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Entscheidung der Priifungsabteilung 012 des Européischen

Patentamtsvom 11, Oktober 1982 , mit der die euro-

pdische Patentanmeidung Nr. 80::102 957.0 aufgrund des Arti-

kels 97 (1) EPU zuriickgewiesen worden ist.

II.

SACHVERHALT UND ANTRAGE

Die am 28. Mai 1980 eingegangene und am 10. Dezember 1980
verdffentlichte europdische Patentanmeldung 80 102 957.0
(Verdffentlichungs-Nr 0 019 906) fiir welche die Prioritdt der
deutschen Voranmeldung vom 31. Mai 1979 in Anspruch genommen
wird, wurde durch die Entscheidung der Priifungsabteilung 012
des Europdischen Patentamts vom 11. Oktober 1982 zurilickgewie-
sen. Der Entscheidung liegen die Anspriiche 1-3 und 5-~9 vom
28.5.1980 und Anspriiche 4 und 10 vom 21.12.1981 zugrunde,

denen Anspruch 1 folgenden Wortlaut hat:

von

"Unter dem Einfluf von Luftfeuchtigkeit ausgehdrtet werdendes
Gemisch, dadurch gekennzeichnet, daB es
a) mindestens ein organisches Polyisocyanat oder ein

Polyepoxid und

b) als feuchtigkeitsaktivierbaren Hirter in einer fiir eine’
chemische Vernetzungsreaktion ausreichenden Menge ein
N,N'-substituiertes Imidazolidinderivat oder ein
N,N'-substituiertes Hexahydropyrimidinderivat enthdlt,

die an keinem N-Atom eine -CO-NH-Gruppierung aufweisen".

Die Zuriickweisung wird mit mangelnder erfinderischer

Tdtigkeit begriindet.

Die DE-A-2 739 313 (1), die den nidchstliegenden bekannten
Stand der Technik darstelle, beschreibe ein unter Einfluf von
Feuchtigkeit ausgeh&rtet werdendes Gemisch, das aus einem Um-
setzungsprodukt eines N-monosubstituierten Cycloaminals mit
einem Polyisocyanat bestehe, wobeil das Umsetzﬁngsprodukt ent-
weder freile Isocyanatgruppen aufwelse oder isocyanatgruppen-
frei sei. Dort sei ebenfalls eine Ausfiihrungsm&glichkeit
skizziert, bei der isocyanatgruppenfreie Cycloaminale in Ab-
mischung mit Polyisocyanaten ein durch Wasser hidrtbares

System bilden. Die Cycloaminalgruppe werde leicht durch
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Feuchtigkeit gespalten und setze dabei gegen Isocyanat reak-
tive Amino-Verbindungen frei. Demnach sei also ein hidrtbares -
System bekannt, worin die Vernetzung auf einer Reaktion zwi-
schen Isocyanatgruppen und Aminoverbindungen beruhe und die
Aminogruppen erst nach Kontakt des Systems mit Feuchtigkeit

durch Ringdffnung der Cycloaminalgruppen freigesetzt werden.

Hiervon unterscheide sich der Gegenstand nach Anspruch 1 nur
dadurch, daB unumgesetzte N,N'-disubstituierte Cycloaminale
in Abmischung mit Polyisocyanaten, z.B. Diisocyanaten, dem
Einflud von Luftfeuchtigkeit unterworfen werden. Deren
Fihigkeit unter dem bloB8en Einflug von Luftfeuchtigkeit
gegeniiber Isocyanaten difunktionelle Amino-Verbindungen
abzuspalten, sei aber aufgrund deren Zhnlichkeit mit den
Umsetzungsprodukten des Standes der Technik vorhersehbar

gewesen.

Auch gegeniiber den ferner stehenden Entgegenhaltungen (2) =
US-A 3 787 416 und (3) = DE-A 2 259 980 kOnne der Anmeldungs-

gegenstand nicht als erfinderisch angesehen werden.

