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Multimodale Polyamide, Polyester und Polyesteramide

Beschreibung

Die vorliegende Erfindung betrifft eine thermoplastische Polymer-
mischung enthaltend m, wobei m eine natlirliche Zahl grofer 1 ist,
Polymere Pp, mit n eine natlrliche Zahl von 1 bis m, mit jeweils
einer oder mehreren in der Polymerhauptkette von P, enthaltenen
wiederkehrenden funktionellen Gruppen der Struktur,

- (R)x ~ C(0) - (R?})y -
mit
X, ¥: unabhdngig voneinander 0 oder 1, wobeli x + y = 1

R, R2: unabhingig voneinander in die Polymerhauptkette eingebun-
deh,er Sauerstoff oder Stickstoff

wobei die Polymermischung in der differentiellen Verteilungskurve
W({M) bestimmt gemdB8 DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol als
Elutionsmittel mindestens 2 Maxima der relativen Haufigkeit W
aufweist,

und nach einer Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der
Polymermischung, bestimmt gemiB ISO 11357-1 und 11357-3, uber 5
Minuten in der differentiellen Verteilungskurve W(M), bestimmt
gemaB DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol als Elutionsmittel,
mindestens 2 Maxima der relativen Hiufigkeit W aufweist, und

dabei die Lage der Maxima nach der Lagerung der Polymermischung
am Schmelzpunkt der Polymermischung innerhalb des dreifachen der
Wiederholungs-Standardabweichung sigma(r) von Mp in Prozent des
MeBwertes gemiB DIN 55672-2 beziglich der Lage der Maxima vor der
Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der Polymermischung
ist.

Ferner betrifft sie Verfahren zur Herstellung einer solchen
Polymermischung, sowie Fasern, Flachengebilde und Formkdrper, er-
hiltlich unter Verwendung einer sclchen Polymermischung.

Thermoplastische Polymere P, mit jeweils einer cder mehreren in
der Polymerkette von P, enthaltenen wiederkehrenden funktionellen
Gruppen der Struktur
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- (RL)x - c{0) - (R?)y -
mit
5 x, y: unabhdngig voneinander 0 oder 1, wobei x + y = 1

Rl, R2: unabhdngig voneinander in die Polymerhauptkette eingebun-
dener Sauerstoff oder Stickstoff

o

wie Polyamide, Polyester oder Polyesteramide, und die Herstellung
von Fasern, Flachengebilde und Formkérper unter Verwendung sol-
cher Polymere sind allgemein bekannt.

Ublicherweise werden dem Polymer bei der Herstellung von Fasern,
5 Flachengebilde und Formkdrper Feststoffe beigemischt, beispiels-
weise im Falle der Fasern Pigmente, wie Titandioxid, oder im
Falle der Formk&rper Glaspartikel, wie Glasfasern oder Glasku-
geln. Diese Mischungen werden dann tblicherweise in geschmolzenem
Zustand mittels Spinndiisen zu Fasern oder Flachengebilden oder
mittels des SpritzguBverfahrens zu Formkérpern verarbeitet.

o

Nachteilig bei solchen Mischungen ist, da® sich die rheologischen

Eigenschaften der Mischungen mit zunehmendem Feststoffgehalt

deutlich verschlechtern. So erhdht sich die Viskositét der
5 Schmelze, die sich als Verringerung der FlieRfdhigkeit gemd8 EN
IS0 1133 bestimmen 148t. Die Erhdhung der Viskositat flhrt aber
zu einem unerwinechten Druckaufbau in den Apparaturen, die die
Mischung zu den Spinndisen oder SpritzgieBformen f£érdern, und zu
einer schlechteren Ausfillung insbesondere feingliedriger Spritz-
gieBformen.

o

Um diese unerwtinschten Verarbeitungseigenschaften der Mischung
abzumildern kann ein Polymer mit einer geringeren Schmelz-
viskositdt, wie dies beispielsweise durch ein geringeres Moleku-
largewicht erreichbar ist, eingesetzt werden. Mit abnehmendem Mo-
lekulargewicht nimmt aber Ublicherweise auch die mechanische
Festigkeit, wie sie beispielsweise gem&B ISO 527-1 und 527-2 be-
stimmt werden kann, ab.

I

0 Der vorliegenden Erfindung lag die Aufgabe zugrunde, ein thermo-
plastisches Polymer bereitzustellen, das gegeniber einem Polymer
gemdB Stand der Technik mit gleicher relativer Viskositédt, be-
stimmt in 1 gew.-%iger Losung in konzentrierter Schwefelsdure ge-
gen konzentrierte Schwefelsdure, und gleicher Fadenfestigkeit,
bestimmt nach DIN EN ISO 2062, verbesserte rheologische Eigen-
schaften, bestimmt als geringerer Druck beim Verspinnen vor der

ur
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Spinnplatte, und besseres Schrumpfverhalten, bestimmt nach DIN
53866, aufweist.

DemgemdB wurde die eingangs definierte Polymermischung gefunden.

ErfindungsgemdB enthdlt die thermoplastische Polymermischung m,
wobei m eine naturliche Zahl gréSer 1 ist, Polymere Pp, mit n na-
tirliche Zahl von 1 bis n, mit jeweils einer oder mehrere in der
Polymerkette von P, enthaltenen wiederkehrenden funktionellen
Gruppen.

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

Die Polymere Py enthalten jeweils eine oder mehrere in der
Polymerkette von P, wiederkehrende funktionelle Gruppen.

