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DESCRIPCION
Composicion de copoliéster biodegradable
Sumario de la invencién

Esta invencion se refiere a una composicidon de copoliéster biodegradable preparada a partir de la reacciéon de
policondensacién de diol con acido dicarboxilico aromatico y una mezcla de acidos dicarboxilicos alifaticos, en la que
la composicién de copoliéster biodegradable comprende:

a) del 40 al 60 % en moles, basado en los moles totales de a) y b), de un &cido dicarboxilico aromatico
seleccionado entre acido benceno dicarboxilico o un derivado éster de dicho acido;

b) del 40 al 60 % en moles, basado en los moles totales de a) y b), de una mezcla de &cido dicarboxilico alifatico,
en la que b) comprende:

b1) del 20 al 80 % en moles, basado en los moles de b), de al menos un acido dicarboxilico alifatico con 2 a 6
atomos de carbono; y

b2) del 20 al 80 % en moles, basado en los moles de b), de al menos un acido dicarboxilico alifatico con 7 a
14 atomos de carbono;

c) al menos un equivalente molar, basado en los moles totales de a) y b), de un diol con 2 a 6 atomos de
carbono;
d) del 0,1 al 0,2 % en moles, basado en los moles totales de a), b), ¢) y d), de un alcohol con al menos 3 grupos
hidroxilo,

en la que la composicidon bl) se selecciona entre acido oxalico, acido malénico, acido succinico, acido glutarico,
acido malonico o &cido fumarico.

Campo de la invencion
La presente invencion se refiere al campo quimico y polimérico de una composicion de copoliéster biodegradable.
Antecedentes de lainvencion

El poliéster aromatico es un polimero con buenas propiedades mecanicas y estabilidad térmica, por lo que puede
moldearse en varios productos, como el tereftalato de polietileno, que es rigido, transparente, resistente y se puede
usar como fibra, botella de envase, pelicula; y tereftalato de polibutileno, que es rigido, estable al calor y se puede
usar como plastico de ingenieria. Sin embargo, desde el punto de vista ambiental, el poliéster aromatico no puede
ser degradado por microorganismos naturales, lo que genera un problema en los desechos ambientales después del
uso.

El poliéster alifatico, como el polibutileno succinato, el acido polilactico y el polihidroxialcanoato, puede degradarse
por microorganismos naturales, pero sus propiedades mecanicas, como la rigidez, la estabilidad ambiental y la
estabilidad térmica son inferiores a las de un poliéster aromatico.

Ha habido muchos intentos de integrar las ventajas del poliéster aromatico y alifatico mediante la preparacion de un
copoliéster alifatico-aromatico como se describe en la patente de EE.UU. n.° 6150490. Dicha patente
estadounidense describe la preparacién de un copoliéster alifatico-aromatico aleatorio mediante una reaccion de
condensacion de diol y acido dicarboxilico utilizando un catalizador metdlico en condiciones de alta temperatura y
baja presién. También describia el método para aumentar el peso molecular mediante el uso de una sustancia de
diisocianato. La composicién de poliéster biodegradable obtenida de dicha patente tiene propiedades mecanicas y
térmicas adecuadas y podria moldearse para formar una pelicula.

Ejemplos de copoliéster alifatico-aromatico disponible en el mercado son el tereftalato de adipato de polibutileno de
BASF descrito en las patentes US6046248, US6303677, US414108 y US2011/0034662. Las patentes descritas
utilizaron acido adipico, acido tereftalico y butanodiol como reactivos para obtener un copoliéster resistente, elastico
y biodegradable.

Otro ejemplo es el tereftalato de succinato de polibutiieno de DuPont que se produce al afiadir un compuesto
sulfonado como reactivo para obtener copoliéster sulfonado con mayor biodegradabilidad. Fue ampliamente utilizado
para el moldeo por compresién o el moldeo por inyeccion (patentes de EE.UU. n.° 6368710 y 6657017).

Las propiedades y aplicaciones del copoliéster alifatico-aromatico dependen del tipo y la cantidad de &cido
dicarboxilico y del tipo de diol que se utiliza como en los siguientes ejemplos.

