0138767 The present invention relates to polyol efinic conpositions
containing a stabilizer or mxture of stabilizers fromthe group of the
phenolic antioxidants, the sterically hindered anines, the ultraviol et
light absorbers the organic phosERPUBETHHBAds, the metal salts of fatty

aci ds andgggaﬁe.i,mgosynergl sts, and further containing N, N-di benzyl -
hyd@yl am ne or other selected hydroxyl am ne derivatives. Although

phenst’i c anth@mr'@amds Eﬂawglb@w M@hf"kmmsammb@evm eftffaéetd ejnen §taal‘!)$altqrzer s
for polsyof"é‘i’f"ﬂe Rl
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t enper at UH@GolamiHa@fvaRX POSur e t o the co ustlon pro ucts of naturaj gas.
t he si nul t arRbowesl pheelighe Antgaidartienisbeyseit taegent diesetli effeldivoStabilisaoren dfr Ppigdisfine

ol efini¢ bekap sind |”0¢1§°"P’§e’4' det U@fdeﬁ‘ tbesiaerngie soleh '%&?Fﬁeblﬁ'b' ieften iPelyglefine

d'lﬁ
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ature. Orgaknsdweh)«dwem tg@nd ne derivatives, such as
enolisehe Aptiqxidangeig und

gal\;glt ngé‘éjﬁg,ﬁgti%!ﬁﬂz %ﬁl(;g ﬁ&grg?fmﬁ“ ?‘?‘geq‘ﬁ% '%I%eé%ef‘l%" aNgRiET (8™ sogar bei
isohe

substitute y%mxnaa.n@énv&awe; BeikpReisWhicd NNESibensy I Blokydamhifl 8 beilaAktiund
l'izers fokonhye]lzi@lcsa'rahtinhs and in particular for polyolefins. The use of such

Mr oxy4 ani deger Hs-cbﬁﬁﬁﬁe?w G'Pfi W@H%WEﬂdlel @Wﬁ?@x@déﬂ@%‘“@ﬂeﬂ Hydtovigingt i on

t xidat ab 1§ n rstoffe und
h or ga!ﬂ:@%@ﬁéﬁtﬁcﬁ ole‘#r?mges ﬂq)gh 3”’{/ rwendung oléhim{yfdro amme mqgo ination mit
t hi 0Syner gieabicdh - AnibddaAten) ddbd S DS orgSHischanO WhbéhorviShdungen,
proposed. ulttasiolettdddettm, pms:tymrg.a:bm oadeB &Q.&c 2 dehTridgsms tﬁn-ﬁéae vuﬁ:e ,afocrse gt ed
hy- dr exyvagesetdesgamr.i vati ves in unsaturated polyesters to prevent premature
gel ati on on "St ¥ PS 3408422 wird die Verwendung von ausgewahlten Hydroxylaminderivaten in
ungesattigten Polyestern vorgeschlagen, um die vorzeitige Gelbildung bei der Lagerung zu unterbinden.
In der US—PS 3 926 909 wird die Anwendung von substituierten Hydroxylaminen in Polyurethanen
: (Spandex) beschrieben, um Verfarbungen durch Licht, Rauch oder Abgase zu vermeiden.
30 Die US—PS 4242 224 iehrt die Verwendung von Dialkylhydroxylaminen oder Merkaptanen als
Stabilisatoren in aminhaitigen Antioxidans- oder Antiozonemuisionen zur Vermeidung einer blassroten
Verférbung, wie sie in solchen Emulsionen bei hohem pH-Wert auftaucht.
Die US—PS 4 316 996 beschreibt ein Verfahren zur Herstellung von phenolischen Antioxidantien in
Gegenwart eines Hydroxylaminderivates und eines substituierten Oxims. Das Produkt ist ein phenolisches
35 Antioxidans, das zu einer guten Farbe bzw. Farbstabilitit der behandelten Substrate fiihrt. Es wird
ausgefiihrt, dass solche Antioxidantien, in Kautschuk eingearbeitet, zu einer Reduzierung der Verféarbung
des Kunststoffs fiihren. Die erfindungsgemassen Zusammensetzungen werden nicht beschrieben.
Die US—PS 3 432 578 betrifft Zusammensetzungen enthaltend Polymere aus konjugierten Dienen und
Diaryl- oder Diaralkylhydroxylamine als Stabilisatoren gegen die Einwirkungen von uitraviolettem Licht.
40 Die Verwendung von N,N-Dibenzylhydroxylamin wird vorgeschlagen. Es wird auch festgestellt, dass
Dialkylhydroxylamine als Stabilisatoren in diesen Polymeren véllig inaktiv sind. In diesem Patent wird
S vorgeschlagen, andere Stabilisatortypen in Kombination mit Hydroxylaminen zu verwenden, und in
</ Tabelle | wird eine stabilisierte Zusammensetzung enthaltend das Polymer eines konjugierten Diens,
phenolische Antioxidantien und N,N-Dibenzylhydroxylamin beschrieben. Eine solche Zusammensetzung
45 ist stabilisiert gegen die Einwirkungen von ultraviolettem Licht.
’ in der US—PS 4 386 244 wird die Anwendung von N,N-Diethylhydroxylamin als Farbstabmsator far
Monalkylphenole wie beispielsweise Nonyl- oder Dodecylphenol beschrieben.
Gegenstand der vorliegenden Erfindung sind polyolefinische Zusammensetzungen enthaltend einen
Stabilisator oder eine Stabilisatormischung ausgewahit aus der Gruppe der phenolischen Antioxidantien,
s0 der sterisch gehinderten Amine, der Ultraviolettabsorber, der organischen Phosphorverbindungen, der
Metallsalze von Fettsduren oder der Thiosynergisten und enthaltend mindestens ein Hydroxylaminderivat;
wobei die erfindungsgemissen Zusammensetzungen insbesondere gegen die Verfarbung stabilisiert sind,
die beispielsweise bei der Hochtemperaturverarbeitung, der Langzeitiagerung (bei Raumtemperatur} oder
beim Kontakt mit Verbrennungsprodukten entsteht.
55 Dabei lassen sich vorteilhafterweise folgende Stabilisatorkombinationen vewenden:
— phenolisches Antioxidans und Hydroxylaminderivat
— phenolisches Antioxidans, sterisch gehindertes Amin und Hydroxylaminderivat
— phenolisches Antioxidans, organische Phosphorverbindung und Hydroxylaminderivat
— phenolisches Antioxidans, Ultraviolettabsorber und Hydroxylaminderivat
60 — phenolisches Antioxidans, Ultraviolettabsorber, organische Phosphorverbindung und
Hydroxylaminderivat
— phenolisches Antioxidans, sterisch gehindertes Amin, organische Phosphorverbindung und
Hydroxylaminderivat
— phenolisches Antioxidans, sterisch gehindertes Amin, Ultraviolettabsorber und
65 Hydroxylaminderivat



U S. Patent Specification 3,926,909 describes the use of substituted
hydr oxyl am nes in polyurethanes (Spandex) to prevent discoloration by

| i ght, snmoke or gas funes. eRt ation 4,242,224 discl oses

t he use of di al kyl hydr oxyl - anlne b p-ﬁ§$?§Ztg%s as stablllzers in

ani nes cont ai ni-nghendlischosi Aafidxidars, astérisez OgeRiIn@dHet SAAMS drganBERV @hbsphéreerBihdlng,
di u@ r at ﬂ'tynsvmhgewnd(ﬂadm&/laﬂnn®um errul SI ons at high pH values. U S. Patent
SpeciFfi cat i on“&'%fpggggﬁd RS Hydr "’G‘f preparing phenolic

anti oxi dant s TRrtIRe oy s '°x'§,','2jund$yﬁe' ' t" PoNEIEP NPt i ve and of a

substi t ut ed oxlpn&oh@heslpek.&.&nghemédz@.@ntm@sokaaﬁtny%km.gdewm rise to good
col our and cd)ne)mﬂlegb-aielEIrfIntiyng(ﬁetrlfmsamlrseae 2asammioadetzariges enthditend: s st at ed t hat
when such antq) girigasitiiotes Belgolefincogersine ;Ef%i“'lgrﬁll?lzh?f GB‘M@?f'“:'t he %Qsp%ol our at j. orr‘lenl S
reduced.  The EPHL I, Aepiong e gl gl g e
us. pat’® o'é’ bt gaand 7 ki b ARSopnt

conj ugat ed di o AndpRéng RN dBR. arﬁthwnyémemonﬁbnartad yobgfdrnoa@ydlaammeer Béilvate
stabilizers against the effects of uItraV|oIet | ight. The use of N, N

di benzyl hydroxyl am ne is proposed. I o noted that the dial kyl -
hydr oxyl’ani nes are conpl etely ineffecét 1a stabilizers in such pol y-
mers. This patent suggests that other types |[of stabilizer may be used (T,

conjunction with hydroxylam nes and Tabl e |
conposition containing a conjugated di ene po
and N, N2di benzyl hydr oxyl am ne. Such a conposition is stabilized against the
effects of ultraviol et l'ight. UTS ﬁg;en& Speilflcatlon 4,386, 224 descri bes
t he use of N, N-diethyl hy- droxylja ﬁu ? dur sgabilizer for
nonoal kyl phenol s such as nonyl - jor do&b yl Qh noI The object of the present

Fescrlbes a stabilized
ymer, phenolic antioxidants

inventi@n are polyol efinic conpgsi t| ong whic onpr|se a stabilizer or a
m xture of stabilizers fromthejgx of the e ol } co anti oxi dants, tHd),
sterically hindered am nes, the]ul ol et I/ ght apsotbers, the organic
phosphor us conpounds, the netal saltsL.— 3- :
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fatty acids or the thiosynergists, and conprising at |east one hydroxyl -
am ne derivative; the conpositions according to the invention are
stabilized-in particul ar agai nst discoloration resulting, for exanple, from
‘hi-gh tenperature processing, fr@EpPsoq387e® B2 prol onged periods (at anbient
‘tenpérature) -or fromcontact with conbustion products. Stabilizer

co ations that nmay be ugeq ggvaniggeogsgy, arejthe follow ing: - a
phéngl i ¢ antioxi dant and a-|hydr o?e\élfarﬁ’nz defivatiye - a phenolic
Aantioxidant, a sterically Hindere L a ohydir oxyl am ne derivative - a
phenol i ¢ anti oxi dant, an or{ganic ,phosph(\r s donpodind and a hydr oxyl -(vqr'n' ne
derivative - a phenolic.ant]i ggdgnt, an uwltraviol ¢t |ight absorber and a -
hydroxyl - "am ne derivative |- a pI"rQnoI i c/agti i dagpt, an ultraviolet |ight
absorber, an organi c phos- |phorus &onpoun oxyl am ne derivative -
a phenolic antioxidant, a stericafl\y hindefed anine, "an organic phos-
.phorus conmpound and a hydr oxyg @m _ne queri vabi ve- - phenol i ¢ anti oxi dant, a
~sterically hindered am ne, fan Ll 8ravi gl et |ight aljsorber and a

"~ hydroxyl ami ne derivative - a phenolic antioxidant,na sterically hindered
am ne,” an organic phos- phorus conmpound, a thiosynergist and a

hydr oxyl am ne derivative - a sterically hindered am ne and a hydroxyl am ne
derivative - a phenolic am,cayi da:n%, & .t hi osynergi st and a hydroxyl am ne
derivative - a netal salt 3t \ f/at y/a&i d and a hydroxyl am ne derivative -
a phenolic antioxidant, a netalesette of a fatty acid and a hydroxyl - am ne
deyi vative. The present “inventfon rel\ates to stabilized conpositions which
conprise (a) a saturated HoO-yS| efin or—aQpExean@-eH,DBeh pol yol ef i ns(vib)
at |east one stabilizer -or a m\xt ure /of stabilizers fromthe group of the
phenol i'c -anti oxi dants, the stertecatty hindered am nes, the ultra- violet:

| i ght absorbers, the organic o\sphor us conpounds, ‘the netal salts of fatty
acids or the thiosynergi stE;l,C“Qnd Q) at | east one hydroxyl anine derivative
of the formulae. I to XIV, or a _
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4 m xture of such derivatives [err]

[err]cycl oal kyl

-5- Jerr
provi ded that conponents b) and c) are not
[err] is [€err]alkyl,

] - 6- [efr]
i denti cal
[err]aral kyl

-7- Jerr]

in which fornul ae
whi ch i s unsubsti -

tuted or substituted by [err]al kyl orEPyQorgs 9§zt hal ogen atoms, or
‘Wherein g is 1, 2, 3 or 4; wherein, Fg

onq;;}'the meani ngs gi ven for
[ err¥al ky- | ene,

when g is 3,

[err];
[ err]cycl oal kyl ene,

when

is 1,
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[ err]karyNeme,
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wherein, when g is 4, T2 is C4-C6al kanetetrayl; wherein.[err] is hydrogen
or nethyl, n,is 1 or 2; when nis 1, [err] is hydrogen or [err]al kyl which
can be optionally interrupted by one or nore oxygen atons, however, where
there are several oxygen atons th&P @ 38367 B2li rect contact, or cyano-
et hyl benzyl, gl ycidyl, a nonoval ent aliphatic, cycloaliphatic, arali -
phat. aromatic agyl radical, a nonoval ent acyl radical of a carbamc
aci d,™a nDnovaIent r adi calTsof T phosphorus-contaiing acid, or a non-
oVaIent silyl radical, a no alent aliphatic [erd]acyl radical, a cy-
cloaliphatic [err]acyl radlz/n R mhé matic [err]acyl radi cal being
particularly preferred; erel mnis 2, [ferr] is [err]alkylene,

[ err]al kenyl ene, xyl | en® gn ali,p ycloallﬁhaFnz aral i phatic or
aromatic diacyl radi¢al or |car5anny“ r ical, on a divalent radlqa&lgj a
phosphor #&- cont ai ni ng acid, ,&f a di vaf 5|Iyl rgdical, an ali- phatic'
C2- C36di acyl radical | a cy / i phatic aronatlc [err]dlacyl radi cal, or

an aliphatic, cycloaliphatisc oré aromat i [err]dlccrbanoyl radi cal being
particularly preferr?d; and wherein _ig 1, 2 or 3, R3 is hydrogen

[err]al kyd, [err]cycloal kyl, [err]ard kyl, [err]alikanoyl, [err]alkenoyl or
benzoyl ; and wherein} when p is 1, [errr is hydroden, [err] [err]al kyl,
[err]cycl oal kyl or [er]alkenyl whi ch iss\ unsubstitjuted or sub- stituted by
cyano or contains a Zarbonyl COﬂt&IPIQéSBU p or an acyl - amino group, or

R4 iis glwcidyl, a grqup of the forrnﬂ\ CH(OH)|- Z or a group of the
formul a - CCNH—Z whergin Z is hydrogenw or phenyl; or wherein, when p
is 2, [err] is [err]glkylene, [err]ar xnyI ne, a group [err] or a
group [err] [err] whgrein X is [err% [err] aryl ene or
[err]cychsoal kyl ene; qr, provided thal |s not al kanoyl , al kenoyl or

benzoyl, R4 is a 9- dival ent allphabgc cycl oa |phat|c or aromatic

di acyl radical or dicar- bampyl radical, or a keto group; or when p i%¥%,
R3 and R4 forma cyclic aliphatic or aronatic 1,2- or 1,3-diacyl radical or
t oget heryzforma diva- |ent aIthatlc nDnoacyI radical; or [err] is a

radi cal [err] 5\
/\
il
3 uo-n\ '/N - Co— T, (x1v),
AN |
“ Ts Te

mit der Massgabe, dass die Komponenten b) und c) nicht identisch sind, wobei in den Formeln
45  T,C—CygAlkyl, C.—C,,Cycloalkyl, C,—C,Aralkyl, das gegebenenfalls mit C,—C.,Alkyl oder mit ein oder
zwei Halogenatomen substituiert ist, bedeutet, oder worin
g 1, 2, 3 oder 4 bedeutet;
worin T,, im Falle von g = 1, Wasserstoff bedeutet oder eine der fir R, angegebenen Bedeutungen

besitzt; .
50 worin T,, im Falle von g = 2, C,—C,Alkylen, Cc—C,oCycloalkyien, Ce—C,oArylen, Cg—C,p
Alkylenarylenalkylen bedeutet oder ein Rest
CH
°§3 / 3
55
- - o~CH, -
NI
60 -
cu3 CH3
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where [err] and [err] are independently of one another hydrogen, or [err]
al kyl, or wherein [err] and [err] ether are [err]al kyl ene, or :
3- oxapent a- net hyl ene, 3-oxapenta L preferred; and where, when
p.ts 3, R4 iis:2,4,6-triazinyl; wherein, when n is 1, [err] is [err]alkylene
oF hy oxyal ky wetireTpim (lle e Bl GxFeiilaptriginder abr Resherein, when n is 2, RS is
a gr [err]; and wherein [err] is hydrogen, [err]al kyl, allyl, benzyl,
egC|dyI of C2- Cbal koxyal kyl; and whereiny when nis 1, [err] is hydrogen,
[érr]al kyl, [err]al kenyl, [err]aralkyl [egr]cycloal kyl, [err]
[err]hydroxyalkyl, [err]alkoxyalkyl [err]é%yl egC|dyI a group of the
formula [err]-0-CO Q or of the formJJ;;a [esr] cf- COOQWnerein mis 1 or 2,
and Qis [srr]al kyl or phenyl; or vvherﬁy, \yneﬁ nis 2, R7 is C2-
[err]al kyl ene, [err]arylene, a group [efr] aherein X is [err]alkyl ene,
[err]aryl ene or [err]cycloal kyl ene, or 4 grjpup [err] wherein Z' is
hydrogen, [err] [err]al kyl, allyl, emfy -guL}al kanoyl or benzoyl; or
wherein [gfr] is [err] or -0-, Eis [¢€ kyléne or a group [err] wherein
[err] is hydrogen, nethyl or phenyl or mhereln Eis the group -(CH2)3-NH
or a direct bond; and wherein [err] is hyfirogen or [err]alkyl, [err] is
hydr ogen, [err]alkyl [err]cycl oal kyl, [ef€r]aralkyl, cyanoethyl, [err]aryl,
or the group [err] wher ei n [err] has t he meani ng def i ned above, or wherein
R8 finally iig a group of the fornmula -10- [err] or of the fornmula [err]
\Ml%rei n Gis [weordnTalikyhleven g« 4] GF-ClAkaltkrdyEhedanetiinemerimR | WessdstoffodaMpthytist. n 1
up [err]°dmﬁéﬁéﬂﬁﬂfornula VI | denotes the recurrlnE structural un|t of a

