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ATOCHEM

"PROCESSO PARA A PREPARACAQO DE POLIAMIDAS TRANSPARENTES"

A presente invencao diz respeito a uma pbliamida ter
moplastica transparente, obtida a partir de uma diamina ciclo
-alifatica, de uma lactama ou.de um aminoacido correspondente,
contendo pelo menos sete atomos de carbono, e de acido teref-
talico ou de uma mistura de acidos isofté1ic@  e tereftalico,
contendb mais de 50% de acido tereftalico.

Na patente de invengao norte-americana Numero
3.847 877, descrevem-se poliamidas transparentes, preparadas a
partir de uma mistura de acidos isoftalico e tereftalico, que
contém mais de 50% em moles de acido tereftalico. Estes produ
tos sao obtidos por policondensacao da mistura de acidos de
bis-(4-amino-ciclo-hexil)-metano e, especificamente, de éepsi-
lon-caprolactama. Os defeitos do produto assim obtidos sagfa—
presentar um poder de absorcao de agua importanfe e de se tur
var depois do tratamento com agua em ebuligao.

Poliamidas transparentes preparadas a partir de lac
tama que contém pelo menos sete atomos de carbono ou Omega-ami
noacido correspondente sao igualmente conhecidas da patente de
invengao francesa Numero 2 324 672. Estas poliamidas sao pre-
paradas a partir, além da lactama, de diamina ciclo-alifatica
e de uma mistura de acidos isoftalico e tereftalico.

No entanto, as poliamidas descritas nesta patente de
invencao contém, no maximo, apenas 50% em moles de acido teref

talico na mistura de acidos tereftalico e isoftalico e por es



se motivo possuem apenas uma resisténcia particularmente fra-
ca em relacao a gasolina que contém alcool. De acordo com es-
ta patente de invencao, as poliamidas sao obtidas por policon
densagao numa unica operagao e sob pressao, quando a reacgao
se efectua na presenga de lactama. Este processo possui o in-
conveniente de originar poliamidas de transparéncia mediocre,
se nao de poliamidas opacas, quando sao preparadas a partir de
mistura de acidos com mais de 50% em moles de acido terefta-
lico.

De acordo com a presente invenggo, gragas ao proces
so que consiste em fazer reagir as lactamas, ou os 6mega—ami—
noacidos, que cont&m pelo menos sete atomos de carbono, com
acido tereftalico ou com uma mistura de acidos tereftalico e
isoftalico que contém mais de 50% em moles de acido tereftali
co, obtém-se uma poliamida transparente nova, caracterizada pe
las cadeias seguintes apos reacgao do produto obtido com uma

diamina ciclo-alifatica
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os simbolos m, p, m' e p' representam numeros intei

ros iguais ou superiores a 0, com a condigao de que
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esteja compreendida entre 0,5 e 10, tomada estatisti

camente na macromolecula;

os simbolos Z e Z' sao idénticos ou diferentes e re
presentam ou um segmento-de polimetileno —(CHZ)—,em
que o simbolo n representa um ndmero inteiro igual

ou superior a 6 e, de preferéncia, compreendido en=
tre 8 e 11, ou uma sequéncia que contém uma fungao

amida resultante da condensacao de uma diamina ali-
fatica que contém pelo menos seis atomos:deicarboio en
tre as funcoes amina e de um acido dicarboxilico ali
fatico que contém pelo menos quatro e, de preferén-
cia, pelo menos seis atomos de carbono entre as fun

coes acidas;

os simbolos A e B sao idénticos ou diferentes e re-
presentam, cada um, um atomo de hidrogénio ou um ra

dical metilo, etilo ou isopropilo;

os simbolos X e Y sao idénticos ou diferentes e re-—

presentam, cada um, um atomo de hidrogénio ou um ra

dical metilo; e



o simbolo q representa um ntmero inteiro compreendi

do entre 0 e 6.