La publicaciéon de patente de EE.UU. n.° 2008/0194770 describe un copoliéster alifatico-aromatico comprendiendo
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del 49 al 60 % en moles de acido dicarboxilico aromatico, del 34 al 51 % en moles de &cido organico dicarboxilico
alifatico con al menos el 70 % de acido sebacico. Dicho copoliéster puede ser biodegradado en mas del 40 % en 30
dias. Sin embargo, dicho copoliéster comprendia un alto contenido de unidades aromaticas con el fin de mejorar la
rigidez del copoliéster, que comprendia acido sebacico flexible de cadena larga.

Las publicaciones de patente de EE.UU. n.° 2011/0237743, 2011/0237750 y el documento W02011117203 describe
el proceso de produccion de pelicula y lamina utilizando copoliéster alifatico-aromatico. Dicho copoliéster
comprendia del 60 al 80 % en moles de uno o mas acidos seleccionados entre acido succinico, acido adipico, acido
sebacico, acido brassilico y acido azelaico, y del 20 al 35 % en moles de acido organico dicarboxilico aromatico.
Dichas patentes reivindicaban una baja cantidad de composiciéon aromatica en el copoliéster, lo que proporciona una
buena restauracion de la pelicula sin mencionar la rigidez.

La publicacion de patente de EE.UU. n.° 2012/0245256 mostré un ejemplo de copoliéster alifatico-aromatico
comprendiendo acido tereftalico, acido 2-metil succinico y acido sebécico. Sin embargo, el copoliéster obtenido de
dicha publicacién mostré una baja temperatura de cristalizacion que era inferior a 30 °C, lo que no era adecuado
para el proceso de moldeo de polimeros. Ademas, dicho copolimero mostré una estabilidad de hidrélisis mejorada
que puede dar como resultado una degradacién dificil.

Las patentes de EE.UU. n.° 8193298, 8193300 y 8461273 describen un copoliéster alifatico-aromatico que se centra
en el uso de diacidos de cadena larga de origen natural tales como acido sebécico, acido brassilico y acido azelaico
preparados a partir de aceite vegetal. El uso de una molécula de diacido de cadena larga dio bajas propiedades
térmicas, como un bajo punto de fusion y baja temperatura de cristalizaciéon, como resultado, se necesita al menos
un 50 % en moles basado en la cantidad total de acido dicarboxilico, de acido dicarboxilico aromatico. Ademas, para
el uso de ingredientes renovables, se necesitaba al menos el 70 % del acido sebéacico natural basado en el acido
organico dicarboxilico alifatico total. Las bajas propiedades térmicas del copoliéster resultante resulté una limitacién
para su uso.

Por lo tanto, la presente invencion tiene como objetivo preparar una composicion de copoliéster biodegradable que
sea biodegradable, comprendiendo &cido dicarboxilico aromatico y acido dicarboxilico alifatico comprendiendo acido
dicarboxilico alifatico de cadena corta con 2 a 6 atomos de carbono y cadena larga con 7 a 14 atomos de carbono en
una relacién éptima. Esta invencién se centra en la mejora de las propiedades térmicas, propiedades mecanicas y
biodegradabilidad. Ademas, el éacido dicarboxilico alifatico puede prepararse a partir de recursos naturales
renovables o recursos petroquimicos.

Breve descripcion de los dibujos

La Figura 1 muestra el grafico de la biodegradacién de copoliésteres segun los ejemplos de la tabla 6, que tienen
diferentes composiciones de acidos dicarboxilicos.

Descripcion detallada de la invencién
Definiciones

Los términos técnicos o los términos cientificos utilizados en el presente documento tienen definiciones tal como las
entienden los expertos en la materia, a menos que se indique lo contrario.

Los equipos, aparatos, métodos o productos quimicos mencionados en el presente documento significan equipos,
aparatos, métodos o productos quimicos operados o utilizados habitualmente por los expertos en la materia, a
menos que se indique explicitamente que son equipos, aparatos, métodos o productos quimicos utilizados
especificamente en esta invencion.

El uso de los sustantivos singulares o plurales con el término "comprendiendo” en las reivindicaciones o en la

especificacion se refiere a "uno" y también a "uno o mas", "al menos uno" y "uno o mas de uno".