Gegen diese Entscheidung legte die Patentanmelderin am

30. Oktober 1982 Beschwerde ein. Die Beschwerdegebiihr wurde
am 29. Oktober 1982 entrichtet und die Beschwerde am

28. Januar 1983 etwa wie folgt begriindet:

Aus (1) sei nur bekannt gewesen, daB8 die dort beschriebenen
Imidazolidin~- oder Hexahydropyrimidinderivate in Abwesenheit
von Luftfeuchtigkeit mit Polyisocyanaten keine Einschubreak-
tionen eingehen und unter dem EinfluB von Feuchtigkeit
und/oder Hitze potentielle Raktionspartner fiir organische
Polyisocyanate darstellten. Diese Verbindungen enthielten je
zwei N,N'-substituierte Imidazolidin- oder Hexahydropyrimi-

din~-Ringe, die iiber zwel von einem Polyisocyanat stammende
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-~CO~NH-Gruppen miteinander verbunden sind. Demzufolge sei fiir

den Durchschnittsfachmann aus (1) nur zu entnehmen gewesen,

daB iber zwel -CO-NH-Gruppen verkniipfte Ringe der in Rede

stehenden Art fiir den beabsichtigten Zweck brauchbar sind, '
nicht aber die anmeldungsgemidB eingesetzten, nunmehr formel-

mdfBig ndher definierten Hirter, die sich vom Stand der Tech-

nik konstitutionell nicht unerheblich unterschieden und die

Technik durch die Bereitstellung zahlreicher feuchtigkeits- i

aktivierbarer Hirtergemische bereicherten.

Auf Veranlassung durch die Kammer hat die Beschwerdefithrerin !
einige Beispiele aus (1) nachgearbeitet und festgestellt, dag
diese Cycloaminale fiir die Anwendung als Luftfeuchtigkeits-
hirter technisch nicht geeignet sind. Ihre Hydrolysegeschwin-
digkeit sei zu gering und die aus Verarbeitungsgriinden sehr
erwiinschte L&slichkeit in organischen Ldsungsmitteln unbe-
friedigend. Es miiBe deshalb als iiberraschend gelten, daB die
anmeldungsgemdf vorgeschlagenen Imidazolidin- und Hexahydro-
pyrimidinderivate eine wesentlich hBhere Hydrolysegeschwin-
digkeit und bessere L&slichkeit in organischen Lackldsungs-—
mitteln besitzen.

AuBerdem wurden zuletzt 3 neue Patentanspriiche eingereicht,

die nach dem Antrag vom 23.1.1984 wie folgt lauten:

"l. Unter dem EinfluB8 von Luftfeuchtigkeit ausgehirtet
werdendes Gemisch, dadurch gekennzeichnet, daB es neben

iiblichen Hilfs- und Zusatzmitteln

a) mindestens ein organisches Polyisocyanat oder ein
Polyepoxid und
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b) als feuchtigkeitsaktivierbaren Hirter ein N, N'-
substituiertes Imidazolidinderivat oder ein N, N' -
substituiertes Hexahydropyrimidinderivat der

allgemeinen Formel

R R
\‘,\\

R, - N N - R,
R, R

enthdlt, worin Ry ein H-Atom, einen Hydroxyalkyl-
oder Alkylrest mit 1 - 12 C-Atomen, R2 einen Alkyl-
rest mit 1 - 12 C~-Atomen, ~-CO-R

X

—CHZ—CHZ—COORS, —CHZ—CHZ—? = 0 ¢der - CH2
RSNR5

—CHZ—CN oder Rl und R2 —CHZ—CHZCOOR5

—CHZ-CHZ—C = 0, worin R5 eine Alkylgruppe bis zu
/

RSNRS

8 C-Atomen bedeutet,

oder

- CHZ—CHZ—CN darstellt, R3 ein Wasserstoffatom

oder einen Alkylrest mit 1 bis 5 C-Atomen und R4 ein
Wasserstoffatom oder einen Alkylrest mit 1 bis 5
C-Atomen oder R3 und R4 einen einzigen Alkylenrest

von 4 bis 6 C-Atomen und R ein H-Atom oder einen Alkyl-
rest mit 1 bis 4 C-Atomen bedeuten, und in ihm das Ver-
hiltnis der Moliquivalente von Isocyanat oder Epoxid

zum Hirter 1 : 10 bis 10 : 1 betrdgt.