0 radical do dcido tereftalico ou os radicais dos
acidos tereftalico e isoftalico, quando se trata de uma mistu
ra, encontram-se na macromolécula de preferéncia em quantida-
de aproximadamente estequiométrica em relagao ao radical da
diamina ciclo-alifatica praticamente da ordem de 1/0,90 a
1/1,10. Além disso, nesta mesma macromolécula, os segmentos
alifaticos aminados constituidos por residuos da lactama e do
aminoacido correspondente e/ou dos sais alifaticos ou das mis
turas equimolares de diaminas-e diacidos representam 20 a 60%
em peso e, de preferéncia, 30 a 50% em peso da macromolécula.

Um tal produto apresenta o interesse de possuir um
fraco poder de absorgao de agua. Além disso, este produto apre
senta uma menor capacidade de absorgao de dissolventes clora-
dos e sobretudo de gasolina contendo alcool do que os produ -
tos actualmente conhecidos. Verificou-se, além disso, que es-
te produto possui uma temperatura de transigao vitrea (Tg) su
perior a dos produtos que contém menos do que 50% de acido te
reftalico.

A poliamida termoplastica transparente de acordo com
a presente invengao & preparada em duas fases. Na primeira fa
se, prepara-se um oligomero fazendo reagir o diacido, acido
tereftalico ou uma sua mistura com mais de 50% em moles de aci
do tereftalico e de acido isoftalico, com uma lactama que pos
sui pelo menos sete atomos de carbono na sua molécula ou o Ome
ga-aminoacido correspondente ou ainda a combinacao equimolecu

lar de um ou diversos compostos alifaticos de diaminas com um
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ou varios acidos dicarboxilicos que possuem respectivamente pe
lo menos seis e quatro atomos de carbono entre as funcoes ami

nas e acidos carboxilicos das suas moleculas. Na segunda fase,
faz-se reagir o oligomero didcido assim formado com uma diami

na ciclo-alifatica, em uma quantidade de preferé&ncia aproxima

damente estequiométrica.

As lactamas ou os omega-aminoacidos utilizados nes-—
te processo possuem pelo menos sete atomos de carbono, mas,de
preferéncia, nove a doze atomos de carbono. Entre eles, pode
citar-se, a titulo de exemplo, a dodecalactama, a undecanolac
tama, a lauril-lactama, o acido l0-aminodecanoico, o acido
ll-amino-undecanoico, o acido l12-aminododecanoico.

A combinagao equimolecular de composto alifatico de
diamina e de acido dicarboxilico pode apresentar-se sob a for
ma simples de mistura. Ela pode igualmente apresentar-se sob
a forma de sal depois da reaccao em solucao dos componentes.
Nesta combinagao, pode utilizar-se, por exemplo, a hexametile
nodiamina, a 2,2,4-trimetil-hexametileno-diamina e/ou a 2,4,4-
~trimetil-hexametileno~diamina, a dodecametileno-diamina,o aci
do adipico, o acido azelaico, o acido sebacico e o acido 1,12-
-dodecanodioico.

As diaminas ciclo-alifaticas utilizaveis possuem a

formula geral

na qual

os simbolos A e B, idénticos oun diferentes, represen
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tam, cada um, um atomo de hidrogenio ou um radical

metilo, etilo ou isopropilo;

os simbolos X e Y, idénticos ou diferentes, represen
tam, cada um, um atomo de hidrogénio ou um radical

metilo; e

k4 [l . . .
o simbolo q representa um numero inteiro compreendi

do entre 0 e 6.

Entre estas diaminas, podem citar-se como exemplos:
o bis-(3-metil-4-amino~ciclo-hexil)-metano, o 2,2-bis-(4-ami-
no-ciclo-hexil)-propano, o bis-(3-metil-4-amino-5-etil-ciclo-
- hexil)-metano, o 1,2-bis-(4-amino-ciclo-hexil)-etano, o 2,2'-
-bis-(3-metil~4-amino-ciclo-hexil)-propano, o bis-~(4-amino-ci-
clo-hexil)-metano. As diaminas ciclo-alifaticas podem ser uti
lizadas sob a forma de mistura e, em particular, sob a forma

de mistura de isomeros.