A lo largo de esta solicitud, el término "aproximadamente" se usa para indicar que cualquier valor presentado en este
documento puede variar o se puede desviar. Dicha variacién o desviacion puede resultar de errores de aparatos,
métodos utilizados en el calculo o de aparatos o métodos de implementacion de operadores individuales. Estas
incluyen variaciones o desviaciones causadas por los cambios de las propiedades fisicas, como el peso molecular
del polimero.

El "agente potenciador del peso molecular" se refiere a un extensor de cadena, un reticulante de cadena, o una
mezcla de los mismos, en el que dicho extensor de cadena o reticulante de cadena para los poliésteres comprende
grupos funcionales que pueden reaccionar con un grupo funcional hidroxilo y un grupo &cido carboxilico en el
poliéster. Como se usa en este documento, el extensor de cadena se define por el nimero de grupos funcionales
que pueden reaccionar con el poliéster, que es dos, lo que resulta en el enlace de las cadenas de polimero y el
aumento de peso molecular sin cambiar las propiedades reoldgicas. La unidad "phr" representa la proporcion del
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agente potenciador del peso molecular que se afiade al poliéster por cien partes de poliéster. A menos que se
indique lo contrario, phr se calcula por peso.

Un objetivo de esta invencién es la preparacién de una composicién de copoliéster biodegradable a partir de la
reaccion de policondensacion entre diol y acido dicarboxilico aromatico y una mezcla de acido dicarboxilico alifatico
de cadena corta con 2 a 6 atomos de carbono y una cadena larga con 7 a 14 atomos de carbono, y comprendiendo
un alcohol con al menos 3 grupos hidroxilo.

Un objetivo de esta invencion es la preparacion de una composicién de copoliéster biodegradable a partir de una
reaccion de policondensacion entre un diol con 2 a 6 atomos de carbono y acido dicarboxilico aromatico y una
mezcla de acido dicarboxilico alifatico con 2 a 6 &tomos de carbono y acido dicarboxilico alifatico con 7 a 14 atomos
de carbono, y comprendiendo un alcohol con al menos 3 grupos hidroxilo. Dicha composicion de copoliéster tiene
buenas propiedades térmicas y mecanicas y buena biodegradabilidad en comparacion con el poliéster preparado a
partir de un &cido dicarboxilico de tipo alifatico.

A continuacidon se muestra una descripcion detallada de la invencion sin intencién de limitar el alcance de la
invencion de ninguna manera.

Esta invencidn proporciona la composicién de copoliéster biodegradable comprendiendo:

a) del 40 al 60 % en moles, basado en los moles totales de a) y b), de un &cido dicarboxilico aromatico
seleccionado entre acido benceno dicarboxilico o un derivado éster de dicho acido;

b) del 40 al 60 % en moles, basado en los moles totales de a) y b), de una mezcla de &cido dicarboxilico alifatico,
en la que b) comprende:

b1) del 20 al 80 % en moles, basado en los moles de b), de al menos un acido dicarboxilico alifatico con 2 a 6
atomos de carbono; y

b2) del 20 al 80 % en moles, basado en los moles de b), de al menos un acido dicarboxilico alifatico con 7 a
14 atomos de carbono;

c) al menos un equivalente molar, basado en los moles totales de a) y b), de un diol con 2 a 6 atomos de
carbono;
d) del 0,1 al 2,0 % en moles, basado en los moles totales de a), b), ¢) y d), de un alcohol con al menos 3 grupos
hidroxilo,

en la que la composicion bl) se selecciona entre acido oxdlico, acido malénico, acido succinico, acido glutéarico,
acido malénico o acido fumarico.

Preferiblemente, el acido dicarboxilico aromatico de acuerdo con la composicion a) esta en el intervalo del 45 al
50 % en moles basado en los moles totales de a) y b). Preferiblemente, la composicién a) es acido tereftalico.

Preferiblemente, el acido dicarboxilico alifatico de acuerdo con la composicion b) esta en el intervalo del 50 al 55 %
en moles basado en los moles totales de a) y b).

Preferiblemente, la composicién bl) esta en el intervalo del 20 al 50 % en moles basado en los moles de b), en la
qgue la composicién bl) se selecciona entre acido oxalico, acido malénico, acido succinico, acido glutarico, acido
malénico o acido fumarico, mas preferiblemente es el acido succinico.