3per to o | ist enfal ehrere
p0| ymer WPsersgu rs o';l‘ag m%rog\\;n Fse% kang?f 8&%& ehrere aue sto ogeﬁi:g‘r(ﬁe alt |n irektem
structura Yidht kt s'ﬂah@n Ctﬁ IH‘&F\yl en‘fikn @ly@ uﬂ h\%ntgv@ llp\%t eiarl:y Jﬁ llatlscher
acryl ate or sramplaBschetl ade?; ar&ﬁ&fs&feabnlcwrea: G GhopBRAlentet A&,tn { emer Tadamidtyite, ein
acryl at e vwmmnevalentes Rbstmmeﬂ phasplidiBaitige Séjire haisr tin enamvatentas ilirglikalsisiAdesahdans p
is 1 or Yarugs igdagle ey JaéanerLamatwefte \GH—orAceiery Fin cyffoaliphatisches Gei—feayirest
30 oderen aromatlsche +—CysAcylrest; oder wori
R,, im Falle von n = 2, C,—C,,Alkylen, C,—~—C,.,Alkenylen, Xylylen, ein aliphatischer, cycloaliphatischer,
araliphatischer oder aromatischer Diacyirest oder Dicarbamoyirest ist, oder ein divalenter Rest einer
phosphorhaltigen Saure ist, oder ein divalenter Silylrest bedeutet, besonders bevorzugt jedoch ein
aliphatischer C,—CygDiacylrest, ein cycloaliphatischer oder aromatischer Cy—C,,Diacylrest oder ein
35 aliphatischer, cycloaliphatischer oder aromatischer C;—C, Dicarbamoylrest; und wonn
p 1, 2 oder 3 bedeutet
R, Wasserstoff, C,—-C,,Alky| Cs—C,Cycloalkyl, C,—CgAraikyl, C;—~C,gAlkanoyl, C;—CsAlkenoyi oder
Benzoy! ist; und worin
R, im Falle von p = 1, Wasserstoff, C,—C,sAlkyl, Csc—C,Cycloalkyl oder C,—~CyAlkenyl ist, das
40 gegebenenfalis mit Cyan substituiert ist oder eine carbonylhaltige Gruppe oder eine Acylaminogruppe
enthiit, oder R, ist Glycidyl, eine Gruppe der Formel —CH,—CH(OH}—2Z oder eine Gruppe der Formel
—CONH—Z, worin Z Wasserstoff, Methyl oder Pheny! bedeutet; oder worin
o R.. im Falle von p = 2, C,—C,,Alkylen, C+—C,.Arylen, Xylylen, eine Gruppe — CH,~—CH(OH)}CH,— oder
[ eine Gruppe —CH,—~CH(OH}—CH,—~0—X—0—CH,—CH(OH}—CH,— ist, wobei ist, wobei X
45 C,—C,0Alkylen, Ce—C,sArylen ader Ce—C,,Cycloalkylen bedeutet, oder R, ist ein divalenter aliphatischer,
cycloaliphatischer oder aromatischer Diacylrest oder Dicarbamoyirest, oder R, ist eine Ketogruppe, aber
nur mit der Massgabe, dass R; nicht Alkanoyl, Alkenoyl oder Benzoy! bedeutet; oder R; und R, bilden im
Falle von p = 1 einen cyclischen aliphatischen oder aromatischen 1,2- oder 1,3-Diacylrest oder sie bilden
zusammen einen divalenten aliphatischen Monoacylrest oder R, ist ein Rest

50

60 I




toget her formtetranethyl ene or pentanethylene or a mxture of said

hydr oxyl ami ne derivatives, [err] and [err] preferably being nethyl; Mand Y
are independently of one another net hyI ene or carbonyl, M preferably being
met hyl ene and Y carbonyl; wth th %aézcorrpounds of the formula
VI erein M and Yareacarbon group, 'S nmethyl and [err] is nethyl
or @)I, owoffirefy §ndahcknakiréngig tv h@r Waserstaft odemEt-HSiAtvksiod. odernweritetshyidehe
and Terr] i &spmashgerfaAldty qiar RPrareptanetdandadesion gevorzystyidoy S-QreperREPh e

L denotes sf'raH ghtrmhg _ognge,rgg{ng%ymg;?al kyl ene, 3-oxapentanet hyl ene or
3- hydr oxyazapatiaFaishih £, CLEAB%n meamﬁ@m@gc,asz,[\@rddauaradb¢diutet oder

preferably womrarret hyl ene where n |s X and err] are i ndependent ly of
one anot her dpieos e pein @f d %} fi é\g erérr] and T12
'S a group O gﬁe oﬁfy 9‘C[£P(Jsersto yiljl g %qd‘ﬁj .ﬁé%;\'q \gi (9 &%ﬁ
anot her 3 og, yaﬁklé‘c chrko alk YGide | fnel D(EH;)

dis 1; vr/necer—u o&erIdSr Hzp, er-«ailieye tva:ra m iadehaetdrh@(s&nmwemtm@n\as
R2 with t hebggeget gdler'whart T13 i s not hydrogen when n corrposrt

irocorors: B HBT o Sl el fﬂ gggr s Ca et rgrr%rgg e

products ofg ,zgﬁé,ogrodgr@eplro e or to e act I on oOf
radi ation. In q;r&NtH.,)e-udmr—-ot—het pceaﬁﬂkyrenrbdemnecmmrpeL—eul-iescmm—s’t—aﬂandéut@eebrm Rq
conposi t i on‘é’aﬁsfs'aﬁf'ﬂﬁed O%GV@V' iglrrderavarintByde éwn?mﬂ@rwa—b"‘h"s oder ejpe gligltroBingung

i oxi dgnt PHRNEL SN of phenal L&, ant LoyLdants: oy 2 L&A, c
ax“{' OoXi dantAerkyr n@:;;ﬁi{a'i:{%r ?er@?f}ﬁ dle\:édraj& d‘:gé(i—gﬁ éti? s)C‘ Fé rm%ts drbb%&tmm(eh‘i
an organi c PliespiOsesst, QAT €, hiiesdIit &IREGAppeiefFdimel phosphor us conpounds

(ii) a sterically hi ndered amine or mxture of stericall y hi ndered
amnes - CH, CH,R
\ \ /
/ | N-0
30 - -0
N\ /
L e ]
35 CH3 CHZRI

oder der Formel

40 =~G-N~E-CO-NH-CH_-OR

o I %
e ./\/
“ A1/ s
/\/\
50 1 2 l CHZRI
OH

bedeutet, worin G C,—CgAlkylen oder C.—C,.Arylen ist, oder worin R, auch eine Gruppe —E—CO—
55 NH—CH,—OR,, ist; worin Formel Vil die wiederkehrende Struktureinheit eines Polymers bedeutet, worin
T, Ethylen oder 1, 2-Propylen ist, oder T, ist die wiederkehrende Struktureinheit in einem Copolymeren
eines a-olefinischen Restes mit einem Alkylacrylat oder -methacrylat; vorzugsweise ein Copolymeres von
Ethylen und Ethylacrylat, bei dem k zwischen 2 und 100 ist;
T, hat dieselbe Bedeutung wie R, im Falle von p = 1 oder p = 2,
60 Ts ist Methyl;
Te ist Methyl oder Ethyl, oder Tg und T, bilden zusammen Tetramethylen oder Pentamethylen oder es
liegt eine Mischung besagter Hydroxylaminderivate vor, bevorzugt sind T und T, als Methyl;
M und Y sind unabhiéngig voneinander Methylen oder Carbonyl, M ist vorzugswe|se Methylen und Y
Carbony!, mit der Bedingung, dass Verbindungen der Formel VIll, worin M und Y eine Carbonylgruppe
65 sind, Ts Methyl und T; Methyl oder Ethyl bedeuten oder Ts und T zusammen Tetramethylen oder
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| rosyner gl st or | IV an
ultraviolet |ight absorber or m xture of ultraviolet |ight absorbers (v)

a sterically hihdered anmine and an organi c phosphorus conpound or . - 12 -
m xture of these classes of conpounds (vi) a sterically hindered anm ne,
-d thiosynergist and an organi c phos- phorus conpound or mixture of these

cl agses of compounds (vii) an Ugpr pv38 267! Baht absorber and a

steri€al | y hindered am ne or mxture of these classes of conpoynds or
{viii)  anPeremetyien iiden; it TabdepeEPtafu-arih damiCeSHeS Sor GEVIER N8
or mixture GrPH mr%f a&a%nﬁg,l « COMPOVRERighdsX)c,—C. AIGIeHE B xadlamelioR badkt ¥.
aci d or m XtaBxyRtapthistsenyiat al salts, or 3. a sterically hindered am ne or
m xt ure ofs st eT,ibesitzl die HibicicBeaditiggivieR;, und ist 4n Fatle et 2everalgt Ogpmethflent t v aci d
or mxture of TiheeTnndynabhiingig vorpinandet ErSrafikulan pler fefst ¢iag PyaRe AFUMecan
preferably be used in the conpo- sitiong according to the invention, are
characterized by the structural fornmul | to XIV. Sone of these conpounds
are knovv_n,,,and are comrercial- |y avai labl e~ In other cases the am ne
internediates required for the hydr oxy| anijne synthesis, are comercially
avail abl e. The hydroxyl am nes are preprred@ by reacting hydroxylanine or a
substi- tuted hydroxylamne with a conpgyhd containing active hal ogen in
the presepce of an acid acceptor; or by oxidizing an amine with a peroxy
conmpound such as e.g. hydrogen per oxi de,| fol l owed by reduction of the oxyl
internmediate fornmed to the desired hydroXkyl am ne; hydroxyl am nes can al so
be/obt ai ned by reducing the oxi nes of afcyclic ketone. Wen the

Pydri)xlylka{p ne derivative possesses a ruckure of the formula I, [err] is
err]alkyl, e.g. nethyl, ethyl, propyl, butyl, isobutyl, tert- butyl,
n- hexyl , n-B%‘iﬁh Ist ?\’-‘?J%’élé‘&ﬂe,’ ¥‘W-“6'Ct adecyl, eicosyl or triacontyl. [err] as

[err]alkyl is preferred. [err] may alspo b e Cl'@%iﬁl’ such as e.g.
cycl opentyl, cycl ohexyl, '““]'(c“z)a"I‘&Hz?b'[T_EEéé?sc] d 4 o J

worin a, b und ¢ unabhéangig voneinander 2 oder 3 sind, und die Werte 0 oder 1 annimmt, bevorzugt
werden a und ¢ mit den Werten 3, b mit dem Wert 2 und d mit dem Wert 1;
e bedeutet 3 oder 4, vorzugsweise 4; und
30 T3 besitzt die gleiche Bedeutung wie R, mit der Massgabe, dass T, nicht Wasserstoff ist, wennn = 1
ist.
. Die erfindungsgemaisse Zusammensetzung ist gegen Abbau und/oder Verfirbung stabilisiert, der (die)
‘bei erhéhten Temperaturen oder bei Kontaktierung mit Verbrennungsprodukten von Erdgas sowie bei
léngerer Langerung oder bei Einwirkung von Gammastrahiung eintritt.
35 Die vorliegende Erfindung betrifft insbesondere stabilisierte Zusammensetzungen wie oben definiert,
worin die Komponente b
(1} ein phenolisches Antioxidans oder eine Mischung phenolischer Antioxidantien ist oder
{2} ein phenolisches Antioxidans oder eine Mischung phenolischer Antioxidantien in Kombination mit
; (i) einer organischen Phosphorverbindung oder einer Mischung organischer Phosphrverbindungen
p— 40 (i) einem sterisch gehinderten Amin oder einer Mischung sterisch gehinderter Amine
{iii) einem Thiosynergisten oder einer Mischung von Thiosynergisten
{iv) einem Ultraviolettabsorber oder einer Mischung von Ultraviolettabsorbern
{v) einem sterisch gehinderten Amin und einer organischen Phosphorverbindung oder einer Mischung'
dieser Verbindungsklassen
45 (vi)} einem sterisch gehinderten Amin, einem Thiosynergisten und einer organischen
Phosphorverbindung oder einer Mischung dieser Verbindungskiassen
(vii) einem Ultraviolettabsorber und einem sterisch gehinderten Amin oder einer Mischung dieser
Verbgindungsklassen oder -
{viii) einern Utraviolettabsorber und einer organischen Phosphorverbindung oder einer Mischung
so dieser Verbindungsklassen bedeutet,
(ix) einem Metallsalz einer Fettsdure oder einer Mischung dieser Metallsalze oder
(3) ein sterisch gehindertes Amin oder eine Mischung sterisch gehinderter Amine, oder
{4) ein Metallsalz einer Fettséure oder einer Mischung dieser Metallsalze ist. ,
Hydroxylaminderivate, die sich in den erfindungsgeméssen Zusammensetzungen bevorzugt einsetzen
s5 lassen, sind durch die Strukturformeln | bis XIV gekennzeichnet. Einige dieser Verbingungen sind bekannt
und im Handel erhditlich. In anderen Fillen sind Aminzweischenprodukte, die zur Synthese der
Hydroxylamine bené&tigt werden, im Handel erhéitlich. :
Hydroxylamine stelit man durch Umsetzung eines Hydroxylamins oder eines substituierten
Hydroxylamins mit einer Verbindung enthaltend aktives Halogen in Gegenwart eines Séureakzeptors her; -
g0 oder man oxidiert ein Amin mit einer Peroxidverbindung, wie beispielsweise Wasserstoffperoxid, und
reduziert das entstandene Oxyi-Zwischenprodukt, anschliessend zum gewinschten Hydroxylamin;
Hydroxylamine lassen sich auch durch Reduktion von Oximen eines zyklischen Ketons erhalten.
. Wenn das Hydroxylaminderivat eine Struktur der Formel | besitzt, bedeutet T, als C,—CsAlkyl
beispielsweise Methyl, Ethyl, Propyl, Isobutyl, Butyl, tert.Butyl, n-Hexyl, n-Octyl, n-Dodecy!, n-Octadecvi,.
g5 Eicosyl oder Triacontyl. Bevorzugt wird T, als C,—C,zAlkyl.
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cycl ooctyl or cyclododecyl. [err] as cycl ohexyl or cycl ododecyl is prefer-
red. [err] as [grr]aral kyl is e.g. benzyl, [err]-nethyl benzyl, or
[err]-dinmethyl - benzyl where the benzyl group nmay additionally be
substituted by alkyl, -13- pref gralu y3grqtd7ylgz or where the benzyl group
‘may be substrtr.Iltenna toms e erably chl ori or
bro@‘_re. [er(fylaloaéj %E\YJ; \Tﬁdg ;yclotaﬂgyllcr)‘agt}gxﬁ qyglooctyl oder
preterably 1 of, s cr—mgmm Hb farbeisp. §£l§e'i\ denA6hel £8-bimetyBBIPEWobei
‘have from 6 di® B@ﬁzvkgalpb@ﬂuﬁtzhhﬁsalkvlstlbstlﬂnqﬂaﬁem Ikbrﬁru|ba¢dr2ﬁgtpﬂﬁ'fzieml etiyl, Vdaien Bd’l‘c]re
i s hydrogéeh %mtr' npe urrfse"ymer y@loeararowe. bewrzr{gewc]h CahdodFQBfameSUPwuw*én'déml y
ohe Par t erql arly preferred

of one anot her rAY
th Eé}fﬂ?‘i n g(;n’nel s vINougééfrse @ﬁrezn esorkdg’éﬁf

COprOUI’]dS of t Jus eIE und tg%XIB@m Béts b d
N, N-di - n- octulaiaydesm)aﬂam N&ils A-CyC)cRBIRY Yy nmqs? kiadfuraBhangig vor:\eminz‘é?rczﬁtc‘::%kﬁ?
N-cycl odod‘éc@vlclh'yazkvl@ﬂgdﬁgmvhe N, N- di cycl ohexyl hy drox I am ne and N, N—

benzyl hydr oxy| Bffe d :s VO %f?'é@dlﬁ‘ﬁ?e"t H%’s@' 'D" VFE?"E*’
[errjalkyle Jm ’ ".Vn"’émrh V@”ﬁiﬁ:"ﬂ?&m "(gﬁwfi

f et ramet hyl ene o Raw 3t D maaas ?logm. T,E,ﬁgﬂry]enas
[err]al kylrserrretrarsetpﬂ@f rearxaveéihyléMeﬂargetmweaner Daaéc]ametﬁylai Bao{zeg“twraypér@@l—lcy i,
e.g. cycl ohexy |rreﬁqye v ggf:@rheda@t%z duch CeyGCytieatkylea med isbgann beispielsweise Cyclohexylen,

cyclrhexyl

decahydronaﬁﬁi’?ﬁ obhivoope der Decagvqreniaphtlyieny | enear vl enea

1Y G A ATETHE TR B

of the fornul a | err - is preferred | f errfls err]arylene it is

&/ m or p- phenyl ene, preferably m orcw pbm yl ene, or 1, 4-naphthyl ene.
\3 4 pntny