Na primeira fase da reacgao, prepara-se o oligodmero
do diacido por condensagao do &cido tereftédlico ou da sua mis
tura com acido isoftalico com o composto aminado. Da maneira
habitual, a reaccao efectua-se num reactor sob atmosfera iner
te e/ou sob pressao, mantendo os reagentes, de preferéncia sob
agitacao, a uma temperatura compreendida entre 2002 e 320° C
e de preferéncia compreendida entre 2602 e 310° C, A reaccao
efectua-se geralmente durante uma a cinco horas, sob pressao
atmosférica ou sob uma pressao méxima de 30 bars. A quantida-
de de composto aminado utilizada esta compreendida entre 0,5
e 10 moles e, melhor ainda, entre 0,8 e 2 moles por mole de

acido tereftalico ou por mole de mistura de acidos tereftali -



co e isoftalico.

Na segunda fase, adiciona-se, sob pressao atmosférica,
ao oligomero do didcido formado a diamina ciclo-alifatica que se
faz reagir a uma temperatura compreendidaentre?OOg e 350¢ C e,me
lhor, entre 2502 e 3102 C. A reaccao efectua-se, geralmente, sob
uma atmosfera inerte, durante uma a seis horas, sob vazio e/ou a
pressao atmosférica e/ou sob a pressao maxima de 20 bars. As rela
¢oes molares empregadas entre o oligdmero diacido/diamina ciclo
-alifatica estao compreendidas entre 1/0,90 e 1/1,10.

Nesta segunda fase, podem ser vantajosamente utili-
zados catalizadores de poliamidificaggo conhecidos, tais como
os acidos fosfdrico e hipofosforoso. Nesta fase, nao se exclui
também a adigao de um complemento de acido tereftalico e/ou de
acido isoftalico, namedida em que a quantidade de acido teref
talico existente no polimero em relacao a soma dos acidos te-
reftalico e isoftalico seja superior a 50%.

E igualmente possivel, nesta segunda fase, adicionar
ao meio reaccional os aditivos habituais das poliamidas, tais co
mo agentes estabilizantes contra a accao da 1uze/oucontra21a£
cao do calor, corantes, azulantes opticos, agentes plastifican-
tes, agentes de desmoldagao, agentes de ignifugagao e outros.

As poliamidas de acordo com a presente invencao po-
dem igualmente ser misturadas com outros materiais termoplas-
ticos, de que se citam de maneira particular outras homopolia
midas ou copoliamidas. Estes constituintes sao adicionados em
uma quantidade apropriada para formar apenas de 0 a 507 em mas
sa da liga obtida. A mistura pode realizar-se, por exemplo,

por malaxagem no estado fundido de uma mistura de granulados.



Podem utilizar-se, por exemplo, como poliamida suplementar, a
poli~(lauril-lactama), poli-(hexametileno-adipamida) ou a po-
li-(caprolactama-colauril-lactama).

Os exemplos seguintes ilustram a invengao sem no en
tanto a limitarem.

Nestes Exemplos:

- a viscosidade inerente das poliamidas e determi-
nada a 202 C, a partir de uma solugao de 0,5 grama de produto
em 100 gramas de metacresol. E e%pressa em decilitro por gra-
ma (dl.g_l);

- a temperatura de transigao vitrea (Tg) é determi
nada por analise térmica diferencial (aparelho Perkin Elmer
DSC-4), com uma velocidade de aquecimento igual a 202 C por mi
nuto;

- as absorcoes de dissolvente clorado e de gasoli-
na que contém 3% de metanol e 2% de butanol terc. (gasolina
M3B2) sao medidas pela variacao de massa de cinco amostras com
a espessura de 2 mm. e de massa igual a cerca de 1 grama, mer-
gulhadas nos liquidos;