Preferiblemente, la composicion b2) esta en el intervalo del 50 al 80 % en moles basado en los moles de b), en la
que la composicion b2) se puede seleccionar entre acido subérico, acido azelaico, acido sebacico o acido brassilico,
mas preferiblemente es acido sebacico.

Preferiblemente, la composicién c) se puede seleccionar entre etilenglicol, 1,2-propilenglicol, 1,3-propilenglicol, 1,4-
butanodiol, 1,5-pentanodiol, 1,6-hexanodiol, 1,7-heptanodiol, 1,8-octanodiol, 1,9-nonanodiol, 1,10-decanodiol, 1,11-
undecanodiol, 1,12-dodecanodiol, 1,4-ciclohexanodimetanol, neopentilglicol o 2-metil-1,3-propanodiol, mas
preferiblemente es 1,4-butanodiol.

Preferiblemente, la composicion d) esta en el intervalo del 0,3 al 1,0 % en moles basado en los moles totales de a),
b), c) y d).

En un aspecto de la invencion, la composicion de copoliéster puede comprender ademas un agente potenciador del
peso molecular que tiene un grupo difuncional que puede reaccionar con el grupo funcional hidroxilo y el grupo acido
carboxilico del copoliéster.

Preferiblemente, el agente potenciador del peso molecular se puede seleccionar entre un grupo diisocianato, un
grupo isocianato bloqueado, un grupo epoéxido, un grupo anhidrido de acido carboxilico, un grupo carbodiimida, un
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grupo oxozalina, un grupo oxazolinona o un grupo carbonil-bis-lactama, mas preferiblemente es un grupo
diisocianato, en la que el agente potenciador del peso molecular esta en el intervalo de aproximadamente 0,1 a 5 phr
basado en el peso total de las composiciones a), b), ¢) y d).

El proceso sintético de la composicion de copoliéster de acuerdo con esta invencion comprende las siguientes
etapas:

— afiadir aproximadamente del 40 al 60 % en moles de acido dicarboxilico aromatico, aproximadamente del 40 al
60 % en moles de acido dicarboxilico alifatico basado en los moles totales de acido dicarboxilico aromatico y
alifatico, y al menos un equivalente molar de diol basado en los moles totales de acido dicarboxilico aromatico y
alifatico en un reactor;

— afadir aproximadamente del 0,1 al 2,0 % en moles, basado en los moles totales de las composiciones en la
etapa anterior, de un alcohol con al menos 3 grupos hidroxilo;

— calentar la mezcla de la etapa anterior a una temperatura de aproximadamente 170 a 250 °C, y agitar durante 30
minutos bajo atmosfera de nitrégeno;

— afadir catalizador de butéxido de titanio (IV) y agitar dicha mezcla hasta que no haya agua condensada en el
reactor,;

— reducir la presion para que sea inferior a 40 milibar (4 kPa) utilizando una bomba de vacio;

— agitar dicha mezcla a una temperatura de aproximadamente 170 a 250 °C hasta obtener un polimero de alta
viscosidad o que no quede agua condensada en el reactor;

— reducir la temperatura a aproximadamente 130 a 150 °C y afiadir de aproximadamente 0,1 a 5 phr de agente
potenciador del peso molecular;

— agitar dicha mezcla hasta completar la reaccién para obtener copoliéster.

Lo que sigue es la prueba de propiedad del copoliéster obtenida de la presente invencion, en la que los métodos de
prueba y el equipo para estas propiedades son los métodos y el equipo utilizados habitualmente y no pretenden
limitar el alcance de la invencion.

Los instrumentos analiticos utilizados en el estudio de las propiedades térmicas del copoliéster de acuerdo con esta
invencion son el analizador termogravimétrico (TGA) que utiliza un gradiente de temperatura de 20 °C/min con una
purga de nitrégeno de 20 ml/min, y el calorimetro de barrido diferencial (DSC) usando las condiciones
proporcionadas en la tabla 1. La temperatura de cristalizacion (Tc) se identifica a partir de la temperatura maxima de
cristalizacion del termograma durante el primer enfriamiento, la temperatura de transicion vitrea (Tg) se considera a
partir del termograma durante el segundo calentamiento.

La tabla 1 muestra las etapas y las condiciones de las pruebas del calorimetro de barrido diferencial.

