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(57) Abstract: A method for the production of thermoplastic poly(3-hydroxyalkanoates) having a molecular weight of more than
6.000 g/mol and a melting point of 70 -170°C by reacting an oxirane compound with carbon monoxide in the presence of a transition
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Anhydriden, P,Os, MgO, MgCl,, MgSO,, Zeolithen oder deren Mischungen bei einem Druck im Bereich von 1 bis 250 bar und einer

Temperatur im Bereich von Raumtemperatur bis 150 °C.
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According to International Patent Classification (IPC) or to both national classification and IPC
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Minimum documentation searched (classification system followed by classification symbols)

Documentation searched other than minimum documentation to the extent that such documents are included in the fields searched
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later than the priority date claimed

cited to understand the principle or theory underlying the
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"X" document of particular relevance; the claimed invention
cannot be considered novel or cannot be considered to
involve an inventive step when the documentis taken alone

"Y" document of particular relevance; the claimed invention
cannot be considered to involve an inventive step when the
document is combined with one or more other such docu-
merr;nts, ?tUCh combination being obvious to a person skilled
in the art.
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Authorized officer

Lauteschlaeger, S
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BoxI  Observations where certain claims were found unsearchable (Continuation of item 1 of first sheet)

This international search reporthas not been established inrespect of certain claims under Article 17(2)(a) for the following reasons:

1. D Claims Nos.:
because they relate to subject matter not required to be searched by this Authority, namely:

2. |:] Claims Nos.:
because they relate to parts of the international application that do not comply with the prescribed requirements to such
an extent that no meaningful international search can be carried out, specifically:

3. D Claims Nos.:
because they are dependent claims and are not drafted in accordance with the second and third sentences of Rule 6.4(a).

Box I Observations where unity of invention is lacking (Continuation of item 2 of first sheet)

This International Searching Authority found multiple inventions in this international application, as follows:

see supplemental sheet

On the basis of the prior review under PCT Rule 40.2(g), all additional fees
are to be refunded.

1. As all required additional search fees were timely paid by the applicant, this international search report covers all
searchableclaims.

2. D Asall searchable claims could be searched without effort justifying an additional fee, this Authority did not invite payment
of any additional fee.

3. l:l As only some of the required additional search fees were timely paid by the applicant, this international search report
covers only those claims for which fees were paid, specifically claims Nos.:

4. D No required additional search fees were timely paid by the applicant. Consequently, this international search report is
restricted to the invention first mentioned in the claims; it is covered by claims Nos.:

Remark on Protest m The additional search fees were accompanied by the applicant’s protest.

D No protest accompanied the payment of additional search fees.

Form PCT/ISA/210 (continuation of first sheet (1)) (July 1992)
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International application No.

PCT/EP02/07936

The International Searching Authority has determined that this international
application contains multiple (groups of) inventions, namely:

1. Claims: 1-10 (in part)

Claims 1-10 relate to a method for the production of thermoplastic
PHAs by means of the carbonylation of epoxides under specific
reaction conditions in the presence of a catalyst (A) and a compound
(B). By the use of the compounds (B), thermoplastic (higher-
molecular-weight) PHAs are obtained.

1. Some of the compounds (B) are organic multifunctional compounds
(type (B)I) which are reactive with the free groups of the
intermediately-formed PHAs and under the conditions as per the
application certainly lead to chain lengthening; they are clearly
inserted into the PHA. The application contains no general definition
as to the amounts that should be used.

As per the prior art (DE-A-195 08 627), PHAs linked to diisocyanate
groups and having thermoplastic properties (and which are therefore
certainly higher-molecular-weight) were obtained. Diisocyanates are
likewise indicated as compounds (B)I in the application. In both cases,
therefore, PHAs linked to multifunctional organic elements (e.g.
diisocyanate) are obtained.

In contrast to the above-mentioned DE-document, the application
treats of a one-pot method, whereas in the DE-document, a PHA is
initially synthesised (by the carbonylation of epoxides in the presence
of a catalyst) and the diisocyanate is then added.

2. Claims: 1-10 (in part)

II. The remaining compounds (B) (type (B)II) are purely inorganic
compounds which clearly are not integrated into the polymer and thus
increase the molecular weight of the polymer by means of a
completely different active mechanism, clearly making use of what
are known as “promoters”.