Als wiederkehrende funktionelle Gruppen kommen erfindungsgemaB
eine oder mehrere der Struktur

- (RYy - C(O) - (R%)y -
mit
x, v: unabhingig voneinander 0 cder 1, wobei x +y =1

Rl, R2: unabhingig voneinander in die Polymerhauptkette eingebun-
dener Sauerstoff oder Stickstoff, wobei vorteilhaft zwel
Bindungen des Stickstoffs mit der Polymerkette verknlpft sein und
die dritte Bindung einen Substituenten ausgewdhlt aus der Gruppe
bestehend aus Wasserstoff, Alkyl, vorzugsweise C; — Cio-Alkyl,
insbesondere C; - Cq-Alkyl, wie Methyl, Ethyl, n-Propyl, i-Propyl,
n-Butyl, i-Butyl, s-Butyl, Aryl, Heteroaryl oder -C(0)- sein kén-
nen, wobei die Gruppe -C(0)- eine weitere Polymerkette, Alkyl,
vorzugsweise C; - Cip-Alkyl, insbesondere C; - Cq4-Alkyl, wie
Methyl, Ethyl, n-Propyl, i-Propyl, n-Butyl, i-Butyl, s-Butyl,
Aryl, Heteroaryl tragen kann, in Betracht, wie -N-C(0)-,
-C(0)-N-, -0-C(0)- oder -C(0)-0-.

Neben solchen funktionellen Gruppen kénnen ein oder mehrere
Polymere P, eine oder mehrere weitere funktionelle Gruppen in der
Polymerkette tragen. Dabei kommen vorteilhaft solche in Betracht,
die die Thermoplastizitdt der erfindungsgemiBfen Polymermischung
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4
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, Copolymere, Mischungen und
Pfropfungen von synthetischen langkettigen Polyamiden verstanden,
die als wesentlichen Bestandteil wiederkehrend Amid-Gruppen in
der Polymer-Hauptkette aufweisen. Beispiele solcher Polyamide
sind Nylon 6 (Polycaprolactam), Nylon 6,6 (Polyhexamethylenadipa-
mid), Nylon 4,6 (Polytetramethylenadipamid), Nylon 6,10 (Polyhe-
xamethylensebacamid), Nylon 7 {(Polyenantholactam), Nylon 11 (Po-
lyundecanolactam), Nylon 12 (Polydodecanolactam). Diese Polyamide
tragen bekanntermaBen den generischen 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 prinzipiell nach zwel Verfah-
ren erfolgen.

Bei der Polymerisation aus Dicarbons&uren und Diaminen, wie auch
bei der Polymerisation aus aAminos4uren oder deren Derivaten, wie
Aminocarbonsdurenitrilen, Aminocarbonsdureamiden, Aminocarbonsdu-
reestern oder Aminocarbonsiuresalzen, reagieren die Amino- und
Carboxyl-Endgruppen der Ausgangsmonomere oder Ausgangsoligomere
miteinander unter Bildung einer Amid-Gruppe und Wasser. Das Was-
ser kann anschlieBend von der Polymermasse entfernt werden. Bei
der Polymerisation aus Carbonsdureamiden reagieren die Amino- und
Amid-Endgruppen der Ausgangsmonomere oder Ausgangsoligomere mit-
einander unter Bildung einer Amid-Gruppe und Ammoniak. Der Ammo-
niak kann anschliefend von der Polymermasse entfernt werden.
Diese Polymerisationsreaktion bezeichnet man Ublicherweise als
Polykondensation.

Die Polymerisation aus Lactamen als Ausgangsmonomeren oder Aus-
gangsoligomeren bezeichnet man tblicherweise als Polyaddition.

Solche Polyamide kénnen nach an sich bekannten Verfahren, wie sie
beispielsweise in DE-A-14 95 198, DE-A-25 58 480, EP-A-129 196
oder in: Polymerization Processes, Interscience, New York, 1977,
8. 424-467, insbesondere S. 444-446, beschrieben sind, erhalten
werden aus Monomeren ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend aus Lac-
tamen, omega-Aminocarbonséuren, omega-Aminocarbonsdurenitrilen,
omega-Aminocarbonsaureamiden, omega-Aminocarbonsduresalze, omega-
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Aminocarbonsdureester, dquimolaren Mischungen aus Diaminen und
Dicarbonsduren, Dicarbonsdure/Diamin-Salzen, Dinitrilen und Di-
aminen oder Gemischen solcher Monomere.

Als Monomere kommen

Monomere oder Oligomere eines C; ~ bis Cyp - vorzugswelse C; - bis
Cig - arylaliphatischen oder vorzugsweise aliphatischen Lactams ,
wie Enantholactam, Undecanolactam, Dodecanolactam oder Capro-
lactam,

Monomere oder Oligomere von Cp; =~ bis Cyp —, vorzugsweise C3 - bis
C1g - Aminocarbonsduren, wie 6-Aminocapronsiure, ll-Aminoundecan-
sdure, sowie deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder
Hexamere, sowie deren Salze, wie Alkalisalze, beispielsweise
Lithium~, Natrium-, Kalium-Salze,

C; - bis Cyp -, vorzugsweise C3 - bis Cig - Aminocarbonsdure-
nitrilen, wie 6-Aminocapronitril, 1lli-Aminoundecansdurenitril,

Monomere oder Oligomere von Cz; - bis Czp — Aminosduramiden, wie
6-Aminocapronsdureamid, 1ll-Aminoundecansdureamid sowie deren Di-
mere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamere,