N | 7 A\
-=CH_=e e—=CH_ -~
\o-o/ )
30 / \
CH, CH,

Als Cs—C“,Arern bedeutet T, o-, m- oder p-Phenylen, bevorzugt m- oder p-Phenyien oder 1,4-

35 Naphthylen. )
Im Falle von 9= 3 bedeutet T, C,—CgAlkantriyl und ist dann beispielsweise Glyceryl, 1,2,3-Propantriyl

oder bevorzugt ein Rest der Formel

40 ) ‘l:nz
- : CH s . CH
" 3
NI/
. 45 [ [ ]
-ca - .—ca -
2 2
\/
50 | |
)

Im Falle von g = 4 bedeutet T, C,—CgAlkantetrayl und ist dann beispielsweise 1,2,3,4-Butantetrayl oder

55 (—CHz)zc(CHz—)z
Wenn das Hydroxylamin eine Struktur der Formeln Il bis VIl besitzt, bedeutet R, Wasserstoff oder

Methyl, bevorzugt Wasserstoff.
Bedeuten irgendwelche Substituenten C;—C,,Alkyl, so handelt es sich beispielsweise um Methyl,
Ethyl, n-Propyl, sek.-Propyl, n-Butyl, sek.Butyl, tert.Butyl, n-Hexyl, n-Octyl, 2- Ethylhexy!, n-Nonyl, n-Decy!,

g0 n-Undecyl oder n-Dodecyl.
R, bedeutet als C,—C,zAlkyl zusitzlich zu den obenerwéhnten Gruppen’ n-Tridecyl, n-Tetradecyl, n-

Hexadecy! oder n-Octadecy!.
Als gegebenenfalls durch ein oder mehrere Sauerstoffatome unterbrochenes Alkyl bedeutet R,

beispielsweise 3-Oxabutyl, 3,6-Dioxaheptyl, 3,6 9-Trioxadecyl, 3,9,12-Tetraoxatridecyl oder 3,6,9,12,15-
65 Pentaoxahexadecyl.
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Wen g is 3, [err] is [err]al kanetriyl, e.g. glyceryl, 1,2, 3-propanetriyl
or preferably a radical of the fornula [err] When g is 4, T2
i s C4-Cbal kdnefétrayl, e.g. 1,2, 3, 4-butanet etrayl or [err]. Wen the

hydr oxyl am ne has a structure of e to VIlI, [err] is hydrogen
of et hyI, pref erably hydrogen. Igi’grd/?éwﬁ ﬁ?ents are [err]al kyl ,yt heg
are exanphénnel byl moiviiyhter Bcyitesdst] so 6@t RO Riidser PeiddidisWhise S6F -ERsi§sylire,
t-er t utyI Steanrrsaxyl Balioggayte, 2-Metabrylsheecy| , Bemzaeeiuyd , pdalecys-(3.sDitemdmoyt- or

n- dodecyl h)ﬂi§° nsa "57;’ n addition to the groups given above
n-tridecyl ¢, gfg%éa? %va %%aé‘évg t eljer r?ar(sieqigaaél&eypersp?efswéei rbarrw%\ghoder z-
optional l'y i nctr@rnahm IeQ@ER&[ eiRB PRodPKIESHgeR (SALRB Jeitbt sidhSR, looikpi8XAMRIvBn der
3- oxabut yl| phdaspirigencssateaet Wosplﬁnﬁpﬁ- der Pmm&e&yb pdeBdés PEoshbrssuetbrvaoxmdeniEceay |

or 3,6,9, 12delﬁal mm@xg?bedea? f? Fl”f |s a I2}‘)novaelgenrtP ?%ylm_rbadr CV?P!& |§7t S
deri ved,,, Tg hn lcﬁﬁﬁé{% t 2 gq g pylenc 7.2 Dimgthvipsenvien ¢
aci d, benzSFEuALY ,;arkeﬁ'“etr" dou "5 Qpraitveds "' pi by 99%)8%%"%0

acid. [err]ruasecaa- e.ou&kem DRIY-b- eyl oaiugaﬁ,e.sa, .ﬁ-zaw I's for exanple

- 15 - carbarwenn By eir dizalbaeronbyirpst o.pu, cay leitet Agicha diepmm Obedsp@idtveior van dAdirardsaure,
radi cal of Sgb %ﬂ*{% 4t h(ﬁewmwm Malﬂ" anBi'tUa'sag@rP UtV'Q‘aGeﬁraPRFe'ablf'@r'me'meﬁ*ﬂP@UM'om

phos phor buS it CLBhERIHRS ?ﬁ?ﬁdﬁﬁ i ,*"L‘é E""%E?“‘Q?JWSI%?%. BlelfieB L fhe"
from the eﬁs,srrém%nmrbm SURSERF Sondla. e e

I s for exanplraigemiePply@iRgnipetitiinydriRintingdariassst @dhﬁqescﬁlda's demn@wispxu@wbmnauen
t et ranet hy#teﬂerstehe'ma(metl Yeydxgtaminen der dnwmehly biesetzen:decanet hyl ene or

dadecaméf hyl df° A R‘éYl P%’H’é‘ err] is for exanple
1, 4-but - 2- en;ﬁ'_ y |p t 1, 8-oct-4-enyl ene,
1, 10- dec- 5- erpik2Es e oyl ene; preferably 1,4-but-2-enyl ene.
| f R2 is a drmraétemnsazg/b e-fe&drhaas}rprpdrru-nma:xqienanved for exanple, from adipic
aci d, s@beri Bedevtah, irgeobeeithe Substituenten| &i—E-Crclpalkyl, hanidelt esiicH bedip'b'aw%a um
Cyclopentyl, Cyclohexyl oder Cycloheptyl bevorzugt um Cyclo exyl.
Als C,—CjyAralkyl bedeutet R; insbesondere Phenylethyl oder Benzyl.
Als C—~—C,zAlkanoyl ist' R, beispielsweise Propionyl, Butyryl, Octanoyl, Dodecanoyl, Hexadecanoyl,
Octadecanoyl, insbesondere jedoch Acetyl; und als C,—CsAlkenoyI bedeutet R, bevorzugt Acryloyl.
30 Als C,—CgyAlkenyl, das gegebenenfalls durch eine Cyan-, eine carbonylhaltige Gruppe oder eine
Acylaminogruppe substituiert ist, bedeutet R, beispielsweise 1-Propenyl, Allyl, Methaliyl, 2-Butenyt, 2-
Pentenyl, 2-Hexenyl, 2-Octenyl, 2,2-Dicyanovinyl, 1-Methyl-2-cyano-2-methoxycarbonylvinyl oder 2,2-
Diacetylaminovinyl.
Bedeuten irgendwelche Substrtuenten C.—C;-Alkylen, so handelt es sich beispielsweise um Ethylen,
35 Propylen, 2 2-D|methylpropylen, Tetramethylen, Hexamethylen, Octamethylen, Decamethylen oder
Dodecamethylen.
Bedeuten irgendwelche Substituenten C.—C,.Arylen, so handelt es sich beispielsweise um o-, m- oder
p-Phenylen, 1,4-Naphthylen oder um 4,4-Diphenylen. .
X als Ce—C,sArylen kann zusétzlich noch 4,4'-(2,2-Propylidendiphenylen) bedeuten.

420 Als Ce—C,;,Cycloalkylen ist X vorzugsweise Cyclohexylen.
o Als divalenter aliphatischer, cycloaliphatischer oder aromatischer Diacylrest leitet sich R,
o beispielsweise von Adipinsdure, Suberinsdure, Sebacinsdure, Maleinséure, Phthalsdure,

Dibutylmalonsdure, Dibenzylmalonsédure, Butyl-(3,5-di-tert.butyi-4-hydroxybenzyl}-malonsédure oder
Cyclohexandicarbonséure ab.

45 Als Dicarbamoylrest ist R, beispielsweise ein Rest der Hexamethylendicarbaminsaure oder der 2,4-
Toluylendicarbaminsédure.

Wenn R, und R, im Falle von p = 1 einen cyclischen aliphatischen oder aromatischen 1,2- oder 1,3-
Diacylrest bilden, so leitet sich dieser Rest von m-Phthalsdure, o-Phthalsdure, Cyclohexan-1,2-
dicarbonséure oder von Cyclohexan-1,3-dicarbonséure ab.

50 Als divalenter aliphatischer Monoacylrest bilden R; und R, zusammen mit dem gemeinsamen
Stickstoffatom ein Lactam, bevorzugt e-Caprolactam.
Die folgenden Polyalkylpiperidine eignen sich besonders als Ausgangsmaterialien zur Herstellung von

Hydroxylaminderivaten der Formel iil:
N,N-Bis-(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl}-hexamethylen-1,6-diamin

55 N,N-Bis-{2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yi}-hexamethylen-1,6-diacetamid
4-Benzylamino-2,2,6,6-tetramethylpiperidin
N,N’-Bis-(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)-N,N’-dibutyladipinamid
N,N’-Bis-(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-y{)-p-xylylendiamin
N,N’-Bis-(2,2,6,6-tetramethyipiperidin-4-yl)-N,N’-dicyciohexyl-(2-hydroxypropylen)-diamin

60 4-(3-Methyl-4-hydroxy-5-tert.butylbenzoeacetamido)-2,2,6,6-tetramethylpiperidin
a-Cyano-B-methyl-B-[N-(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl}-aminoacrylséuremethylester.

Bedeutet R; C,—CzAlkylen oder Hydroxylalkylen, so handelt es sich beispielsweise um Ethylen, 1-
Methylethylen, Propylen, 2-Ethylpropylen oder um 2-Ethyl-2-hydroxymethylpropylen.
Als C,~—CzAcyloxyalkylen bedeutet R; beispielsweise 2-Ethyl-2-acetoxymethyipropylen.

65
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mal oni ¢ aci d, dibenzylmalonic acid, butyl-(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxy-
benzyl ) mal oni ¢ acid, or bicycloheptenedicarboxylic acid. If R2is a

di val ent carbanoyl radical, it is deri ved, for exanple, from
hexanet hyl enedi carbani ¢ acid or frong -fﬁ#eggdi carbam c acid. The
feoll ng pol yal kyl pi peri di ne conpounds can particularly prefer- ably

usediag st artl n 'mfalgerrqeal’cyva!kmlmphreﬂvg @parmhlbewndﬁfs $ig/Alisgargéreatdriglian 2ufHerstaiung von

e

rro[5 5lundecan :
2,2,6,6-%et I’&[Mdiﬂ;é rﬁh(ﬂﬁmﬂlﬁynamA'sH id@n)-5'-spiro-5''-(1"*,3"'-dioxan)-2""-spiro-4'**-
di (2, 2, 6, 6-t et2t"@AY68'HPI ﬂetpmetfdipmedhc 1) sebacate

di met hyI bi s(¢ eéeuff-n tigepter] CaaCoM del beispielsweise’ um
substituents g é’}‘?‘ ;L )@gm f:rrpE ?“%cla Epo 3@] c§t ’88 eﬁﬂ?fVDropvl n-
cycl ohexyl pr Cyg 9 BERE X kenymeaélﬁm a{ec haRdiyas-8dek] odel £bdnleniis
particularly ph@nnet:h—ydsAﬁmylbnemByIinsbesonderel&enyM\Byl[cmbr pesohdero pévorzi@r Bnzyil;Surfdo bis

exanpl e propi ésrr;ﬂycvcm!t bt;deutefo‘bt"ah hderedéydetexvioy | , hexadecanoy
oct adecanoyl , mp 3“ ys%lﬁaé'f’ ‘Ias hae'aose'%w 2R AgYethf &Hygrofyeropyl, 3-
pr ef erabl y 90 A §fﬂt§J hEEC TR Yt g EHaghiie b o ocer
cyano, a carb gnoaeacmmg.kggmmu@ﬁ, ac am no group, [err]
exanpl e 1- propem}sl Cz-{ﬂ JAlkllen mtﬁh&bnhgiélswegetﬁmyenyPrppVZenpe.nmmﬁvlpr@ayhexwdnethylen
2-octenyl , 2,Pexgnet ng‘dﬂbwt ?éhV'eD;eH@P fgthvien %%F P car bopyl vi n 1%
2,27 acet y) a8 —iefgeszﬁgi ;@5 L angeréfr: e R
exanpl e et Ryl GiigmoyiP mynsﬁ der Besdndbr
hexanet hyl ene, o falgeid ry VakylpetaiERly sﬁHﬂEbeﬂi'rzu biir)’dtéﬁ@ﬁbn zdlrfhe&fbyung von
substituents Wydeoxy lennm i enteFom'r’we are for exa Ie 0o-, m or p-phenylene,
1 4 napht hyl enegtﬁe"zll' ﬁéame vt P can al so be
- (2, 2- gf opyl3ix e'::: forae S‘(I ene is preferably
cycl ohexyl ene. er i da en%Lafelbaxdb&snME&.a hpfatioc (sic) or aromatic
diacyl radi- cal, R4 |s derl ved for exanple from ad| pic acid, suberic acid,
sebaci c CH, CH
30 3\/ . 3\/
Y e  NH-C=0 O=C-NH o»—
/ N/ \/ \
HoN o N-H
35 \ / \ / \ /
e—e  C—N-CH,CH(OR)CH, -[ocnz-cu(on)cuzjz-u—tli ._-7\
i
cu/\cu 0 0 CH, CH,
3 3
40
—/ cH CH

SNV

e—e  NH-C=0 0=C-NH o—o

“ /  \/ \/ \
H-N . ) N-H
\  /\ /\ /
—e C—N (caz)6——n-—c o——e
50 /\ l o /\
' CH, CH, 0O o CH, CH,
d cus\ CH, CH /cu3
o———e NH-C= 0=C—NH o—
KN/ \o/ s—e o~0 \o/ \Nﬂ
NN AV AN AN
R AR AR A
&5 ca3/ \cu3 0 o= eze 0 CH, CH,



acid, maleic acid, phthalic acid, dibutylmlonic acid, dibenzyl malonic
acid, butyl-(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxybenzyl)mal onic acid or cycl ohex-
anedi carboxylic acid. As a dicarbanoyl radical, [err] is for exanple a
radi cal of hexanet hyl enedi- car bamF acid or of 2,4-toluyl enedi carbamc
‘acid. If R3 and R4 forma cyclic aFfp@:138767 B2omatic 1,2- or 1,3-diacyl

radfcal when pRd t@delitet bl IC3—C,BHIcafkyl insBesdRdere/§liohdx@im M Pht hal i ¢ aci d 0-
pht frefl i ¢ aci d, A'ice—fh !l bevewar thsbaoriverepheryl, 806k pNapitd Jaygégga%m RitHa
di car boxyl i @ %T{VCLTIQ %‘FW'ént aI i hat i ¢ nonoacyl radical [err] and to el

f orm t oget her m%dﬁ_" %ﬁ( FhY'G'P Estwleaedamo aref erably an
[err]-capr oloa&trﬁ?emggnéz’n a1s be' le ,‘; , e' P;'ﬁylz'gt reRyien E&amethwen
parti cul ar | pdesdidt-Ribhepylers Starting rrat eria e 5%1‘? ePYeM df-Naphthylen

hydr oxyl am pe Qiefomeﬁem?elsa"mmh@né Qign’eu hlah \l'drﬂugswelse zur Herstellugn der Hydroxylderivate der
NN—bls(2,2 %erl din-4-y --hexarrethlene cramne