Form PCT/ISA210
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For these compounds (B), a completely different prior art is relevant.
Promoters are normally added to the epoxide/CO reaction system in a
one-pot reaction. The difference with respect to the closest prior art
and the problem that is solved as a result are therefore completely
different than for the compounds of the type (B)L.

Form PCT/AISA210 -
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CA 2138034 Al 06-01-1994
DE 69326341 D1 14-10-1999
DE 69326341 T2 03-02-2000
DK 648238 T3 20-12-1999
EP 0648238 Al 19-04-1995
EP 0909789 A2 21-04-1999
ES 2135482 T3 01-11-1999
GR 3031600 T3 31-01-2000
Jp 8560131 T 09-01-1996
MX 9303692 Al 31-01-1994
WO 9400506 Al 06-01-1994
N 5391708 A 21-02-1995
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KLASSIFIZIERUNG DES ANMEL DUNGSGEGENSTANDES
£e8Ge3/78

K7 (08G63/82

Nach der Internationalen Patentklagsifikation (IPK) oder nach der nationalen Klassifikation und der IPK

B. RECHERCHIERTE GEBIETE

Recherchierter Mindestprifstoif {Klassifikationssystem und Kiassifikationssymbole }

IPK 7 COBG

Recherchierte aber nicht zum Mindestpriifstoff gehdrende Vergffentlichungen, soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen

Wahrend der internationaten Recherche konsuitierte elekironische Datenbank (Name der Datenbank und evil. verwendete Suchbegriffe)

EPO-Internal, PAJ, WPI Data, CHEM ABS Data, BIOSIS

C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN . e ;

Kategorie® | Bezeichnung der Yeréﬁentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile Betr; Anspruch Nr.
A DE 195 08 627 A (BUNA SOW LEUNA OLEFINVERB 1-10
GMBH) 12. September 1996 (1996-09-12)
Anspruch 1
BeispieT 1
A PATENT ABSTRACTS OF JAPAN ; 1-10

vol. 1997, no. 10,

31. Oktober 1997 (1997-16-31)

& JP 09 169753 A (TOKUYAMA CORP},
30. Juni. 1997 (1997-06-306)
Zusammenfassung

A GB 1 020 575 A (ICI LTD) 1-16
23. Februar 1966 (1966-02-23)
Seite 1, Spalte 2, Zeile 49 - Zeile 73

Anspruch 4
Weitere Vardtfentlichungen sind der Foriéétzung von Feld G zu Siehe Anhang Palentfamilic
entnehmen ’
° Basondere Kalegorien von angegebenen Verdffontiichungen s Spdéte? Ve;ﬁ?fe_r{giciéu?g, die ré?fch gie{r? inte?aﬁqgléleré Anlmc?ldedawm\ .
A" Versffentlichung, die den aligemeinen Stand der Technik definiert, oder dem Priovtatsdatum verdifentlicht worden ist und mit der
ab?ar N/t Esontiors bgdewsanr; gniugegen il e épf{neldung nicht kollidien, sondem nurzum Verstindnis des der
- X N . indung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrundeliegenden
E" &leres Dokument, das jedoch erstam oder nach dem internationalen Theorie angegeben ist o : DT X
Anmeldedatur verdfientiicht worden ist ) X" Verdifentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung
"L Verbffentlichung, die geeignetist, einen Priorititsanspruch zweifelhaft er- kann allein auigrund dieser Verbifentlichung nicht als neu oderaut - - |-
scréeinen‘ zu!:liassherrx&gdeg dqrcr:‘!;n dig dastVar\t}ffegpf?ichx‘gr}?sdagur‘n gi‘ner don erfinderischer Tatigkelt beruhend betrachtet werden A
anderen im Recherchenbericht genannten Verffentiichung belegt werden we yaramacan . . X
sol oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben 15t We * \eann oot als it Bty T et b iy indung
o Busgefishrt) R . werden, wenn die Veraifentichung mit einer oder mehreren anderen
G" Vertifentlichung, die sich auf eine mindliche Offenbarung, . Verdffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und
aine Benutzung, eine Ausstellung ader andere MaBnahmen bezieft diese Verbindung fiir einen Fachmann nahelisgend ist :
P Versffentiichung, die vor dem internationalen Anmeldedatuin, aber nach "8 VersHentich die Mitglied derselben Patentfamilic ist :
dem beanspruchten Prioritatsdatum verdifentlicht worden ist crienticnung, ate Mitgled derselben Patentiamilie is
Daturn des Abschlusses der internationalen Recherche Absendedatum des internationalen Recherchenberichts
36. Januar 2003 ST
-0l Q'J
Name und Postanschrift der intemationalen Fecherchenbehdrde Bevolimachtigter Bedienstster

Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patenliaan 2
NL - 2288 HV Rijswijk

Tel. (+31-70) 340 ! L '
o (101.70) pabatis o Eot PO Lauteschlaeger, S

Formblatt PCTASA/210 (Blalt 2) {Juti 1992} " 5o e
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Intel‘l:les Aktenzeichen

PCT/EP 02/67936

C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN

Kategorie®

Bezeichnung der Veroifentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile

Betr. Anspruch Nr. .

A

EP © 577 206 A (SHELL INT RESEARCH)
5. Januar 1994 (1994-01-05)
Anspruch 7

Beispiel 7

Seite 3, Zeile 10 - Zeile 12

US 5 281 691 A (HUBBS JOHN C ET AL)
25. Januar 1994 (1994-01-25)
Anspruch 1

Spalte 7, Absatz'1

1-10

1-10.:

Formblait PCT/ISA/210 (Fortsetzung von Blatt 2) (Juli 1992)
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Internationales Aktenzeichen

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT PCT/EP 02/07936

Feld 1 %tlar?teﬂiungen zu den Ansprtichen, die sich als nicht recherchierbar erwiesen haben (Fortsetzung von Punkt 2 auf
al

Geman Artikel 17(2)a) wurde aus folgenden Grlinden fir bestimmte Anspriiche kein Recherchenbericht erstellt:

1. D Anspriiche Nr.
weil sie sich auf Gegensténde beziehen, zu deren Recherche die Behdrde nicht verpflichtet ist, némlich

2. D Anspriiche Nr.
weil sie sich auf Teile der internationalen Anmeldung beziehen, die den vorgeschriebenen Anforderungen so wenig entsprechen,

daf eine sinnvolle internationale Recherche nicht durchgeflinrt werden kann, nédmiich

3. D Anspriiche Nr.
well es sich dabel um abh&ngige Anspriiche handelt, die nicht entsprechend Satz 2 und 3 der Regel 6.4 a) abgefaBt sind.

Feld . Bemerkungen bei mangelnder Einheitlichkeit der Erfindung (Fortsetzung von Punkt 3 auf Blatt 1)

Die internationale Recherchenbehérde hat festgestellt, daB diese internationale Anmeldung mehrere Erfindungen enthélt:

siehe Zusatzblatt

Aufgrund des Ergebnisses der vorliufigen Uberpriifung
gemdss Regel 40.2(e) PCT sind alle zusdtziichen Geblihren zu erstatten.

1. Da der Anmelder alle erforderlichen zusétzlichen Recherchengebtihren rechtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser
internationale Recherchenbericht auf alle recherchierbaren Anspriiche.

Da fiir alie recherchierbaren Anspriiche die Recherche ohne einen Arbeitsaufwand durchgefiihrt werden konnte, der eine

2.
zusétzliche Recherchengeblihr gerechffertigt hétte, hat die Behdrde nicht zur Zahlung einer solchen Geblihr aufgefordert.

3. Da der Anmelder nur einige der erforderlichen zusétzlichen Recherchengebiihren rechtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser
internationale Recherchenbericht nur auf die Anspriiche, flir die Gebdhren entrichtet worden sind, nédmlich auf die
Anspriche Nr.

4. D Der Anmelder hat die erforderlichen zusétzlichen Recherchengeblihren nicht rechtzeitig entrichtet. Der internationale Recher—
chenbericht beschréankt sich daher auf die in den Anspriichen zuerst erwédhnte Erfindung; diese istin folgenden Anspriichen er—
fast:

Bemerkungen hinsichtlich eines Widerspruchs Die zusétzlichen Gebiihren wurden vom Anmelder unter Widerspruch gezahlt.

