermlischung
ist.
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Multimodal polyamides, polyesters and polyesteramides

The present invention relates to a thermoplastic polymer mixture
comprising m polymers P,, where m ig a natural number greater than
1, and where n is a natural number from 1 to m, and where each of
the polymers has one or more functional groups of the structure

- (Rl)g = C(0) - (R?)y -

present as repeat units in the main chain of polymer P,
where

x and y, independently of one another, are O or 1, and x + y = 1

R! and R?2, independently of one another, are oxygen or nitrogen
bonded into the main chain of the polymer,

where in the differential distribution curve W(M) determined to
DIN 55672-2 in hexafluoroisopropancl as eluent the polymer mix-
ture has at least two maxima of the relative freguency W,

and after aging of the polymer mixture at the melting point of
the polymer mixture determined to ISO 11357-1 and 11357-3 for

5 minutes, the polymer mixture has, in the differential distribu-
tion curve W(M) determined to DIN 55672-2 in hexafluoroisopropa-
nol as eluent, at least 2 maxima of the relative frequency W, and

the poeition of the maxima here after aging of the polymer mix-
ture at the melting point of the polymer mixture is within three
times the recurrent standard deviation sigma(r) of M, in percent-
age of the value measured to DIN 55672-2, based on the position
of the maxima prior to aging of the polymer mixture at the melt-

ing point of the polymer mixture.
The invention further relates to a process for preparing a

polymer mixture of this type, and also to fibers, sheets, and
moldings obtainable using this polymer mixture.

There are well known thermoplastic polymers P,, where each of the
polymers has one or more functional groups of the structure

- (Rl)x - C(0) -~ (R?)y -
present as repeat units in the polymer chain of Py

where
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x and y, independently of one another, are 0 or 1, and x + y = 1

Rl and R?, independently of one another, are oxygen or nitrogen
bonded into the main chain of the polymer,

for example polyamides, polyesters, and polyesteramides. The

production of fibers, sheets and moldings using these polymers is
also well known.

During the production of fibers, sheets, or moldings it is usual
for Bolide to be admixed with the polymer, for example pigments
such as titanium dioxide in the case of the fibers, or glass
particles, such as glass fibers or glass beads in the case of the
moldings. Theee mixtures are then usually processed in the melt
using spinning dies to give fibers, or to give sheets, or by
injection molding to give moldings.

A disadvantage with mixtures of thie type is that increasing
solids content markedly impairs the rheological properties of the
mixtures. For example, the viscosity of the melt increases, and
this can be cbserved as a reduction in flowability to EN IS0
1133. The increase in the viscosity causes undesirable pressure
build-up in the apparatus conveying the mixture to the spinning

dies or injection molds and impairs completion of filling, in
particular of filigree injection molds.

These undesirable processing properties of the mixture may be

mitigated by using a polymer of low melt viscosity, this being
achievable via relatively low molecular weight, for example. .
However, reducing molecular weight usuvally also reduces

mechanical strength, as determined to IS0 527-1 and 527-2, for
example.

It is an object of the present invention to provide a
thermoplastic polymer which, when compared with a polymer of the
prior art with the same relative viscosity determined in 1%
strength by weight solution in concentrated sulfuric acid against
concentrated sulfuric acid, and with the same yarn strength,
deteimined to DIN EN ISO 2062, has improved rheological
properties, observed as a lower pressure during epinning upstream

of the spinning plate, and better shrinkage performance,
determined to DIN 53866.

We have found that this object is achieved by means of the
polymer mixture defined at the outset.

Z
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According to the invention, the thermoplastic polymer mixture
comprises m polymers P,, where m is a natural number greater than
1l and n is a natural number from 1 to n [8ic], and where each of
the polymers has one or more functional groups present as repeat
units in the polymer chain of P,.

In principle, there are no upper limits on the number m. For
reasons of technical and economic expediency, m should be
selected from 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, 9, 10, 11, 12, 13, 14, 15, 16,
17, 18, 19, 20, preferably 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, particularly
preferably 2, 3, 4, 5, and is in particular 2.

Each of the polymers P, contains one or more functional groups
present as repeat units in the polymer chain of Pj.

According to the invention, functional groups present as repeat
units may be one or more groupe of the structure

= (Rl)z - C(0) - (Rz,y =

where

x and y, independently of one another, are 0 or 1, and x + y = 1

R! and R2, independently of one another, are oxygen or nitrogen
bonded into the main chain of the polymer, where there are
advantageously two bonds linking the nitrogen to the polymer
chain and the third bond may be [sic] a substituent selected from
the group conaisting of hydrogen, alkyl, preferably C; -
Cip~alkyl, in particular C; - C4-alkyl, such as methyl, ethyl,
n-propyl, isocpropyl, n-butyl, iscbutyl, sec-butyl, aryl,
heteroaryl, or -C(0)-, and the -C(0)- group may bear another
polymer chain or may bear an alkyl radical, preferably C; -
Cip-alkyl, in particular C; - C4-alkyl, e.g. methyl, ethyl,
n-propyl, isopropyl, n-butyl, isobutyl, or sec-butyl, or may bear
an aryl or heteroaryl radical, examples being -N-C({0)-, -C(O)-R-,
-0-C(0)- or -C(0)-0-.

Besides these functional groups, there may be one or more other
functional groups in the polymer chain of one or more polymers P,.
Groups which may be advantageously used here are those which do
not impair the thermoplasticity of the polymer mixture of the
invention, preferably the ether, amino, keto, sulfide, sulfonme,
imide, carbonate, urethane, or urea group.

Particularly preferred polymers P, are polyamides, polyesters, and
pelyesteramides.

T - - ——— m—
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For the purposes of the present invention, polyamides are
homopolymers, copolymers, mixtures, and grafts of synthetic
long-chain polyamides which have repeat amide groups as a
substantial constituent in the main chain of the polymer.
Examples of these polyamides are nylon-6 (polycaprolactam),
nylon-6,6 (polyhexamethyleneadipamide), nylon-4,6
(polytetramethyleneadipamide), nylon-6,10
(polyhexamethylenesebacamide), nylon-7 (polyenantholactam),
nylon-11 (polyundecanolactam), nylon-12 (polydodecanolactam).
Nylon is the known generic name for these polyamides. For the
purposes of the present invention, polyamides also include those
known as aramids (aromatic polyamides), such as
poly-meta-phenyleneisophthalamide (HOMEX ® fiber, US-A-3,287,324)
or poly-para-phenyleneterephthalamide (KEVLAR o fiber,
US-A-3,671,542).

In principle, there are two processes for preparing polyamides.

Polymerization starting from dicarboxylic acids and diamines,
like polymerization starting from amino acids or from their
derivatives, such as amino carbonitriles, amino carboxamides,
amino carboxylic esters, or amino carboxylate salts, reacts the
amino end groups and carboxy end groups of the starting monomers
or starting oligomers with one another to form an amide group and
water. The water may then be removed from the polymer material.
Polymerization starting from carboxamides reacts the amino and
amide end groups of the starting monomers or starting oligomers
with one another to form an amide group and ammonia. The ammonia
can then be removed from the polymer material. This
polymerization reaction is usually termed polycondensation.

Polymerization unaing lactams as starting monomers or starting
oligomere is usually termed polyaddition.

These polyamides may be obtained by processes known per se, for
example those described in DE-A-14 95 198, DE-A-25 58 480,
EP-A-129 196 or in: Polymerization Processes, Interscience, New
York, 1977, pp. 424-467, in particular pp. 444-446, from monomers
selected from the group consisting of lactams, omega-amino
carboxylic acids, omega-amino carbonitriles, omega-amino
carboxamides, omega-amino carboxylate salts, omega-amino
carboxylic esters, or from equimolar mixtures of diamines and
dicarboxylic acids, dicarboxylic acid/diamine salts, dinitriles
and diamines, or a mixture of monomers of this type.

Monomers which may be used are
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monomers or oligomers of a C; -~ Cjp, preferably C; - Cig,
arylaliphatic, or preferably aliphatic, lactam, such as
enantholactam, undecanolactam, dodecanolactam, or caprolactam,

monomers or oligomers of C; - Czy, preferably C3 -~ C;3, amino
carboxylic acids, such as 6-aminocaproic acid or
ll-aminoundecanocic acid, or else dimers, trimers, tetramers,
pentamers, or hexamers thereof, or else salts thereof, such as

alkali metal salts, e.g. lithium salts, sodium salts, potassium
galts,

Ca-C2p, preferably C3-Cyg, amino carbonitriles, such as
6-aminocapronitrile or ll-aminoundecanonitrile, orxr
monomers or oligomers of €;-Cy¢ aminoamides, such as

6~aminocaproamide, ll-aminoundecanamide, and also dimers,

trimers, tetramers, pentamers, and hexamers thereof,

esters, preferably C;-C4~-alkyl esters, such as methyl, ethyl,
n-propyl, isopropyl, n-butyl, isobutyl, or sec-butyl esters of
C2-Cz9, preferably C3;-C,y, amino carboxylic acids, for example
f-aminocaproic esters, such as methyl 6-aminocaproate, or
ll-aminoundecanoic esters, such as methyl ll-aminoundecanoate,

monomers or oligomers of a C;-Cz9, preferably C2-Ci2, alkyldiamine,
Buch as tetramethylenediamine or preferably hexamethylenediamine,
with a C;-Czp, preferably C2-C,;, aliphatic dicarboxylic acid or
mono- or dinitriles thereof, for example sebacic acid,
dodecanedioic acid, adipic acid, sebaconitrile, the dinitrile of
decanedioic acid, or adiponitrile,

and also dimers, trimers, tetramers, pentamers, and hexamers of
these,

monomers or oligomers of a C;~Czp, preferably C;-Ci3, alkyldiamine,
such as tetramethylenediamine or preferably hexamethylenediamine,
with a Cy-Czp, preferably Cg-Ciz, aromatic dicarboxylic acid or
derivatives thereof, such as chlorides, e.g. 2,6-naphthalene-
dicarboxylic acid, and preferably isophthalic acid or
terephthalic acid,

and also dimers, trimers, tetramers, pentamers, and hexamers
thereof,

monomers or oligomers of a C;-Czp, preferably C;-C;;, alkyldiamine,
such as tetramethylenediamine or preferably hexamethylenediamine,
with a Cg-Czg, preferably Cy-Cjig, arylaliphatic dicarboxylic acid
or derivatives thereof, such as chlorides, e.g. o-, m-, or
p-Phenylenediacetic acid,
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and also dimers, trimers, tetramers, pentamers, and hexamers
thereof,

monomers or oligomers of a Cg-Ciyg, preferably Cs-Cip, aramatic
diamine, such as m- or p-phenylenediamine, with a C3-Cjzq,
preferably C2~Cy4, aliphatic dicarboxylic acid or its mono- or
dinitriles, e.g. sebacic acid, dodecanedioic acid, adipic acid,
sebaconitrile,  the dinitrile of decanedioic acid, ox
adiponitrile,

and also dimers, trimers, tetramers, pentamers, or hexamers of
theae ’ "

monomers or oligomers of a C¢-Cza, preferably C¢-Cip, aromatic
diamine, such as m- or p-phenylenediamine, with a Cg-Cjzq,
preferably Cg-Ciz, aromatic dicarboxylic acid or derivatives
thereof, such as chlorides, e.g. 2,6-naphthalenedicarboxylic
acid, and preferably isophthalic acid or terephthalic acid,

and also dimere, trimers, tetramers, pentamers, and hexamers
thereof,

monomers or ollgomers of a Cg-Cio0, preferably Ce-Cip, aromatic
diamine, such as m- or p-phenylenediamine,

with a C9-Cz9, preferably Cy~C g, arylaliphatic dicarboxylic acid
or derivatives thereof, such as chlorides, e.g. o-, m-, or
p-phenylenediacetic acid,

and also dimers, trimers, tetramers, pentamers, and hexamers
thereof,

monomers or oligomers of a C7-Czp, preferably Cg-Ci1g, arylaliphatic
diamine, such as m- or p-xylylenediamine, with a C3-Czg,
preferably C2-Cis, aliphatic dicarboxylic acid or mono- or
dinitriles thereof, for example sebacic acid, dodecanedioic acid,
adipic acid, sebaconitrile, the dinitrile of decanedioic acid, or
adiponitrile,

and also dimers, trimers, tetramers, pentamers, and hexamers of
these,

monomers or oligomers of a Cy~Czg, preferably Cg-C;g, arylaliphatic
diamine, such as m~ or p-xylylenediamine, with a Cg-Czq, '
preferably Cg-Ci1g9, aromatic dicarboxylic acid or derivatives
thereof, such as chlorides, e.g. 2,6-naphthalenedicarboxylic

acid, and preferably isophthalic acid or terephthalic acid,

and also dimers, trimers, tetramers, pentamers, and hexamers
thereof,

E—— o - —-— —
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monomers or oligomers of a Cj-Czp, preferably Cg-Ciag, arylaliphatic
diamine, such as m- or p-xylylenediamine, with a Cy-Czq,
preferably Co-Cig, arylaliphatic dicarboxylic acid or derivatives
thereof, such as chlorides, e.g. o-, m-, or p-phenylenediacetic
acid,

and also dimers, trimers, tetramers, pentamers, and hexamers
thereof,

and also homopolymers, copolymers, mixtures, and grafts of such
starting monomers or starting oligomers.