N, N-bi s( 2, 2, 6, Mﬁim‘%-( ¥ m‘*r'f; AN, ene- 1, 6 d| acet ani de,

4- benzyl ani No-N2M@thbxyhrethGitN: AHSH p'{f il '4'V ha;p,s'nf_g e

N, N -bis(2,2, & G.:fzttlicsttetamtr:lmlppmqnea-wdmmreéroy |-|§Y|u oty aEPhani de,

N, N - bi s(2, eanfeeeMpEnen péerhintiunged - Sﬁbf)EnpSldhbeo&Uthlarﬂdg ngsmaterialien zur
N, N - bi s(2, éé %‘e‘g'"?a?’mf’r@t“ﬂ?‘l‘ 'piep¥ate ¢ar formelYik - N, N - di cycl ohexy‘ijla ?2 hydr oxy-
pr opyl ene) di am ne,

4- (3-met hyl - 4- hydroxy-5-tert- butylggnyl acefam do)- 2, 2, 6, 6-t et ranet hyl pi per
- idine, nethyl H—CH

Nefr]-cydho-[err]-nethyl-[err]-[ N LZ 6, % et ranet hyl pi peri di n-4-yl)am no-
acrylate. If [err] is [err]al kylene or hydraxyal kyl ene, - it is for exanple
et hyl ene, 1-methyl et hyl ene, propyl &7, léj\rynp opyl ene or

2- et hyl - 2- hydr oxymnet hyl - propyl ene. #cyT oxyal kylene, [err] is for
exanpl e # ethyl -2-acet oxynet hyl - pro yI n'e—"The fol . ow ng

pol yal kyl pi peri di nes are particul arl itabNe as starti ng
30 L e )
/ \
Cﬂ3 Cﬂ3
35
| CH3
—{:—G—CHZ—}
- 40 .
\ . m
~ o=C H,y
Vi
45 Grr—
\
C6H13—N—0 NH
\ /
50 o
/\
CH3 Cl{3

In Hydroxylaminderivaten der Formel IX bedeutet L beispielsweise Tetramethylen, Pentamethylen,
55 Hexamethylen, Heptamethylen, 2,6-Heptandiyl, 2,4-Dimethyi-1,5-pentandiyl, 3-Oxapentamethylen oder 3-
Hydroxyazapentamethylen. Besonders bevorzugt wird L als Pentamethylen oder als 3-Oxapentamethylen.

Besonders bevorzugt werden Hydroxylaminderivate der Formel |

Als geséttigte Polyolefine, die in den erfindungsgeméssen Zusammensetzungen zur Anwendung
gelangen, sind besonders soiche bevorzugt, die sich von Monoolefinen, insbesondere von a-Olefinen,

60 ableiten, wei beispielsweise Polyethylen, das gegebenenfalls vernetzt sein kann, Polypropylen,
Polyisobutylen, Polybuten-1, Poly-3-methylbuten-1 oder Polymethylpenten-1.

Als Polyethylen kann soiches niedriger, mittierer oder hoher Dichte verwendet werden. Auch
Mischungen der obenerwahnten Polymeren lassen sich einsetzen, wie beispielsweise Mischungen von
Polyethylen und Polypropylen, von Polypropylen und Polybuten-1 sowie von Polisopropylen und

65 Polypropylen oder weitere Kombinationen.
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materials in the preparation of hydroxyl am ne derivatives of the fornula
I V: 9-aza-8, 8, 10, 10-tetranet hyl - 1, 5-di oxaspi r o[ 5. 5] undecane,

9-aza- 8, 8, 10, 10-t et ranet hyl - 3-et hyl - 1, 5- di oxaspi r o[ 5. 5] undecane,

2,:2, 6 6-t etranet hyl pi peri di ne- 4- sp'Ep00213g 157332di oxane) -5' - spi ro-5"-

(4", 3~ di oxan 2"-s -tet ramet hyl fper| di ne

ri en in den
any St'tg %ﬁ @&ﬁﬁﬁ "'5\2‘ g‘%g o S ok 3t "ﬁie.s i1 "@X{ :
”Et hyl et hg N ere, &Q?K‘M B%X\L fUﬂ polﬁI{eFr'e
oxypropyl athhut/ootgfet- blymb-ersbwn Bih@isiyeibae t,at-(l:cﬁnﬁlplﬁ‘\él'p@myéﬁe yl or propoxy-
propyl . 5 . Jesond@sb vsrzp er«bnylllsam[r\em zungsn fdGralsembz finesctle eamsl Polygthilen

o teul & g%'y%?ﬁfyyﬂ E@E g o |ch lf)r‘:;e % %t '\é% 'qthy u}enﬂ Poly- (4'
partlcular n St Eté% f BSrate Pol e,
[err]cycl oabdﬂy hyleh @fekl gelr,smmarepadet hsuéf arcmsyméém% thylbdf ‘:\f@rgaduo.érrgeepo?yvftf&';m;
[ er r] hy drox gayliknVinylacktat Gopblgmneres aWblﬁPrﬁpyﬂ'ejlcﬂboolyﬁérés}ddgr c2>polhye}e wytphm;ddgr v_on

3- hydroxyprB']gy\r'e" fzﬂPgid'feo %’éﬂ?ﬁ{‘is"ﬂ 4- hy c(l:_I‘rrox but%/I {e” errr I

in pa_rt i cul e%noy voh Ethyle é Ilél{ aﬂ, H ez S)I%pgyo 32”5% ratz 'Qvforezg teér
subst i t ut ed ey Bahue Anbixdaritol ALY E&rng,igeanss RLLE adveondeR"
exanpl e ed hwla;eaekonﬁynowh.eé}equs Bmzrsdi.em.dmert ys ws@pyé.mgwsengpahrsaaﬁ{dtyh&maxgenden

hexanet hyl ebete aggef@nmet hyl ene, deca- net hy I ene or dodecamet hyl ene. [err]

or 474231 ﬁé“"* i T ”Eihé%?nfﬁ‘é'heﬁ?om kit

utyryl, aoct aruaWate ﬁlﬁeanméchﬁsnem Bé@t&is%lsé’z babebaRl-KdReRtdnl 2,5-B08rt.-amyl-
fol'l owi ng poldyehikgr, pi PEDiitet.-Bagihgdrahion, t ahs-Bi-ters-bstyed-fyidrogy-aredo I | 38-Bi-tert.-butyl-4-
preferably hxﬁroxvms ghr efrizrd%-gigert-ootylty ﬂ@x hemi)meosc!h!rl \B@&D'mblaﬂ 4tméf0*mh¢nxl

V: 3-benzyl 5‘?@% Fidppdten Wg“@yffe’w }}]

i s B I tyEe e R P

SR L SR e e

3-al lyl -1, 34,8+ mrotbwe.teh.-ﬂutﬁ,zsn PREHOA TR My lesnb,baintk ]dmmﬂményﬂﬁtum

Alkyliden-bisphenole wie beispielsweise 2,2’-Methylen-bis-(6-tert.-butyl-4- methylphenol) 2,2'-
Methylen-bis-(6-tert.-butyl-4-ethylphenol), 4,4'-Methylen-bis-(6-tert.-butyl-2-methylphenol}, 4,4-Methylen-
bis-{2,6-di-tert.-butylphenol), 2,6-Di-(3-tert.-butyl-5-methyl-2-hydroxybenzyl}-4-methylphenol, = 2,2°-

30 Methylen-bis-{4-methyi-6-(a-methylcyclohexyl)-phenol], 1,1-Bis-(3,5-dimethyi-2-hydroxyphenyl}-butan,
1,1-Bis-{5-tert.-butyl-4-hydroxy-2-methylphenyl)-butan, . 2,2-Bis-{3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxyphenyl)-
propan, 1,1,3-Tris-(5-tert.-butyl-4-hydroxy-2-methyiphenyl)-butan,  2,2-Bis-(5-tert.-butyl-4-hydroxy-2-
methylphenyi)-4-n-dodecylmercapto-butan, 1,1,5,5-Tetra-(5-tert.-butyl-4-hydroxy-2-methylphenyl}-pentan
und Ethylenglycol-bis-[3,3-bis-(3-tert.-butyl-4-hydroxyphenyi}-butyrat].

35 O-, N- und S-Benzyl-Verbindungen wie beispielsweise 3,5,3',5'-Tetra-tert.-butyl-4,4'-dihydroxy-
dibenzylether, Octadecyl-4-hydroxy-3,5-dimethylbenzyl-mercaptoacetat, Tris-(3,5-di-tert. -bUtyl-4—hydroxy-
benzyl}-amin und Bis-(4-tert.-butyl-3- hydroxy-2 6-dimethylbenzyl)-dithioterephthalat.

Hydroxybenzylierte Malonate wie beispielsweise Di-octadecyl-2,2-bis-(3,5-di-tert.-butyl- 2~hydroxy-
benzyl}-malonat, Di-octadecyl-2-(3-tert.-butyl-4-hydroxy-5-methylbenzyl)-malonat, Di-dodecylmercapto-

40 ethyl-2,2-bis-(3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxybenzyl)-malonat und Di-{4-(1,1,3,3-tetramethylbutyl}-phenyl]-2,2-

,. bis-{3,5-tert.-butyl-4-hydroxybenzyl)-malonat. '

.’ Aromatisch substituierte Hydroxybenzylverbindungen wie beispielsweise 1,3,5-Tri-(3,5-di-tert.-butyl-4-
hydroxybenzyl)-2,4,6-trimethyl benzol, 1,4-Di-(3,5-di-tert. -butyl-4-hydroxybenzyl)-2 3,5,6-tetramethylbenzol
und 2,4,6-Tri-(3,5-di-tert. -butyl-4-hydroxybenzyl)—phenol

a8 s-Triazin-Verbindungen wie beispielsweise 2,4-Bis-octylmercapto-6-(3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxy-
anilino)-s-triazin, 2-Octylmercapto-4,6-bis-(3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxyanilino)-s-triazin, 2-Octylmercapto-
4,6-bis-(3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxyphenoxy)-s-triazin,  2,4,6-Tris-(3,5-di-tert.-butyi-4-hydroxyphenoxy)-s-
triazin, 2,4,6-Tris-(3,56-di-tert.-butyl-4-hydroxyphenylethyl)-s-triazin, 1,3,5-Tris-(2,6-dimethyl-3-hydroxy-4-
tert.-butylbenzyl)-isocyanurat und 1,3,5-Tris-(3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxybenzyl)-isocyanurat.

50 Amide. der B-~(3,5-Di-tert.-butyl-4-hydroxyphenyl)-propionséure wie beispielsweise 1,3,5-Tris-{3,5-di-
tert.-butyl-4-hydroxyphenyl propionyl)-hexahydro-s-triazin und N,N’-Di(3,5-di-tert.-buty!-4-hydroxyphenyl-
propionyl)-hexamethylendiamin oder N,N’-Bis-8-(3,5-di-t-butyl-4-hydroxyphenyl)-propionylhydrazin.

Ester der B-(3,5-Di-tert.-butyl-4-hydroxyphenyl)-propionsdure mit ein- oder mehrwertigen Alkcholen
wie beispielsweise mit Methanol, Ethanol, Octadecanol, 1,6-Hexandiol, 1,9-Nonandiol, Ethylenglykol, 1,2-

s5 Propandiol, Diethylenglykol, Thiodiethylenglykol, Triethylenglykol, Neopentylglykol, Pentaerythrititol, 3-
Thia-undecanol, 3-Thia-pentadecanol, Trimethylhexandiol, Trimethylolethan, Trimethylolpropan, Tris-
hydroxyethyl-isocyanurat und 4-Hydroxymethyl-1-phospha-2,6,7-trioxabicyclo-[2.2.2]-octan.

Ester der pB-{5-tert.-Butyl-4-hydroxy-3-methylphenyl)-propionsdure mit ein- oder mehrwertigen

Alkoholen wie beispielsweise mit Methanol, Ethanol, Octadecanol, 1,6-Hexandiol, .1,9-Nonandiol,

so Ethylenglykol, 1,2-Propandiol, Diethylenglykol, Triethylenglykol, Thiodiethylenglykol, Neopentyiglykol,

Pentaerythritol, 3-Thia-undecanol, 3-Thia-pentadecanol, Trimethylhexandiol, Trimethylolethan,

- Trimethylolpropan, Tris-hydroxyethylisocyanurat und 4-Hydroxymethyl-1-phospha-2,6,7-
trioxabicyclo[2.2.2}-octan. '

Ester der 3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxyphenylessigsdure mit ein oder mehrwertigen Alkoholen wie

65 beispielsweise mit Methanol, Ethanol, Octadecanol, 1,6-Hexandiol, 1,9-Nonandiol, Ethylenglykol, 1,2-

_-\
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or the conmpounds of the follow ng structural fornulae: -19- [e'rr]' H N
* N-H As
[err]cycloal kyl, [err] is in particul ar cyclohexyl. As.-[err]aryl, [err] is

particularly phenyl, or [err]- o 5’] whi ch is unsubstituted or
substituted by hal ogen or [err] gﬁrk 15&22? ﬁ%] al kylene, E is for exanple
met ene,  Eiohardn iettylepgigkol, [Dyib-gidylenglykol2Deopéiiyigifiol, Pethdewhiitiitol G-Thfa-Un@écanol,
exanpfe eth @preent leneTrln‘j_kﬂﬁrﬂ'dxandlmet hyTrimeydese, t clringthgtolpydpame OfrTris-

t cupnd I¢1 .
hexarret hyl e fyir ev o g mlt qgra r}Zzs VJ- sphpmha-éfdmxeblqyclo [2}%2]-gptan besonders

henyl ene, f'ke‘ﬁge il;
p-p ylhen e zylpﬂ@s‘ﬂ Q)Easp el$ evs i{\llgg%hte;[ NRied.2 Ly P begnzy phosphonat,
pol yal kyl pi prthiyich 8ifSerabRyi{arhedrokydbrizyipitddption € pr ﬁa& 959 -teft [fatyl-a-
hydr oxyl dehvmbeﬂe@hoﬁphbmuﬁ@lmcb.cv\/'é-tert butyl-4-hydroxy -3-methylbenzylphosphonat.

N hydr oxyrre eyqqz ;phgm% tgs i §§‘ P"&%’MM" ﬂo@@#%m*ﬁ 8-digtprf.¢ t!mma“ hydroxyhydrocinnamat,

tet - dro adecyl-s 5-di-tert.-butyl-4-
N-met. hOX \Rcz 1but%F -hydr X4DJE so y -
N- et hoxyn”eta -t'e 7i- f@ : 56&‘& -4Zh ?rt; Jtl%}z%i)
and 0- (2, 2, Benbolt 86 y,bmwp,en.mmew lee}r Nnma ¥y dFirHAnbt, £3, 61876 -bily
foll owi ng pWiesaver2.2-Edwh mbmdsﬁ dirtgt-putgipeenald| y1,35H26alrh@hgg-test- amwsmgdrameﬁzvlal s
in the prep ?“é(f’l” of 13 His Ww&fﬁi‘mfe‘eﬂéw%?w!)é’stabf v HETrisd?-Brbridistert/ibutyl-a-
[ err ] droxy roclnnamoylox -ethyl}-isocyanurat 3.5-Di~(3,5-di-tert.-butyi-4-hydroxybenzyl})-mesitol,
Hexamethylen-bls (3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxyhydrocinnamat), 1-(3,5-Di-tert.-butyl-4-hydroxyanilino)-3,5-
di-(octylthio-s-triazin, N,N’-Hexamethylen-bis-(3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxyhydrocinnamamid), Calcium-bis-
(ethyl-3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxybenzylphosphonat), Ethylen-bis [3,3-di-(3-tert.- -butyl-4-hydroxyphenyl)-
) butyrat), Octyl-3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxybenzyimercaptoacetat, Bis-(3,5-di-tert.-butyi-4-
a 20 hydroxyhydrocinnamoyl)-hydrazid und  N,N’-Bis-[2-(3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxyhydrocinnamoyloxy)-
ethyl]-oxamid.