Ester, vorzugsweise C1-Cg-Alkylester, wie Methyl-, Ethyl-, n-Pro-
pyl-, i-Propyl-, n-Butyl-, i-Butyl-, s-Butyl-ester, von Cz - bis
Cz0 ~, vorzugsweise C3 — bis Cig - Aminocarbonsduren, wie 6-Amino-
capronsiureester, beispielsweise 6-Aminocapronsduremethylester,

11-Aminoundecansiureester, beispielsweise ll-Aminoundecansdureme-

thylester,

Monomere oder Oligomere eines Cp - bis Cao ~, vorzugsweise Cz -
bis C1; - Alkyldiamins, wie Tetramethylendiamin oder vorzugsweise
Hexamethylendianin,

mit einer Cz - bis Czp —, vorzugsweise C; - bis Cy4 - aliphatischen
Dicarbonsdure oder deren Mono- oder Dinitrile, wie Sebacinsdure,
Dodecandisdure, Adipinsdure, Sebacinsduredinitril, Decanséuredi-
nitril oder Adipodinitril,

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

Monomere oder Oligomere eines C; - bis Cpp —, vorzugsweise Cp -
bis Ciz - Alkyldiamins, wie Tetramethylendiamin oder vorzugsweise
Hexamethylendiamin, mit einer Cg - bis Cyp -, vorzugsweise Cg -
bis Ciz - aromatischen Dicarbonséure oder deren Derivate .
beispielsweise Chloride, wie 2,6-Naphthalindicarbonsdure,
vorzugsweise Iscophthalsdure oder Terephthalsdure,
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sowie deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamere,

Monomere oder Oligomere eines Cz - bis Cpp -, vorzugsweise Cp -
bis Ciz - Alkyldiamins, wie Tetramethylendiamin oder vorzugsweise
Hexamethylendiamin, mit einer Cg - bis Cy¢ -, vorzugsweise Cg —
bis Cig - arylaliphatischen Dicarbonséure oder deren Derivate,
beispielsweise Chloride, wie o-, m- oder p-Phenylendiessigsdure,
sowie deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamere,

Monomere oder Oligomere eines Cg - bis Cyp -, vorzugsweise Cg -
bis Cjp — aromatischen Diamins, wie m- oder p-Phenylendiamin,

mit einer Cp - bis Cyp -, vorzugsweise C; - bis Cjz — aliphatischen
Dicarbonséure oder deren Mono- oder Dinitrile, wie Sebacinsdure,
Dodecandisdure, Adipinsdure, Sebacinsduredinitril, Decansduredi-
nitril oder Adipodinitril,

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

Monomere oder Oligomere eines Cg - bis Cz9 - vorzugsweise Cs - bis
Cip - aromatischen Diamins, wie m- oder p-Phenylendiamin,

mit einer Cg - bis Cp¢ -, vorzugsweise Cg - bis C;z - aromatischen
Dicarbonsdure oder deren Derivate , belspielsweise Chloride, wie
2,6-Naphthalindicarbonsdure, vorzugsweise Isophthalsdure oder
Terephthalséure,

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

Monomere oder Oligomere eines Cg ~ bis Cpp - vorzugsweise Cg - bis
C10 - aromatischen Diamins, wie m- oder p-Phenylendiamin,

mit einer Cg - bis Czg -, vorzugsweise Cg — bis Ci5 - arylaliphati-
schen Dicarbonsdure oder deren Derivate, beispielsweise Chloride,
wie o—, m~ oder p-Phenylendiessigséure,

sowie deren Dimere, Trimere, Tetramere, Pentamere oder Hexamere,
Monomere oder Oligomere eines C; =~ bis Cy¢ -, vorzugsweise Cg ~
bis C1g - arylaliphatischen Diamins, wie m- oder p-Xylylendiamin,
mit einer €, - bis Cyp -, vorzugsweise C; - bis Cy4 - aliphatischen
Dicarbonsdure oder deren Mono- oder Dinitrile, wie Sebacinsdure,
Dodecandisdure, Adipinsdure, Sebacinséuredinitril, Decansduredi-
nitril odexr Adipodinitril,

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

Monomere oder Oligomere eines C; ~ bis Cyp -, vorzugsweise Cg -
bis Cy3 - arylaliphatischen Diamins, wie m- oder p-Xylylendiamin,

JP 2004-534884 A 2004.11.18
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mit einer Cg - bis Cyg -, vorzugsweise Cs - bis Cigp - aromatischen
Dicarbonsdure oder deren Derivate , beispielsweise Chloride, wie
2,6-Naphthalindicarbonsdure, vorzugsweise Isophthalsdure oder
Terephthalsiure,

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

Monomere oder Oligomere eines Cy - bis Czq -, vorzugsweise Cg —
bis C1g - arylaliphatischen Diamins, wie m- oder p-Xylylendiamin,
mit einer Cg - bis Cyp —, vorzugsweise Cy - bis Cyg - arylaliphati-

schen Dicarbonsdure oder deren Derivate, beispielsweise Chloride,
wie o-, m~ oder p-Phenylendiessigsdure,

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

sowie Homopolymere, Copolymere, Mischungen und Pfropfungen sol-
cher Ausgangsmonomere oder Ausgangsoligomere in Betracht.

In einer bevorzugten Ausflihrungsform setzt man als Lactam Capro-
lactam, als Diamin Tetramethylendiamin, Hexamethylendiamin oder
deren Gemische und als Dicarbonsdure Adipinsdure, Sebacinsédure,
Dodecandisdure, Terephthalsdure, Isophthalsédure oder deren Gemi-
sche ein. Besonders bevorzugt ist als Lactam Caprolactam, als
Diamin Hexamethylendiamin und als Dicarbonsdure Adipinsdure oder
Terephthalsdure oder deren Gemische.