In one preferred embodiment, the lactam used comprises
caprolactam, the diamine used comprises tetramethylenediamine,
hexamethylenediamine, or a mixture of these, and the dicarboxylic
acid used comprises adipic acid, sebacic acid, dodecanedioic
acid, terephthalic acid, isophthalic acid, or e mixture of these.
Particularly preferred lactam is caprolactam, particularly
preferred diamine is hexamethylene diamine, and particularly

preferred dicarboxylic acid is adipic acid or terephthalic acid
or a mixture of these.

Particular preference is given here to those starting monomers or
starting oligomers which on polymerization give the polyamides
nylon-6, nylon-6,6, nylon-4,6, nylon-6,10, nylon-6,12, nylon-7,
nylon-1ll, nylon-12, or the aramids
poly-meta-phenyleneisophthalamide or
poly-para-phenyleneterephthalamide, in particular those which
give nylon-6§ or nylon-6,6.

In one preferred embodiment, one or more chain regulators may be
used during the preparation of the polyamides. Chain regulators
which may advantageously be used are compounds which have two or
more, for example two, three or four, preferably two, amino
groups reactive in polyamide formation, or have two or mare, for

example two, three, or four, preferably two, carboxy groups
reactive in polyamide formation.

Chain requlators which may be used with advantage are
dicarboxylic acids, such as C4-Cj;p alkanedicarboxylic acid, e.gq.
adipic acid, azelaic acid, sebacic acid, dodecanedioic acid, or
Cs5-Cg cycloalkanedicarboxylic acids, e.g.

_ cyclohexane-1,4-dicarboxylic acid, or benzene- or

naphthalenedicarboxylic acid, such as terephthalic acid,
isophthalic acid, naphthalene-2,6-dicarboxylic acid, or diamines,
Buch as C4-C)p alkanediamines, e.g. hexamethylenediamine,

b o - - - ————
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These chain regqulators may bear subetituents, such as halogens,
e.g. fluorine, chlorine, or bromine, sulfonic acid groups or

salts of these, such as lithium salts, sodium salts, or potassium
salts, or may be unsubstituted.

Preference is given to sulfonated dicarboxylic acids, in
particular sulfoisophthalic acid, and also to any of its salts,
such as alkali metal saltse, e.g. lithium salts, sodium salts, or
potassium salts, preferably a lithium salt or a potassium salt,
in particular a lithium salt.

Based on 1 mole of amide groups in the polyamide, it is
advantageous to use at least 0.01 mol%, preferably at least
0.05 mol%, in particular at least 0.2 mol%, of a chain requlator.

Based on 1 mole of amide groups in the polyamide, it is
advantageous to use not more than 1.0 mol%, preferably not more

than 0.6 mol%, in particular not more than 0.5 mol%, of a chain
regulator.

For the purposes of the present invention, polyesters are
homopolymers, copolymers, mixtures, or grafts of synthetic
long-chain polyesters whose main chain of the polymer has' repeat
ester groups as a substantial constituent. Preferred polyesters
are esters of an aromatic dicarboxylic acid with an aliphatic
dihydroxy compound, these being known as polyalkylene arylates,
such as polyethylene terephthalate (PET) or polybutylene
terephthalate (PBT).

These polyalkylene arylates are obtainable by esterifying or,
respectively, transesterifying an aromatic dicarboxylic acid or
an ester or an ester-forming derivative thereof with a molar
excess of an aliphatic dihydroxy compound and polycondensing the

resultant transesterification or esterification product in a
known manner.

Preferred dicarboxylic acidas which should be mentioned are
2,6-naphthalenedicarboxylic acid and terephthalic acid and
mixtures of thesa. Up to 30 mol%, preferably not more than
10 mol%, of the aromatic dicarboxylic acid may be replaced by
aliphatic or cycloaliphatic dicarboxylic acids, such as adipic

acid, azelaic acid, sebacic acid, dodecanedioic acids, and
cyclohexanedicarboxylic acids.

Among the aliphatic dihydroxy compounds, preference is given to
diols having from 2 to 6 carbon atoms, in particular

1,2—ethanediol, 1,3-propanediol, 1,4-butanediol, 1,6-hexanediol,

S'pg
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1,4-hexanediol, 5-methyl-1,5-pentanediol, 1l,4—cyclohexanediol,

1,4—cyclohexanedimethanol, and neopentyl glycol, and mixtures of
these.

Particularly preferred polyesters (A) which should be mentioned
are polyalkylene terephthalate which derives from alkanediols
having from 2 to 10, preferably from 2 to 6, carbon atoms. Among
these, particular preference is given to polyethylene

terephthalate and polybutylene terephthalate and mixtures of
these.

Preference is also given to polyethylene terephthalates and
polybutylene terephthalates which contain, as other monomer
units, up to 1% by weight, based on A), preferably up to 0.75% by
weight, of 1,6-hexanediol and/or 5-methyl-1,5-pentanediol.

These polyalkylens terephthalates are known per se and are
described in the literature. Their main chain contains an
aromatic ring which derives from the aromatic dicarboxylic acid.
The aromatic ring may also have substitution, e.g. by halogen,
such as chlorine or bromine, or by C;-C4-alkyl, such as methyl,
ethyl, isopropyl, n-propyl, n-butyl, isobutyl, or tert-butyl.

The reaction usually uses a molar excess of diol in oxder to have
the desired effect on the ester equilibrium. The molar ratios of
dicarboxylic acid or dicarboxylic ester to diol are usuvally from
1:1.1 to 1:3.5, preferably from 1:1.2 to 1:2.2. Very particular
preference is given to molar ratios of dicarboxylic acid to diol

of from 1:1.5 to 1l:2, or else of diester to diol of from 1:1.2 to
1:1.5.

However, it is also possible to carry out the ester reaction with
a smaller excess of diol in the first zone and to add appropriate
further amounts of diol in the other temperature zones.

The reaction may advantageously be carried out in the presence of
a catalyst. Preferred catalysts are titanium compounds and tin
compounds as disclosed, inter alia, in the patent specifications
US 39 36 421 and US 43 29 444. Preferred compounde which may be

mentioned are tetrabutyl orthotitanate and triisopropyl titanate,
and also tin dioctoate.

For the purposes of the present invention, polyester amides are
copolymers of polyamides and polyesters which are obtainable by
processes known per se based on the processes described for
preparing polyamides and polyesters.

-t SN P ——
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The preparation of polymers P, may also be found in generalized
form by way of example in Ullmann’s Encyclopedia of Industrial

Chemistry, 5th Edn., VCH Weinheim (Germany), Vol. A2l1, 1992,
Pp. 179-205 and 227-251.

Some of the polymers P, may be thermoplastic.
All of the polymers P, may be thermoplastic.

One advantageous embodiment here uses polymer mixtures in which
at least 2, for example 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, 9, 10, 11, 12, 13,
14, 15, 16, 17, 18, 19, 20, of the polymers P, are thermoplastic
polymers, with the proviso that the number of thermoplastic
polymers is not more than m.

In one preferred embodiment, the number of at least one species
of reactive end groups {EC) of the main chajins of the polymer,
based on the total of all of these species of reactive end groups

of the main chains of the polymer of all of the polymers P,, is
capable of complying with the inequality

EG < (12 * log (My) - E;) (meq/kg]

where

log is a logarithm to base 10

M, ie the weight-average molecular weight to DIN 55672-2
and

E; is 20, preferably 28, in particular 32.

In one preferred embodiment, the number of at least one species
of reactive end groups (EG) of the main chains of the polymer of
at least one polymer P,, based on the total of all of these
species of reactive end groups of the main chains of the polymer
of the polymer P,, is capable of complying with the inequality

EG < (12 * log (My) ~ E3) [meqg/kg]

where

log is a logarithm to base 10

My, is the weight-average molecular weight to DIN 55672-2
and

E2 is 20, preferably 28, in particular 32.

T T *1 = amsrwy e
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In one preferred embodiment, the number of at least one species
of reactive end groups (EG) of the main chains of the polymer of
each of the polymers P,, based on the total of all of these
species of reactive end groups of the main chains of the polymer

of each of the polymers P,, ie capable of complying with the
inequality

EG < (12 * log (My) - E3) [meqg/kqg)

where

log is a logarithm to base 10

M, is the weight-average molecular weight to DIN 55672-2
and

Ea: is 20, preferably 28, in particular 32.

For the purposes of the present invention, a species of reactive
end groups implies groups which can extend the main chain of the
polymer with formation of a functional group as defined in claim

1, by reaction with [lacuna] particular type of group present in
one or more other chemical compounds.

Amino end groups are a species of reactive end groups whose
amount may be determined, for example in polyamides, by
acidimetric titration in which the amino end groupe in solution

in phenol/methanol 70:30 (parts by weight) are titrated with
perchloric acid.

Carboxy end groups are a species of reactive end groups whose
amount may be determined, for example in polyamides, by
acidimetric titration in which the carboxy end groups in solution
in benzyl alcchol are titrated with potassium hydroxide solution.

In an advantageous method of requlating the number of a species
of reactive end groups, some or all of this species of reactive
end groups bear a radical Z which blocks any reaction with the
certain type of groups mentioned as present in one or more other
chemical compounds, and thus blocks any extension of the main

chain of the polymer. The radical Z here may be a certain radical
or a mixture of such radicals.

The introduction of radicals Z is known per se, for example from
Ullmann’'s Encyclopedia of Industrial Chemistry, 5th Edn., VCH
Weinheim (Germany), Vol. A21, 1992, pp. 179-205 and 227-251, or
from F. Fourné, Synthetische Fasern, Car) Hanser Verlag, Munich,
Vienna, 1995, pp. 39 and 70. Compounds which may generally be
used for capping are those in which a radical Z which has no

3



10

15

40

=y T

0050/52583

12
functional group which extends the main chain of the polymer by
forming a functional group as defined in claim 1 via reaction
with one or more other chemical compounds, and which is suitable
for forming a link to the main chain of the polymer, has been
bonded to a functional group which brings about extension of the
main chain of the polymer by forming a functional group as
defined in claim 1 via reaction with one or more other chemical

compounds, and which is suitable for forming a link to the main
chain of the polymer.

These functional groups used are preferably the hydroxyl group,
the amino group, or the carboxy group.

The means of linkage of Z to the main chain of the polymer P, is
preferably a functional group of the structure

- (R})a - C(0) - (Rf)y

where

a and b, independently of one another, are 0 or 1, and a + b =1
or 2,

R3 and R4, independently of one ancther, are nitrogen or oxygen
bonded into the main chain of the polymer, where it is
advantageous for one of the three bonds of the nitrogen to have
been linked to the polymer chain, and one to have been linked to
%Z, and for the third bond to be [sic] a substituent selected from
the group consisting of hydrogen, alkyl, preferably C;-Cip—alkyl,
in particular C;~C;-alkyl, e.g. methyl, ethyl, n-propyl,
isopropyl, n=butyl, isobutyl, or sec-butyl, or aryl, heteroaryl,
or -C(0)-, where the group ~C(0)- may bear another polymer chain
or bear an alkyl radical, preferably C;-Cip-alkyl, in particular
C;-Cq4-alkyl, e.g. ethyl, methyl, n-propyl, isopropyl, n-butyl,
isobutyl, or sec-butyl, or bear an aryl or heterocaryl radical,
examples being -N-C{(0)-, -C(0O)-N-, -0-C(0)-, -C(0)-0-,
-0-C(0)-0-, ~N-C(0)-0-, -0-C(0)-N-, -N-C(0)-N-.

Particular preference is given to a functional group of this type
where a and b, independently of one another, are 0 or 1 and a + b
= ], for example -N-C(O)-, -C(0O)-N-, -0-C(0)- or -C(0)-0-.

In a polymer P,, the radicals Z may be identical or diffarent.

The radicals Z may be identical or different for some of the
polymers Pp.
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The radicals Z may be identical or different for all of the
polymers Pp.

Radicals Z which may be used advantagecusly, including the
functional group required for linkage to the main chain of the
polymer, are monocarboxylic acids, such as alkanecarboxylic
acids, e.g. acetic acid or propionic acid, or benzene- or
naphthalenemonocarboxylic acid, such as benzoic acid, or Cz-Czp,
preferably C3~C;2, alkylamines, such as cyclohexylamine, or Cg~Cig,
preferably C¢—Cjo, aromatic monoamines, such as aniline, or C;-Czp,
preferably Cz-Cjp, arylaliphatic monoamines, such as benzylamine,
or a mixture of such monocarboxylic acids and such monoamines, or
the abovementioned chain regulators, or a mixture of such chain
regulators with monocarboxylic acide or with moncamines.