Gemisch nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB es
als Hirter Bisacrylat-Imidazolidin-Oligomere oder Bisacry-
lat-Hexahydropyrimidin-Oligomere mit einem Molekularge-
wicht von etwa 400 bis 1.500 enthdlt, die durch Addition

von primdren Diaminen mit 2 bis 3 C-Atomen an Alkandiol-
diacrylate und anschlieBende Cyclisierung mit Aldehyden

oder Ketonen von 1 - 9 C-Atomen erhalten worden sind.

3. Gemisch nach den Anspriichen 1 bis 2, dadurch gekennzeich-
"net, daB das Verhdltnis der Moldquivalente von Isocyanat
zum Hirter 1 : 1,1 bis 2,5 : 1 betridgt.”

Die Beschwerdefiihrerin stellt den Antrag, die angefochtene

Entscheidung aufzuheben und das nachgesuéhte Patent auf dieser

Grundlage zu erteilen.

ENTSCHEIDUNGSGRUNDE

Die Beschwerde entspricht den Erfordernissen von Artikel 106

bis 108 und der Regel 64 EPU; sie ist daher zuldssig.

Der Gegenstand der geltenden Anspriiche geht nicht {iber den
Inhalt der Ammeldung in der urspriinglich eingereichten und
gemd3 der Erkldrung vom 27. Januar 1983 eingeschrédnkten Fas-
sung hinaus. Patentanspruch 1 stellt eine Zusammenfassung der
urspriinglichen Anspriiche 1, 2, 5 und 8 dar, wobei die Bedeu-

tung von R, aus der Beschreibung erginzt wurde (vgl. S. 4,

Z. 15 bis g. 5 Z. 4 von unten, insbesondere S. 5 Z. 12-18 so-
wie S. 7 Z. 1 bis S. 8 Z. 5, insbesondere S. 7 %. 2 von unten
bis S. 8 Z. 5). BAnspruch 2 ergibt sich aus dem erstoffenbar-
ten Anspruch 4 i.V.m. S. 6 Z. 12 der Beschreibung. Eine Defi-
nition der Alkandioldiacrylate beziiglich der Anzahl der
Kohlenstoffatome fiir die Diolkomponente eriibrigte sich im
Hinblick auf die zahlenmdfige Festlegung des Molgewichts der
oligomeren Hdrterkomponente. Anspruch 3 stimmt mit dem ur—
spriinglichen Anspruch 9 {iberein.



In Ubereinstimmung mit der Priifungsabteilung bewertet die
Kammer die DE-A 2 739 313 (1) als den dem Anmeldungsgegen-—
stand ndchstliegenden Stand der Technik. Dort werden Cyclo-
aminale mit dem Grundgeriist des Imidazolidins und Hexahydro-
pyrimidins beschrieben (vgl. Anspruch 1 i.V.m. S. 15/16 nach
der ~ hier stets verwendeten -~ Erstnumerierung und den Bei~
spielen 1-3 und 9-11), die in Abwesenheit von Feuchtigkeit
gegeniiber Isocyanatgruppen weitgehend inert sind, sich aber
unter dem EinfluB von Feuchtigkeit, auch Luftfeuchtigkeit
(Beispiel 13) unter Spaltung des Aminalrings mit isocyanat-
gruppenhaltigen Kunststoffvorliufern, z.B. NCO-Prepolymeren
oder Polyisocyanaten zu hochmolekularen Kunststoffen umsetzen
(vgl. Anspruch 3 i.V.m. S. 6 oben, S. 15 Abs. 2 und S. 16 Z.
22-31).