In einer besonders bevorzugten Ausfihrungsform enthaiten die erfindungsgemaéssen
Zusammensetzungen als phenolisches Antioxidans Neopentantetrayl-tetrakis-(3,5-di-tert.-butyl-4-
) hydroxyhydrocinnamat), n-Octadcyl-3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxyhydrocinnamat.  1,3,5-Trimethyl-2,4,6-
‘ 25 tris(3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxybenzyl}-benzol, 1,3,5-Tris-(3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxybenzyl)-isocyanurat,
, 2,6-Di-tert.-butyl-p-kresol oder 2,2’'-Ethyliden-bis-(4,6-di-tert.-butylphenol).
Enthalten die erfindungsgemassen Zusammensetzungen organische Phosphorverbindungen, so
, ~handelt es sich bei diesen Substanzen beispielsweise um Triphenylphosphit, Diphenylalkyl-phosphite,
Phenyldialkyl-phosphite, Tri-(nonylphenyl}-phosphit, Tri-laurylphosphit, Tri-octadecyl-phosphit, Di-

(r;j 30 (isodecyloxy), =~ 2.4,8,10-tetraoxa-3,9-diphospha-[5.5]-undecan und Tri-(4-hydroxy-3,56-di-tert.-
2. butyiphenyl)phosphit oder um analoge Phosphonite. :
an Als organische Phosphorverbindungen bevorzugt werden Tris-(2,4-di-tert.-butylphenyl)-phosphit, 3,9-

Di-(2,4-di-tert.-butylphenoxy)-2,4,8,10-tetraoxa-3,9-diphosphal[5.5]Jundecan, Tris-(p-nonylphenyl)-phosphit,
" 3,9-Distearyloxy-2,4,8,10-tetraoxa-3,9-diphosphit{5.5Jundecan, Dilauryl-phosphit, 3,9-Di-[2,6-di-tert.-butyl-
¥ 35 4-(2-(n-octadecyloxycarbonyl)-ethyl)-phenoxy]-2.4,8,10-tetraoxa-3,9-diphospha[5.5lundecan und Tetrakis-

- (2,4-di-tert.-butylphenyl})-4,4'-bis-(diphenylen)-phosphonit. Besonders bevorzugt wird Tris-(2,4-di-tert.-
butylphenyl)-phosphit.

:r_ Enthalten die erfindungsgemissen Zusammensetzungen Thiosynergisten, so handelt es sich bei

2. diesen Verbindungen beispieisweise um Dilauryl-thiodipropionat, Distearyl-thiodipropionat oder um

4 Neopentantetrayl-tetrakis-(3-dodecylthiopropionat). Distearyl-thiodipropionat oder Dilauryl-
4 thiodipropionat wird bevorzugt.
N Enthalten die erfindungsgeméssen Zusammensetzungen ein Metallsalz einer Fettséure, so handelt es
: sich dabei um Alkalimetall-, Erdalkalimetali-, Zink-, Cadmium- oder Aluminiumsalz der héheren Fettsduren,
wie beispielsweise um Calziumstearat, Zinkstearat, Magnesiumbehenat, Natriumricinoleat oder

::z'_ 45 Kaliumpalmitat. Besonders bevorzugt wird Calciumstearat.
}-s- Enthalten die erfindugsgemaéssen Zusammensetzungen sterisch gehinderte Amine, so handelt es sich

4- bei diesen Verbindungen beispielsweise um 4-Benzoy!-2,2,6,6-tetramethylpiperidin, 4-Stearoyloxy-2,2,6,6-
< tetramethylpiperidin, Bis-(2,2,6,6-tetramethylipiperidyl)-sebacat oder um 3-n-Octyl-7,7,9,9-tetramethyl-
1,3,8-triaza-spiro-{4.5]decan-2,4-dion.

r"d;: 50 Bevorzugte sterisch gehinderte Amine sind Bis-(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)-sebacat, Bis-
Y (1.2,2,6,6-pentamethylpiperidin-4-yl)-sebacat, Di-(1,2,2,6,6-pentamethylpiperidin-4-yl}-(3,5-di-tert.-butyl-4-
- len hydroxybenzyl)-butylmalonat,  Tris-(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)-nitrilotriacetat,  1,2,-Bis-(2,2,6,6-
1.2- tetramethyl-3-oxopiperazin-4-yl}-ethan, 2,2,4.4-Tetramethyl-7-oxa-3,20-diaza-21-oxodispiro[5.1.11.2}-
3. heneicosan, das Polykondensationsprodukt von 2,4-Dichloro-6-tert.-octylamino-s-triazin und 4,4'-
;"ris- 55 Hexamethylen-bis-(amino-2,2,6,6-tetramethylpiperidin), das Polykondensationsprodukt wvon 1-(2-
Hydroxyethyl}-2,2,6,6-tetramethyl-4-hydroxypiperidin und Bernsteinsdure, das Polykondensationsprodukt
en von 4,4’-Hexamethylen-bis-(2,2,6,6-tetramethylpiperidin) und 1,2-Dibromethan, das
E!giol Polykondensationsprodukt von 2,4-Dichloro-6-morpholino-s-triazin und 4,4’-Hexamethylen-bis-amino-
/kol' (2,2,6,6-tetramethylpiperidin),  N,N’,N‘’,N’’’-Tetra-kis-[{4,6-bis-(butyl-(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)-
han‘ 60 (amino-s-triazin-2-yl]-1,10-diamino-4,7-diazadecan, Octamethylen-bis-(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-
6 7_: carboxylat} und 4,4'-Ethylen-bis-(2,2,6,6-tetramethylpiperazin-3-on).
e Besonders bevorzugte sterisch gehinderte Amine sind Bis-(2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)-sebacat,
wie das Polykondensationsprodukt von 1-(2-Hydroxyethyl)-2,2,6,6-tetramethyl-4-hydroxypiperidin und

1.2- Bernsteinsdure, das Polykondensationsprodukt von 2,4-Dichloro-6-tert.-octylamino-s-triazin und 4,4'-
! 65 Hexamethylen-bis-{amino-2,2,6,6-tetramethylpiperidin) oder N,N’, N*’,N’"’-Tetrakis[(4,6-bis-{butyl-(2,2,6,6-
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- 21 - In hydroxylam ne derivatives of the formula I X, L is for exanple
tetra- nethyl ene, pentanethyl ene, hexanet hyl ene, heptanet hyl ene,

2, 6-heptane- diyl, 2,4-dinethyl-1,5-pentanediyl, 3-oxapentanethylene or

3- hydroxyaza- pentamet hyl ene. PartiERI Qi3 ﬁ%fBﬂabl y L is pentanethyl ene
Ok 3-0xa- pephaRBhiNibeiaf.aJIHQKYARIR-BG- 6 00 didRhd-¥ $iatliechje formula 1 are
part larly prestradnade erfkdubdtgerfabenrzabathmdnadniiabefUinsioassloibtr, b undelt es sich bei
conposi ti ons dlamoveulbmrgmu@ bdipielsweieq Lm0 PH-Berawialea Benzprhiebdne U Daemiliie, pa- 558 dean-
whi ch are d 'e"‘b Berzpesster edep &pt Yickelsalpe per) a-gkvlierten sterigqhicgphiggerten

e n
for exanpl &, "'Mé’ez 'L"ﬁ?r.’g ‘ﬁi&ﬁ bR R W9 Rl Nl LRSI
pol ypropyl ene, an A DBotriRRleWAE beibitéifvelse sm iyl 308D (dtyR NSk -Blityl-,
pol ymet hyl peﬁ’t(Bh&.a-IetraiHe&me twlet ByChleroes’ aamtrtnnyylbes-omlorbcw,ert FRRE-6l imedtiyl-N i THsec.-
density. M xBulylSStegfbutyire3 oyt gh@eszvb "testhvhbBradMettfyibenzghimethel-Srhlerqur 4blydspxy-, 4'-
pol yet hyl dhe lﬁﬁ%""'g P18y P EriBiH-et3mylyr SYathyha cahameBystt-e Hal pChigro-3',5di-tert-
pol yi sopr opy? € é mt&kf&@%ﬂﬁﬂ@l-ﬂﬂgmﬁt W& beiOSBLRAL | @BRyITBYHEhBcyR€odbs 88
Copol yrner s obndeb,e.dma@o efins cited above, especially [err]-olefins, my
al so be used i rP-Hydexgemnppisinbneons bespiristieisg 4Hydtoe, biMetioky, oﬂOctdidwusf&-memvloxv-, 4-
exanpl e et’ﬁyPI@*F ‘B‘f/'o é""(’,‘bpol“;?hﬁﬂsihydm—pylzé’héﬂ'tirt&t'ﬁwémlv'co‘rﬂﬂ y fefydroxy-4,4'-
propyl ene/ 08 sf(2 tgf{o i) b&ggy ! ﬁe/bgk'é &t \I{ﬁ{% 99,%0-(}( er%kyé?éﬂ egloxybenzoyl)

et hyl ene/ oct Qe.rﬂl%ll @BE)2 -¢| ox@%e%drl’-beﬁz%l ehdyi ﬁﬂ foxybenzoyl)-
copol yners rmgnzd»e use Oorrp05|t|ons cont ai ni ng as e po on ef i n conponent

p | yet hyl eme r@ggﬁbmefa" clulstisdEten Bmsa Wid ubeipisisivpise Phenylsalicylat,

var Iy(()ggnte? R; %‘*}&’%‘%Bb‘\i““fw% @ls ‘e" s'eé erpa‘ft?qqgtﬁb% E‘?E’ im}?‘ago::::;:

Very parti cu ATy el %@rse@s«a.eawaseccm@m-ﬁpeﬁﬁenwgﬁeeu&elhyueétﬁf loBerS Uksatiedés o
ar e pol yprzep@drisanethdxprimceuremétyyigaar,y et luydyenes-matglipunatithep sintsiurpoétiéskey | eneder

hi gh densi t y-bpulest ?at”;{é '&fﬁ@afbom%%a??f}gﬁf gt’%ﬂmrmﬁ%ﬁ&r" e??yl ene f’ynﬁbgt grrtu%-ut |
1), ethyl ene/ V|T§ @g?g" ' ?JP / agpr-buty-
copol yners of A BRE it O-Ethoq X Byl Qxlgu?ﬁfd "ﬁ" 3 2Ethoxy-2 Ve

Pol ypr opyl:gng s -ditegtloutl@Bsaniiiy, duel Ma&ﬂw@n&: )
disubstituierten Oxaniliden.

Bevorzugte Verwendung als Ultraviolettabsorber in den erfindungsgemissen Zusammensetzungen
finden 2-(2-Hydroxy-5-methylphenyl)-2H-benztriazol, 2-(2-Hydroxy-3,5-di-tert.-amylphenyl)-2H-benztriazol,
2-[2-Hydroxy-3,5-di-{a,a-dimethylbenzyl)-pheny!]-2H-benztriazol, 2-(2-Hydroxy-5-tert.-octylphenyl)-2H-

35 benztriazol, 2-Hydroxy-4-octyloxybenzophenon, Nickel-bis-{O-ethyl-3,5-di-tert.-butyi-4-
hydroxybenzylphosphonat), 2,4-Dihydroxybenzophenon, 2-{2-Hydroxy-3-tert.-butyl-5-methylphenyl)-2H-
benztriazol oder Nickel-butylaminkomplex mit 2,2’-Thiobis-{4-tert.-butylphenol), 2-Ethoxy-2'-ethyloxanilid
oder 2-Ethoxy-2'-ethyl-5,5'-di-tert.-butyloxanilid.

Die stabilisierten polyolefinischen Zusammensetzungen der vorliegenden Erfindung kénnen

40 gegebenenfalls noch weitere Zusatze enthalten. Dazu zéhlen beispielsweise Stearate, Pigmente, Farbstoffe,

;- Lichtstabilisatoren wie Metalldesaktivatoren, Talk, weitere Fillstoffe, u.v.m.
' o Die Erfindung betrifft ferner ein Verfahren zum Stabilisieren geséttiger Polyolefine oder Mischungen
i ' davon gegen oxidativen, thermischen oder strahlungsinduzierten Abbau, dadurch gekennzeichnet, dass
man dem Substrat (a)
45 b) einen Stabilisator oder eine Stabilisatormischung ausgewahit aus der Gruppe der phenolischen
Antioxidantien, der sterisch gehinderten Amine, der Ultraviolettabsorber, der organischen
Phosphorverbindungen, der Metallsalze von Fettsduren oder der Thiosynergisten, und
c) ein Hydroxylaminderivat oder eine Mischung davon zusetzt, mit der Massgabe, dass Komponenten
b) und c) nicht identisch sind.
50 Ferner betrifft' die Erfindung die Vemendung der oben beschriebenen satabilisierten
Polylolefinzusammensetzungen.

dyheps& -mémaw- S6Wde BMND lupdre{Ehoxy-

Die Hydroxylaminstabilisatoren werden den erfindungsgeméssen Zusammensetzungen in einer -
Menge von 0,01 bis 5 Gew.% zugesetzt. Die tatséchlich anzuwendende Menge hangt vom jeweils zu .

stabilisierenden Substrat und vom jeweiligen Verwendungszweck ab. Bevorzugt verwendet man 0,025 bis
55 2 Gew.% des Hydroxylaminderivates und besonders bevorzugt 0,05 bis 1 Gew.%.

Die Hydroxylaminderivate stabilisieren die erfindungsgeméassen Zusammensetzungen besonders
wiéhrend der Verarbeitung bei hohen Temperaturen. Das stabilisierte Substrat verférbt sich relativ wenig,
sogar wenn mehrere Extrusionen durchgefiihrt werden.

Die Einarbeitung der Stabilisatorsubstanzen in die orgamschen Polymeren erfolgt nach an sich

6o bekannten Verfahren. Die Zudosierung kann wiéhrend jeder Verarbeitungsstufe vor der Formgebung
erfoigen. So kann der Stabilisator beispielsweise mit einem pulverférmigen Polymeren gemischt werden,
oder eine Emulsion oder eine Suspension des Stabilisators kann mit einer Lésung, Suspension oder
Emulsion des Polymeren vermischt werden. Die stabilisierten polyolefinischen Zusammensetzungen
kénnen neben den oben erwihnten Stabilisatoren gegebenenfalls noch weitere Additive oder Zusatzstoffe

65 enthalten. Deren Gewichtsanteil betrigt zwischen 0,01 und 5 Gew.%, bevorzugt zwischen 0,025 und 2
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- or co’pol ynmers of ethylene or of propylene with another [err]-olefins, are
particularly preferred as the polyolefinic substrates. Phenolic
anti oxi dants which can be used in the conpositions according to the

i nvention, originate fromvarious classes of materials. A few exam ples
.are given in the list below Sinple 2 6-dial kylghenols such as, for
exapple, 2,6-di-tert-butyl-4- mettER HdR8767

2-t - but yGevA%Gmdle%hhyé PR zwigchbir 611 oS gdaidy | - 4- met h- oxymet hyl phenol ,
‘2, 6-di oct adec;ﬂmsﬁsmbthkiyrkqnhmmhneamdman - vdtscmaéﬁsté@adsryi ang§n 8@ lwerdoR,1zIBV @it Foligrs

‘of al kyl at ef? Pméweg:;;@uoﬁﬂof%cdﬁmls Bindemitt eéfur Backe, mgbstoa‘fe%oder Kitte, i
but yl hydrooy; %Z Pﬁ?ﬁ!‘ﬁ °5m’3ﬂ A ientuiiy 'Wﬁ?h -
qu! none, 2, 252| bfess en on :: i &gﬁnﬁrﬁ ’vozg r:§sléf %ggtﬁe

rani sol e, tr$tst(||3pﬂ5redbeué;ﬁéliwebbltn)Fbmﬂeuﬁh)’dﬂi'ﬁﬁbY@ REH Jleﬂen l auf
“but yl - 4- hy ddioRBants b@plﬁa\reate& and bi s( 3, 5-di -tert but | - 4- hydroxyphenyl)
.adi pate. ,Hydr f%ﬂ 3 FFF'BQH;I P"eéFﬁ ﬁ?ﬁ"sﬂde @fg'geg{ﬁ'i;ﬁ'ffg% dfyy % zg}: § 3? QB*E@N Cg
2,2 -thi o iy E 4 oIl oy
-4,4' -t hi o- maﬁcyloolﬁfxﬁlﬂu'?e' g@-@eﬁ Qloylhyd::‘z:m pmsl\?l:\l -Blls-‘(,35 di-tert.-butyl-4-

4,4" -thio- thyg(ogypﬁerd/lprtamnwlamﬁi'qzineNGhl)cyloyl N’-salicylalhydrazin, 3-Salicyloylamino-1,2,4-triazol oder
4, 4' -t hi o- UY-N-Rigsaliewqyl-thigpsp PIDQsawetd drpdicenol ) and 4, 4' - bi s( 2, 6-di net hyl -

el ERCTE AR i S

rhittel wie bensplelswelse Stearylalkohol

-2, 2 - met hy | Famstotta) Fus§ AbiRE Kdali, YhikuAr, Glabride ﬂaﬂ e, optische Aufheller, Flammhemmstoffe oder