Etapa | Temperatura (°C) | Velocidad de calentamiento (°C/min) | Tiempo (min)
1 25 a-60 20 -
2 mantener a -60 - 5,0
3 -60 a 200 20 -
4 mantener a 200 - 5,0
5 200a-10 20 -
6 -10 a -60 20 -
7 -60 a 200 20 -
8 200a-10 20 -
9 -10 a -60 20 -
10 -60 a 25 20 -

El peso molecular del copoliéster obtenido de la presente invencion se determind mediante la separacién por
tamafios usando cromatografia de permeacion de gel (GPC) a 40 °C usando tetrahidrofurano (THF) como eluyente
con un caudal de 1 ml/min. El peso molecular resultante se comparé con la grafica del patron de peso molecular de
poliestireno. El copoliéster de la invencion se molde6 en una lamina de 3 mm de espesor mediante moldeo por
compresion segun las condiciones de la tabla 2 para el analisis de las propiedades mecéanicas del copoliéster en
esta invencion.

La tabla 2 muestra las etapas y las condiciones del moldeo por compresion del copoliéster.

Etapa Tiempo (s) | Temperatura (°C) | Presién (bar)
Precalentamiento 400 190 1
Desgasificacion 10 190 30
Compresion 300 190 30
Enfriamiento 700 40 35

La prueba de traccion del copoliéster se realiz6 de acuerdo con la norma ASTM D638-10 en 5 muestras con forma
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de mancuerna.

La prueba de impacto del copoliéster se realiz6 a una temperatura de -40 °C de acuerdo con la norma ASTM D256-
10 en muestras cuadradas.

Las pruebas de biodegradacion del copoliéster se realizaron de acuerdo con la norma ISO 14855-1.

Efecto de la cantidad de acido dicarboxilico aromatico sobre las propiedades de la composicién de copoliéster
(ejemplos de referencia)

El copoliéster se sintetizé afiadiendo de 40 a 60 partes de acido tereftadlico en 100 partes por mol de &cido
carboxilico, acido succinico y acido sebacico en una proporciéon de 1 a 1, y 2 equivalentes molares de butanodiol
basado en el acido dicarboxilico total en el reactor. El reactor se calenté a 230 °C y se agit6é durante 30 minutos bajo
una atmosfera de nitrégeno gaseoso. Se afiadié catalizador de butoxido de titanio (V) y dicha mezcla se agit6 a
230 °C hasta que no quedd agua condensada en el reactor. La presién se redujo usando una bomba de vacio para
que estuviera por debajo de 40 milibar (4 kPa). Dicha mezcla se agité a una temperatura de 230 °C hasta que se
obtuvo un polimero de alta viscosidad o no se condens6 agua del reactor. La muestra se recogié para el analisis de
peso molecular y las propiedades térmicas. El resultado mostré que en el mismo intervalo de peso molecular, la
temperatura de fusién y la temperatura de cristalizacion del poliéster aumentaron con un aumento de la proporcion
de acido dicarboxilico aromatico en copoliéster, como se muestra en la tabla 3.

La Tabla 3 muestra las propiedades del copoliéster obtenido de la presente invencion con diferentes cantidades de
acido dicarboxilico aromético

Acido tereftalico (% en moles) Mn MW PDI | Tm (°C) | Tc (°C)

40 14488 | 26856 | 1,86 92,8 50,8
46 14948 | 26339 | 1,77 | 1155 77,9
60 16037 | 28397 | 1,77 | 125,6 90,9

polibutileno co-tereftalato 36720 | 72125 | 1,96 | 1212 48,0

Efecto de la cantidad de alcohol con al menos 3 grupos hidroxilo sobre las propiedades del copoliéster (ejemplos

inventivos)