D Die Zahlung zusatzlicher Recherchengebiihren erfolgte ohne Widerspruch.

Formblatt PCT/ISA/210 (Fartsetzung von Blatt 1 (1))(Juli 1998)
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WEITERE ANGABEN PCTASA! 210

Die internationale Recherchenbehtrde hat festgestellt, daB diese
internationale Anmeldung mehrere (Gruppen von) Erfindungen enthdlt,
namtlich:

1. Anspriiche: 1-10: Teilweise

Anspriiche 1-10 beziehen sich auf ein Verfahren zur
Herstellung von thermoplastischen PHA’s mittels
Carbonylierung von Epoxiden unter bestimmten
Reaktionsbedingungen in Gegenwart eines Katalysators (A) und
einer Verbindung (B). Durch Einsatz der Verbindungen (B)
werden thermoplastische (h6hermolekulare) PHA’s erhalten.

I. Einen Teil der Verbindungen (B) stellen organische
multifunktionelle Verbindungen dar (Typ (B)I), die mit den
freien Gruppen des intermediar gebildeten PHA’s reaktiv sind
und unter den anmeldungsgemd$en Bedingungen sicherlich zu
einer Kettenverléangerung flihren; sie werden offensichtlich
in das PHA eingebaut. In der Anmeldung findet sich keine
allgemeine Definition in welcher Menge sie einzusetzen sind.

Gemd$ dem Stand der Technik (DE 195 08 627) wurden mit
Diisocyanatgruppen verkniipfte PHA’s mit thermoplastischen
Eigenschaften (die daher sicherlich héhermolekular sind)
erhalten. Diisocyanate werden anmeldungsgemd$ ebenfalls als
Verbindungen (B)I genannt. In beiden Fidllen werden daher mit
multifunktionelien organischen Bausteinen (z.B. Diisocyanat)
verkniipfte PHA’s erhalten.

Im Unterschied zu der o.g. DE handelt es sich
anmeldungsgemd$ um ein Eintopfverfahren wihrend gemd$ der DE
zuerst ein PHA (durch Carbonylierung von Epoxiden in
Gegenwart eines Katalysators) synthetisiert und anschlie$end
das Diisocyanat zugegeben wird.

2. Anspriche: 1-10: Teilweise

II. Die restlichen Verbindungen (B)(Typ(B)II) stellen rein
anorganische Verbindungen dar, die offensichtlich nicht in
das Polymer eingebaut werden und so nach einem vé1Tig
anderen Wirkmechanismus das Molekulargewicht des Polymers
erhbhen; es handelt sich offensichtlich um sogenannte
"Promotoren”.

Flir diese Verbindungen (B) ist ein v611ig anderer Stand der
Technik relevant. Promotoren werden gewdhnlich in einer
Eintopfreaktion dem Epoxid/CO Reaktionssystem zugegeben.
Der Unterschied zum nadchstliegenden Stand der Technik und
die daraus resultierende geldste Aufgabe sind daher véllig
anders als fir Verbindungen des Typs (B)I.
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Im Recherchenbericht Datum der Mitglied(er) der Datum der
angefiihrtes Patentdokument Verdifentlichung Patentfamilie Verdffentlichung

DE 19508627 A 12-09-1996 DE 19508627 Al 12-09-1996
WO 9628488 Al 19-09-1996

JP 09169753 A 30-06-1997  KEINE

GB 1020575 A 23-02-1966  KEINE

EP 0577206 A - 05-01-1994 EP 0577206 A2 05-01-1994
CA 2099200 Al 30-12-1993
CN 1082540 A B 23-02-1994
DE 69320556 D1 01-10-1998
DE 69320556 T2 11-02-1999
ES 2119856 T3 16-10-1998
JP 3281125 B2 13-05-2002
JP 6665223 A 08-03-1994
SG 49666 Al 15-06-1998
Us 5310948 A 10-05-1994
us 5359081 A 25-10-1994

US 5281691 A 25-01-1994 AT 184294 T 15-09-1999
CA 2138034 Al 06-01-1994
DE 69326341 D1 14-10-1999
DE 69326341 T2 03-02-2000
DK 648238 T3 20-12-1999
EP 0648238 Al 19-04-1995
EP 0969789 A2 21-04-1999
ES 2135482 T3 01-11-1999
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