- met hy|Antistatikp &Y & er&mctundlmeryisséhmdwérphmn@én)emgéarﬂem@m&iyénene bi s(2, 6-
di-tert-HButyl phenol), 2,6-di(3-tert- butall - 5- net hyl - 2- hydr oxybenzyl ) - 4-
.net hyl phenol eispiel 1

' Verbei stablllt von ropyl be|
2,2" -met hyl en@ie%hﬁfﬂ{ ééltehgauﬁ i%yrlsf\al‘ﬁgqgrﬁ)@ﬁépﬁ]ﬁe“% reules, Profax® 6501)
1, 1- bi s( 3, Erndlalm!hh;dw-feul l)’CB‘IM@A%&!ﬂ ie)z0 tdsRRden Stab eriéiih MeMYI¥Achidrid gelost
‘hydr oxy-2- red ungpdze QSurtemleﬂrbezthDdlegs(uagsﬁwuhl wircburiter Rertnifderfentirdékakyezogen und

phenyl’) pr oﬁr‘gﬁnsém o, igatqrhaiti %&ﬂw aqjgh semwmng;(f wirgheintExtrides Merivpisiat, alpss

£ el s R

“et hyl eneegl ycol bi s[ 3, 3-bi S(JE tert=hutyt=—4=tych u;\ya,g.enyl )butyrate].

xtruderteil Temperatur (
v ' Zylinder 1 232
- . Zylinder 2 246
3 | Zylinder 3 260
n Forderschnecke 1 260
o ¢ |  Forderschnecke 2 260

Wiéhrend der Extrusion wird der interne Druck durch einen Druckfiihler {iberwacht. Nach jeder ersten,
45 dritten oder flinften Extrusion werden einige Harzpellets entnommen und unter Druck in 3,2 mm dicke
Pléattchen verformt. Der Yellowness-Index dieser Proben wird gemiss ASTM D 1925 bestimmt. Niedrige
Yellowness-index-Werte bedeuten geringe Vergilbung der Proben.
Das Polypropylen wird als ausreichend stabilisiert angesehen, wenn der interne Druck im Extruder
wiéhrend der flinften Extrusion einen &hnlich hohen Wert wie wihrend der ersten Extrusion besitzt. Die
50 Ergebnisse sind in Tabelle | aufgelistet. Aus Tabelle | ist ersichtlich, das die Anwesenheit von N,N-
Dibenzylhydroxylamin in der Polypropylenzusammensetzung, die zusitzlich ein phenolisches Antioxidans
enthalt, die Verférbung wahrend der Verarbeitung bei hohen Temperaturen verhindert. Diese Verfarbung
rihrt von dem phenolischen Antioxidans her, welches das Polymere wiahrend der Verarbeitung
stab|I|5|eren soll.
55

'9 60
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O, N and S-benzyl conmpounds, such as, for exanple, 3,5,3 ,5 -tetra-
tert-butyl-4,4" -di hydroxydi benzyl ether, octadecyl 4-hydroxy-3,5-di-

met hyl benzyl mer capt oacetate, tris(3, | - 4- hydr oxybenzyl ) am ne
and, bi s(4-tert-butyl -3-hydroxy-2, ﬁn& ﬂ?ﬁtf@rfﬁ%’ di t hi ot er epht hal at e.
Hydr ox} b nzyl at ed mal onaygiase S\edH a 2, 2- bis-

(3, 5-di (——bu-t—y—l—é—-h-y—d:—e*y—benz-y-fﬁaéa 4 sg'r""'ﬁémﬁl'&m' °8£9?q§’§¥3 tert-butyl -
4- Hydr oxy- SSﬁ?E'!'mquenzyl ) rﬁ&#bdﬁammench dodedntbmerEraypienidiyei 2, 2ydNowheds- iddk -
tert-butyl - 4- hydr oxybenzyl($#a¥bnat e and dIE[‘m(OllNI(@/@F'I etrarretdeybhmsiyh)ur
phenyl] 2,2-bhis(3,5-di-tert-butyl-4-hydro ybenz-JS/I)rraFonate At omat Bcal | yB

substi t ut edG:hyabbﬁstaenzyl -compounds, such f@la €X Te,
1,3,5-tri( P B CTHE thyl hpn7pn2\9 44

1, 4-di (3, 5- iﬂml"g?'l”butyl _BIhydroxybenzyl )- 2, 3, 5, 6- t et r anet hyl benzene and

2,4,6-tri( rt - but g4 hydr oxybenz phenaql . s Tr|a2|ne conmpounds,
such as, e“'v%_&g'a&ﬁ” P s- actyl HEI’CaDHJg % 23 8 44

di-tert- but‘yAatibxhyrt‘arﬁoxyumdehﬂa@t)ztr&i tetrbiae’ {3/BEdi-tesr. -QG{yMlH}’& %“8 8(3, 5-
di -t ert - but yHydtoxylaghinoley NiN-Piberaylhwirdxylaminl ne, 2- oct yl ner capt o- 4 1 s(3,5-
di -tert-butyl-4-hydroxyphenoxy)-s-triazine, 2,4,6-tris(3,5- dl-tert butyl -

4- hydr oxyphenox - S- tr| at2| ne, 2 4‘ 6- tl”% SISLT;elé'l ‘tert- butyl 4- hydroxy- :
phenyl et hyl ) S- g oze ur vor “tg \:gln gvx' ‘yeB y etzt flnlSCF\ usamm rYsetzung
benzyl ) i SOgY aBWeRdet daq&adl oiteide 9°|»h "ﬁv“mm Eismb  Tabello
|sbe§/anurateudéd§bde|s of [err]-(3 |-tert uty hydroxypheny propi oni ¢

acid, such as, for exanple

135tr|s(35d|-tert byt r 0X

hydr o-s-triazine and N NH gél'?'évg'xg’ "f"é?sfa ﬁi‘e‘f" Z?l"'ﬂ(fé?'%%bﬁgrﬁll propionyl) -
hexanet hyIsesbéiidatastj ne or N, $tabilRatorrhédigs | - ( 3, Intefher Extratériuckbreny T WspuAAGEYheRT O-
pi onyl hydrazi ne. Esters of(Gew.%) Extrusion Nr. (kg/cm?) nach Extrusion Nr.

[err]-(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxyphenyl)pYopioBic ad d with fono- hydri 8
or polyh ol's, such as, for exam anol , han
VY G dor T R e

oct adecan e_x_a_n_edl ol 1 Q_ nonanedi ene aL \Ir‘nl =24

1, 2- propammndansdl et hyl ermOSQI ycol t hi odi et hyl ene gl ycol triet hyl ene
| ycol , néopentyl gl ycol, pentaer thrititol (sic 3-thiaundecano|, 3-
gy gsp |t}/ gy pD.OS y 52(5 )4é.3 45.2 3.7 45
+
Hydroxylamin 1 0.05

5.4

*) Antioxidans A = Neopentantetrayi-tetrakis-(3,5-di-tert. —buwl-#hydroxyhydmclnnamat)
Phosphit | = Tris-(2,4-di-tert.-butylphenyl}-phosphit
Hydroxylaml_n 1 = N,N-Dibenzylhydroxylamin

Die Ergebnisse in Tabelle Il zeigen, dass durch die Anwesenheit von N,N-Dibenzylhydroxylamin in

einer Polypropylenzusammensetzung, die ein phenolisches Antioxidans und eine organische

45 Phosphorverbindung enthilt, die Verfarbung wahrend der Verarbeitung bei hohen Temperaturen gering

bleibt, wobei sowohl das Phenol als auch die Phosphorverbindung die ihnen zugedachten Funktionen
ausfuhren.

Beispiel 3
50 Verarbeitungsstabilitat von Polypropylen bei 260°C
in Analogie zu Beispiel 2 werden weitere Polypropvlenzusammensetzungen. die sowohi ein
phenolisches Antioxidans als auch ein organisches Phosphit und ein Hydroxylaminderivat enthalten,
untersucht. Die Ergebnisse sind in Tabelle lll dargestelit.
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t hi apent adecanol, trinet hyl hexanediol, trinethyl ol ethane, trinethylol-
propane, trishydroxyethyl isocyanurate and 4-hydroxynet hyl - 1- phospha-

2,6, 7-trioxabicyclo[2.2.2]octane. Esters of

[err] (5-tert-butyl-4-hydroxy- 3- rreth bpbeqd oPiﬁ,onic acid with nonohydric
or poI yhydri c al cohols, such as, for exanple | met hanol , et hanol,

oct canol, 1, 6- hexanedl ol, 1, 9 nonanedTene"e@t hyl ene gl ycol,

3l ycol . mosseResb) ool e“es'E""*Yf“gE'nﬂﬂH ol L g*'égﬁ'h'“m‘ cc: Q’Tﬁ“ﬁﬂ,"n";’:

t hi apent ade canol, tri rret hyI hexaned| oI trlrret hyLaoI et hiane tr| rret ylol- 5
p+opane, S y ate—arrd v . ke
A6, 7-tri of&ﬁﬁ"t‘fﬁ?‘ﬂ[Z 2. 2] octane, Esters oféd! 388 318 337 734 a8
375-di -t er antidkidihs #- hydr oXygygenyl acetic acid with m)nohydrl c or polyhydric
al cohol s, such as for exanple, wth nethanol, ethanol, octade- canol,
4 6- hexaneﬂhqsbhutll 9- nonanediosl , et hyl ene gl.'y@ol , 542 2- psoopanedi als, a9 44
et hyl enetgl ycoI t hi odi et hyl ene gl ycol, neopentyl glycol, pentaerythrit-
hritol (si Hydroxylamip hundecar?éfé 3-t hi apent adecanol , trinethyl hexanedi ol ,
trimethyl ohgédaruafs: tr1 met hyyggl propane, trishydroxyethyl isocyanurate and
4- hydr oxynmgt hyl - 1- phospha- 2, 6, 7-tri oxabi cycl o[ 2. 2. 2] octane, the tetrakis
ester of pewispmitlyt hrithrita@os(sic) being pasisi cubas|y spreferred.? 70 8.5
Beazyl phosghonat es, such as, for exanple, dinmethyl 3,5-di-tert-butyl-
Wﬁlroxyben W'ﬁﬁbgﬂh nate, ®%thyl 3,5-di-tert-butyl-4- hydrogbenzylphos-
ctadec 3 5 di -tert but hydr oxybenzyl phosphonat e and

Rehat
Si oct adecyl’ x'ﬁ’é ?1‘,21 ‘Gpgﬂ'i‘ﬂ"l"ﬁﬁﬁg'ﬁﬁ@n%(?“é"“apﬁﬁf erred
phenolic anE ML@:W\?-QJ QE[ iy di -tert-butyl - 4- hy-

'd'r'O'xyhydrochd} ,h @,;,;,a‘;q(m.&,dﬁnm tert-butyl -4-hy-
r oxyhydr oci nnamate) d| n- octadecy di-tert-butyl -4-hydroxybenzyl -

prgosphonate 1,3,5-tris(3,5-di-tert- butyI 4- hydr oxybenzyl )i socyanur at e,
4thi-odi et hyl ene bi s 3 5 d| -tert-butyl - 4- hyBeispieydydr oci nnamate, 1, 3 5-
t didnet hyl - 2, 4, 6VP’ t!l?ait’@r"td‘/m?!’?'?ﬂbﬁl d3rox ybenzyl )benzene

e lisch
T agetaret i1 e T B
-25- 2, 6-di - tdkdes My T
2,54 - et hyl i dene- bi s(4, 6- d| -tert but yl phenol ),

Tabelte IV
Stabilisator®) | Stabilisatormenge interner Extruderdruck bei Yellowness-index -
(Gew.%) Extrusion Nr. (kg/cm?) nach Extrusion Nr.
1 5 1 5
_ Grundrezeptur - 410 36.3 5.0 6.2 '
’m.i'};': Antioxidans A 0.1 '
e + : 50.4 39.2 6.2 75
_lkgioneg Hydroxylamin4 0.05

*) Antioxidans A = Neopentantetrayl-tetrakis-(3,5-di-tert.butyl-4-hydroxycinnamat)
Hydroxylamin 4 = Di-{1-hydroxy-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)-sebacat
rohl ein 50

sthalten, Beispiel 5

Resistenz von Polypropylenzusammensetzungen gegeniiber Gasfading
Die Grundrezeptur besteht aus 100 Teilen unstabilisiertem Polypropylen (Profax® 6501, Hercules) und
0,1 Teilen Caiciumstearat. Die unterschiedlichen zu testenden Stabilisatoren werden, wie in Beispiel 1
s5 beschrieben, dem Polypropylen zugemischt. Diese Mischung wird einmal extrudiert und anschliessend
granuliert. Das Granulat wird unter Druck bei 183°C zu 3,2 mm dicken Platten geformt und der Yellowness-
index der Proben wird gemiss ASTM D 1925 bestimmt. Anschliessend wird die Probe fiir einen
bestimmten Zeitraum (vgl. die fo|gende Tabelle) bei 60°C einem Gasfadingtest gemass AATCC
Testmethode 23 unterzogen. Der Test wird in einer Gaskammer (Drum Model No. 8727) durchgefihrt. Die
60 Ergebnisse sind in der nachfolgenden Tabelle V aufgefihrt:
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1,3,5-(2,6-dinethyl-4-tert-butyl - 3- hydroxybenzyl )i socyanurate, 1,1, 3-
tris(2-methyl-4-hydroxy-5-tert-butyl phenyl)butane, 1,3,5-tris[2-(3,5-di-
tert-butyl-4-hydroxyhydroci nnanoyl oxy) et hyl ]i socyanurate, 3,5-di(3,5-di-
tert-butyl -4-hydroxybenzyl ) nesitol ,EReQ488 #g¥eBR2 bi s(3,5-di-tert-butyl -
4: hydroxyhydroci nnamate), 1-(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxyanilino)-3, 5-
di (o€tylthio)-s-triazine, N N -hexanmet hjMbela¥ bis(3,5-di-tert-butyl-4-hy
df oxyTiydr oci ng@aRaelE) » Cal Clghiblithtonkenbed!V | - Svetowhbss ifdb dofbidbl hack alontHaPpragBRM -
zyl phosphonat e), et hyl ene bi 3gex9g- di ( 3-t er t debGusksimmértassorcoxyphenyl ) but y-
rate], octyl 3,5-di-tert-butyl-4-hydroxyberkyl mer 8apt oacdt at e, 2'bi s( 3,35-
di -tert-butyl ghadi@n@xyhydroci nnanmoyl ) hydragg de, g@d N, Ny bi s[Z¢ (3, 5sdi -
‘tert - but yl - 4- fypdroxyhydroctnnaneytoxyrethyHoxande—Hn gat-+ettarty
preferred errbb it P he cofdsitions acco;ﬁdi ng p9 the jynventjpn conprise
as the phenol hrapiniexi dant peopent anetetrayl tetra- ) ) )
kiS(3,5'di't —tty =My aroxXynyc oct Tatrete) e deecvy ,
but yl - 4- hydrog'ifﬁwff' i nnamat &' 1, 3, 5-tri met hyl -2,4,6-tris(3,5-di-tert-
but yl - 4- hydr.ogeHaedddiyekor PeEnzen@as 1, 3, 5-tri s(RH-di - test - bupyl - 4- hydr oxyse
benzyl )i socyawnurate, 2,6-di-tert-butyl-p-cresol or 2,2'-ethylidene-bis-
(4, 6-di-tert-Pegrmiehol ). WASh the conpositions according to the invention
contai n or ganAfiofddasa phor uspgonpounds, these substances are, for exanple,
triphenyl phosphite, diphenyl al kyl phosphites, phenyldial kyl phosphites,
t (i (nonyl phenytfsttliiphi te, %% ilauryl phosihite, 28ri oct¥decyl 3phosphite,
ditt’ sodecyl oxXy)groxylantln 8. 10- t €lglgfl- 0xa- 3, 9- di phospha[ 5. 5] undecane and
tri(4-hydr oxy—3;-5—¢tH ; - i —S+1 i
The pref err ed®BPH#ATL phosph8fus conmpounds are tris(2,4-di-tert-butyl -
pheny! )  phospliisepiicedde di ( 2, 426li - tert-but yl phenoxyy- 2, 4,58, 10- t gf r a0xay
.3, 9-di.phospha+[ 5: 5] undecane, tri s(p-nonyl phenyl)  phosphite, 3,9-di-
_stearyl oxy- 2, Ardgxdgmie bt r aoxa P 9- di phospha[ 5. 5] undeécane, dil auryl phos-
phite, 3,9-di Atickisaddat ert - buigyl - 4- (2- (n-oct adecyl oxycarbonyl)-ethyl) - '
phenoxy] - 2, 4, 8, 10-t et r aoxa- 3, 9- di phospha[ 5. 5] undecane and tetrakis(2, 4-
di - tert - but yl'peesaplismatd 4' - bi 8% di phenyl ene)¥phosphdni t .27 Tri st?, 4- di?
tert-butyl phemal,&wm,p,sp"hi-te ipgs Particularly preferred. : '