- a massa molar média ﬁ; ¢ avaliada de acordo com
a dosagem potenciométrica dos'agrupamentos acidos e aminas re
siduais;

- a opacidade, ou relacao de contraste, assim como
a percentagem da luz transmitida ou reflectida ao comprimento
de onda de 460 mm, sao medidas com uma maquina Spectro Sen
sor II de Applied Color System Inc., de acordo com o método

preconizado pelo construtor;

- a estabilidade a agua em ebuligao corresponde ao
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numero de dias de imersao de placas ao fim dos quais elas se

tornam opacas.

EXEMPIO 1

Em um autoclave de ago inoxidavel de 90 litros de
capacidade, munido de agitador de 4ncora, de um sistema de a-
quecimento de dupla camisa com circulagao de o0leo, de uma en-
trada e de uma saida de gas inerte,de uma valvila de expansao,
de uma valvula de fundo para recolher o produto da reaccao, in
troduzem-se 21,7 quilogramas de lauril-lactama sélida, 8,7 qui
logramas de acido tereftalico e 3,6 quilogramas de agua. De-
pois de se ter purgado o reactor utilizando ciclos repetidos
de pressao e de.. depressao de gas inerte, aquece-se a mistu
ra a 3002 C no decurso de cem minutos, sob agitagéo a 53 rota
coes por minuto e e mantida durante setenta e cinco minutos a
esta temperatura. Estando as valvulas do reactor fgchadas, es
tabelece-se uma pressao autogénea . igual a 30 bars. Diminui-
-se entao progressivamente a pressao, abrindo ligeiramente a
valvula de expansao até a pressao atmosferica, durante sessen
ta minqtos, e prossegue—-se a reaccao durante ainda mais quin-
ze minutos sob varrimento com azoto.»Interrompe—se a agitagao
e deixa-se escoar pela valvula do fundo o produto fundido pa-
ra dentro de um saco onde solidifica. Recolhem-se 28,5 quilo-
gramas de oligomero de Mn = 644, contendo 0,14% em peso de _
lauril-lactama residual.

Introduzem-se 40,0 gramas de oligomero precedeﬁte e
13,7 gramas de bis-(4-amino-ciclo-hexil)-metano em um reactor

de vidro de 100 centimetros ciibicos de volume ﬁtil, munido de
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agitador de 4&ncora de vidro, de uma tubuladura para admissao
de azoto e de um refrigerante. Depois de se ter purgado o:reac
tor com azoto, mergulha-se num banho de 0leo a 240° C. Quando
a mistura de reagentes estiver fundida, inicia-se a agitacao
e eleva-se a temperatura até 280° C durante quarenta minutos.
Prossegue-se entao a reaccao durante uma hora a esta tempera-—
tura e depois interrompe-se a agitagao e 0 aquecimento, fazei
do sair o reactor do banho termostatico. Obtém-se, apdés arre-
fecimento, 48 gramas de um polimero transparente de:Tg=111,4°C

e de viscosidade inerente = 1,11 dl.gfl.

EXEMPLO 2

Fazem-se reagir 53,25 gramas do oligomero do .:ExemZ-
plo 1 com 20,80 gramas de bis-(3-metil-4-amino-ciclo-hexil)- -
-metano. Os reagentes sao mantidos sob agitacao e sob atmosfe
ra inerte durante uma hora, entre 2409 e 2802 C e depoisdhrag
te quarenta minutos a 2802 C e durante vinte minutos a 290¢ C.

Obtém-se, apos arrefecimento, 65 gramas de uma poli
amida transparente de Tg = 1192 C e de viscosidade-~inerente =

= 0,90 dl.g_l.