Besonders bevorzugt sind dabei solche Ausgangsmonomere oder Aus-
gangsoligomere, die bei der Polymerisation zu den Polyamiden Ny-
lon 6, Nylon 6,6, Nylon 4,6, Nylon 6,10, Nylon 6,12, Nylon 7, Ny-
lon 11, Nylon 12 oder den Aramiden Poly-metaphenylen-isophthala-
mid oder Poly-paraphenylen-terephthalamid, insbesondere zu Nylon
6 oder Nylon 66, flihren.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform kann man bei der Herstellung
der Polyamide mit einem oder mehreren Kettenreglern einsetzen.
als Kettenregler kommen vorteilhaft Verbindungen in Betracht, die
mehrere, wie zwei, drei oder vier, vorzugsweise zwei bei der Po-
lyamidbildung reaktive Amino-Gruppen oder mehrere, wie zwei, drei
oder vier, vorzugsweise zwei bei der Polyamidbildung reaktive
carboxyl-Gruppen aufweisen.

Als Kettenregler kdnnen vorteilhaft Dicarbonsduren, wie Cq—Cip-Al-
kandicarbonsdure, beispielsweise Adipinsdure, Azelainsdure,
Sebacinsdure, Dodecandisdure, Cs-Cg-Cycloalkandicarbonsduren,
beispielsweise Cyclohexan-1,4-dicarbonsdure, Benzol- oder
Naphthalindicarbonsdure, beispielsweise Terephthalsiure, Iso-
phthalsdure, Naphthalin-2,6-dicarbonsédure, oder Diamine, wie

JP 2004-534884 A 2004.11.18
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Solche Kettenregler kdémnen Substituenten tragen, wie Halogene,
beispielsweise Fluor, Chlor oder Brom, Sulfonsiuregruppen oder
deren Salze, wie Lithium-, Natrium-, Xalium-Salze, oder unsubsti-
tuiert sein.

Bevorzugt sind sulfonlerte Dicarbonsduren, insbesondere Sulfoiso-
phthalsdure, sowlie eines ihrer Salze, wie Alkalisalze, beispiels-
weise Lithium-, Natrium-, Kalium-Salze, vorzugsweise Lithium-
oder Natrium-Salz, insbesondere Lithium-Salz.

Vorteilhaft kann man einen Kettenregler in Mengen von mindestens
0,01 Mol-%, vorzugsweise mindestens 0,05 Mol-%, insbesondere min-
destens 0,2 Mol-%, bezogen auf 1 Mol Sdureamidgruppen des Poly-
amids, einsetzen.

Vorteilhaft kann man einen Kettenregler in Mengen von hdchstens
1,0 Mol-%, vorzugsweise héchstens 0,6 Mol-%, insbesondere hoch-
stens 0,5 Mol-%, bezogen auf 1 Mol Sdureamidgruppen des Poly-
amids, einsetzen.

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

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

Als bevorzugte Dicarbonsduren sind 2,6-Naphthalindicarbonsdure
und Terephthalsdure oder deren Mischungen zu nennen. Bis zu
30 mol-%, vorzugsweise nicht mehr als 10 mol-% der aromatischen
Dicarbonsduren kénnen durch aliphatische oder cycloaliphatische
Dicarbonsduren wie Adipinsdure, Azelainsdure, Sebacinsdure,
Dodecandisduren und Cyclohexandicarbonsiuren ersetzt werden.
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Von den aliphatischen Dihydroxyverbindungen werden Diole mit 2
bis 6 Kohlenstoffatomen, insbesondere 1,2-Ethandiol, 1,3-Propan-
diecl, 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.

Derartige Polyalkylenterephthalate sind an sich bekannt und in
der Literatur beschrieben. Sie enthalten einen arcmatischen Ring
in der Hauptkette, der von der aromatischen Dicarbonsdure stammt.
Der aromatische Ring kann auch substituiert sein, =z.B. durch Ha-
logen wie Chlor und Brom oder durch C;-C4-Alkylgruppen wie
Methyl-~, Ethyl-, i- bzw. n-Propyl- und n-, i- kzw. t-~Butylgrup-
pen.

Fir die Umsetzung wird tblicherweise ein molarer Uberschu8 von
Diol eingesetzt, um das Estergleichgewicht in der gewlnschten
Form zu beeinflussen. Die Molverhdltnisse Dicarbonsdure bzw.
Dicarbonsiureester : Diol betragen Ublicherweise 1:1,1 bis 1:3,5
vorzugsweise 1:1,2 bis 1:2,2. Ganz besonders bevorzugt sind Mol-
verhdltnisse 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 UberschuB an Diol
in der ersten Zone die Esterreaktion durchzufithren und ent-
sprechend in den weiteren Temperaturzonen weitere Mengen Diol zu-
zugeben.

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

US 39 36 421, US 43 29 444 ratentschriften bekannt sind. Als be-
vorzugte Verbindungen seien Tetrabutylorthotitanat und Triiso-
propyltitanat sowie Zinn-di-octoat genannt.

JP 2004-534884 A 2004.11.18
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Unter Polyesteramiden werden Copolymere aus Polyamiden und Poly-
estern verstanden, die nach an sich bekannten Verfahren in Anleh-
nmung an die flr die Herstellung von Polyamiden und Polyestern be-
schriebenen Verfahren erhditlich sind.