A preferred radical Z, with preference in the case of polyamides
and in particular in the case of polyamides regulated using
dicarboxylic acids, such as terephthalic acid, and including the
functional group required for linkage to the main chain of the

polymer, preferably has the formula
R2 R2
Rl N— RI
RZ R2
where

R! is a functional group capable of amide formation with respect
to the main chain of the polymer, preferably -(NH)R®, whare RS
is hydrogen or C;-Cg-alkyl, or carboxy, or a carboxy
derivative, or -(CHz)x(NH)RS, where X is from 1 to 6 and R3 is
hydrogen or C;-Cg-alkyl, or -(CH;)yCOOH, where y is from 1 to
6, or -(CH2)yCOOH acid derivatives, where y is from 1 to 6,
in particular -NH,;,

R2 is alkyl, preferably C;-Cs-alkyl, such as methyl, ethyl,
n-propyl, isopropyl, n-butyl, isobutyl, sec-butyl, sec-butyl,

[eic] in particular methyl,

and R? is hydrogen, C;-C4-alkyl, or O-R%, where R is hydrogen or
C;-Cy-alkyl, and R3 ig in particular hydrogen.

=rrrer - v mmE . gE———
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In such compounds, steric hindrance usually prevents the
tertiary, or in particular secondary, amino groups of the
piperidine ring systems from reacting.

Particular preference is given to
4-amino-2,2,6,6-tetramethylpiperidine.

A preferred radical 2 used, with preference in the case of
polyesters, and including the functional group required for
linkage to the main chain of the polymer, is an alkali metal
compound or alkaline earth metal compound, preferably sodium
carbonate, sodium acetate, and advantageously sodium alkoxides,

in particular sodium methoxide. Such compounds are proposed in
DE-A 43 33 930.

The method for attaching such radicals Z to polyesters may be
based on DE-A 44 01 055, for example, and the method for
attaching such radicals g to polyamides may be based on

EP-A 759953, for example.

According to the invention, the polymer mixture has in the
differential distribution curve W(M) determined to DIN 55672-2 in
hexafluoroisopropanol as eluent at least 2 maxima of the relative
frequency W. The number of maxima is not critical per se. For
reasons of technical and economic expediency, the number of
maxima selected should be 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, 9, 10, 11, 12, 13,
14, 15, 16, 17, 18, 19, or 20, preferably 2, 3, 4, 5, 6, 7, or 8,
particularly preferably 2, 3, 4, or 5, and is in particular 2.
According to the invention, the polymer mixture has, after aging
of the polymer mixture at the melting point of the polymer
mixture determined to IS0 11357-1 and 11357-3 for at least

5 minutes, preferably at least 7 minutes, in particular from 10
to 30 minutes, in the differential distribution curve W(M):
detarmined to DIN 55672-2 in hexafluoroisopropanol as eluent, at
least 2 maxima of the relative frequency W, the number of the
maxima of the relative frequency W prior to and after the aging
mentioned being identical. The position of the maxima here after
the aging of the polymer mixture at the melting point of the
polymer mixture is within three times the recurrent standard
deviation sigma(r) of M; in percentage of the value measured to
DIN 55672-2, based on the position of the maxima prior to the

aging of the polymer mixture at the melting point of the polymer
mixture.

In one preferred embodiment, the guotient calculated from the
highest mass attached to a maximum in the differential
distribution curve W(M) with respect to the smallest mass

—=rwEre v A e ——————
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attached to a maximum in the differential distribution curve W(M)

should be at least 2, preferably at least 5, in particular at
least 10.

In another preferred embodiment, the quotient calculated from the
highest mase attached to a maximum in the differential
distribution curve W(M) with respect to the smallest mass
attached to a maximum in the differential distribution curve W(M)
should be not more than 100, preferably not more than 50.

In another preferred embodiment, the highest mass attached to a
maximum in the differential distribution curve W(M) should be not
more than 200,000, preferably not more than 150,000, in
particular not more than 100,000.

In another preferred embodiment, the lowest mass attached to a
maximum in the differential distribution curve W(M) should be at
least 500, preferably at least 1000, particularly preferably at
least 2500, in particular at least 5000.

For the purposes of the present invention, the measurements to

DIR 55672-2 are to be carried out using a UV detector at
wavelength 230 nm.

In one preferred embodiment, the polymer mixture of the invention
may, in a manner known per se, comprise additives, such as
organic or inorganic, colored or non-colored additives, such as
pigments or moldings.

Preferred pigments are inorganic pigments, in particular titanium
dioxide, which is preferably in the anatase form, or colorant
compounds which are inorganic or organic in nature, the amount
preferably being from 0.001 to 5 parts by weight, in particular
from 0.02 to 2 parts by weight, based on 100 parts by weight of
polymer mixture. The pigments may be added to one, some, or all
of the polymers P, during the preparation process, or to the
polymer mixture during the preparation process.

Preferred moldings are fibers or beads made from a mineral
material, for example from glass, from silicon dioxide, from
silicates, or from carbonates, the amount preferably being from
0.001 to 65 parts by weight, in particular from 1 to 45 parts by
weight, based on 100 parts by weight of polymer mixture. The
moldings may be added to one, some, or all of the polymers P,

during the preparation process, or to the polymer mixture during
the preparation process.
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The polymer mixture of the invention may be obtained by processes
known per se for preparing polymer mixtures.

In one advantageous process, a mixture comprising polymers P, in
5 solid form may be melted, mixed, and allowed to solidify.

In one advantageous process, one part of the polymers P, in molten
or solid form may be added to the other part of the polymers P, in
molten form, and the melt mixed and allowed to solidify.

10
This solidification of the melt may be allowed to take place in
any desired manner, for example to give pellets, fibers, sheets,

or moldings, which may be obtained from the melt by processes
known per se.

15

The invention also provides fibers, sheets, and moldings
obtainable using a polymer mixture of the invention, for example

by melting the polymer mixture and extruding it by processes
known per se.
20
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We claim:

1.
5

10

15

A thermoplastic polymer mixture comprising m polymers P,
where m is a natural number greater than 1 and n is a natural
nunber from 1 to m, where each of the polymers has one or
more functional groups of the structure

- (Rl)x - C(0) - (R?)y -

present as repeat units in the main chain of polymer P,
where

x and y, independently of one another, are 0 or 1, and x + y
=1

R! and R2, independently of one another, are oxygen or nitro-
gen bonded into the main chain of the polymer

where in the differential distribution curve W(M) determined
to DIN 55672-2 in hexafluoroisopropanol as eluent the polymer
mixture has at least two maxima of the relative frequency W,

and after aging of the polymer mixture at the melting point
of the polymer mixture determined to IS0 11357-1 and 11357-3
r r " i i 1 |
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We claim:

1.

A thermoplastic polymer mixture comprising m polymers Py,
where m is a natural number greater than 1 and n is a natural
number from 1 to m, where each of the polymers has one or
more functional groups of the structure

- (R')x - C(0) - (R?)y -~

present as repeat units in the main chain of polymer P,
where

X and y, independently of one another, are 0 or 1, and x + y
= 1

R! and R2, independently of one another, are oxygen or nitro-
gen bonded into the main chain of the polymer

where in the differential distribution curve W(M) determined
to DIN 55672-2 in hexafluoroisopropanol as eluent the polymer
mixture has at least two maxima of the relative frequency W,

and after aging of the polymer mixture at the melting point
of the polymer mixture determined to ISO 11357-1 and 11357-3
for 5 minutes, the polymer mixture has, in the differential
distribution curve W(M) determined to DIN 55672-2 in hexa-
fluoroisopropancl as eluent, at least 2 maxima of the rela-
tive frequency W, and

the position of the maxima here after aging of the polymer
mixture at the melting point of the polymer mixture is within
three times the recurrent standard deviation sigma(r) of M,
in percentage of the value measured to DIN 55672-2, based on
the position of the maxima prior to aging of the polymer mix-
ture at the melting point of the polymer mixture.

A polymer mixture as claimed in claim 1, wvhere at least two
of the polymers P, are thermoplastic polymers.

The polymer mixture as claimed in claim 1 or 2, where the

number of at least one species of reactive end groups (EG) of
the nain chain of the polymers, based on the total of all of
these species of reactive end groups of the nain chain of the

polymers of all of the polymers P,, complies with the
inequality

EG < (12 * log (M,) - E;) [meq/kg]

I
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where

My is the weight-average molecular weight to DIN 55672-2 and

The polymer mixture as claimed in any of claims 1 to 3, where
the number of at least one species of reactive end groups
(BG) of the nain chain of the polymers of at least one
polymer P,, based on the total of all of these species of

reactive end groups of the nain chain of the polymers of the
polymexr P,, complies with the inequality

EG < {12 * log (My) - E;) [meq/kg]

where

¥, is the weight-average molecular weight to DIN 55672-2 and

The polymer mixture as claimed in.any of claims 1 to 4, where
the number of at least one species of reactive end groups
(EG) of the nain chain of the polymers of each of the
polymers P,, based on the total of all of these species of
reactive end groups of the nain chain of the polymers of each
of the polymers P,, complies with the inequality

EG < (12 * log (My) - E3) [meg/kqg)

where

M, is the weight-average molecular weight to DIN 55672-2 and
E; is 20

A polymer mixture as claimed in any of claims 1 to 5, where

some or all of at least one species of reactive end groups
bear a radical Z and 2 has been linked to the nain chain of
the polymer P, by way of a functional group of the structure

~ (R3)a - C(O) - (RY)p -
where

a and b, independently of one another, are 0 or 1, and a + b
=1or 2, and
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R3 and R4, independently of one anothex, are nitrogen or
oxygen bonded into the .nain chain of the polymer.

A polymer mixture as claimed in any of claims 1 to 6, also
comprising a pigment or a molding.

A process for preparing a polymer mixture as claimed in any
of claims 1 to 7, which comprises melting and mixing a

mixture comprising polymers P, in solid form, and allowing
the mixture to solidify.

A process for preparing a polymer mixture as claimed in any
of claims 1 to 7, which comprises adding one part of the
polymers P, in molten or solid form to the other part of the

polymers P, in molten form, and mixing the melt, and allowing
it to solidify.

A fiber, a sheet, or a molding obtainable using a polymer
mixture as claimed in any of claims 1 to 7.

b i Lo ] » e Pt w— =
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Multimodal polyamides, polyesters and polyesteramides

Abstract

A thermoplastic polymer mixture comprising m polymers P,, where m
is a natural number greater than 1 and n is a natural number from
1 to m, where n is a natural number from 1 to m, where each of
the polymers has one or more functional groups of the structure

- (Rl)x - C(0) - (R?)y -

present as repeat units in the main chain of polymer P,
where '

x and y, independently of one another, are O or 1, and x + y = 1

R! and R?, independently of one another, are oxygen or nitrogen
bonded into the main polymer chain,

where in the differential distribution curve W(M) determined to

DIN 55672-2 in hexafluoroisopropanol as eluent the polymer mix-
ture has at least two maxima of the relative frequency W,

and after aging of the polymer mixture at the melting point of
the polymer mixture determined to IS0 11357-1 and 11357-3 for

5 minutes, the polymer mixture has in the differential distribu-
tion curve W(M) determined to DIR 55672-2 in hexafluoroisopropa-
nol as eluent at least 2 maxima of the relative frequency w, and

the position of the maxima here after aging of the polymer mix-
ture at the melting point of the polymer mixture is within three
times the recurrent standard deviation sigma(r) of M; in percent-
age of the value meagured to DIN 55672-2, based on the position
of the maxima prior to aging of the polymer mixture at the melt-
ing point of the polymer mixture.
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Poliamidas, poliésteres y poliéster-amidas multimodales

Descripcidn

El presente invento se refiere a mezclas polimeras
termoplésticas, que contienen m polimeros P,, significando m
un nfimero natural mis alto que 1, y n un nimero natural de 1 a

m, en donde cada uno de los polimeros tiene uno o varios

grupoa funcionales de la estructura,
- (RY), - C(O) - (RY), -

como unidades recurrentes en 1$_cadena principal polimera_de
P,, en donde

x, y: slgnifican, independientemente, 0 6 1, aecendiendo x + y
= 1

R', R': significan, independientemente, oxigeno o nitrdgeno

ligados dentro de la cadena principal polimera

cuya mezcla polimera presenta en la curva de distribucién
diferencial W(M), determinada seglin DIN 55672-2, en

hexafluoroisopropanol como eluyente, como minimo, dos méximos

de la frecuencia relativa W,

y cuya mezcla polimera, tras un almacenamiento al punto de
fusibn de la mezcla polimera, determinado seglin IS0 11357-1 y
11357-3, durante 5 minutos, presenta en la curva de
distribucién diferencial W(M), determinado seglin DIN 55672-2,

en hexafluorcisopropanol como eluyente, por lo menos dos

[ e Sl )T -
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miximos de la frecuencia relativa de W, y

en donde la posicién de loa miximos después del almacenamiento
de la mezcla polimera al punto de fusién de la mezcla polimera
se halla dentro del triple de la derivacién estindar
recurrente sigma(r) de M, en por cien del valor medido seg(n
DIN 55672-2, con respecto a la posicién de los miximos antes

del almacenamiento de la mezcla peolimera al punto de fusifn de
la mezcla polimera.