Im Beispiel 13 ist die Herstellung einer feuchtigkeitshdrten-
de Dichtstoffmasse beschrieben; neben Fiillstoffen und einem
Weichmacher besteht die Mischung aus zwel wesentlichen Kom-
ponenten, der Isocyanatkomponente in Form eines Isocyanatpre-

polymeren (aus Beispiel 12) und der Hirterkomponente (Produkt

©2; vgl. auch S. 24), die N,N'~(1,6-Hexandiyl)-bis-/3-methyl-

2—(l-methyléthyl)—l—hexahydropyrimidin—carboxamig/ der For-

m o o) (/\L
j i i
H3C—N:ji?—C—NH—(CHZ)6—NH—C— j:(i —CH3

mel

darstellt. Diese Masse, deren Lagerfihigkeit bei 20°C mit

iiber 3 Monaten angegeben ist, soll bei Raumtemperatur und 50%
relativer Luftfeuchigkeit nach ca. 4 Stunden eine Haut bilden
und 1~2 mm pro Tag durchhidrten.

Die Beschwerdefithrerin hat nun durch Versuche festgestellt,

"daB dieses Ergebnis nicht realisierbar ist (vgl. die Eingaben

vom 11.9.1983 und 3.1.1984); vielmenr war die nach der Rezep-

tur von Beispiel 13 hergestelle Masse in einer Schichtdicke
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von 100u beli Raumtemperatur und 65% relativer Luftfeuchte
selbst nach 3 Tagen noch nicht beriihrungstrocken und klebte
an der Oberfldche. Erst nach etwa 14 Tagen wurde der Film
staubtrocken {touchdry-Zeit). Solche Hirtungsgeschwindigkei-
ten sind fiir die Praxis unbefriedigend.

Es bestand somit anmeldungsgemdf die techniche Aufgabe, nach
durch Luftfeuchtigkeit aushd3rtenden Gemischen zu suchen, die
neben iiblichen Hilfs- und Zusatzmitteln a) mindestens ein or-
ganischen Polyisocyanat oder ein Polyepoxid und b) eine Hir-
terkomponente enthalten, die sich durch erhdhte Hirtungsge-

schwindigkeit auszeichnet.

Zur LOsung dieser Aufgabe werden anmeldungsgemdB Gemische der
0.g. Art vorgeschlagen, die als Hiarterkomponente die formel-
mdBig ndher definierten N,N'-substituierten Imidazolidin- und
Hexahydropyrimidinderivate in einem bestimmten Mengenbereich

enthalten.

Aus der Gegeniiberstellung der o.g. Werte mit den anmeldungs-
gemdB gefundenen touchdry-Zeiten, die zwischen wenigen Minu-
ten und 5 Stunden liegen (vgl. S. 22 wobei die 4., 8. und 9.
Verbindung in der Tabelle vom geltenden Schutzﬁegehren ausge~
schlossen wurden), ergibt sich, daB8 dieses Ziel auch tatsich-

lich erreicht wird.

Diese Lehre ist dem angezogenen Stand der Technik nicht zu
entnehmen. Die anmeldungsgemdf beanspruchten Gemische unter-
scheiden sich von denen nach (1) (vgl. Anspruch 1 i.V.m. S. 9
Z. 1-4) im wesentlichen dadurch, daB8 sie als Hirterkomponente
Imidazolidine und Hexahydropyrimidine enthalten, die am Ring-

stickstoff keine direkt gebundene -CO-NH-Gruppe enthalten.
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Die Entgegenhaltungen (2} und (3) beschreiben zwar Verbindun-
gen, die nicht nur die Grundstruktur des Imidazolidins oder
Hexahydropyrimidins, sondern zum Teil auch die anmeldungsge-
mas flir die Hdrterkomponente vorgesehenen Substituenten hier-
fiir enthalten. Jedoch sind dort keine Gemische aus diesen
Cycloaminalen einerseits und Polyisocyanaten oder Polyepoxi-
dert anderseits beschrieben, die beide Komponenten in dem be-
anspruchten Mengenverhdltnis enthalten. Nach (2) werden nim-
lich die u.a. zur Hirtung von Epoxiharzen oder Polyurethanen
bestimmten Cycloaminale in katalytischen Mengen, im allge-
meinen zwischen ca. 0.1 und 1% verwendet (vgl. Spalte 1 Z.
16-23, Sp. 2 Z. 6 und Spalte 6 Z. 9-31).