Antioxidans A 0 -
+ . 2.1 1.0 21 2.2 3 -
Hydroxylamin - 005
- AntioxidensB 0.1
B + - : :
- - Lichtstabilisator a 0.25 23 -12 05 - -0.2 12
. -+
\.J : Hydroxylaminj 0(5
o Antioxidans B 0.1 _
Lichtstabilisatorbd 0% R A 20 24 28 40
+ ) i ) :
Hydroxylamin 1 0.05
Antioxidans B 01 -
. Lichtstabilisator ¢ 08 - 36 . .21 20 17 - 38
. Hydroxylamin 1 .. 005
- AntioxidansB 0.1
+ _ .
‘Lichtstabilisatord = =~ 028 S 5 B 1.8 18 20 18
+ . ' :
. Hydroxylamin1 - 0.05
' Antioxidans B 0.1 .
T+ . 18 1.0 08 17 19
Hydroxylamin 1 0.05 }
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-26- When the conpositions according to the invention contain

t hi osynergi sts, these conpounds are, for exanple, dilauryl

t hi odi propi onate, distearyl thiodipropionate or neopentanetetrayl

t et raki s(3-dodecyl t hi opr opi onate). i si 3 § ts# di propi onate or dil auryl
-t'hi odi propi onate are preferred. W t S @ rﬁj ‘fpi ons according to the

1 nv lon contain a netal salt of these are, for exanple,
al k i net al al kaline earth net Q|ﬁb;l'avk%rt§&iﬁg)llm or alum n| wm e:\l S n'F Rk

i gher f stibfisawryls, such. asmbnﬁmormmpl e cYdllowoess dridenden Pobe zaChéufsmée!rﬁw?) in
magnesi um behenat e, sodi uniGewInol eate or %ﬂ!@&!’@!ﬂmﬂ‘p’aﬂmt at e. | ci um
stearate is particularly preferred. Wen the comp8si ti ond*according to ¥he
|nvent|02¢ ﬁ,g;;;zg {3 sterically hin- dered angges, tlggse compounds sare forsz
exarrp| e =YabXa\Yi 2 2 6 6-tetra—iet hy! Idi pe” eH-re- .

4- st earyl,g,y,xx,ga,,gAG 6-t et r agigg hyl pi peridi ne, bis-

(2,2,6, 6-¢etranet hyl pi peridyl) sebacate or 3-n-octyl-7,7,9,9-tetranethyl -
1, 3, 8-t riPhasphpives 1. 5] deca®@b 2, 4-di one. Preferred steri cal | y hi ndered

am nes arte bis-(2,2,6,6-tetramethyl p| peri-24in-4-y#} seb®ate, ! 6.5
bi s(1, 2, Aichtstabilisptoraret hy p?Feri din-4-yl) sebacate,

di 122 6- pent gnet hyl pi I di n-4-vyl 3,5-di-tert-butyl -4-hydroxy-
beElzyI) k;ﬁf'v“l"ﬂ nﬁafp y'r Pligﬁg; 2. 6. 6 ?'nzrg Y yoroxy
Iotrlacetate 1, 2- bIS(2 2, 6 6- tetrarrethyl 3 0X0 |pera2|n 4-yl) ethane,
2,2, 4, 4- tplichastabik tori-@xaaﬂ&sﬁﬂetﬂ#@z'zﬂ%'é'kdm')sea 3@y 5. 1. 11. 2] henei cosane,

\Qﬁ) pol ycdﬁ?fﬁﬁé‘ﬂl‘ﬁ"tﬂﬁbp‘r’@ °’E§P"°2‘s t - octl)( ROimSehldufs 2i e
and 4, 4 %Web.mé tof = y 5% k?v;za’;& - %g: ::"Qigggfnr:nh ue , the
pol yconden'éé}f a t4' (@rhingl2l B.tetra Ipiperidin)

tetramet hybcn{{sthw;ammmﬂmdnnereﬁ -[318.is- (BUI-@ 2)68, tetkdrcattyinseioin daf) satiioda-
product of 4,64'- hexarrettifmhmaﬂ]ai - dardine-4.3-diagddesaret hyl pi peri di ne) - and

1, 2- di br ondwpirteyhelin t he wmnmnm'mn roduct of 2, 4-dichl ogo 6-

o
<

.nor phol i ROA%%EF% ne =dygqpen g'gg é’h@ﬂr E%“HH("Z"’?"@"'B"
tetranet e i 4, 6-bis(butyl-(2, 2,6, 6-
tetranet hﬁ:gog?"ed E 4):T"f')(- d ﬁ% S- l(I] 1, I10(d:Ja?1/1 n(() 4,7-

di azadecane, octanet hyl ene bls(2,2,6,6 tetranethylplperldlne 4-

carboxyl ate) angds 4agbis 84 Gotk HaR oL 32N R BioddnyirbifoTEhiR Ydid VB4 Vo -FolyBlopylen-
_ zusammensetzungen verhindert, wenn zusétzlich weitere Stabilisatoren anwesend sind, und wenn die
35 Verfarbung. durch Gasfading induziert wird. Die zusatzlichen Stabilisatoren sind sterisch gehinderte
~ Lichtstabilisatoren, die in Kombination mit phenolischen Antioxidantien vorliegen kdnnen oder in
- Kombination mit phenolischen Antioxidantien und organischen Phosphiten.

_ Beispiel 6
40 Ofenaiterung von Polypropylenzusammensetzungen bei 60°C

NV Die Additive werden dem Polypropylien nach der in Beispiel 1 beschriebenen Prozedur in geldster Form
zugemischt. Die stabilisierte Zusammensetzung wird dann einmal extrudiert und anschliessend granuliert.
Etwa 100 g der erhaltenen Pellets werden in ein 120 mi Gefass gegeben und eine definierte Anzahl von
45 Tagen bei 60°C in einem Umiluftofen gelagen Die Farbe der Pellets wird durch Messung des Yellowness
Index bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tabelle Vi aufgelistet.

- Tabelle Vi:

Stabilisator®) Stabilisatormenge Yellowness-index der Probe nach Aufenthait (Tage) im
(Gew.%) Umiluftofen bei 60°C
: 0 4 - 10 14 24 -39

‘Grundrezeptur - 0.7 8.2 10.3 138 17.7 19.9
Lichtstabilisator a 0.25 : _ ’
+ -3.0 -1.1 -23 -1.2 4.2 5.8
Hydroxylamin1 0.05 :
Antioxidans A 0.1
+ ’ .

_— Lichtstabilisator a 0.25 - =19 05 -14 0.3 1.5 3.0
+
Hydroxylamin 1 0.05
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-27- Particularly preferred sterically hindered am nes are
bis(2,2,6,6-tetra- nethyl piperidin-4-yl) sebacate, the pol ycondensation
product of 1-(2- hydroxyethyl)-2,2,6,6-tetranethyl-4-hydroxypi peridi ne and
succinic acid, the pol ycondensati oERIOH38t767 B2

2-4-dichl oro-6-tert-octyl am no-s-triazine and

4, 4' {\hgxanet hyl enebi s. (am no-2, 2, 6, 6- anet hyl pi peridine) or NNN,- N’
;N"ffetrakis-[(4,6-bis-(buty!-(Z.E?gﬁéébg??ﬁW%WhvlDiperidin-4-v|)- _

ami no) - s stabiiigatbr 2- Y1 | - Istdiisdionidnge- 4, 7vdhondedslfuaki@er POBERCH AGreMAB@S]el P NS
according to the inventi(Gewegpnt ai n ul t r amivebfeh béisgrdt absor bers, these _
conpounds are, for exanple, 2H benzotri@zol es4 benzdphenorfds, ox@nili dés,
[err]-cyanoci nnanat €s, subStituled Denzoic esters or nickel salts of the
o- al kyl at:é'él%‘!’éfﬁcal |y hP-hdered phenolic benzyl - phosphonates. Exanples of
ul traviol'e Lgh bsorb are listed bglow

2-(2' - wdﬁ‘%‘?&%ﬁéﬁ% benzg'ésrgi azol es, sucﬁﬁéis, f‘(’)sr exa7r'r2pl e, %J - et ﬁ%/? 138
3',5" -di HyBfkpibtihy! , 5 -éet-butyl, 5 -(1,1,3,3-tetramethyl butyl), 5-
chl or o- 3'=5—¢h ; . . .
butyl - 5' Andiexidaggfy| 3 -P-&rr]-net hyl benzyl -5 -nmethyl, 3
"-lerr]- | benzyl - 5 yl -5-chl oro, ,4' - hydr.oxy, 4 -nethoxy, 4'.-oct
3,5 -di- ée‘%?‘-‘@ﬁ%?," 3' - @% yl -5' -car bomg' hoxygtlﬁyl aor'lod P'Q is Lid
5-chl or o+jdrowylarfihtt €rt - agipg deri vati ves.

2,|. 4', bl S- ( . - ’ ’ ’
65thyl,:?ﬁ igapafiecyl or9-6-undecyl derivatives. 2-Hydroxybenzophenones,
such as, anpl g, 4- roxy, 4-methoxy, 4- 0cto 4- decyl oxy,

4- dodecyltﬁ?)%%fs‘aﬁ@%g'ﬁ{zayl ox€,¥5d4, 2', 4" -trihydr oxy,1‘7(2), 2' ?%'/U 4, 4 £fet r aé’f/'dr ox;}”or
2' - hydr ourbxgtamidy Tt hoxygleri vatives. 1, 3-bis-(2'-Hydroxybenzoyl)benzenes,
such as, . — ' . - ;

1, 3- bi s( AntipxidandAy - 4' - oc®Y| oxyben- zoyl )benzene or 1,3-bis(_ -
-hydroxyﬁﬂ'-d@dec¥loxybegépyl)benzene (§Y$). 28 _ :&#5- Est®Ps ofsﬁptioﬁﬂ |y

subst i t ut¥AoRE8! ¢ aci g% Such as. for exanpl e
Antioxidans B 0.1
"+
Lichtstabilisator a 0.26 -2.0 -0.6 ~-1.2 -0.1 23 364
+ ' o
Hydroxyiamin 1 0.05
Antioxidans B 0.1
+
Lichtstabilisator b 0.25 2.7 33 5.6 77 10.1 14.1
_ +
, Hydroxyiamin 1 0.05
o/
: Antioxidans B 0.1
+
Lichtstabilisator ¢ 0.25 0.7 0.1 0.7 0.9 27 B.6
+
Hydroxylamin 1 0.05 .
Antioxidans B 0.1
+ .
Lichtstabilisator d 0.256 -0.5 -0.1 -0.6 14 18 12.0
+ )
Hydroxylamin 1 0.05
Antioxidans B 0.1 '
+ -1.0 1.9 23 4.7 56 8.3
Hydroxylamin 1 0.05
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phenyl sal i cyl ate, octyl phenyl salicylate, dibenzoylresorcinol, bis-(4-
tert-butyl benzoyl)-resorcinol, benzoylresorcinol, or the 2,4-di-tert-
but yl phenyl ester, the octadecyl ester or the 2-nmethyl-4,6-di-tert-butyl
ester of 3,5-di-tert-butyl-4-hydr B/ 0:138767a821. Acryl ates, such as, for
-éxanpl e, ethyl or isooctyl a-cyano-[err] diphenylacrylate, mnethyl

Ier j car bomet hoxyci nnamat e, - et hydbeﬁrw(pdhwm[@rr] - cyano [err]

{1{/ Fetr+—earberethoxH-Ry)
et hyl | ﬁ%ﬂ'ﬂn@t) Oxal i c P'U"H’i"a?ﬂgaes wewnq;&lndpmerEwamceAufenthalt (Tage)im

4, 4' - di oct yl oxyoxani | i J&8%® 2" _di octy&"@&'{l‘ tenBeiSYC_ 1 ort- byt yl oxanilid
2, 2' -didaodecyloxy-5 &' -di - tfu"r =hut yl oxani || ﬁe bhOXV Ig eth oxan% L de
N, N - bi $desHaREANY! - ang gopr opyl ) oxal ani de,
2-ethoxw- 5-tert-butyl-2"-ethyloxanilide and m x- tures with
2- et hoxphasphiet hyl -5, 4' -@es tert - butyl oxanilide, or mxtures with ortho- and
par anet foxy as well with o- and p-ethox33 di sub8titued oxas | i de®&? Thd.0
ul travi b!céﬂstapi"g%?"absor%%srs which preferably find application in the
—eorrpo&&I 903 accg)rdl ngé1 the i nvention are 2-(2-hydroxy-5-nethyl phenyl) -
2H benzF T L BTE, 2-(2 vdroxy-3 5-di-terf-anyl phenyl)-2H benzotriazol e,
2- [ 2- hy eyLchystabilisatdi { = Bia(2.2.6 ditetRirerylppeadin Apheenskdt- 2H benzotri azol e, 2-(2-
"hydr oxy- wmml@mw -p ﬁdwhymsmbmmmpat (mda/dr@yh;rdnazmzkemwiyox-y benzo-

phenone, nickel bis Wp'pg'dﬁ‘-”@ps?"é?tﬁmw{eyl - 4- h rox benzy! phosphon-
—a't 6) 2 AJ c&fwwfsm%- Xwex mB% %gﬂ%;s OC o 55"'?@'!

phenyl) o A ror ra r|

bi s(4- teﬂéhguty th}edra]'gP)u,N i g)@é o-ﬁ o ory' rillhn24-§l) ir;xm) -s-

et hyl - 5, Hydebixylamint1- DelNWN- Dmaﬁb/lhvdilaylaﬁle stabili zed pol yol efi nic conpositions

of the prAatiexidans Avent Nespestantetrdyd-tetakisi{h-distert.butgipihydixyrgtecinedntaglr addi ti ves.
—Fhese i nAntiexidans By X 3PnDi- @"W@Wfalwolpl ments, dyes, |ight stabilizers

such as fBPsAhitieact i'T'\Fa(lzdr"é“"tbA'FV&"haM RYOMRO fi|lers, etc. The invention

% urther relates to a nethod of stabilizing saturated pol y- -29- ol efins
_or mxtures thereof against oxidative, thermal or radiation-
30 Aus Tabelle VI ist ersichtlich, dass die Verfarbung von polyolefinischen Zusammensetzungen im

Ofenalterungstest verringert wird, wenn diese Zusammensetzungen Hydroxylamin und unterschieldliche

weitere Stabilisatoren enthalten. Als zusatzliche Stabilisatoren kommen sterisch gehinderte Amine, oder
6.4 Kombinationen von sterisch gehinderten Aminen mit phenolischen Antioxidantien, bzw. mit phenolischen
Antioxidantien un organischen Phosphiten in Frage.