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

Ein Tell der Polymere P, kénnen thermoplastisch sein.
Alle der Polymere P, koénnen thermoplastisch sein.

In einer vorteilhaften Ausfihrungsform kommen dabei sclche
Polymermischungen in Betracht, die mindestens 2, wie 2, 3, 4, 5,
6, 7, 8, ¢, 10, 11, 12, 13, 14, 15, 1le, 17, 18, 19, 20 der
Polymere P, thermoplastische Polymere sind mit der MaSgabe, daf
die Zahl der thermoplastischen Polymere maximal m ist.

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

EG < (12 * log (M) - E1) [meq/kg]

mit

log: Logarithmus zur Basis 10

Myt gewichtsmittleres Molekulargewicht gem&f DIN 55672-2
By 20, bevorzugt 28, insbesondere 32

erfillen.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform kann 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
Py, die Ungleichung

EG < (12 * log (M,) - Ez) [mea/kgl
mit

log: Logarithmus zur Basis 10
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Mz gewichtsmittleres Molekulargewicht gemdB DIN 55672-2
Ej: 20, bevorzugt 28, insbesondere 32
erflillen.
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In einer bevorzugten Ausflihrungsform kann die Anzahl mindestens
einer Spezies reaktiver Endgruppen (EG) der Polymerhauptketten
jedes der Polymere P,, bezogen auf die Summe aller dieser Spezies
reaktiver Endgruppen der Polymerhauptketten jedes der Polymere Py,
die Ungleichung

EG < (12 * log (My) - E3) [meq/kq]

mit

log: Logarithmus zur Basis 10

My gewichtsmittleres Molekulargewicht gemdB8 DIN 55672-2
E3: 20, bevorzugt 28, insbesondere 32

erfillen.

Im Sinne der vorliegenden Erfindung werden unter einer Spezies
reaktiver Endgruppen solche Gruppen verstanden, die unter Ausbil-
dung einer funktionellen Gruppe im Sinne von Anspruch 1 durch Re-
aktion mit in einer oder mehreren weiteren chemischen
Verbindungen vorhandenen bestimmten Art von Gruppe eine Verlange-
rung der Polymerhauptkette bewirken kdnnen.

Die Bestimmung von Amino-Endgruppen als Spezies reaktiver End-
gruppen, beispielsweise in Polyamiden, kann als acidimetrische
Titration durchgefihrt werden, indem man die Amino-Endgruppen in
einer Lo&sung in Phenol/Methanol 70:30 (Gewichtsteile) mit Per-
chlorséure titriert.

Die Bestimmung von Carboxyl-Endgruppen als Spezies reaktiver End-
gruppen, beispielsweise in Polyamiden, kann als acidimetrische
Titration durchgefihrt werden, indem man die Carboxyl-Endgruppen
in einer Ldsung in Benzylalkohol mit Kalilauge titriert.

Die Regulierung der Zahl der Anzahl einer Spezies reaktiver End-
gruppen kann vorteilhaft dadurch erfolgen, daB ein Teil oder alle
dieser Spezies reaktiver Endgruppen einen Rest Z tragen, wobei
unter Rest Z ein bestimmter Rest oder ein Gemisch solcher Reste
verstanden wird, der eine Umsetzung mit der genannten, in einer
oder mehreren weilteren chemischen Verbindungen vorhandenen be-
stimmten Art von Gruppen und damit eine Verlangerung der Polymer-
hauptkette blockiert.
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Die Einfihrung von Resten 2 ist an sich bekannt, beispielsweise
aus Ullmann’s Encyclopedia of Industrial Chemistry, 5. Ed., VCH
Weinheim (Deutschland), Vol. A21, 1992, S. 179-205 und 227-251
oder aus F.Fourné, Synthetische Fasern, Carl Hanser Verlag Min-
chen Wien, 1995, S. 39 und 70. Allgemein kommen zum Abblocken
solche Verbindungen in Betracht, in denen ein Rest %, der keine
zur Bildung einer Verknipfung mit der Polymerhauptkette geeignete
funktionelle Gruppe aufzuweist, die unter Ausbildung einer funk-
tionellen Gruppe im Sinne von Anspruch 1 durch Reaktion mit einer
oder mehreren weiteren chemischen Verbindungen eine Verldngerung
der Polymerhauptkette bewirkt, mit einer zur Bildung einer Ver-
knipfung mit der Polymerhauptkette geeignete funktionelle Gruppe
verbunden ist, die unter Ausbildung einer funktionellen Gruppe im
Sinne von Anspruch 1 durch Reaktion mit einer oder mehreren wei-
teren chemischen Verbindungen eine Verldngerung der Polymerhaupt-
kette bewirkt.

Als solche funktioneile Gruppen kommen vorzugsweise die Hydroxyl-
gruppe, die Aminogruppe oder die Carboxylgruppe in Betracht.