Entgegenhaltung (3) offenbart keine bestimmten Mengenverhdlt-
nisse fiir die beiden hier interessierenden Verbindungstypen
Cycloaminal und Polyisocyanat; aus der dort angegebenen
Zweckbestimmung der Cycloaminale als einbaufdhige Vernetzer
und Kettenverléngerungsmittel.bzw. als Isocyanat-
Polyadditions-Katalysatoren (vgl. S. 6 letzter Abs.) geht je-
doch hervor, daB sie in untergeordneten Mengen angewendet
werden- (vgl. auch die Beispiele 18-22). Zudem erfordert die
Herstellung von Polyurethanen in Gegenwart aer Cycloaminale
nach Anspruch 3 der Entgegenhaltung als zusidtzlichen Reak-
tionsteilnehmer ein Polyol (vgl. S. 9 ff), das im anmeldungs-
gemdBen Gemisch gerade fehlt (vgl. die Anspriiche i.v.m. S. 12
Abs. 2). Demnach k&nnen in (3) nur Gemische aus Polyol, Poly-
isocyanat und Cycloaminal, im Hinblick auf die einzig konkre-
te Ausfiihrungsform des Mischens dieser Komponenten allenfalls
noch Gemische als Polyol und Cycloaminal beschrieben sein
(vgl. Beispiele 18-22 i.V.m. Anspruch 3}, die anmeldungsgemis

nicht beansprucht werden.

Der Anmeldungsdegenstand gilt daher als neu.

ceifant

Es ist daher zu priifen, ob er auf erfinderischer Tdtigkeit
beruht. Fiir diese Frage ist der Umstand von Bedeutung, das
die Hirtung der Isocyanate bekanntlich von der Freisetzung
gegeniiber Isocyanat reaktiver Amine aus der zundchst inerten
Hirterkomponente durch Hydrolyse der Cycloaminale abhdngt (1)
S. 5 ab Z. 12 bis S. 6 Z. 7). Je schneller diese Hydrolyse
abliuft desto schneller kann die Addition des Cycloaminal-
bruchstiicks z.B. mit der Isocyanatkomponente unter Bildung
der Polyharnstoffkette erfolgen.

Nach Kenntnis der Kammer gibt es auf dem Gebilet der 5- und
6~gliedrigen Cycloaminale weder wissenschaftlich gesicherte
Zusammenhdnge noch Erfahrungssdtze iiber den EinfluB bestimm-
ter Substituenten am Cycloaminalring auf dessen Hydrolysege-~
schwindigkeit. Aus der Sicht der Aufgabenstellung, Harterkom-
ponénten flir Polyisocyanate (oder Polyepoxide) mit dem
Grundgeriist des Imidazolidins oder Hexahydropyrimidins mit
erhdhter Hydrolysegeschwindigkeit vorzuschlagen, hielt der
Stand der Technik oder das Wissen des Fachmanns keine L3sung
bereit. Die Kenntnis von den feuchtigkeitshdrtenden Eigen-
schaften der Cycloaminale gemdB8 (1) lie8 keinen Schlus
dariiber zu, wie man den dort als wesentlich angesehenen
~CO-MH~Substituenten, der {iberdies mit einem Ringstickstoff-
atom eine Harnstoffgruppierung bildet, abwandeln muf2, um das
gesteckte Ziel zu erreichen. Die Armelderin hat nun fiir die
Ldsung der bestehenden Aufgabe aus der Vielzahl der MSglich-
keiten (besonders fiir RZ) eine bestimmte Gruppe ausgewZhlt,
ohne da8 dieses Ergebnis vom Fachmann vorausgesagt werden
konnte. Eine solche Tdtigkeit ist als erfinderisch zu bewer-

ten.