EXEMPLO 3

Em um reactor de vidro idéntico ao do Exemplo 1, fa
zem-se reagir 45,7 gramas do oligomero do Exemplo 1, 21,1 gra
mas de bis-(4-amino-ciclo-hexil)-metano, 1,5 gramas de acido
tereftalico e 2,5 gramas de acido isqftélico. Os reagentes sao
mantidos sob agitagao e sob atmosfera inerte durante dez minu

tos a uma temperatura compreendida entre 2002 e 24092 C, depois
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durante trinta minutos entre 2402 e 280° C e depois durante
trinta minutos entre 2802 e 3002 C e, finalmente, durante quin
ze minutos a 300¢ C.

Apés arrefecimento, recolhem-se 55 gramas de uma po
liamida transparente de Tg = 1282 C e de viscosidade -ineren:=

te = 1,06 dl.g_l.

EXEMPLO 4

Em um reactor de policondensacao desvidfo=com 100 cen
timetros, munide de agitador de &ncora de vidro, de uma tubu;
ladura para admissao de azoto e de refrigerante, fazem-se rea
gir 12,8 gramas de 1,6-diamino-hexano, 16,1 gramas de acido
adipico e 16,6 gramas de acido tereftalico.

0 reactor, varrido pér uma corrente de azoto, & co=
locado num banho a 240°_.C. Inicia-se a agitagao depois de vin
te e dois minutos e faz-se entao subir a temperatura;ﬁﬁi&ZﬁO%G
durante cinco minutos, mantém-se igual a este valor durante
vinte minutos e depois sobe-se atée 2802 C no decurso de seis
minutos. Decorridos vinte e cinco minutos de reaccao a esta
temperatura, deixa-se arrefecer o produto.

O oligomero diacido assim obtido tem um peso molecu
lar Mn igual a 412.

Fazem-se reagir 32,36 gramas de oligomero anterior=
mente referido com 19,28 gramas de bis-(3-metil-4-amino-ciclo-
-hexil)-metano. Os reagentes sao mantidos sob agitacao e sob
atmosfera inerte durante sessenta minutos a uma temperatura
compreendida entre 240%2e 3002 C e depois durante setenta minu

tos a 300¢ C.
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Recolhe-se uma poliamida transparente com Tg =:1532 C

e de Mn = 10600.

EXEMPILIO 5

5,8 quilogramas de oligomero do Exemplo 1, 4 quilo-
gramas de bis-(3-metil-4-amind-ciclo-hexil)-metano, 760 gra-
mas de acido tereftalico, 380 gramas de acido isoftalico e8,5
centimetros cubicos de acido fosfdrico puro sao colocados em
um reactor de aco inoxidavel, semelhante ao descrito no Exem-
plo 1, mas de capacidade igual a 40 litros e agitado a 30 ro=
tagoes por minuto.

Depois de se ter purgado o reactor com um.gas newbro;:
aquece-se o seu conteudo, sob agitagao a 30 rotacoes por minu
to, até uma temperatura de 2002 C durante setenta e cinco mi-
nutos.

Em seguida, eleva-se progressivamente a temperatura
ate 2552 C durante trés horas.

Efectua-se, em seguida, uma expansao progressiva de
13 bars até a pressao atmosférica durante cinquenta minutos.
Eleva-se simultaneamente a temperatura até 2812 C. Prossegue-
-se a policondensagao durante vinte minutés sob varrimento com
azoto, passando a temperatura para 2872 C. Apos cinquenta mi-
nutos de repouso, o produto & submetido a extrusao e granula-
do.

As propriedades do produto obtido estao indicadas

no Quadro seguinte.
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EXEMPLO 6

No autoclave de policondensagao do Exemplo 5, colo-
cam-se 9,2 quilogramas de lauril-lactama, 4,35 quilogramas de
acido tereftalico e 1,45 quilograma de &cido isoftalico. Os
reagentes sao aquecidos de 202 até 3102 C durante uma hora,
sob agitagao e em atmosfera neutra. Atinge-se entao uma pres-
sao autogénea de 1,5 bars. Mantém-se estas condicoes reaccio-
nais durante noventa minutos. Efectua-se entao uma expansao
até a pressao atmosférica durante cinco minutos. A reaccao
prossegue durante quinze minutos sob varrimento com azoto e
recolhem-se, pela valvula de fundo, cerca de 13 quilogramas
de um oligomero de Mn = 459.