Vorzugsweise kommt als Verknipfung von Z mit der Polymerhaupt-
kette von P, eine funktionelle Gruppe der Struktur

- (R34 ~ C(0) - (RY)p -
mit

a, b: unabhéngig voneinander 0 oder 1, wobei a + b = 1 oder 2
R3, RY: unabhéngig voneinander in die Polymerhauptkette eingebun-
dener Sauerstoff oder Stickstoff, wobei vorteilhaft eine der drei
Bindungen des Stickstoffs mit der Polymerkette und eine mit Z
verknipft sein und die dritte Bindung einen Substituenten ausge-
wahlt aus der Gruppe bestehend aus Wasserstoff, Alkyl, vorzugs-
weise C1 - Cio—Alkyl, insbesondere C; - C4-Alkyl, wie Methyl,
Ethyl, n-Propyl, i-Propyl, n-Butyl, i-Butyl, s~Butyl, Aryl,
Heteroaryl oder -C(0)- sein kénnen, wobei die Gruppe ~C(0)- eine
weitere Polymerkette, Alkyl, vorzugsweise C3 - Czo~Alkyl, ins-
besondere C; - C4-Alkyl, wie Methyl, Ethyl, n-Propyl, i-Propyl,
n-Butyl, i-Butyl, s-Butyl, Aryl, Heteroaryl tragen kann,

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

Besonders bevorzugt ist eine solche funktionelle Gruppe mit a,b
unabhéngig voneinander 0 oder 1 und gleichzeitig a + b = 1, wie
~N-C(0)~, -C(0)-N-, -0-C{0)- oder -C{0)~0O-.
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Die Reste Z kdnnen inmerhalb eines Polymers P, einheitlich oder
unterschiedlich sein.

Die Reste 2 kénnen fir einen Teil der Polymere P, gleich oder un-
terschiedlich sein.

Die Reste Z kdnnen fur alle der Polymere Pn gleich oder unter-
schiedlich sein.

Als Rest Z einschlieBflich der zur VerkniUpfung mit der Polymer-
Hauptkette erforderlichen funktionellen Gruppe kénnen vorteilhaft
Monocarbonsiuren, wie Alkancarbonsduren, beispielsweise Essig-
sdure, Propionsdure, wie Benzol- oder Naphthalinmonocarbonséure,
beispielsweise Benzoesdure, Cy - bis Cyp ~, vorzugsweise Cz - bis
Cy1z - Alkylamine, wie Cyclohexylamin, Cg - bis Czg -, vorzugsweise
Cg ~ bis C1p - aromatische Monoamine, wie Anilin, oder C; - bis Cao
-, vorzugsweise Cg — bis Cjg - arylaliphatische Monoamine, wie
Benzylamin oder Gemische sclcher Monocarbonsduren und solcher
Monoamine, oder die oben genannten Kettenregler, oder Gemische
solcher Kettenregler mit Monocarbonsduren oder Monoaminen einge-
setzt werden.

Als bevorzugter Rest 7 einschlieBlich der zur Verknlpfung mit der
Polymer-Hauptkette erforderlichen funktionellen Gruppe kommen,
vorzugsweise im Falle von Polyamiden, insbesondere im Falle von
mit Dicarbonsduren, wie Terephthalsiure, geregelten Polyamiden,
solche der Formel

R? g2
Rl N— R3

RZ R2

wobel

Rl fir eine funktionelle Gruppe steht, die zur Amidbildung ge-
gentiber der Polymerhauptkette f4hig ist, vorzugsweise eine
Gruppe - (NH)RS, wobei RS flir Wasserstoff oder C;-Cg-Alkyl
steht, oder eine Carboxylgruppe oder ein Carboxylderivat oder
eine Gruppe - (CHp)y(NH)RS, wobei X fir 1 bis € steht und R5
fir Wasserstoff oder C;-Cg-Alkyl steht, oder eine Gruppe
- (CHy) yCOCH, wobei Y fir 1 bis 6 steht, oder ein -(CHz)yCOOH
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Séurederivat, wobei Y fur 1 bis 6 steht,
insbesondere fiir eine Gruppe -NHp steht,

R? fir eine Alkylgruppe steht, vorzugsweise eine Cl-C4-Alkyl-
gruppe, wie Methyl, Ethyl, n-Propyl, i-Propyl, n-Butyl, i-Bu-
tyl, s-Butyl, s-Butyl, insbesondere eine Methylgruppe,

R? fiir Wasserstoff, C;-Cs-Alkyl oder O-R% steht, wobei R4 fir
Wasserstoff oder C;-C; Alkyl stehit, insbesondere R® fiir Was-
sarstoff steht,

in Betracht.

In solchen Verbindungen reagieren uUblicherweise die tertidren,
insbesondere sekunddren Aminogruppen der Piperidin-Ringsysteme
dabei wegen sterischer Hinderung nicht.

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

Als bevorzugter Rest Z einschlieBlich der zur Verknlipfung mit der
Polymer-Hauptkette erforderlichen funktionellen Gruppe kommen,
vorzugsweise im Falle von Polyestern, eine Alkalimetallverbindung
oder Erdalkalimetallverbindung, bevorzugt Natriumcarbonat,
Natriumacetat, vorteilhaft Natriumalkcholate, insbesondere
Natriummethanolat, in Betracht. Derartige Verbindungen werden in
der DE-A 43 33 930 vorgeschlagen.

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

ErfindungsgemdB weist die Polymermischung in der differentiellen
Verteilungskurve W(M) bestimmt gem&8 DIN 55672-2 in Hexafluoriso-
propanol als Elutionsmittel mindestens 2 Maxima der relativen
Haufigkeit W auf. Die Zahl der Maxima ist an sich nicht kritisch.
Aus Grinden der technischen und wirtschaftlichen ZweckmdBigkeit
sollte die zahl der Maxima 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 sein. ErfindungsgemdB weist die Polymermischung nach einer La-
gerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der Polymermischung.
bestimmt gem&f ISO 11357-1 und 11357-3, tber mindestens 5 Minu-
ten, vorzugsweise mindestens 7 Minuten, insbesondere 10 bis 30
Minuten, in der differentiellen Verteilungskurve W(M) bestimmt
gemif DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol als Elutionsmittel min-
destens 2 Maxima der relativen Hiufigkeit W aufweist, wobei die
7Zahl der Maxima der relativen H&ufigkeit W vor und nach der ge-

JP 2004-534884 A 2004.11.18
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nannten Lagerung gleich ist. Dabei ist die Lage der Maxima nach
der Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der Polymer-
mischung innerhalb des dreifachen der Wiederholungs-Standardab-
weichung sigma({r) von Mp in Prozent des MeBwertes gemdB DIN
55672-2 beztiglich der Lage der Maxima vor der Lagerung der
Polymermischung am Schmelzpunkt der Polymermischung.