Die Priifungsabteilung hat ferner, allerdings ohne daB8 ihr die
0.9. Versuche vorlagen, auch die beiden Entgegenhaltungen (2)
= US 3 787 416 und (3) = DE-A 2 259 980 beziiglich des Erfor-

.dernisses der erfinderische Tdtigkeit als patenthindernd an-

gesehen.
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Abgesehen davon, daB nach Vorlage der in den Abschnitten IV
und 3 erwdhnten Versuche der Beschwerdefiihrerin die anmel-
dungsgemdfe Ldsung der bestehenden Aufgabe nicht mehr in der
Bereitstellung weiterer, sondern - wie ausgefiihrt - besgserer
feuchtigkeitshidrtender Gemische zu sehen ist, konnte von die-~
sem Stand der Technik allein schon deshalb keine Anregung fiir
dié anmeldungsgemdBen Gemische ausgehen, weil sich dort nicht
die Andeutung einer Moglichkeit der Spaltung des Cycloaminal-
rings durch Luftfeuchtigkeit findet. Vielmehr sind diese
Cycloaminale, die in der Tat unter die erfindungsgemdBe Defi-
nition flir die Hirterkomponente b} fallen (vgl. (2} die An-
spriiche 1-3 und Spalte 2 Zeilen 22-39 sowie (3) Anspruch 1 1.
unter c¢), fiir andere Zwecke bestimmt, z.B. als Hirtungskata-

lysatoren filir Epoxidharze (vgl. (2) Spalte 6 Z. 17-19), be-

sonders als Katalysatoren fiir die Herstellung von Polyure- 2.
thanen und Polyurethanschiumen (vgl. (2) Spalte 6 Z. 9-12

i.Vv.m. Z. 29-31}).

Allerdings wird die Rolle der Cycloaminale bei der Polyure-
thanherstellung in (3) z.7T. als die eines Vernetzers oder
Kettenverldngerers unter Einbau in das Polyurethangeriist an-
Wie

Anspruch 3 i.v.m. S. 6, letzter Absatz).

dies geschehen soll ist nicht erwdhnt. Jedenfalls liegen die-

gegeben (vgl.

se Anwendungsgebiete filir Cycloaminale weit ab vom ammeldungs-

gemdBen Vorschlag, diese als maskierte und alleinige Aminkom-

ponente fiir die Umsetzung mit dem im beanspruchten Gemisch
vorliegenden Polyepoxid oder Polyisocyanat vorzusehen und die
Maskierung durch spdtere Einwirkung von Luftfeuchtigkeit auf~
zuheben. Die Entgegenhaltung (2) und (3) filhren daher vom An-
meldungsgegenstand weg. Dies ist auch der Grund dafiir, warum
der um die eingangs genannte Verbesserung des Standes der
Technik nach (1) bemiihte Fachmann die Erprobung weiterer
Cycloaminale gerade nicht mit den in (2} und (3) genannten
Verbindungen als ndchstliegende MOglichkeit ins Auge gefaBt
hdtte.
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Nach alledem ergibt sich, dag die anmeldungsgemife Lehre als
nicht naheliegend und daher auf erfinderischer Tatigkeit be- -
ruhend anzusehen ist, und zwar  unabhingig davon, ob sie im

Anspruch 1 oder dessen Unteranspriichen zum Ausdruck kommt

FORMEL DER ENTSCHEIDUNG

Es wird wie folgt entschieden:

Die Entscheidung der Priifungsabteilung 012 des Europdischen

Patentamts vom 11. Oktober 1982 wird aufgehoben.

Die Sache wird an die Vorinstanz zuriickverwiesen mit der
Auflage, ein Europdisches Patent auf der Grundlage der
folgenden Unterlagen zu erteilen:

Beschreibung:

Seiten 1, 9, 10, 13-15, 17-21 und 23-26, wie urspriinglich
eingereicht
Seiten 2, 4, 7,

8 und 11 vom 3.1.1984,
6 und 22 vom 11.1.84,
Seiten 3 und 3a vom 16.1.84, eingegangen am 18.1.84
Seiten 12 und 16 vom 31.1.84, eingegangen am 1.2.84
Patentanspriiche 1-3 vom 16.1.84, eingegangen am 18.1.84

unter Berlicksichtigung der mit der Eingabe vom 23.1.84
beantragten Anderungen

eingegangen am 4.1.84

Seiten 5, eingegangen am 12.1.84

J il