Ademis, gse refiere el invento a un procedimiento para la
obtencién de una mezcla polimera de este tipo, asi como a
fibras, materiaiea de eapructu&q plana y cuerpos moldeados

obtenidos usando una mezcla polimera de este tipo.

Poclimeros termoplésticos P,, con cada vez uno o varios grupos

funcionales de la estructura
- {RY), - Ccl{O) - (R‘), -

presentes como unidades recurrentes en la cadena polimera de
P., en donde

x, y: significan, independientemente, 0 6 1, ascendiendo x + y
=1

R', R': significan, independientemente, oxigeno o nitrégeno

ligados dentro de la cadena principal polimera

tales como poliamidas, poliésteres o poliéster-amidas y la

obtencién de fihras, materlales de estructura plana usando
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tales polimeros, son generalmente conocidos.

Generalmente, se agregan sSlidos al polimero en la obtencién
de fibraas, materiales de estructura plana y cuerpos moldeados,
por ejemplo, en caso de las fibras, pigmentos, p.ej. diédxido
de titanlo, o en caso de los cuerpos moldeados, particulas de
vidrio, tales como fibras o bolas de vidrio. Estas mezclas se
suelen transformar, entonces, en estado fundido mediante
hileras en fibras © materiales de estructura plana o mediante

moldeo por inyeccién en cuerpos moldeados.

La desventaja de tales mezclas es que las propiedades
reolbégicas de las mezclas van &gteriorando a medida que
aumenta el contenido en sbélidos. Por ejemplo, la viscosidad de
la fusifn, que se puede determinar por la disminucién de la
fluidez segiin EN ISO 1133, aumenta. Sin embargo, el aumento de
la viscosidad produce un incrementco indeseado de la presibén en
los aparatos que transportan a la mezcla a las hileras o los
moldes de inyecciSn y resultan en un relleno insatisfactorio,

especialmente de moldes filigranos.

Para mitigar estas propiedades de transformacibn indeseadas de
la mezcla, se puede usar un polimero con una menor viscosidad
de fusibén, lo que se puede alcanzar, por ejemplc, mediante un
peso molecular mids bajo. Sin embargo, con un menor peso
molecular suele dieminuir también la solidez mecénica, tal y

como se puede determinar, por ejemplo, seglin IS0 527-1 y 527-
2.

El presente invento tuvo por objetoc proveer un polimero

termopldstico, que en comparacifn con un polimero seqgin el

e - Rt e
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estado de la técnica con una viscosidad relativa idéntica,
determinada en solucién al 1% en pesco en &cido sulfirico
concentrado contra dcido sulfdrico concentrado, y con la misma
reslstencia de hilo determinada segfin DIN EN IS0 2062,
presente mejores propiedades reolSgicas, determinadas como una
menor presidnm durante la hilatura delante de la plancha de

hilatura, y un mejor cowportamiento de encogimiento,
determinado seglin DIN S3866.

Por tanto, se encontrd la mezcla polimera definida al
comienzo.

Segin la invencién, la mezcla de polimero termoplistico
comprende m polimeros P,, significando m un nimero natural mis
alto que 1 y n un nfimerc natural de 1 a m, y teniendo cada uno

de los polimeroas uno o més grupos funcionales presentes como

unidades recurrentes en la cadena polimera de B,.

Bésicamente, no hay un lfmite superlior para los nGmeros m. Por
razones de expediencia técnicae y econbmicas, m deberia
seleccionarse de entre 2, 3, 4, 5, 6, 7, B, 9, 10, 11, 12, 13,
14, 15, 16, 17, 18, 19, 20, preferentemente 2, 3, 4, 5, 6, 7,

8, muy preferentemente 2, 3, 4, S, especialmenta, deberfa
ascender a 2.

Los polimercs P, contienen cada vez uno o varios grupos

funcionales recurrentes en la cadena polimera de P,.

Come grupos funcionales recurrentes son apropiados segin la

invencién uno o varios grupos de la estructura

- - - - mmr v
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- (RY, - clo) - ®), -

en donde

x, ¥y: significan, independientemente, 0 & 1, aacendiendo X + y
= 1

R', R': significan, independientemente, oxigeno o nitrégeno
ligados dentro de la cadena principal polimera, habiendo,
ventajosamente, dos enlaces que ligan al nitrégeno con la
cadena polimera y llevando el tercer enlace un sustituyente
selaccionado del grupo que comprende hidrdgeno, alquilo,
preferentemente, alquilo con 1 a 10 &tomos de carbono, _
especialmente, alquiloc con 1 a 4 &tomos de carbono, como
p.ej., metilo, etilo, n-propilo, i-propilo, n-butilo, i-
butilo, a-butiloc, arilo, heterocarilo o -C{0O)-, cuyo grupo -
C(0) - puede llevar una cadena polimera adicional o alguilo,
preferentemente, alquilo con 1 a 10 dtomos de carbono,
especlialmente, alquilo con 1 a 4 &tomos de carbone, como
p.e)., matilo, etilo, n-propilo, i-propilo, n-butilo, i-

butile, s-butilo, arilo, heterocarilo, como p.ej., -K-C(0)-, -
¢{0) -N-, -O-C(0)~- o -C(0)-0-.

Ademis de estos grupos funcionales pueden haber uno o mias
grupos funcionales diferentes en la cadena polimera de unc o
mis polimeros P,. Aquf son apropiadoa aquellos, cue no impiden
la termoplasticidad de la mezcla polimera de la invencidn,

preferentemente, el grupo éter, amino, ceto, sulfure, sulfona,
imida, carbonato, uretano o urea.
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Muy preferentemente, se entienden por polimeros P,

poliamidas, poliésteres o poliéster-amidas.

Por poliamidas se entienden homopolimercs, copolimeros,
mezclas y injertaciones de poliamidas sintéticas de cadena
larga, que contienen como componentes esenclales grupos de
amida recurrentes en la cadena principal polimera. Ejemplos de

tales poliamidas son el nylon 6 (pclicaprolactama), nylon 6,6
(polihexametilenadipamida), nylon 4,6

{politetrametilenadipamida), nylon 6,10
(polihexamatilensebasamida), nylon 7 {(polienantolactama),
nylon 11 (poliundecanolactama), nylon 12
(polidodecanclactama) . Estas pél}amidas llevan, como se sepe,
el nombre genérico: nylon. Por poliamidas se entienden también
las llamadas aramidas {(poliamidas aromdticas), tales como
poli-metafenilen-isoftalamida (fibra NOMEX ®, US-A-3,287,324)

o poli-parafenilen-tereftalamida (fibra KEVLAR ® uUs-a-
3,671,542).

Las poliamidas se pueden obtener, bisicamente, valiéndose de
dos procedimientos;

En la polimerizacién a partir de &cidos dicarboxilicos y
diaminas, asi como en la polimerizacién a partir de
aminodcidos o sus derivados, talea como nitrilos de &cido
aminocarboxilico, amidas de &cido aminocarboxilico, &steres de
dcldo aminocarboxilico o sales de &cido aminocarboxilico
reaccionan los grupos amino y carboxilo terminales de los .
monSmeros u oligémeros de partida entre si, formando grupos
amida y agua. El agua se puede eliminar luego de la masa

polimera. En la polimerizacién a partir de amidas de &cido
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carboxilico reaccionan los grupoe amino y amida terminales de
loa monSémeros u coligbémeros de partida entxe si, formando un
grupo amida y amonfaco. El amonfaco se puede eliminar luego de

la masa polimera. Estas reacclones de polimerizacién se suelen
denominar policondensacién.

La polimerizacidn a partir de lactamas como monémerocs u

oligbmeros de partida se suele denominar poliadicién.

Tales poliamidas se pueden obtener, valiéndose de
procedimientoa en sl conocidos, tal y como ee describen, por
ejemplo, en la DE-A-14 55 198, DE-A-25 58 480, EP-A-129 196 o
en: Po%ymerization Processes,';nterscience, New York, 1977,
p&gs.‘424-467, especialmente pigs. 444-446, a partir de
monémeros seleccionados del grupo que comprende: lactamas
dcidos omega-aminocarboxilicos, nitrilos de dcido omega-
aminocarboxilico, amidas de de &cido omega-aminocarboxilico,
sales de dcido omega-aminocarbox{lico, ésteres de &cido omega-
aminocarboxilico, mezclas equimolares a partir de diaminae y
&cldos dicarboxilicos, &cido dicarboxilico/sales de diamina,

dinitrilos y diaminas o mezclas de tales monSmeros.

Comc monfmercs son apropiados

monémercos u oligémeros de una lactama arilalif&tica o,
preferentemsnte, alifitica, con 2 a 20, preferentemente, 2 a
18 &tomos de carbono, como p.ej. enantolactama,

undecanoclactama, dodecanolactama o.caprolactama,

mondmeros u oligémeros de &cidos aminocarboxflicos con 2 a 20,

preferentemente, 3 a 18 &towos de carbono, talee como &cido 6-

| ol T SEemar T
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aminocaprénico, &cido ll-aminoundecanoico, asi como sus
dimeroa, trimeros, tetrimercs, pentdmercs o hexfmeros, asi

como sus eales, como p.ej. sales alcalinas, por ejemplo, sales

de litio, sodio, potasio,

nitrilos de &cldc carboxilico con 2 a 20, preferentemente, 3 a

18 Atomos de carbono, como p.ej. 6-aminocapronitrilo, nitrilo
de &cido ll-aminoundecanoico,

monémeros u oligbébmaros de amidas de amino&cidos con 2 a 20
ftomos de carbono, como p.ej. amida de &cido 6-aminocaprénico,
amida de dcido ll-aminoundecanoico asi como sus dimeros,

trimeroas, tetrimeros, pentémeros o hexdmeros,

ésteres, preferentemente, é&steres alquilicos con 1 a 4 Stomos
de carbono, como p.ej. éster metilico, etflico, n-propilico,
i-propilico, n-butflico, i-butflico, s-butilico de &cidos
carboxilicos con 2 a 20, preferentemente, 3 a 18 &tomos de
carbono, como p.ej. ésteres de &cido é-aminocaprénico, por
ejemplo, 6-aminocapronato de metilo, &steres de &cido 11-

aminoundecanaico, por ejempleo, ll-aminocundecancato de metilo,

monSmeros u oligSmeros de una alquildiamina con 2 a 20,
preferentemente, 2 a 12 dtomos de carbono, como p.ej.

tetrametilendiamina o, preferentemente, hexametilendlamina,

con un fcido dicarboxilico alif&tico con 2 a 20,
preferentemente, 2 a 14 &tomos de carbono o sus mono o
dinitrilos, como p.ej. &cido sebdcico, &cido
decanodicarboxflico, &cido adipico, dinitrilo de &cido

e - - - I
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sebéicico, dinitrilo de dcido decanoico o adipodinitrile,

asi como sus dimeros, trimeros, tetrémeros, pentimeros o
hex&mercs,

monSmercs u oligbmeros de una alquildiamina con 2 a 20,
preferentemente, 2 a 12 &tomoa de carbono, como p.ej.

tetrametilendiamina o, preferentemente, hexametilendiamina,

con un &cido dicarboxilico aromitico con 8 a 20,
J%nﬁ preferentewmente, 8 a 12 dtomos de carbono o sus derivados, por
?%m ejemplc, clorurcs,, como p.ej. &cido 2,6-
naftalindicarboxflico, preferentemente, &cido isoftélico o

acldo tereftilico,

asl como sus dimeros, trimeros, tetrdmeros, pentémeros o
, haxémeros,

monémerce u oligdmeros de una alquildiamina con 2 a 20,
preferantemente, 2 a 12 ftomos de carbono, como p.ej.