Em um autoclave de agco inoxidavel de capacidade igual
a 40 litros, semelhante ao utilizado no Exemplo 5, fazem-se re
agir 7,693 quilogramas de oligomero anterior com 230 gramas de
acido tereftalico, 77 gramas de acido isoftalico, 4,66 quilo-
gramas de,bis-(3-metil-4-amino-ciclo-hexil)-metano e 24 gramas
de uma solucao aquosa de acido hipofosforoso a 50%.

Os reagentes sao mantidos sob agitacao e sob atmos-
fera inerte.

A temperatura é elevada progressivamente até 270° C
no decurso de cento e quarenta e cinco minutos e mantida a es
te valor durante trinta minutos. Efectua-se em seguida uma ex
panséo durante cento e cinco minutos de 19,5 para 0,5 bar ,aun
mentando simultaneamente a temperatura ate 3002 C. Interrompe
-se entao a agitacao e o produto é recolhido pela valvula de

fundo e granulado.
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As propriedades do produto assim obtido estao indi-

cadas no Quadro seguinte.

EXEMPLO 7

No autoclave de policondensagao utilizado :mo :Exem=:

plo 5, introduzem-se 4,735 quilogramas de lauril-lactama,
2,99 quilogramas de acido tereftalico e 0,23 quilograma.deéci

do isoftalico. Uma vez purgado o reactor com azoto, aquece-se

o seu contetdo sob agitacao até 3102 C durante noventa minutos

e mantém-se durante noventa minutos a esta temperatura. O oli
gémero diacido contido no reactor é entao arrefecido ate 280°C,
estabelecendo-se a pressao interna de 1,5 bars. Liga-se, atra
vés da valvula de expansao, um recipiente de 10 litros, de:ago
inoxidavel, que contém 4,78 quilogramas de bis-(3-metil-4-ami
no-ciclo-hexil)-metano liquido, a temperatura ambiente e 24
gramas de uma solucao aquosa a:50% de acido hipofosforoso.
Pressuriza-se o recipiente a 8 bars por meio de azoto. A dia-
mina e o acido hipofosforoso sao introduzidos por abertura da
valvula de expansao do autoclave. A valvula é entao novamente
fechada e o sistema de introdugao desmontado. A temperatura
do meio reaccional, apds uma diminuigao até 2402 C quando da
introdugao da diamina, é novamente elevada para 2652 C duran-
te trinta e cinco minutos. A pressao no autoclave estabelece-
-se entao igual a 19 bars. Mantém-se a essa pressao durante
noventa minutos e deﬁois deixa-se voltar até a pressgo atmos-—
férica durante cento e vinte minfitos, com-aumento simulténeo
da temperatura do meio reaccional ate 3002 C. Interrompe-se a

a agitagao e recolhe-se o polimero depois de dez minutos.

=

7
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As propriedades do produto transparente assim obti-

do estao indicadas no Quadro seguinte.

EXEMPLO 8

Em um autoclave semelhante ao do Exemplo 5, introdu
zem-se 4,735 quilogramas de lauril-lactama, 5,155 quilogramas
de acido tereftalico, 0,165 quilograma: de acido isoftalico e
0,7 quilograma de agua. Os reagentes saomantidos. sob agitacao
e sob atmosfera inerte. Aquecem-se os reagentes, com o reac-
tor fechado, até 265° C durante cento e cinco minutos. Mantém
-se a pressao resultante de 19 bars durante noventa minutos e
depois diminui-se até a pressao atmosférica durante noventa
minutos, éom aumento simultlneo da temperatura para 28592 C.
Introduzem-se entao pelos mesmos meios que no Exemplo 7, 5,01
quilogramas de bis-(3-metil-4-amino-ciclo-hexil)-metano liqui
do a 252 C e 12 gramas de acido fosforico puro. Aquece-se a
mistura reaccional a 2702 C durante quarenta minutos e ﬁantég
-se a pressao de 20 bars durante noventa minutos e depois re-
duz-se para a pressao atmosférica durante cento e dez minutos
com aumento simultdneo da temperatura ate 294° C. O produto &
seguidamente submetido a extrusao e granulado.