El copoliéster se sintetizé afiadiendo 46 partes de acido tereftalico en 100 partes por mol de acido carboxilico, acido
succinico y acido sebacico de 1 a 1, 2 moles equivalentes de butanodiol basado en el total de acido dicarboxilico, y
glicerol de 0,3 a 1,0 % en mol en el reactor. El reactor se calenté a 230 °C y se agitd durante 30 minutos bajo una
atmosfera de nitrdgeno gaseoso. Se afiadid catalizador de butéxido de titanio (IV) y dicha mezcla se agitdé a 230 °C
hasta que no quedd agua condensada en el reactor. La presion se redujo usando una bomba de vacio para que
estuviera por debajo de 40 milibar (4 kPa). Dicha mezcla se agitdé a una temperatura de 230 °C hasta que se obtuvo
un polimero de alta viscosidad o no se condens6 agua del reactor. El resultado mostré que el peso molecular y la
distribucion del peso molecular aumentaron al aumentar la cantidad de alcohol con al menos 3 grupos hidroxilo, y se
encontré que la temperatura de cristalizacion esta relacionada con el contenido de alcohol con al menos 3 grupos
hidroxilo como se muestra en la tabla 4.

La Tabla 4 muestra las propiedades del copoliéster obtenido de la presente invencion con diferentes cantidades de
un alcohol con al menos 3 grupos hidroxilo.

Glicerol (% mol) Mn Mw PDI | Tm (°C) | Tc (°C)
0 14948 | 26339 | 1,77 | 1155 77,9
0,3 11555 | 24744 | 2,14 | 1095 74,8
0,5 20637 | 60032 | 2,91 | 109,7 59,9
1,0 25729 | 177442 | 6,89 | 109,5 57,2

Estudio de las propiedades del copoliéster con diferentes composiciones de &cido dicarboxilico (ejemplos de

referencia)

Un objetivo de la presente invencién es obtener un copoliéster con buenas propiedades térmicas, propiedades
mecanicas y biodegradabilidad en comparacion con el poliéster con una estructura similar. Por lo tanto, se utilizaron
como ejemplos comparativos otro poliéster tal como polibutileno succinato-co-tereftalato, polibutileno sebacato-co-
tereftalato y polibutileno adipato-co-tereftalato. Dichos ejemplos comparativos se sintetizaron mediante el mismo
proceso, como el polibutileno succinato-co-tereftalato (PBST), el polibutileno sebacato-co-tereftalato (PBSeT), o un
grado comercial como el polibutileno adipato-co-tereftalato (PBAT).

El copoliéster se sintetiz6 afiadiendo 50 partes de acido tereftalico en 100 partes por mol de acido dicarboxilico, de 0
a 50 partes de acido succinico y de 0 a 50 partes de acido sebacico, y 2 equivalentes molares de butanodiol basado
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en los moles totales de acido dicarboxilico en el reactor. El reactor se calent6 a 230 °C y se agit6é durante 30 minutos
en condiciones de nitrégeno gaseoso. Se afiadio catalizador de butéxido de titanio (IV) y dicha mezcla se agitdé a
230 °C hasta que no quedd agua condensada en el reactor. La presion se redujo a menos de 40 milibar (4 kPa)
usando una bomba de vacio. Dicha mezcla se agité a una temperatura de 230 °C hasta que se obtuvo un polimero
de alta viscosidad o no se condens6 agua del reactor. La temperatura se redujo a 150 °C. Se afiadi6 un agente
potenciador del peso molecular, diisocianato de hexametileno, en una cantidad de 1 phr. Dicha mezcla se agitd
durante 30 minutos. El producto se analiz6 para determinar su peso molecular, las propiedades térmicas y las
propiedades mecéanicas, como se muestra en la tabla 5 y la tabla 6. La biodegradacion se analizé y se muestra en la
Figura 1.

La Tabla 5 muestra las propiedades térmicas del copoliéster con diferentes cantidades de acido dicarboxilico

Ejemplo | % en mol de acido dicarboxilico Mn Mw PDI Tg Tm Tc Td
tereftdlico | succinico | sebécico (°C) °C) | (°C) | (°©)
1 50 50 0 35049 | 168172 | 48 | -153 | 127,5 | 66,5 | 381,4
2 50 40 10 40926 | 195592 | 4,78 | -22,1 | 126,7 | 83,1 | 391,0
3 50 20 30 45553 | 167075 | 3,67 | -31,0 | 119,7 | 61,6 | 392,7
4 50 10 40 46827 | 174431 | 3,73 | -33,4 | 119,6 | 75,3 | 396,9
5 50 0 50 34366 | 102760 | 2,99 | -35,3 | 119,6 | 59,9 | 397,2
6 adipato-co-tereftalato de polibutileno | 36720 | 72125 | 1,96 | -30 | 121,2 | 48,0 | 356