tetrametilendiamina o, preferentemente, hexametilendiamina,

,% con un &cido dicarboxflico arilalif&tico con $ a 20,
. preferentemante, 9 a 18 &tomos de carbono o sus derivados, por
‘ ejemplo, clorurce, como p.e). fcido o-, m- © p~
fenilendiacético,

asf como sus dimercs, trimeros, tetrfimeros, pentdmerocs o
heximexos,

. ey



10
0050/52583

mondmeros u oligémeros de una diamina aroméitica con 6 a 20,

preferantements, 6 a 10 Atomos de carbono, como p.ej. m- o p-
fenilendiamina,

con un &cido dicarboxflico alif&tico con 2 a 20,
preferentemente, 2 a 14 &tomos de carbono o sus mononitrilos o
dinitrilos, como p.ej. dcido sebicico, &dcido
decandodicarboxilico, &cido adipice, dinitrilec de acido

gebicico, dinitrilo de Scido decancico ¢ adipodinitrilo,

asi como sus dimeros, trimeros, tetrdmeros, pentimeros o
hexameros,

-

mondSmexros u oligSmeros de una diamina aromfitica con 6 a 20,

preferentemente, 6 a 10 &tomos de carbono, como p.ej. m~ o p-

fenilendiamina,

con un dcldo dicarboxilico con 8 a 20, preferentementa, 8 a 12
dtomos de carbono o sus derivados, por ejemplo, cloruros, como

p.ej. dcldo 2,6-naftalindicarboxilico, preferentemente, &cido
isoft&lico o &cido tereftilico,

asi como sus dimeros, trimeros, tetrémerocs, pentéineros o
heximeros,

monémeros u oligémeros de una diamina aromfitica con 6 a 20,

preferentemente, 6 a 10 &tomos de carbono, como p.ej. m- © p-
fenilendiamina,

con un &cldo dicarboxilico arilalif&tico con 9 a 20,

preferentemente, 9 a 18 dtomos de carbono o sus derivados, por

v - o - -
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ejemplo, cloruros, como p.ej. &cido o-, w- © p-
fenilendiacético,

asl como sus dimeros, trimeros, tetr&meros, pentémeros o
hexéimeros,

monSmeros u oligémerose de una diamina arilalifftica con 7 a

20,, preferentemente, 8 a 18 dtomos de carbono, como p.ej. m-

o p-xililendiamina,

con un &cldo dicarboxilico alifético con 2 a 20,
preferentemente, 2 a 14 &tomos de carbono o sus mono o
dinitrilos, como p.ej. &cido sépécico, &cido .
decanodicarboxilico, fcido adipico, dinitrileo de &cido

sebdcico, dinitrilo de &cido decanocico o adipodinitrile,

asi como sus dimeros, trimeros, tetrfmeros, pentémeros o
heximeros,

wmondmeros u oligbmeros de una diamina arilalifitica con 7 a

20, preferentemente, 8 a 18 fitomos de carbono, como p.ej. m- o
p-xililendiamina,

con un fcido dicarboxilico aromftico con 6 a 24,
preferentemente, 6 a 10 &tomeos de carbono o sus derivados, por
ejemplo, clorurcos, como p.ej. dcldo 2,6-naftalindicarboxilico,
preferentemente, &cido isofté&lico o dcido tereftdlico,

asi como sus dimeros, trimeros, tetrimeros, pentfmeros o
hexéimeros,

ot tadk I ¢ R -
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monSmeros u oligSmeros de una diamina arilalifitica con 7 a

20, preferentemente, 8 a 18 Atomos de carbono, como p.ej. m- o
p-xililendiamina,

con un &cido dicarboxilico arilalifitico con 9 a 20,
preferentemente, 9 a 18 &tomos de carbono o sus derivados, por
ejemplo, cloruros, como p.ej. &cide o-, m- o p-
fenilendiacético,

asf como sua dimeros, trimeros, tetrdmeros, pentimeros o
haximeraos,

asi como los homopolimeros, cobqlimeroa, mezclas e

-

injertaciones de tales monSmeros u oligémeros de partida.

En una modalidad preferida se una como lactama: caprolactama,
como diamina: tetrametilendiamina, hexametilendiamina o asus
mezclas, y como #cido dicarboxilico: &cido adipico, &cido
sebficico, &cido dodecancico, &cido tereftiflico, &cido
isoftdlico o sus mezclas. Como lactama es eapecialmente
preferida la caprolactama, como diamina, la hexametilendiamina
y como &cido dicarboxilico, se prefieren, especlamente, el

cido adipico o &cido tereftdlico o sus mezclas.

Se prefieren aquellos monémercs u oligémeros de partida, que
en la polimerizaclén den las poliamidas: nylon €, nylen 6,6,
nylon 4,6, nylon 6,10, nylon, 6,12, nylon 7, nylon 11, nylon
12 y las aramidas: poli-metafenilen-isoftalamida o poli-
parafenilen-tereftalamida, especialmente, nylon 6

{(policaprolactama) y nylon 66 (adipato de
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poli (hexametilenamonio} ).

En una modalidad preferida se pueden usar uno o varios
reguladores de cadena en la obtencién de las poliamidas. Como
reguladores de cadena son aproplados, ventajosamente,
compuestos, que presentan varios, p.ej., dos, tres o cuatro,
preferentemente, dos grupcs amino reactivos en la formacidn de
poliamida, o varios, p.ej. doa, tres o cuatro,

preferentemente, dos grupoe carboxilicos reactivos en la
formacisén de poliamida.

Como reguladores de cadena son ventajosos, loa &cidos
dicarboxilicos, como p.ej., icl@ps alcanodicarboxilicos con 4
a 10 dtomos de carbono, por ejemplo, &cido adipico, &cido
azelaico, &cido sebécico, dlécido dodecanolco, &cidos .
cicloalcanodicarboxilicos con 5§ a 8 Atomoa de carbono, por
ajemplo, &cido ciclohexan-1,4-dicarboxilico, &cido bencenc- o
naftalindicarboxilico, por ejemplo, &cido tereftilico, Acido
isoftélico, &cido naftalin-2,6-dicarbox{lico, o diaminas, como
p.ej., alcanodiaminas con 4 a 10 &tomos de carbonoc, por

ajemplo, hexametilendiamina.

Tales regquladores de cadena pueden llevar sustituyentes, como
p.ej., halSgenos, por ejemplo, flGozr, cloro o bromo, grupos de
dcido sulfénico o sus @ales, como p.ej., las sales de litio,

godio, potasio, o pueden ser no sustituidos.

Acidos dicarboxflicos sulfonados preferidos som,
especialmente, el &cido sulfoisoftilico, asi como una de sus
sales, p.ej. sales alcalinas, por ejemplo, las sales de litio,

sodio, potasio, preferentemente, las sales de litic o sodio,
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especialmente la sal de litio.

Ventajosamente, se puede usar un regulador de cadena en una
cantidad de por lc menos 0,01l% en mol, preferentemente, por lo
menos 0,05% en meol, easpecialmente, por lo menos 0,2% en mol,

con respecto a 1 mol de grupos amida dcida de la poliamida.

Ventajosamente, se puede usar un regulador de cadena en una
cantidad de, como méximo, 1,0% en mol, preferentemente, como
méximo, 0,6% en mol, especialmente, como wméximo, 0,5¥% en mol,

con respecto a 1 mol de grupos amida 8cida de la poliamida.

Por poliésteres se entienden homopolimeros, copolimeros,
mezclas & injertaciones de polésteres de cadena larga, que
contienen como componente esencial grupos de éster recurrentes
en la cadena principal polimera. Poliésteres preferidos son
loas ésteres de un dcido dicarboxilico aromdtico con un
compuesto dihidro, los llamados polialquilenarilatos, tales

como polietilentereftalato (PET) o polibutilentereftalato
(PBT) .

Tales polialquilenarilatos se obtienen, esterificando o bien
reesterificando un &cido dicarboxilico aromético o su &ater o
bien derivados formadores de éster con un exceso molar de un
compuesto dihidroxi alifitico, y policondensando el producto

de reesterificacitn o esterificacliédn de manera en si conocida.

Acidos dicarboxiflicos preferidos son el &cido 2,6-
naftalindicarboxilico y &cido tereftfilico o sus mezclas. Hasta
un 30¥% en mol, preferentemente no mis del 10% en wol de los

dcldos dicarboxilicos arométicos pueden sustitulrse por &cidos

T - L R
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dicarboxilicos alifidticos o cicloalifdticos, como p.ej., &cido

adipico, dcldo azelaico, &cido sebdcico, didcido dodecanocico y
fcidos clclohexanodicarboxflicos.

De los compuestos dihidroxialifétices se prefieren los dioles
con 2 a 6 itomos de carbono, especialmente, 1,2-etanodiol,

1, 3-propanodiol, 1,4-butanodiol, 1,6-hexanodiol, 1,4-
hexanodiol, S-metil-1,5-pantanodiol, 1,4-ciclohexanodiol, 1,4-

ciclochexandimetanol y Neopentilglicol o sus mezclas.

Poliéagteres (A) wmuy preferidos son loa
polialquilentereftalatos, que se derivan de alcanodioles con 2
a 10, preferentemente, 2 a 6 &Eqmos de carbono. De estos se

prefieren, especialmente, el polietilentereftalato y
polibutilentereftalato o sus mezclas.

Ademis, son preferidos los polietilentereftalatos y
polibutilentereftalatos, que contienen hasta 1% en peso, con
respecto a A), preferentemente, hasta 0,75% en peso de 1,6-

hexanodiol y/o 5-metil-1,5-pentanodiol como unidades mondémeras
adicionales.

Tales polialquilenteraftalatos son en si conocidos y se
describen en la literatura. Contienen un anillo aromitico en
la cadena principal, que proviene de un fcido dicarboxilico
aromitice. El anillo aromitico también puede estar sustituido,
p-ej. por haldgenca, tales como cloro y bromo o por grupos
alquilo con 1 a 4 &tomog de carbono, como p.ej., metilo,

etilo, i- o bien n-propilo y n-, i- o bien t-bhutilo.

8
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Para la reaccifn se suele ugar un exceso moclar de diocl, con el
fin de influir en el equilibrio del &ster en la forma deseada.
lLas relaciones molares de &cido dicarboxilico o bien &ster de
&cido dicarboxilico: dicl ascienden, generalmente, a 1:1,1
hasta 1:3,5 preferentemente, 1:1,2 hasta 1:2,2. Muy
preferentemente, las relaciones molares de &dcido
dicarboxilico:diol ascenderdn a 1:1,5 hasta 1:2, asi como de
diéster:diol a 1:1,2 hasta 1,5.

Pero también es posible llevar a cabo la reaccidn de
esterificacifn en la primera zona con un menor exceso en diol,

Yy agregar correspondientemente cantidades adicionales de diol
en las otras zonas de temperatﬁqa. _

La reaccidn se puede realizar, ventajosamente, en presencia de
un catalizador. Catalizadores preferidos son compuestos de
titanio y compuestos de cinc, tal y como se describen, por
ejemplo en la US 39 36 421, US 43 29 444. Como compuestos
preferidos sean mencionados el ortotitanato de tetrabutilo y

el titanato de triieopropilo, asi como el dioctoato de estafio.

Por poliésteramidas se entienden copolimeros a partir de
poliésteras, que se pueden obtener segln procedimientos en si

conocidoa, en analogfa a los procedimientos descritos para la
obtencién de poliamidas y poliésteres.

La obtencién de los polimercs P, se puede desprender, ademds,
en forma general, por ejemplo de Ullmann’s Encyclopedia of
Industrial Chemistry, 5a Ed., VCH Weinheim (Alemania), Vol.
A21, 1992, pigs. 179-205 y 227-251.

| e 1 - . - =iyt 1l MR w— =
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Una parte de los polimeros P, pueden ser termoplésticos.
Todos loa polimeros P, pueden ser termoplésticos.

En una modalidad ventajosa se usan mezclae polimeras, en las
gue por lo menos 2, como p.ej., 2, 3, &, 5, 6, 7, B, 9, 10,
11, 12, 13, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20 de los polimercs P, son
polimeros termopldsticos, siendo preciso, que el nimero de

pelimeros termoplésticos no sea mayor que m.

En una modalidad praferida, el nimero de por lo menos una
especie de grupos terminales reactivos (EG) de las cadenas
principales polimeras, con reaﬁqcto a la suma de todas estae
eapecies de grupos terminalee reactivos de las cadenas
principales polimeras de todos los polimeros polimeros P,

puede corresponder a la inecuacién:

EG <« (12 * log (M) - E,) [meq/kqg)

en donde

log: logaritmo a la base 10

M,: pesc molecular medioc ponderal segfin DIN 55672-2
B,: 20, preferentemente, 28, especlalmente 32.

En una modalidad preferida, el nfimero de por lo menos una

especie de grupos terminales reactivos (EG) de las cadenas
principales polimeras de por lo wmenos un polfmerc Pn, con

respecto a la auma de todas estae especies de grupos

terminales reactivos de las cadenas principales polimeras del

- - - o e -
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polimero P,, es capaz de corresponder a la inecuacidn

EG < (12 * log (M,) - E;) [meg/kg]

en donde

log: logarlitmo a la base 10

M,: peso molecular medio ponderal seg(in DIN 55672-2
E;: 20, preferentsmente, 28, especialmente 32.

En una modalidad preferida, el n(mero de por lo menos una
especie de grupos terminales reactivos (EG)} en las cadenas
principaleas polimeras de.cada éqlimeros P,, con respecto 3 la
suma de todas estas especies de grupcs terminales reactivos de

las cadenas principales polimeras de cada polimero P,, puede

corresponder a la inecuacién

BG < (12 * log (M) - E,;) [meg/kg]

log: logaritmo a la base 10
M,: peso molecular medio ponderal segfin DIN 55672-2
B, 20, preferentemente, 28, especlalmente 32.