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

In einer weiteren bevorzugten Rusfihrungsform sollte der Quotient
aus der hochsten Masse, die einem Maximum in der differentiellen
Verteilungskurve W(M) zugeordnet ist, zu der kleinsten Masse, die
einem Maximum in der differentiellen Verteilungskurve W(M) zuge-
ordnet ist, héchstens 100, vorzugsweise hochstens 50 betragen.

In einer weiteren bevorzugten Ausfithrungsform sollte die hochsten
Masse, die einem Maximum in der differentiellen Verteilungskurve
W(M) zugeordnet ist, héchstens 200000, bevorzugt hdéchstens
150000, insbesondere hdéchstens 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, vorzugsweise minde-
stens 1000, besonders bevorzugt mindestens 2500, insbesondere
nindestens 5000 betragen.

Die Messungen gem&B DIN 55672-2 sind dabei im Sinne der vorlie-
genden Erfindung mit einem UV-Detektor bei einer Wellenlange von
230 mm durchzufihren.

In einer bevorzugten Ausfithrungsform kann die erfindungsgemdfe
Polymermischung in an sich bekannter Weise Zusatzstoffe enthal-
ten, wie organische oder anorganische, farbige oder nichtfarbige
Additive, wie Pigmente oder Formkdrper.

Bevorzugte Pigmente sind anorganische Pigmente, insbesondere
Titandioxid, wobei Titandioxid vorzugsweise in der Anatas-Modifi-
kation vorliegt, oder farbgebende Verbindungen anorganischer oder
organischer Natur vorzugsweise in einer Menge von 0,001 bis 5
Gewichtsteile, insbesondere 0,02 bis 2 Gewichtsteile, bezogen auf
100 Gewichtsteile Polymermischung. Die Pigmente kénnen bei der
Herstellung der Polymere P, einem, einem Teil oder allen dieser
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Polymere P, oder der Polymermischung bei der Herstellung zugegeben
werden.

Bevorzugte Formkorper sind Fasern oder Kugeln aus mineralischem
Material, wie Glas, Siliziumdioxid, Silikaten oder Carbonaten,
vorzugsweise in einer Menge von 0,001 bis 65 Gewichtsteile, ins-
besondere 1 bis 45 Gewichtsteile, bezogen auf 100 Gewichtsteile
Polymermischung. Die Formkdrper koénnen bei der Herstellung der
Polymere P, einem, einem Teil oder allen dieser Polymere P, oder
der Polymermischung bei der Herstellung zugegeben werden.

Die erfindungsgemdfe Polymermischung kann nach fir die Herstel-
lung von Polymermischungen an sich bekannten Verfahren erhalten
werden.

Nach einem vorteilhaften Verfahren kann man ein Gemisch, enthal-
tend Polymere Pp 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 anderen Teil der Polymere Pp
in geschmolzener oder fester Form zugeben, in der Schmelze mi-
schen und erstarren lassen.

Das Erstarrenlasssen kann dabei in an sich beliebiger Form erfol-
gen, beispielsweise in Form von Granulat, Fasern, Flichengebilden
oder Formkdrpern, die aus der Schmelze nach an sich bekannten
Verfahren erhalten werden kénnen.

Ebenso sind Fasern, Flichengebilde und Formkdrper erhaltlich
unter Verwendung einer erfindungsgeméfen Polymermischung,
beispielsweise durch Aufschmelzen der Polymermischung und Ausfor-
mung nach an sich bekannten Verfahren.

JP 2004-534884 A 2004.11.18
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Patentanspriche

1. Thermoplastische Polymermischung enthaltend m, wobei m eine
5 natirliche Zahl grdéBer 1 ist, Pclymere P,, mit n eine natdr-
liche Zahl von 1 bis m, mit jeweils einer oder mehreren in
der Polymerhauptkette von P, enthaltenen wiederkehrenden
funktionellen Gruppen der Struktur,

10 - (R)x - C(0) - (R?)y -
mit

%, v: unabhdngig voneinander 0 oder 1, wobei x + y = 1
15 R1, R2: unabhéngig voneinander in die Polymerhauptkette einge-
bundener Sauerstoff oder Stickstoff

wobei die Polymermischung in der differentiellen Verteilungs-
kurve W(M) bestimmt gem&8 DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol

20 als Elutionsmittel mindestens 2 Maxima der relativen Héufig-
keit W aufweist,

und nach einer Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt
der Polymermischung, bestimmt gem&B ISO 11357-1 und 11357-3,

25 dber 5 Minuten in der differentiellen Verteilungskurve W(M),
bestimmt gemé&B DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol als
Elutionsmittel, mindestens 2 Maxima der relativen Haufigkeit
W aufweist, und

30 dabei die Lage der Maxima nach der Lagerung der Polymer-
mischung am Schmelzpunkt der Polymermischung innerhalb des
dreifachen der Wiederholungs-Standardabweichung sigma(r) von
M, in Prozent des MeBwertes gem&B DIN 55672~2 beziliglich der
Lage der Maxima vor der Lagerung der Polymermischung am

35 Schmelzpunkt der Polymermischung ist.

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

40 3. Polymermischung nach Anspruch 1 oder 2, wobei 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 Py,
die Ungleichung

45
BG < (12 * log (M,) - E1) [meg/kgl
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mit

My: gewichtsmittleres Molekulargewicht gemd8 DIN 55672-2
Ey: 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 Pp, die Ungleichung

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

mit

My: gewichtsmittleres Molekulargewicht gemdf DIN 55672-2
Ep: 20

erfillt.