De la tabla 5, al comparar las propiedades del copoliéster con una cantidad diferente de la composicion del acido
dicarboxilico, se encuentra que la temperatura de fusion (Tm) y la temperatura de transicién vitrea (Tg) se reducen
de acuerdo con la proporcion de acido sebéacico. Cuando se comparan los ejemplos 1 a 5 con el ejemplo
comparativo 6, se encuentra que el copoliéster preparado a partir de una mezcla de acido succinico y acido sebacico
tiene una temperatura de cristalizacion (Tc) y una temperatura de degradacién (Td) significativamente mayor que el
copoliéster preparado a partir de acido adipico.

La tabla 6 muestra las propiedades mecanicas del copoliéster con diferentes cantidades de acido dicarboxilico

Ejemplo | % en mol de &acido dicarboxilico Resistencia a la % de Resistencia al impacto
traccion (MPa) elongacion a -40 °C (J/m)

tereftélico | succinico | sebécico Media DT Media | DT Media DT

1 50 50 0 11,5 0,672 260 33 32,1 4,8

2 50 40 10 15,9 0,305 460 16 37,6 4,6

3 50 20 30 15,1 0,67 600 38 36,2 77

4 50 10 40 16,4 1,1 600 43 38,0 14,1

5 50 0 50 10,8 0,525 520 28 - -

6 adipato-co-tereftalato de 14 0,216 520 11 36,0 4,0

polibutileno

De la tabla 6, el copoliéster que contiene una mezcla de acido dicarboxilico alifatico que es acido sebacico y acido
succinico en sus estructuras en los ejemplos 2 a 5 tiene una mejor elongacion y resistencia al impacto que el
copoliéster comprendiendo un tipo de composiciéon de acido dicarboxilico alifatico que es acido succinico tal como
polibutileno succinato co-tereftalato (PBST) en el ejemplo 1, y dichas propiedades son similares a las del adipato-co-
tereftalato de polibutileno (PBAT) en el ejemplo 6.

Cuando se comparan los ejemplos 2 a 4 que son copoliésteres que tienen una composicion de acido succinico y
acido sebacico en la estructura polimérica del ejemplo 1 que es polibutileno succinato-co-tereftalato (PBST) y el
ejemplo 5 que es polibutileno sebacato-co-tereftalato (PBSeT) y el ejemplo 6, que es adipato-co-tereftalato de
polibutileno (PBAT), se encontré que el copoliéster con una mezcla de acido succinico y acido sebacico en su
estructura tiene una resistencia a la traccion significativamente mayor que el polibutileno succinato-co-tereftalato,
polibutileno sebacato-co-tereftalato y polibutileno adipato-co-tereftalato.

La Figura 1 muestra el grafico de la biodegradabilidad del copoliéster segin los ejemplos de la tabla 6 que tienen
diferentes tipos de acido dicarboxilico. Se encontrd que el copoliéster con una mezcla de acido dicarboxilico alifatico
que es acido sebacico y acido succinico en su estructura tienen mejor biodegradabilidad que el copoliéster
comprendiendo un tipo de acido dicarboxilico alifatico que es acido succinico solo. Ademas, el copoliéster segun el
ejemplo 3y el ejemplo 4 muestra un mayor porcentaje de biodegradacion en comparacion con el ejemplo 6.

Mejor modo de llevar a cabo lainvencion

El mejor modo o realizacién preferida de la invencidn es como se proporciona en la descripcién de la invencion.
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REIVINDICACIONES
1. Una composicién de copoliéster biodegradable, que comprende:

a) del 40 al 60 % en moles, basado en los moles totales de a) y b), de un acido dicarboxilico aromatico
seleccionado entre acido benceno dicarboxilico o un derivado éster de dicho acido;

b) del 40 al 60 % en moles, basado en los moles totales de a) y b), de una mezcla de acido dicarboxilico alifatico,
en donde b) comprende:

b1) del 20 al 80 % en moles, basado en los moles de b), de al menos un acido dicarboxilico alifatico con 2 a 6
atomos de carbono; y

b2) del 20 al 80 % en moles, basado en los moles de b), de al menos un acido dicarboxilico alifatico con 7 a
14 atomos de carbono;

c) al menos un equivalente molar, basado en los moles totales de a) y b), de un diol con 2 a 6 atomos de
carbono;
d) del 0,1 al 2,0 % en moles, basado en los moles totales de a), b), ¢) y d), de un alcohol con al menos 3 grupos
hidroxilo

en donde la composicién bl) se selecciona entre acido oxalico, cido maldnico, acido succinico, acido glutarico,
acido maldnico o acido fumarico.

2. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con la reivindicacién 1, en la que el acido dicarboxilico
aromatico de acuerdo con la composicion a) es acido tereftalico.

3. La composicién de copoliéster biodegradable de acuerdo con las reivindicaciones 1 o 2, en la que el acido
dicarboxilico aroméatico de acuerdo con la composicién a) esta en el intervalo del 45 al 50 % en moles basado en los
moles totales de a) y b).

4. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con la reivindicacion 1, en la que el acido dicarboxilico
alifatico de acuerdo con la composicion b) esta en el intervalo del 50 al 55 % en moles basado en los moles totales
de a) y b).

5. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con la reivindicacién 1, en la que la composicion bl) es
acido succinico.

6. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con las reivindicaciones 1 o0 5, en la que la compaosicién
b1) esta en el intervalo del 20 al 50 % en moles basado en los moles de b).

7. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con la reivindicacién 1, en la que la composicion b2) se
selecciona entre acido subérico, acido azelaico, acido sebacico o acido brasilico.

8. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con la reivindicacién 7, en la que la composicion b2) es
acido sebécico.

9. La composicién de copoliéster biodegradable de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1, 7 a 8, en la
gue la composicién b2) esta en el intervalo del 50 al 80 % en moles basado en los moles de b).

10. La composicién de copoliéster biodegradable de acuerdo con la reivindicacion 1, en la que la composicion c) se
selecciona entre etilenglicol, 1,2-propilenglicol, 1,3-propilenglicol, 1,4-butanodiol, 1,5-pentanodiol, 1,6-hexanodiol,
1,7-heptanodiol, 1,8-octanodiol, 1,9-nonanodiol, 1,10-decanodiol, 1,11-undecanodiol, 1,12-dodecanodiol, 1,4-
ciclohexanodimetanol, neopentilglicol o 2-metil-1,3-propanodiol.

11. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con la reivindicacién 10, en la que la compaosicion c) es
1,4-butanodiol.

12. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con la reivindicacién 1, en la que la composicion d)
esta en el intervalo del 0,3 al 1,0 % en moles basado en los moles totales de a), b), c) y d).

13. La composicién de copoliéster biodegradable de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 12, que
comprende ademas un agente potenciador del peso molecular que tiene un grupo difuncional que puede reaccionar
con el grupo funcional hidroxilo y el grupo acido carboxilico del copoliéster.

14. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con la reivindicacion 13, en la que el agente
potenciador del peso molecular se selecciona entre un grupo diisocianato, un grupo isocianato bloqueado, un grupo
epoxido, un grupo anhidrido de acido carboxilico, un grupo carbodiimida, un grupo oxazolina, un grupo oxazolinona
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0 un grupo carbonil-bis-lactama.

15. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con la reivindicacion 14, en la que el agente
potenciador del peso molecular es un grupo diisocianato.

16. La composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 13 a 15, en
la que el agente potenciador del peso molecular esta en el intervalo de 0,1 a 5 phr basado en el peso total de las
composiciones a), b), c) y d).

17. Poliéster que comprende la composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con una cualquiera de las
reivindicaciones 1 a 16.

18. Mezcla de polimero que comprende la composicion de copoliéster biodegradable de acuerdo con una cualquiera
de las reivindicaciones 1 a 16.



ES 2729 986 T3

Porcentaje de biodegradacién (%)

100

20

80

70 -

60 -

50

30

20

10 4

83,13
82,31
76,57

69,25
68,96
| 62,33

) 15,80

—e~Celulosa

-&~-Ejemplo 4

Tiempo (dias)

~O-Ejemplo 1 —®-Ejemplo 2

~o~Ejemplo 5 —=>Ejemplo 6

-O~Ejemplo 3

Figura 1

10




	Primera Página
	Descripción
	Reivindicaciones
	Dibujos