En el sentido de la presente invencién, se entiende por
egpecie de grupos terminales reactives, aquellos grupos, que
pueden alargar a la cadena principal del polimero, formando un
grupo funcional de acuerdo con la reivindicacién 1, por
reaccién con un determinado tipe de grupo presente en uno o

wis compuestos adiclonales,
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Grupos amino terminales son una especie de grupos terminales
reactivos, cuya cantidad puede ser determinada, por ejemplo,
en poliamidas, por titracién adicimétrica, en la que se titran
los grupos amino terminales en sclucién en fenol/metanol 70:30

(partes en peso, con &cido perclérico.

Grupos carboxilicos terminales son una especie de grupos
terminales reactivoas, cuya cantidad puede ser determinada, por
ejemplo, en poliamidas, por titracidn adicimétrica, en la que
se titran los grupos carboxilicos terminales en solucibn en

alcohol bencilico (partes en peso, con solucién de hidréxido
de potasio.

En un método ventajoso para regular el nimero de especies de
grupos terminales reactivos, consiste en que algunas o todas
las especies de grupos terminales reactivos llevan un radical
Z, entendiéndose por radical Z un determinado radical o una

mezcla de tales radicales, que bloguea cualquier reaccién con
el determinado tipo de grupos mencionado, presentes en uno o
mfés compuestos quimices adicionales, blogueando con ello el

alargamiento de la cadena principal polimera.

La introducclitn de radicales Z es en sl conocida, por ejemplo,

de Ullmann's Encyclopedla of Industrial Chemistry, S5a BEd., VCH
Weinheim (Alemania), Vol. A21, 1992, 8. 179-205 y 227-251 o de
F.Fourné, Synthetiache Fasern, Carl Hanser Verlag Munich,
Viena, 1995, pédgs. 319 y 70. Generalmente, son apropiadas para
el bloqueo aquellos compuastos que llevan un radical 2, que no
presenta ningifin grupo funcional apropiado para la formacién de
un enlace con la cadena principal polimera, que alarga a la

cadena principal polimera formando un grupo funcional de
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acuerdo con la reivindicaclén 1 por reaccidn con unc o varios
compuestos quimicos adicionales, y cuyo radical Z estd unido
con grupo funcional capaz de formar un enlace con la cadena
principal polimera, que produce un alargamiento de la cadena
principal polimera, formando un grupo funcibnal en el sentido
de la reivindicacién 1 por reaccién con uno o varios

compuestos quimicos adiclonales.

Como grupos funcionales de este tipo son apropiados,

preferentemente, el grupo hidroxilo, el grupo amino o el grupo
carboxilo.

El medio de enlace de Z con la'qadena principal polfmera de P,

es, preferentemente, un grupe funcional de la estructura
- (R, - C(0) - (RY), -

en donde

a, b: significan, independientemente, 0 6 1, ascendiendec a +
b=1o0c2

R’, R': significan, independientemente, oxigeno o nitrdgeno,
ligados dentro de la cadena principal polimera, siendo
ventajoso, que uno de los tres enlaces del nitrSgeno esté
ligado con la cadena polimera, y que unoc de los enlaces esté
ligado con Z, y que el tercer enlace tenga un sustituyente
seleccionado del grupo que comprende: hidrSgeno, alquilo,
preferentemente, alquiilo con 1 a 10 &tomos de carbono,
eapecialmente, alquilo con 1 a 4 &tomos de caxbono, como
p.aj., metilo, etilo, n-propllo, i-propile, n-butilo, i-

butilo, s-butilo, arilo, heterocarilo o -C(0)-, pudiendo el
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grupo -C{0O)- llevar otra cadena polimera o llevar alquilo,
preferentemente, alquilo con 1 a 10 &tomos de carbono,
especialmente, alguilo con 1 a 4 &tomos de carbono, como
p.-e}., metilo, etilo, n-propilo, i-propilo, n-butilo, i-
butilo, s-butilo, arilo, hetercarilo,

como p.ej., -N-C(Q)-, -C{0)-N-, -0O-C{0O)-, -C{O})-O-, -O-C({0O)-0O-
. -N-C(0)=-0-, -0-C{0)-N-, -N-C{O)-N-.

Es especlalmente preferido un grupo funcional, en el que a,b
gignifican, independientemente, 0 6§ 1 y ascendiendo, asimismo,

a+b=1, como p.ej., -N-C{0)-, -C(0)-N-, -0-C(0)- o -C(0)-0O-

-

En el polimeroc P, los radicales Z pueden ser idénticos o
diferentes.

Los radicales Z pueden ser ldénticos para algunos de los
polimeros P,.

Los radicales Z pueden ser idénticos o deferentes para todos
los polimerocs P,.

Como radicales Z, incluyendo el grupo funcional necesario para
el enlace con la cadena prinecipal pclimera, son apropiados,

los &cidos wonocarboxilicos, tales como los dcidoe
alcanocarboxilicos, p.ej. el #fcido acético o el &cldo
proplénico, o &cidos bencenc- o naftalinmonocarboxilico, por
ejemplo, &cido benzoico, alquilaminas con 2 a 20,
preferentemente, 2 a 12 dtomos de carbono, como p.ej.,
clclohexilamina, monoaminas con § a 20, preferentemente, 6

10 &tomos de carbono, como p.aj., anilina, o moncaminas

[ e 1kl LI = e -
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arilalifiticas con 7 a 20, preferentemente, 8 a 18 &tomos de
carbono, como p.ej., bencilamina o mezclas de tales &cidos
monocarboxilicos y tales monoaminas, o los reguladores de
cadena arriba mencionados, ¢ mezclas de tales reguladores de

cadena con &clidos monocarboxflicos o monoaminas.

Un radical Z preferido, incluyendo el grupo funcional
necesaric para el enlace con la cadena principal polimera,

preferentemente para poliamidas, especlalmente para poliamidas
reguladase con Scidos dicarboxilicos, como p.ej., &cido

tereftilico, tiene, preferentemente, la fSrmula

R2 pa

R1l ¥ R3

R2 R2

en la que

R* elgnifica un grupo funcional capaz de formar amida con
respecto a la cadena principal polimera, preferentemente,
un grupo -(NH)R®’, donde R' significa hidrégeno o alquilo-
C,-Cy; © un grupo carboxilo o un grupo -{(CH,),(NH)R®, donde
X es 1 a6 y R5 significa hidrégeno o alquilo-C;-C,, o un
grupo - (CH,),COOH, donde Y es 1 a 6, o un derivado de
&cido -(CH,),COOH, donde Y es 1 a 6,
especialmente, un grupo -NH,,

R' wsignifica un grupo alquilo, preferentemente, un grupo

alquilo con 1 a 4 Stomecs de carbono, como p.ej., metilo,




a3
0050/52583

etilo, n-propilo, i-propilo, n-butilo, i-butilo, s-hutilo,

s-butilc, especialmente, un grupo metilo,

R’ @significa hidrégeno, alquilo-C,-C, o O-R*, donde R'
gignifica hidrégeno o alquilo-C,-C,, significando R’,

especialmente, hidrégeno.

En tales compuestcs, la inhibicién estérica, generalmente,
impide la reaccién de los grupos amino terciarios,

eepecialmente, secundarios, del sistema anular de piperidina.

Se prefiere, especialmente, la 4-amino-2,2,6,6-

tetrametilpiperidina.

Como radical 2 preferido, incluyendo el grupo funcionmal )
necesario para el enlace con la cadena principal polimera, es
aproplado, preferentemente, en caso de polifsteres, un
compuesto de metal alcalino o alcalinotérreo, preferentemente,
carbonato de sodio, acetato de sodio, ventajosamente,
alcocholatos de sodio, especialmente, metanolato de sodio.

Tales compuestos se proponen en la DE-A 43 33 930.

La adicifSn de tales radicales Z a los poliésteres se puede
realizar, por ejemplo, en analogfa a la DE-A 44 01 055 y a las
poliamidas, por ejemplo, en analogia a la EP-A 759953,

Segn la invencién, la mezcla polimera presenta en la curva de
distribucisn diferencial W{M), determianda segfin DIM 55672-2,
en hexafluoroisopropanol como eluyente, por lo menos dos
miximos de la frecuencia relativa W. El niimero de méiximos, de

por al, no es critico. Por razones técnicas y de expediencia

oo -
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econSmica, el nfmero de los méximos deberia seleccionarse de
entre 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, 9, 10, 11, 12, 13, 14, 15, 16, 17,
18, 15, 20, preferentemente, 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, muy
preferentemente, 2, 3, 4, 5, especlalmente, deberia ascender a
2. Seglin la invencién, la mezcla polimera tiene despuéa del
almacenamiento de la mezcla polimera al punto de fusién de la
mezcla polimera, determinado segGn ISO 11357-1 y 11357-3,
durante por lo menos 5 minutos, preferentemente, por lo menos
7 minutes, especialmente, 10 a 30 minutos, en la curva de
diptribucién diferencial W{M), determinada seglin DIN 55672-2
en hexafluorcisopropanol como eluyente, por lo menos 2 miximos
de la frecuencia relativa W, siendo el nfimero de los miximos
de la frecuencia rala;ivg W antes y después del almacenamiento
mencionado idénticos. La poaicién de los miximos después Eel
almacenamiento de la mezcla polimera al punto de fusién de la
mezcla polimera se halla dentro del triple de la derivacién
esténdar recurrente sigma({r} de M, en por cien del valor
medido segln DIN 55672-2, con respecto a la posicién de los
méiximoe antes del almacenamiento de la mezcla poilimera al

punto de fusién de la mezcla polimera.

En una modalidad preferida, el cociente calculado a base de
masa mis alta aeignada a un méximo en la curva de distribucién
diferencial W(M), con respecto a la masa mis pequefia asignada
a un miximo en la curva de distribucifn diferencial W{M),
asciende por lo menos a 2, preferentemente, por lo menos a 5,

especialmente, por lo mencs a 10.

En otra modalidad preferida, el cociente calculado a base de
masa mis alta asignada a un miximo en la curva de distribucidn

diferencial W(M), con respecto a la masa mis pequefia asignada

cl“— - - - - IrEmE— -
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a un miximo en la curva de distribucién diferencial W(M), no

deberia ser m&s alto que 100, preferentemente, deberia
ascender, como miximo, a 50.

En otra modalidad preferida, el cocilente calculado a base de
masa mis alta asignada a un miximo en la curva de distribucién
diferencial W(M), no deberfia ser mis alta que 200.000,

preferentemente, deberfa ascender, como miximo, a 100.000.

En otra modalidad preferida, el coclente calculado a base de
maga mis pequefia asignada a un miximo en la curva de
distribucién diferencial W(M), deberia aascender por lo menos a

1000, preferentemente, por lo menos a 2500, especialmente, por
lo menos a S5000.

Para los fines de la presente invencifn, las medidas seglin DIN

55672~-2 deben realirzarse con un detector ultravidleta a una
longitud de onda de 230 nm.

En una modalidad preferida, la mezcla polimera de la invenclén
puede contener, en forma en sl conocida, aditivos, como p.eq.,
aditivos orgénlcos o inorgfnicos colorados o incoloros, talesa

como pigmentos o cuerpos moldeados.

Plgmentos preferidos son pigmentos inorgdnicos, espacialmente
diéxido de titanio, estando presente el di&xido de titanio,
preferentemente, en la modificacién de anatasa, o compuestos
cromfforoa de naturaleza inorgfinica u orgénica,
preferentemente, en una cantidad de 0,001 a 5 partes en peso,
especialmente, 0,02 a 2 partes en peao, con respecto a 100

partes en pesc de la mezcla polimera. Los pigmentos se pueden
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adiclonar en el proceso de obhtencifn a uno, algunos o todos de
los polimeros P,, o0 a la mezcla polimera durante el

procedimiento de obtencidn.

Cuerpos moldeados preferidos son fibras o bolas de material
mineral, como p.ej., vidrio, diéxido de asillicio, silicatos o
carbonatos, preferentemente, en una cantidad de 0,001 a 65
partes en peso, especialmente 1 a 45 partes en peso, con
respecto a 100 partes en peso de la mezcla polimera. Loa
cuerpos moldeados se pueden adicionar en el proceso de
obtencién a uno, algunos o todos de los polimeros P,, o a la
mezcla polimera durante el procedimiento de obtencién.

la mezcla polimera de la invencian ge puede obtener media;te

procedimientod en si conocidos para la obtencibn de mezclas
polimeras.

Seglin un procedimiento ventajoso, una mezcla que contiene los

polimeros P, en forma sélida, puede ser fundida, mezclada y
solidificada.

En un procedimiento ventajoso, una parte de los polimeros P,
en estado sélido o fundido puede ser adicionada a la otra

parte de los polimeros P, en forma fundida, y se mszcla la
fusién y se deja molidificar.

Bsta solidificacidn de la fusién se puede realizar en

cualgquier forma deseada, por ejemplo, dando pellets, fibras,
materiales de estructura plana o cuerpos moldeados, gque ee

pueden cbtener a partir de la fusidn mediapte procedimientos

|~ ] ~” b - YN e
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en 8l conocidos.