As propriedades do polimero assim obtido estao indi

cadas no Quadro seguinte.
EXEMPLO 9 (comparativo)

Em um autoclave semelhante ao empregado no Exemplo 5,
introduzem-se 4,735 quilogramas de lauril-lactama, 0,166 qui-

lograma de acido tereftalico, 3,154 quilogramas de acido isof
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talico, 5,006 quilogramas de bis-(3-metil-4-amino-ciclo-hexil)-
-metano e 24 gramas de uma solucao aquosa de acido hipofosfo-
roso a 50%. Os reagentes sao mantidos sob agitacao e sob at-
mosfera inerte, sao aquecidos, dgpois do reactor fechado, ate
uma temperatura de 2552 C e uma pressao de 18,5 bars durante
cento e trinta e cinco minutos. Mantém-se a esta pressao du-
rante cento e oitenta minutos, aumentando a temperatura pro-
gressivamente atée 2702 C em virtude da condenséggo da agua nas
paredes frias do aparelho. Reduz-se entao a pressao até'ip;EE
sao atmosférica durante cento e vinte minutos com aumento si-
multdneo da temperatura ate 300° C. Mantém-se a mistura reac=
cional durante dez minutos sob égitagﬁo e varrimento de azoto
e depois submete-se a extrusao e granula-se.

As propriedades deste polimero transparente estao -

indicadas no Quadro seguinte.

EXEMPLO 10 (comparativo)

Este Exemplo ilustra a preparagao, numa unica opera
cao, de um polimero de composigao de acordo com a presente in
vencao.

Em um autoclave, policondensa-se, de acordo comcxmé
todo descrito no Exemplo 9, 4,735 quilogramas de lauril-lacta
ma, 3,154 quilogramas de acido tereftalico, 0,166 quilograma.
de acido isoftalico, 5,006 quilogramas de bis-(3-metil-4-ami-
no-ciclo-hexil)-metano e 24 gramas de uma -solugao aquosa a 50%
de acido hipofosforoso.

0 polimero assim obtido tem um aspecto leitoso e:nao

e transparente.

As suas propriedades estao indicadas no Quadro seguinte.

R g
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Reivindicagodes

l.- Processo para a preparagac de poliamidas transparen-

tes que possuem os encadeamentos de formulas gerais

Hole- LD -
":‘Eﬁ -@‘%ﬂﬂ -z-—-?%—inn ' ’;!‘ﬁ-z' -Nﬂ%

em que a soma das significagoes dos simbolos Yy, + ¥,

q

estd compreendida entre 10 e 200 com a condigao de
1.y o0,
Yy * ¥

os simbolos m, p, m' e p' representam nimeros inteiros

iguais ou maiores do que O com a condigao de
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estar compreendida entre 0,5 e 10, considerada estatisti-
camente sobre a macromolécula,

os simbolos Z e Z', idénticos ou diferentes, representam

ou um segmento de polimetileno {CH2+n, em que o simbolo

n representa um niimero igual ou maior do que 6 e, de prefe-’

réncia, compreendido entre 8 e 11, ou uma sequéncia que

contém uma fungao amida resultante da condensagao de uma
diamina alifadtica que contém pelo menos 6 atomos de carbono
entre as fungdes amina com um adcido dicarboxilico alifa-

tico que contém, pelo menos, 4 e, de preferéncia, pelo

menos 6 dtomos de carbono entre as fungoes acidas,

os simbolos A e B, iguais ou diferentes, representam,cada
um, um atomo de hidrogénio ou um radical metilo, etilo ou
isopropilo,