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 dieser Spezies reaktiver Endgruppen der Polymer-
hauptketten jedes der Polymere P,, die Ungleichung

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

nit

My: gewichtsmittleres Molekulargewicht gemdB DIN 55672-2
Ez: 20

erfullt.

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

- (R3)g - C(0) - (R%)p ~

mit

JP 2004-534884 A 2004.11.18
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10.

19
a, b: unabhéngig voneinander 0 oder 1, wobei a + b = 1

R3, R4: unabhdngig voneinander in die Polymerhauptkette einge-
bundener Sauerstoff oder Stickstoff

verkniipft ist.

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

Verfahren zur Herstellung einer Polymermischung gemdB den An-
spriichen 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, daB man ein
Gemisch, enthaltend Polymere P, in fester Form, aufschmilzt,
mischt und erstarren 1&B8t.

Verfahren zur Herstellung einer Polymermischung gemdB den An-
sprichen 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, &af man zZu einem
Teil der Polymere P, in geschmolzener Form den anderen Teil
der Polymere P, in geschmolzener oder fester Form zugibt, in
der Schmelze mischt und erstarren laSt.

Fasern, Fldchengebilde und Formkdrper erhdltlich unter
Verwendung einer Polymermischung gem3f den Anspriichen 1 bis
7.
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20 :

Multimodale Polyamide, Polyester und Polyesteramide

Zusammenfassung
5
Thermoplastische Polymermischung enthaltend m, wobei m eine na-
tiirliche Zzahl grd8er 1 ist, Polymere Pp, mit n eine nattrliche
Zahl von 1 bis m, mit jeweils einer oder mehreren in der Polymer-
hauptkette von Pp enthaltenen wiederkehrenden funktionellen Grup-
10 pen der Struktur,

- ®Yx - CO) - (R2)y -

mit
15
X, ¥: unabhdngig voneinander 0 oder 1, wobei x + y = 1

R1, R2: unabhingig voneinander in die Polymerhauptkette eingebun-
dener Sauerstoff oder Stickstoff

20
wobei die Polymermischung in der differentiellen Verteilungskurve
W(M) bestimmt gem&B DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol als
Elutionsmittel mindestens 2 Maxima der relativen Haufigkeit W
aufweist,

25
und nach einer Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der
Polymermischung, bestimmt gemdB8 ISQ 11357-1 und 11357-3, lber 5
Minuten in der differentiellen Verteilungskurve W(M), bestimmt
gem&B DIN 55672-2 in Hexafluorisopropanol als Elutionsmittel,

30 mindestens 2 Maxima der relativen Haufigkeit W aufweist, und

dabei die Lage der Maxima nach der Lagerung der Polymermischung
am Schmelzpunkt der Polymermischung innerhalb des dreifachen der
Wiederholungs-Standardabweichung sigma(r) von Mp in Prozent des

35 MeBwertes gemdB DIN 55672-2 bezliglich der Lage der Maxima vor der
Lagerung der Polymermischung am Schmelzpunkt der Polymermischung
ist.

40

45
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WEITERE ANGABEN PCT/ISA/ 203

Die geltenden Patentanspriiche sind sémtiich auf Polymermischungen
bezogen, welche ausschliesslich durch Parameter definiert sind. Die
Verwendung dieser Parameter muss im gegebenen Zusammenhang als Mangel an
Klarheit im Sinne von Art. 6 PCT erscheinen. Es ist unmiglich, die vom
Anmelder gewdhlten Parameter mit dem zu vergleichen, was der Stand der
Technik hierzu offenbart. Der Mangel an Klarheit ist dergestalt, dass er
eine sinnvolle Recherche unmdglich macht. Daher kann fiir die vorliegende
Patentanmeldung ein Recherchenbericht nicht erstelit werden.

Der Anmelder wird darauf hingewiesen, daB Patentanspriiche auf
Erfindungen, fiir die kein internationaler Recherchenbericht erstellt
wurde, normalerweise nicht Gegenstand einer internationalen vorldufigen
Priifung sein kénnen (Regel 66.1(e} PCT). In seiner Eigenschaft als mit,
der internationalen vorldufigen Priifung beauftragte Behdrde wird das EPA
also in der Regel keine vorlaufige Priifung fiir Gegensténde durchfiihren,
zu denen keine Recherche vortiegt. Dies gilt auch fiir den Fall, daB die
Patentanspriiche nach Erhalt des internationalen Recherchenberichtes
gedndert wurden {Art. 19 PCT), oder fiir den Fall, daB der Anmelder im
Zuge des Verfahrens gemdB Kapitel II1 PCT neue Patentanspriiche voriegt.
Nach Eintritt in die regionale Phase vor dem EPA kann jedoch im Zuge der
Priifung eine weitere Recherche durchgefiihrt werden (Vgl. EPA-Richtlinien
C-V1, 8.5), soliten die Mingel behoben sein, die zu der Erklirung gemdB
Art. 17 (2) PCT gefiihrt haben.
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