Asimismo, se pueden obtener fibras, materiales de estructura
plana y cuerpos moldeados usando una mezcla polimera seg(in la
invencifn, por ejemplo, fundiendo la mezcla polimera y

moldeidndola seglin procedimientos en si conocidos.

egre-—- - - -
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Reivindicaciones

Mezclas polimeras termopl&sticas, que contienen m
polimeros P,, significando m un niimero natural mis alto
que 1, Yy 0 un nimero natural de 1 a m, en donde cada uno

de los polimeros tiene uno o varios grupos funcionales de

la estructura,
- (R}, - C{0}) - (RY), -

como unidades recurrentea en la cadena principal polimera
de P, en donde

%X, y: Bignifican, independientemente, 0D & 1, ascendiendo x
+y =1

R', R': significan, independientemente, oxigeno o

nitrSgeno ligados dentro de la cadena principal polimera

cuya mezcla polimera presenta en la curva de distribucién
diferencial W({M}, dsterminada segfin DIN 55672-2, en

hexafluoroisopropanol como eluyente, como minimo, dos

miximos de la frecuencia relativa W,

Y cuya mezcla polimera, tras un almacenamiento al punto de
fusidn de la mezcla polimera, determinado seglin ISO 11357-
1 y 11357-3, durante 5 minutos, presenta en la curva de
distribucién diferencial W(M), determinado segiin DIN
55672-2, en hexafluoroisopropanol como eluyente, por lo

menos dos wmiximos de la frecuencia relativa de W, y
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en donde la posiciSn de los méiximos después del
almacenamiento de la mezcla polimera al punto de fusién de
la wezcla polimera se halla dentro del triple de la
derivacién esténdar recurrente sigma(r) de M, en por cien
del valor medido seglin DIN 55672-2, con respecto a la
posicién de los méximos antes del almacenamiento de la

mezcla polimera al punto de fusién de la mezcla polimera.

Mezcla polimera seglin la reivindicacién 1, en donde por lo
menos dos de los polimeros P, son polimercs

termoplisticos.

Mezcla polimera segln la fh%vindicacién 1 6 2, en donde el
nGmero de por lo wenos una especle de grupos terminales
reactivos (EG) de las cadenas principales polimeras, con
respecto a la suma de todas estas especies de grupos
terminales reactivos de las cadenas principales polimeras

del polimero P,, corresponde a la inecuacién

EG < (12 * log {M,) - B,) [meg/kg]

en donde
M,: peso molecular medio ponderal segﬁﬁ DIN 55672-2
E,: 20.

Mezcla polimera segfin las reivindicaciones 1 a 3, el
niimero de por lo menos una eap;cie de grupos terminales
reactivos (EG) de las cadenas principales polimeras de por
lo menos un polimerc Pn, con respecto a la suma de todas

estas especies de grupos terminales reactivoa de las

e v
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cadenas principales polimeras del polimeroc P,, corresponde

a la inecuacién

EG < (12 * log (M) - E,) [meqg/kg]

en donde
M: peso molecular medio ponderal segln DIN 55672-2
E;: 20,

Mezcla polimera segiin las reivindicaciones 1 a 4, en donde
el nimero de por lo menos una especie de grupos terminales
reactivos (EG) en las cadéngs principales polimerae de
cada polimeros P,, con respecto a la suma de todas estas
especies de grupos terminales reactivos de las cadenas

principales polimeras de cada polimero P,, corresponde a
la inecuacién

EG < {12 * log (M,) - BE,) [meg/kgl

en donde
M,: peso molecular medic ponderal segin DIN 55672-2
E,: 20.

Mezcla polimera segiin las reivindicaciones 1 a 5, en donde
algunas o todas las especies de grupos terminales
reactivos llevan un radical Z, y estando el"radical Z

ligado con la cadena principal polimera de P, por medio de

un grupo funcional de la estructura



—— — - ——

=t

s %

0050/52583

10.

- (R}, - C(O) - (RY), -

en donde

a, b: significan, independientemente, 0 & 1, ascendiendo a
+ b=l

R', R': significan, independientemente, oxigenc o

nitrégeno ligados dentro de la cadena principal polimera.

Mezcla polimera seglin las reivindicaciones 1 a 6, que

contiene adicionalmente un pigmento o un cuerpo moldeado.

ra
segiin las reivindicaciones 1 a 7, caracterizado porque se

Procedimiento para la obtencién de una mezcla polime

funde una mezcla que contiene polimeros P, en forma

sblida, se mezcla eata fusién y se deja solidificar.

Procedimiento para la obtencién de una mezcla polimera
gsegln las reivindicaciones 1 a 7, caracterizado porque una
parte de los polimeros P, en estado sdlido o fundido se
adiciona a la otra parte de los polimeros P, en forma

fundida, y se mezcla la fumsién y se deja solidificar.

Flbras, mwateriales de estructura plana y cuarpos moldeados

que se pueden obtener usando una mezcla polimera seglin las
reivindicacicones 1 a 7.

T T T v
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Poliamidas, poliésteres y poliéster-amidas multimodales

Resumen

El presente invento se refiere a mezclas polimeras
termopldsticas, que contlenen m polimeres P, significando m
un nimero natural mis alto que 1, Y n un nGmero natural de 1 a
m, en donde cada uno de los polimeros tieme unc o varios

grupos funcionales de la estructura,
- (RY), - c(0) - (R?), -

como unidadee recurrentes en li_cadena principal poliwmera de
P,, en donde

x, y: significan, independientemente, 0 6 1, asendiendo x + ¥y
=1

R', R': significan, independientemente, oxigeno o nitrégeno

ligados dentro de la cadena principal polfimera

cuya mezcla polimera presenta en la curva de distribucidn
diferencial W(M), determinada seglin DIN 55672-2, en

hexafluoroisopropancl como eluyente, como minimo, dos méximos

de la frecuencia relativa W,

y cuya mezcla polimera, tras un almacenamiento al punto de
fusién de la mezcla polimera, determinado segln ISO 11357-1 y
11357-3, durante 5 minutos, presenta en la curva de
distribucién diferencial W(M), determinado segln DIN 55672-2,

en hexafluoroisopropanol como eluyenta, por lo menas dos

ot ¢ s TEmET
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midximoa de la frecuencia relativa de W, y

en donde la posicién de los miximos después del almacenamiento
de la mezcla polimera al punto de fusidén de la mezcla polimera
se halla dentro del triple de la derivacién esténdar
recurrente sigma(r) de M, en por cien del valor medido segin
DIN 55672-2, con respecto a la posicién de los miximos antes

del almacenamiento de la mezcla polimera al punto de fusién de
la mezcla polimera.
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VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF DEM _,\_
GEBIET DES PATENTWESENS ON

PCT X

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT

(Artikel 36 und Regel 70 PCT)

Aktanzelchen dea Anmelders oder Anwalis
0050052583

sieha Miftallung (ber die Ubersencung des intemationalan
WEITERES VORGEHEN wmmm (Formblat PCTAREAM1S)

intsmationales Aklsnzsichen
PCTEPQ208488

intamationales Anmeidedutum (Taghonatliaty) | Priorititedatum (TagMonatdaly)
13.06.2002 21.08.2001

Co8G7300

Intamationale Palentidassifikation (IPK) oder nationale Klassifikation und IPK

Anmelder

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al

PCT).

1. - Dleser intemnationale voriufige Priftungsbericht wurde von der mit der intemationalen voriiufigen Priffung
beauftragten Bahdrde arstelit und wird dem Anmeider gemiB Artikel 38 Obermittedt.

2. Dileser BERICHT umiaBt Insgesamt 4 Blatter einschileBlich dieses Deckblatts.

0  AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bel; dabel handelt es sich um Blatter mit Beschrsbungen, Anspriichen
undbder Zelchnungen, die gefindert wurden und diesem Bericht zugrunde #egen, undbder Bliitter mit vor diesar
Bahdrde vorgenommenan Berichtigungen (siehe Regel 70.18 und Abschnitt 807 der Varwalungsrichtinlan zum

Diese Anlagen umfassen inegesan Blitter.
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3. Dieser Baricht enthlt Angaben zu folgenden Puniden:
Grundiage des Beschekis

Keine Ersteliung sines Gutachtens Ober Neuhait, erfindesische Titighsh und gewerbilche Anwendbarkelt
Mangeinde Einheitlichkelt der Erfindung

Begrindete Featstellung nach Regel 88.2 e)if) hinsichtich der Neuhelt, der erfinderiaschen Titigkait und der
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erkdrungen zur Stiitrung dieser Fesistellung

Bestimmte angefihrie Unterlagen
Vil O Bestimmte Mange! der intemationalen Anmaldung
Vil 0 Bestimmte Bemerkungen zur intemationalen Anmeidung

Datum der Einrelchung des Antrags Datum der Fertigslefung dieses Barichis
05.12.2002 01.08.2003
Nema und Postanschuift der mit der intemationalen Priiung 8evolimichtigiar Bediensistar
beauftragten Behirde
Européisches Patentamt
j D-80298 MOnchen Hoffmann, K
Tal. +40 88 2309 - 0 T 523650 epmu d
— = . Fax +48 88 2369 - 4465 Tel. +49 80 2300-8416

Formblatt PCTAPEA/409 (Deckblatt) (Januar 1984}
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER

PRUFUNGSBERICHT Intemationales Aktenzeichen PCT/EP0206486

. Grundiage des Berichta
1. Hinsichtlich der Bestandtelle der intemnationalen Anmeldung (Ersatzblétter, die dem Anmeideamt auf eine

Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "urspringlich
singersicht” und sind lhm nicht beigefagt, well sie keine Anderungen enthalten (Regein 70.16 und 70.17)):

Beschreibung, Selten

1-16 in der urspringlich eingereichien Fassung
Anspriiche, Nr. .
1-10 in der urspriinglich eingereichten Fassung

2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandtsile standen der Behbrde in der Sprache, In der

die intemationale Anmeldung eingereicit worden ist, zur Verfilgung oder wurden in dieser eingereicht, sofem
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist.

Die Bestandtielle standan der Bahdrde in der Sprache:  zur Vertlgung bzw. wurden in dieser Sprache
eingereicht; dabei handelt es sich um

[0 die Sprache der Ubersetzung, die fir die Zwecke der intemationalen Recherche eingereicht worden ist {nach
Regel 23.1(b)).
O die Verdifentiichungssprache der intemationalen Anmeldung (nach Hegel 48.3(b)).

O die Sprache der Ubersetzung, die fiir die Zwecke der intemationalen voridufigen Prifung gingersicht
worden ist (nach Regel 55.2 undbder 55.3).

8. Hinsichtlich der in der intemationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- undloder Amlnoniumeqt.lonz ist dia
internationale vorlaufige Prifung aut der Grundiage des Sequenzprotokolls durchgefihrt worden, das:

in der inlemationalen Anmeldung in schriflicher Form enthalten ist.

zusammen mit der intemationalen Anmeldung in computeriesbarer Form eingereicht worden ist.
bei der Behdrie nachtréiglich In schriflicher Form eingereicht worden ist.

bei der Behbrde nachtraglich in computeriesbarer Form eingereicht worden ist.

Die Erkifrung, daB das nachiréiglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht Ober den
Offenbarungsgehalt der intemnationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt.

Die Erklérung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen
Ssquenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt.

4. Autgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen forigefalion:

O ooooao

[0 Beschreibung, Seltan:
O Anspriche, Nr.:
O Zeichnungen, Blatt:

Fommbiatt PCTAPEA/400 {Jull 1908}
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER
PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP0208486

5. [J Dieser Bericht ist ohne Beriicksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den
angegebenen Grinden nach Auffassung der Behdrde Ober den Offenbarungsgehalt in der urspronglich
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)).

(Auf Ersalzbiétter, die soiche Andsrungen enthalten, st unter Punkt 1 hinzuweisen; sie sind diesem Bericht
beizufigen.)
6. Etwaige zusatriiche Bemerkungen:

ll. Keine Erstellung eines Guiachiens iiber Neuheit, erfinderiache Tiitigikslt und gewerbliche
Anwendbarkeit

1. Folgende Teile der Anmeldung wurden nicht darauthin gapriit, ob dle beanspruchte Erfindung als neu, auf
erfinderischer Tatigkeit beruband {nicht offensichtlich) und gewerblich anwendbar anzusehen ist:

B die gesamte intemationale Anmeidung,
O Anspriiche Nr.
Begrindung:

O Die gesamte internationale Anmeldung, bzw. die obengenannten Anspriiche Nr. baziehen sich auf den
nachstehenden Gegenstand, for den keine intemationale vorlufige Priifung durchgeflhrt werden braucht
(genaue Angaben).

0 Die Beschreibung, die Anspriiche oder die Zeichnungen (machen Sie bitte nachsishend genaue Angaben)
oder die obengenannten Anspriche Nr. sind so unklar, daB kein sinnvolies Gutachten erstellt werden
konnte (genaue Angaben):

O Die Anspriche bzw. die cbengénannten Anspriiche Nr. sind so unzureichend durch die Beschreibung
gestitzt, daf kein sinnvoiles Gutachten erstellt werden konnte.