os simbolos X e Y, idénticos ou diferentes, representam,

cada um, um atomo de hidrogénio ou um radical metilo e
o simbolo q representa um nimero inteiro compreendido

entre O e 6,

por reaccdo com uma diamina cicloalifdtica do produto da reacgao
de Acido tereftilico ou de uma mistura de acidos tereftdlico e
isoft3lico com uma lactama, um Omega-aminodcido ou a combinagao

de uma ou varias diaminas alifaticas e de um ou varios acidos
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dicarboxilicos, caracterizado pelo facto de, em uma primeira fase,
se fazer ~2agir o adcido tereftdlico ou uma mistura de &cidos te-
reftilico e isoftélico contendo mais de 50 % em moles de acido
tereftalico com uma lactama que possui pelo menos 7 atomos de
carbono, ou um omega-aminodcido ou ainda a combinagdo equimole-

cular de uma ou varias diaminas que possuem pelo menos 6 atomos

de carbono entre as fungdes aminas com um ou varios acidos dicar-
boxilicos que possuem pelo menos 4 atomos de carbono entre as

fungdes dos acidos carboxilicos e, em uma segunda fase, se fazer

reagir o didcido oligomérico assim obtido com a diamina ciclo-

alifatica.

2.- Processo de acordo com a reivindicagao 1, caracteri-
zado pelo facto de, na primeira fase, a quantidade de lactama,
de aminodcido ou de mistura de diamina e de diacido empregada
estar compreendida entre 0,5 e 10 moles por mole de acido tere-

ftalico ou de mistura de acidos.

3.- Processo de acordo com as reivindicagoes 1 ou 2, ca-
racterizado pelo facto de a diamina cicloalifatica possuir a

formula geral

o
rd— ) —Pe
L

(X

na qual



-21-

-

os simbolos A e B, iguais ou diferentes, representan,
cada um, um atomo de hidrogénio ou um radical metilo,
etilo ou isopropilo, '

os simbolos X e Y, iguais ou diferentes, representam,

cada um, um atomo de hidrogénio ou um radical metilo,

o simbolo g representa um niimero inteiro compreendido

entrero e 6.

4.- Processo de acordo com uma gualquer das reivindica-
¢oes 1 a 3, caracterizado pelo facto de as proporgdes molares di-
acido oligomérico/diamina cicloalifatica empregados na segunda

fase estarem compreendidas entre 1/0,90 e 1/1,10.

5.- Processo de acordo com a reivindicacao 1, caracte-
rizado pelo facto de o quociente entre o radical do &aciio terefta-
lico ou dos radicais da mistura dos icidos tereftdlicc e isoftéa-
lico e o radical da diamina cicloalifatica estar compreendido en-

tre 1/0,90 e 1/1,10.

6.- Processo de acordo com uma qualquer das reivindica-
¢oes 1 ou 5, caracterizado pelo facto de os segmentos alifaticos

representarem, em peso, 20 a 60 % da macromolécula.

AT

. Lispoa, 19 de Qutubro de. 1988

ng
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RESUMO

"Processo para a prepara¢ao de poliamidas transparentes"

A invencdo refere-se a poliamidas termoplasticas trans-
parentes com a estrutura constituida por radicais de diamina ci-
cloalifatica, de lactama contendo pelo menos 7 a&tomos de carbono,
ou do aminoacido correspondente, e de acido tereftdlico ou de uma

mistura de acidos tereftidlico e isoftdlico contendo mais de 50 %

de acido tereftilico.

Estas poliamidas preparam-se por reacgao, numa primeira
fase, da lactama ou do composto aminodcido com o &cido tereftd-

lico ou com a mistura de &cidos tereftdlico e isoftdlico e, em uma

segunda fase, do oligdmero didcido obtido com a diamina cicloali-

fatica.

RN fC ASTe

Lisbqa<(1%i§§JOutgbr9 de 1988
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