& Far die obengenannten Ansprioche Nr. 1-10 wurde kein imtemationaler Recherchenbericht erstellt.

2. Eine sinnvolle interationale vorlufige Priffung kann nicht durchgetlihit werden, weil das Protokol! der Nukieotid-

undbder Aminosiuresequenzen nicht dem in Anlage C der Verwaltungsvorschriften vorgeschriebenen Standard
entspricht

[ -Die schrittliche Form wurde nicht singereicht bzw. entspricht nicht dem Standard.
[0 Die computerlasbare Form wurde nicht eingersicht bzw. entspricht nicht dem Standard.

Formbiatt PCTAPEA/408 (Jull 1999)
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SCHRIFTLICHER BESCHEID Intemationales Aktenzeichen PCT/EP02/06486
BEIBLATT

zu Punkt :

Da fiir die Anspriiche 1 bis 10 der Anmeldung ein Recherchenbericht nicht erstellt
wurde, kdnnen diese Anspriiche nicht Gegenstand einer intemationalen vorldufigen
Prifung sein (Regel 66.1(e) PCT). Die Anmelderin ist auf diesen Umstand bereits in
Zusammenhang mit der Erkliarung Ober die Nichterstellung eines intemationalen
Recherchenberichts aufmerksam gemacht worden.

Formblat PCT/Balbiatv408 (Blatt 1) (EPA-Aprft 1907)
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TRATADO DE COOPERACION DE PATENTES 0\03

PCT

INFORME DE EXAMEN PRELIMINAR INTERNACIONAL
(Articulo 36 y Regla 70 del PCT)

Refarencia del expediente del agente o

salicitants PARA ACTUACIONES Ver nolificaciin de Transmisién del Raports de Examean
0OS0/052583 ADICIONALES Prelminar (Formato PCTAPEA418)
Solidtud Intemacional No. "Fechade presanteckin intsmacional (dianes/io) Fecha de prioridad (dia/nes/aio)
PCT/EP02/08488 13.08.2002 21.08.2001
Clasificacidn intsmacional de Patentss (IPC) o clasificacion necional @ IPC
C08G 73/00
Solldtants

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al

1. Esta Informe de examen preliminar intemaclonal ha sido preparado por esta Administracion encargada del
Examen Preliminar Internaclonal y se envia al sclicitante en concordancia con el articulo 38,

2. Este INFORME consta de una total de __4 __ hojas, incluyendo la portada

O Este Informea también se acompaia de ANEXOS, esto es documantos de la descripcion, relvindicaciones
y/o dibujos que han sido comregidos y que son la base de este Informe y/o documentos que contienen

rectificacionss reallzadas ents esta Administracién (Ver Regla 70.16 y Seccidén 807 de las Instrucciones
Administrativas segin al PCT)

Estos anexos constan de un total de hojas.

3. Esta informe contiena Indicacionas relativas a los sigulentes aspectos:

1 B4 Fundamentos del Informe
I [0 Prioridad
M No se sstablece concapio relativo a la novedad, nivel inventivo y aplicacién industrial
v [0 Carencla de unidad de la invencién
v [0 Declaracitn razonada segtn el articulo 35(2), en relacidn con la novedad, nivel inventivo o
aplicacién industrial; citaclones y explicaciones que soportan dicha declaracién
Vi O Cilertos documentos cltados
v [0 Clertos defectos de la solicitud internacional
Vvill [0 Ciertas observaciones respecto a la solicitud internacional
Fecha de presentacion de ka demanda Fecha de tarminacién de este reporte
15.12.2002 01.08.2003
e e e = —y—
Ofidna de Patentes Euvopea
D-80268 Munich Hoffmann, K

Tal +48 882309 -0 T 523056 epemws d
Fax: +49 88 2300 - 4465 Teiéfono No. +40 89 2380 - 83418

Formato PCTAIPEAJAQD (portada) (enero 1964)



INFORME DE EXAMEN . ' '
PRELIMINAR INTERNACIONAL . Solicitud Intemacional No. PCT/EP02/06488
L Base del informe

1. Respecto a los elementos de la solichud internacional (Las hojas de reemplazo que han sido

entregadas a la Oficina receplora en respuesta & la invitacién bajo el Articulo 14 se refieren en este
informe como “originaimente presentadas” y no se anexan & este informe ya que elias no contienen
modificaciones (Regla 70.18 y 70.17):

La descripcion:
paginas _1 —168_, como se presentaron originalmente

4] Las relvindicaciones:
paginas _1—10 , como se presentarcn originalments

2. Respecto al lenguaje, todos los slementos marcados anteriormente estuvieron disponibles o fueron

enviados a la Administracién en el lenguaje en que se presentd la solicitud Internaclonal, a menos
que se indique otra cosa en ests punto.

Estos elementos estuvieron disponibles o fueron enviados a esta Administracién en el siguiente
lenguaje el cual es:

[0 el ienguaje de la traduccion enviada para propdsitos de la blsquede Intemacional (bajo Regla

231 (v)).

{3 ellengusje de la publicacién de la solicitud internaclonal (bajo Regta 48.3(b)).

[0 ellenguaje de la traduccién entregade con propdaltos del examen preliminar Intemacional (bajo
Regla 55.2 y/o 55.3).

3. Respecto a cualquier secuencia de nucleétido y/o amino #cidos divuigada en la solicitud
internacional, el examen preliminar intemacional se llevé a cabo con base en el listado de secuenclas:

contenido en le solicitud intemacional en forma escrita

presentado junto con la solicitud intemacional en forma legible por computador

entregado posteriormente a esta Administracién en forma legible por- computador

La declaracion de que el listado de secuencias postsriormente entregado no va mas alla de lo
divulgado en la solicitud intamacional originalmente presentada, ha sido entregeda.

La declaraclén de que la informacién grabada en la forma legible por computador es idéntica al
listado de secuencias escrito que 3e ha eniregado.

O 0000

Las modificaclones han dado como resultado la cancelacion de:
la descripcidn, paginas s

las relvindicaciones, Nos. y
los dibujos, pagina .

000 O

Formato PCTAPEA/409 (Recuadr 1) (jullo 19898)
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INFORME DE EXAMEN I '
PRELIMINAR INTERNACIONAL Sollcitud intemaclonal No. PCT/EP02/06486

5. 1 Este reporte ha sido establecido como si {parte de) las modificaciones no se hubieran realizado,

ya que éstas han sido consideradas como una ampllacion de lo Iniciaiments divuigado como se
Indica en la Casllla Suplementaria (Regla 70.2(c)).

(Cualquier hoja de reemplazo que contenga dickas modificaciones deberG ser referida bajo el punito | y enexada a este
informe).

8. Alguna observaclon adiclonal:

. No establecimiento de opinlén con respecto a la novedad, nivel inventivo y aplicabllidad
Industrial.

1. La pregunia de si la invencion relvindicada parece tener novedad, nivel Inventivo (que no sea obvia), o
que sea aplicable Induetrialments no ha sido examinada con respeacio a:

B la solicltud interacional completa
O les reivindicaciones Nos.

Sustentacion

O e solicitud internacional, o ias mencionadas reivindicaciones Nos. se relacionan con los
sigulentes objetos, los cuales no requieren examen preliminar intemacional (especiiique):

[0 la descripcion, las reivindicaciones o los dibujos (indique los elementos particulares abajo) o las
menclonadas reivindicaclones Nos. son demasiado confusas que no ae puede formar
ninguna opinién significativa {especifique):

[0 e descripcidn, o las mencionadas relvindicaciones Nos. no estin adecuadaments
soportadas por la descripcién que no ge puede formar ninguna opinidn significativa.

B no se ha establecido un reports de biisqueda para las menclonadas relvindicaclones Nos. 1 — 10

2. No se pudo reslizar un examen preliminar Intemacional significativo debido a fallas en el listado de

nucledtidos y/o aminodcidos para dar cumplimiento con loa estindares del Anexo C de las
Instrucciones Administrativas:

[0 Elformato escrito no ha sido suministrado o no cumple con los estandares.

[0 Elformato de lectura por computador no ha sido suministrado o no cumple con los esténdares.

Formato PCT/IPEA/409 (Jullo 1999)



INFORME DE EXAMEN w ot
PRELIMINAR INTERNACIONAL Solicitud internacional No, PCT/EP(Q2/06486

Recuadro Suplementario
(Para ser usado cuando el espaclo en aiguno de los recuadroe anteriores no es suficiente)

Respecto al punto lii;

Dado que para las reivindicaciones 1 a 10 de la presente solicitud de se llevé a cabo un
informe de blsqueda, estas reivindicaciones no pueden ser objeto de un examen
preliminar internacional (regla 66.1 (e) del PCT). Acerca de esta circunstancia en relacidn

con la declaracién sobre la no realizacién de un informe de blsqueda intemacional de la
ha llamado la atencidn a la solicitante.

Eavwnnda ONTHIDE A ANN IDamaden anl demvirnd flulla 40001
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NIT : BOOLTBO89-2 4. ocion » AOGIE% HOBGONNO Falioss
Fecha (B0} 2004-D1-19 17:4Mdd
RECIBO DFICEAL DE CAJA : O - 2,389 rapite 1 GEL PCI-PATERT 379 FASE WAET 411 PRESENTAC
FECHA s ENERD 13 DE 2004 Dependencia: 2428 DIVISION DE WUEWAE CREACTANES

iy CONSIGNACTION w888

BEPOSITANTE TIPD PABO BACD CUERTA No. PAED FECHA PBD Vr. PABD

. . . . T p—
CAVELIER ABOBADDS CONSIGMACION - BANCO POPULAR  050-00110-4 10497412 1370172004 31,279,400.00
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‘ CAHT. RENTISTICO CONCEPTO TOTAL CONCEPTO
1 50005-01-01 SOLICITUDES 1 TRANITES DE SOL. DE PATENTE DE IN 422,000.00
TOTAL ¢ $ 422,000.00
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REQIHSITOS NECESARlOS PARA PRESENTACION Y AGILIZACION DEL \@ -';-:f
TRAMITE . &

USUARI0  RADICADOR ' o
. . 'l|:_-
PATENTE DE INVENCD MODELO DE praﬁ/ / ) ()" i,

\lﬂm:clm tle qaie se sollelta la concesion de una palente.

{ )

.. Dalos de kientificaciion del salicifile o tle I2 parsana que se prasenta la solicitud. () 7!

- Destiipcion (e La invencion () .
Dibujos de ser eslos pertinenles, ( ) () .
Cumpruh.mlr e Pago de las 1anas astableritlas. ) .

COMPLETA ° () INCOMPLETA - () () I

.‘)ISENO INDUSTRIAL { ) | &
Indicacion de que se solicita el regisiro de Disefio Industrial { ) () ;"

- Datos de identificacion del solicilanie o de la persona que presenia { ) () N

- lasolicitud, -, -

- Represonlacion grafica y lolograliv.a Jdel Diseiio industrial o muestra del 2
Waterial que incorpora el disefio. . { ) () !
Comprobaple de pago de las tasas establecidas ( ) () !
COMPLETA () INCOMPLETA { ) ( ) "

ESQUEMA DE TRAZADO  { )

- Indicacion de que solicita el registro dc un Esquema de trazado. ) ()

- Datos de Identificacion del solcltante o de la persona que presenta

. La solicilud (- ) ()
. . Represomtacion grafica del esquema de frazado { ) ()
Comprobante de pago de Ias fasas eslahleg:jdas. () ()
COMPLETA INCOMPLETA () () :

Firma Responsable: ) "

. -

Fecha: QWERINMETRIA ¥ COERCED i

taticacion 1 DAM32O0  DO00BROR Folio: 9 fa\

rcha (NED): DBOA-81-19 170Adad ‘_

Traaite & 811 PCT-PAIENT 379 FASE WACT 411 FRESENTAC o e
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Industria y Comercio

SUPERINTENDENCIA

Folio 101
2020

Bogota DC

Doctor(a)
EMILIO FERRERO

Apoderado(a)
BASF AKTIENGESELLSCHAFT.

REFERENCIA: Radicacién No. 04-3208
Solicitud Internacional PCT/EP02/06486
Fecha iniclo fase nacional 21/01/2004

Tramite 011
Evento 379
Actuacién 416
Oficlo No. 564
Follos 001

Tenlendo en cuenta que la solicitud de privilegio de patente que se tramita bajo el
expediente Indicado en la referencla, redne los requisitos de forma establecidos en la
Declsién 486 de la Comisién de la Comunidad Andina, el Tratado de Cooperacién en
Materla de Patentes (PCT), el Reglamento y la Circular Unica de la Superintendencia de
Industria y Comercio, se envia el extracto de la solicltud a Ia Oficina de Comunicaciones
pera efecto de su publicacién en la Gaceta de Propledad Industrial.

Dado en Bogota DG, | 5 ABR. 2004

CESPEDES DE VERQEL
Jeledela D de Nuevas Creaciones