' : Beispiel 7
Resistenz von Polypropylenzusammensetzungen gegeniiber Gasfading.
Polypropylenzusammensetzungen. werden hergestellt und einem Gasfadingtest unterworfen, wei im

1441 Beispiel 5 beschrieben.
40 Dazu werden 4 g der zu testenden Pellets in ein offenes 20 ml Gefass gegeben und anschliessend in
B einer Gaskammer bei 60°C belassen. Die Testergebnisse sind in Tabelle VI aufgelistet:
A\
1
8.6 Tabelle Vi
Stabilisator*®) Stabilisatormenge Yellowness-index der Probe nach Aufenthalit (Tage)
{Gew.%) in der Gaskammer bei 60°C _
0 15 30 45
120 Grundrezeptur - : -1.3 =32 -0.4 -0.7
Antioxidans A 0.15 '
+ -10.9 -8.1 -2.6 54
- Hydroxylamin 1 0.05
6.3 Antioxidans A : 0.05
+ .
- Phosphit | 0.05 -10 -8.2 -4.17 =35
+
Hydroxylamin 1 0.05

*) Antioxidans A = Neopentantetrayl- tetrakls -(3,5-di-tert.butyl-4-hydroxyhydrocinnamat)
Hydroxylamin 1 = N,N-Dibenzylhydroxylamin
Phosphit| = Tris-(2,4-di-tert.butylphenyl)-phosphit

23



I nduced degradation, which conprises adding to the substrate (a), b) a
stabilizer or a mxture of stabilizers selected fromthe group of the
phenolic antioxidants, the stericgpl p {3g¢gyeg2am nes, the ultra- violet
li-ght absorbers the organi ¢ phosp horus conmpounds, the netal salts of fatty

aci d aﬁd trvz |§ '3‘ esic 'f?ﬂ i W%t? X'§ 'ﬁ@' @Pha‘w @aéfaaé'r"g a"‘h‘F'f(‘E‘Ure :
t her e / n ns Irr" eine
i Avent i on furtﬂ’gmn gf’es e tﬁgﬁgi‘jg@% mes SI%TI zedi ésI h? i n| c det.

conposi tisons described above. The hydr qae;éb.arra ne stabili zers are added to
t he corrposrtrbﬁsrbatyemsub' \tOOPPlhmomvm@nltZGQfﬁ |n an armunt from 0. 01 to 5% by

sovihs o o S e R R S e
from 0. 045 debdr&% ba@rraalfghzten e,fuutsbre.shy BISONY rﬁm;fa&u ri vat lve, 0 05t l/oe
wei ght being particularly preferred. The hydroxyl am ne derivati ves

stabilize the conpositions according t )b lp il nventi on especially during
hi gh teWgMiﬁLuMeﬂﬁwmel y

littl e ewasilsborrgh the pol ystebilisaioymedagel@ew.9)0 a Yallowaeys-iadex R¥chEMmisiAN:. The
stabilizers are incorporated into the organic pol yners by3net hods kndwn per
se. The I”ICO §§r TTon can be made durtng any pﬁgceSS] ng ge T For1g The
shapi ng. {)I e, the stabilizer may be mX&d with a gdlyner in powder
form or Aano,aumkar on or sugpension of the stabilizer may be nmixed with a
| yti on,+ suspensi on, or emul sion of the pol ym8g8. The stalsial i zed 10.8
po yol ef |”r¥¢'i9’(\dmp(55| tions P optionally also contain, in addition to the
- above st },{)&ggé furiner ddr tTves  Therr proportron by Wergnt 1s between
0.01 and y wei ght, preféerably between 0.023gand 2% by g¢ei ght and gg
parti cul a{yh.mm;ﬁf,q:rabl y betomen 0.1 and 0. 5% by wei ght The material fhus
stabilized ¢ =6 a—y wi—ehe—v-a - HE——Fof—exaipte—as
sheet s, f“i"B?’%"s‘"sFapes or nt di ngs or as bi ndgrs for 530- paints, .

adhesi veg, GL.GERRTIS  o0s

Antioxidans D ' 0.1 , .
+ 4.1 5.0 6.7
Hydroxylamin 1 0.05 '
Antioxidans E 0.1
+ _ 45 5.2 6.8
Hydroxylamin 1 0.05
Antioxidans 0.1

L + 45 5.5 8.3

' Hydroxylamin 1 0.05
o/ -

Antioxidans G 0.1
+ ' : 5.7 8.4 14.2
Hydroxylamin 1 0.05 : :
Antioxidans H 0.1
+ 58 741 17.3
Hydroxylamin 1 0.05 : .
Antioxidans | 01 :
+ 83 : 9.0 11.6
Hydroxylamin 1 0.05 :
Antioxidans J 0.1
+ 3.8 46 $.5
Hydroxylamin 1 0.05
Antioxidans K . 041
+ 37 4.2 5.6
Hydroxylamin 1 005 )
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i -
In addition to incorporating the stabilizer substances prior to shaping, it
is also possible to apply the conpositions according to the invention by a
surface treatment to the finished articles. This is particularly useful in
the treatment of fibres, where theEPt 86138 76#@sB@resent are applied to the
‘surf/a_ce for exanple, in the form @fpefle ViR{FankdtAhghi Ng, after extrusion of
t he bre
.subsTAnces: Stbiisstortleact | vat or Stabilisatermenge (Gew. %xanﬁ'@wnmmﬂrhﬁé@“msm Nr.
sopht hal i c_aci d di hydrazi des, sebaci c aci d bi sph nyl hydr azi des
bi sbenzyl |5damebxmadu c acli d diohydrazides, N N -diacetal adipic acid
di hydrazi des, N, N -bissali- cyloyl oxalic acid di h$drazi des, 54 9.1
N, N - bi ssal HWPWm'mydram ne, O8N - bi s-
(3,5-di-teri Z-h [ r ne - N -
oot 2t o R ¥Gnda "L eggaafﬂgfx@s@ﬁﬁgx OB Rraro Do ved)
cyl oyl thi Oprmnmlaasaci-du u'w lagqlloRyhydrg@tatnat SUCh as, for
exanpl e, 4- te,lmtue:tmxnybbe-nm-mmvdu&dhqa(sﬁ dixcairtChutylli4 hlpdroxyberagl)-benzélci d or
substitut ed dotipiidapsE s(Tbiadigthylen-Bis-(3p-ditert.butti-Hbydrepybydeasimpamds) t ol . Ot her

addi ti ves # hntieddsng ;g&d(? ae'eerhv Fr@ a*hgcﬁsﬁetf 4atweremv¢fg°'m'tmaﬁe
i gﬁﬂi"*‘:ﬂzger e
n-b

| hen | 'g? stearyl al cohol,
filkers, car Qﬂoj& ' - Qb §, laf! ten{ {yﬁ,he ylJ- " ments. Optlcal

bri §ht eners, AH.amawo 1113%- 9 398-8i-18R.baRL4- ﬁiﬁx»seneﬂﬁ%@anu@saﬁpl e 1

Progessi ng smm:iadahyx o= 13¢5l Tyis{ B [3)5-dinert. Bty QA foxycirmaiayoxy)ethyl] isotyabhuran -

c ri ses 108&ntioxidags by =\&St NQS -difteqbuty b hydroxgienpd)-esitph opy| ene (Her cul es,
[erd] 6501) WV'E‘H"\O"T" NN W“VEW@{H’EY'W'" cal cium stearate. The stabilizers
to e tested are dissolved in nethyl eneBekgid® ri de and i ncor porat ed in the
basifc for mul atwembe'tm@%?b"rt@m%ﬂ'rr%?v'@hée' @HQ/ent under r

ress e
stali |1 zer- ol IR S mﬁw@zﬁ.sxz{:mé‘w;éﬁ i
i nt ¢r nal arr'ss% Bro arﬁ‘ﬁ% StabliiSatsrer BRges6titVBY YeildwAbsdlindad agne
hundr ed t| rre&baa{ach dere&ien dﬁnﬁr\lbl&ifunft Extt 1P &t Mt Tabels DOsufdefidrti Ndi vi dual -

5

ﬁ

extuder marts are listed in the tab_leﬂae;"gm
Stabilisator*) S__tabilisaior (Gew.%) “{ellowness-lndex r;ach Extrusion Nr. 5
3; Grundrezeptur 0.1 _ 5.2 5.7 65
Antioxidans A 0.1
;hosphit " 005 40 40 Y
w *+ '
5 Hydroxylamin 1 0.05
\.u Antioxidans A _ 0.1
45 ;hosphit 1]] 0.5 | 46 4.7 6.5
;ydroxylamin 1 0.05 |
Antioxidans A 0.1
s0 +
Phosphit IV 0.05 43 46 46
;ydroxylamim ' 0.05
55 Antioxidans A 01
;hosphitv 0.05 45 48 6.0
;:ydroxylaminl 0.05 |
* Antioxidans A 0.1
Phosphit VI 0.06 as 56 15
65 I:vdroxylaminl 0.05
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\\<'

Ef(truder part Tenperature [err] Cylinder 1
232 Cylinder 2 246 Cylinder 3
260 Screw conveyor 1 260 Screw conveyor 2

260 During extrusion, the inter &l @I88ARE BRessure is nonitored using a
-pressure sensor. After each of trf)’?' grth thlrd or fifth extrusions, a few
Y esj \pellets are renoved and confiPaited FeRtpetairaly into 3 2 mmthick plates.
Thelyel | stumimatori) ndex of thgﬁﬁl.ﬁmbmmw %) detvaligirives inadaciExngsidroNrPASTM D
"-.1925 Low yeI | owness index val ues indicate slilight yellowihg of the §

speci MeITgsh w;,;ne TItermal—pressure 1n the extrader aaring tne 11ith

ext rusi og |s at the same level as during the first extrusion, the

pol ypr opghfidxiahssa con- si demad to be adequat el yastabili zedssResuI ts anet
given pn+Table |. It is clear fromTable |I that the presence of

N, N- di beHz@tP*vNT'mkyl am ne 995t he pol ypropyl ene conposition which

addi ti ongl{ Ppﬁnt arns a phenolrc antioxidant, pgevents di 290' oration,guring

processi Og i_gh tenper- atures This di crnl nraflnn is due to the

phenol j, c sestratiki dant , t he pur- pose of which is to stabilize the polyner
during processi ng. - 32 - Table |I: Processing stability of polypraopyl ene
at 2600CAgioxidersYer*)  AmBdnt of | nt ef ﬂa extrusg 6.8

Yel | owne S in tabilizer ressure during extru- after extrusion
N(?, (%bs ?amm? sion N (kanprr]\ 1 9% 5 1 3
5'Basi o f)(llhﬂbﬂlcﬂins an= Neopentametrayl tetrakls (3, 5.di- te4.blityl- %v(ﬁoxyhyd&ﬂ:ﬂﬁamat) 3 6

4. Mydeoxylamind arN.NAibenzythydrokyfain g‘}/
Verwendete Substite: Jedes &ubs atmﬁ' aivgeanylephar %é%@nv&rfélcwmm

4
tetr ak| s( g,ug:mm} ert. gﬂﬁzf:l:f% m ule$ oxyhydr oci nnamat e)

Substrat X = RMO®, Gulf
SubstratY = 8600, Arco -
SubstratZ = Mariex® GP, Phillips

. 5. 48.3

Beispiel 11

| 30 Verarbeitun sstabllltat von Polypropylen bei 260°C
: Es wird das |gn Beispiel 1 beschriebene Herstellungs- - und Testverfahren durchgefiihrt. Anstelle des dort

verwendeten N,N- leenzylhydroxylamlns werden andere Hydroxylammdenvate eingesetzt (vgl. Tabelle

Xl). Die Ergebnisse in Tabelle Xi zeigen, dass Hydroxylaminderivate einen zusétzlichen Stablllslerungs-
effekt liefern, insbesondere N,N-Di- n-octylhydroxviamin.
35 Tabelle XI
Stabilisator®) Stabilisator (Gew.%) Interner Extruderdruck bei Yellowness-Index nach
: Extrusion Nr. (kg/cm?) Extrusion Nr.
: 1 3 5 1 3 5
Grundrezeptur - 43.0 39.9 35.7 43 6.1 7.4
', Antioxidans A 0.1 | | .
N~ 494 483 452 1.7 27 4
i Hydroxylamin 1 0.05 :
Antioxidans A 0.1
! + 50.4 48.3 45.2 5.7 8.0 10.0
Hydroxylamin 2 0.05
Antioxidans A 0.1 '
+ 5156 50.4 473 50 7.9 1.1
Hydroxylamin 4 0.05
Ant oxldans A 0.1
' 483 4.2 43.0 29 5.3 10.8
Hydroxylamm 5 0.05 '
Antioxidans A 0.1
+ l 494 471.3 441 156 30 37
Hydroxylamin 6 0.05
Antioxidans A 0.1
+ 525 51.5 490 71 95 1.7
Hydroxylamin 7 0.05
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Hydroxyl am ne 1 = N, N-di benzyl hydr oxyl am ne Exanple 2: Processing stability"-

of pol ypropylene at 2600C The procedure of Exarrpl e 1 is repeated using a

pol yol ef i ni ¢ composition contaln dgltlon | y an organi ¢ phosphorus
conpound. The results are seen | 148,767 l e 11: Processing stability
of pwpropyl ene at 2600C St abi | i zresgig},x, (FOvidatklhg)Of I nt er nal

extr OTI eHomwress—trdex—stabttt+zer pressttre—atttng——extru=
aft er ~eXtebilisatesr NO (%tm;ltswpr ()Gew .9%) slgpﬁ\e tru{q{gpf@e” ) 1Yellowness§ndex nachg
1 3 5 Basi c formul ation trusion 44ET"‘S'°"3L8 9 33.6
3.6 3.9 4. 4 _Antioxidant A ﬂ Q5 E%ncnhlfn |

52.5 415, 2 3.7 4.5 5.4 ydroxyl 0.05 am ne |
- 33- *)+iﬁ?'|§?)">?Adant Ao—, neopent anet etspgy| tgtyr aki gd B, 5-di ghert-yt yl - 41,
hydr oxyisdsxgaimiveanat el.ofhosphite | = tris(2,4-di-tert-butyl phenyl) -

phosp hlmeHk%ﬁmHmwmﬁmm—ﬁbl e

N shov@'t‘ﬁa‘f’a'tsl'ﬂe presdice of N, N-di b%Q%yI hygrioxyl 1 m ne E. gﬁ propylene |
[ i d or gafi c

COWOS'E,}&&ZQR.%& ni ngi?got h a phenol anti= "~ox and

phospharus_conpound reduces to a mnimimdiscolor- ation during processing
at hi glr) !\ﬁﬁﬁiﬂhﬁ uremeoﬁdmen;dneﬂoétraambs uaepbom-tt-pmmms/dmoﬁmn)d per form ng
t he funcHyvdroxylamirs] g Nd!iDtbenayhmxv le 3: Pr OCGSSI ng stability of
pol ypr opYY H’é"aéﬁ! QBM"H’ N 8' ng gﬂﬂ"‘ ® in Exanple 2, additional
poI yprop EH).?% oN yc }“ﬁﬁ‘m" PIRE! 3"Bﬁ§tﬁ8?‘| c antioxi dant and an
n| C derivative are exam ned. The results
9' Veﬁydr&y‘&m E= h-fl-‘ydro]_\ab Cﬁ-kdtr'amethyl benzoxypiperidin
Hydroxylamin 8 = 1-Hydroxy-2,2,6,6-tetramethyi-4-(3,5-di-tert.butyi-4- hydroxyhydrocmnamoyloxy)

piperidin
Hydroxylamin 9 = N-{1-Hydroxy-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-4-yl)-¢e-caprolactam

Beispiel 12
Verarbeitungsstabilitét von Polyethylen bei 274°C
Eine Grundrezeptur enthaltend HD-Polyethylen (HHM®-4903X Phillips) wird, wie in Beispiel 1
30 beschrieben, mit den betreffenden Stabilisatoren kompoundiert und extrudiert. Es wird der Yellowness-
Index bzw. der Meltflow-Index gemass ASTM D-1238 (Kondition N) gemessen. Die Resultate sind in der
folgenden Tabelle Xl aufgefiihrt.

Tabelle X!
Stabilisator*®) Stabilisatormenge Meilt-Flow-Index nach  Yellowness-Index nach
(Gew.%) Extrusion Nr. (g/10min.)  Extrusion Nr.
1 5 1 3 5
Grundrezeptur - _ 29 1.7 -10.7 -10.9 -10.9
o Antioxidans A 0.04 : -
— o+ 45 a1 -3.8 s 71

Hydroxylamin 1 0.02

Antioxidans A 0.04 .

+ 438 4.7 5.0 34 76
Hydroxylamin 1 0.04

Antioxidans A - 0,04 :

+ 4.9 5.2 -73 -15 4.1
Hydroxylamin 1 0.08 B

Antioxidans A 0.02

+ .

Phosphit | 0.02 5.1 4.7 -5.9 04 4.1
+ .
Hydroxylamin 1 0.04
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st dbi | i zer*) Amount of I nt ernal extrusion Yel | owness i ndex

stgbilizer pressure during e after extrusion No. (% by wt.)
trygsion No.(kg/cnR) 1 3 EP 0138767 B2 3 5 Basic 44.1 38.9
3718 3.3 3.4 3.6 Antioxidant A 0. 05 Phosphite | 0. 05
-51. 5 52.2 50.0 3.5 3 9 T;L,ﬁgmggﬁpg&[,@@ ne 1 0. 05 Anti oxi dant |
0. (G hosph+e— o > 5—F 6 &. 5

Hy ¢ yl mhﬂ@atgr') 0. 05 Stabthorm’ngAnt i Ulglt-@[gmlnﬁx nach * Yellowness-Index nach

“neapent anet et rayl - t et r aki €3€%:%- di - t er t - Pritugieo
Phgsphite_l =tris(2,4-di-tert-butyl phenyl f phosphi t& Hydro

L (@41fdmin-bxy ﬁ’yﬂ's'P%E&n narrat

v| ani n 1 =

N, N- di berlz?/l h(égrgxyl am ne droxyl am ne 2 =

N, N -dic

droxy p- xyl yl enedi ani ne Exanpl e 4: Processing

stabi | i ty’hgg hppl ypr opyl eruaozat 2600C Usi yg the pgsocedure ofs Examppe 1, ss

addi ti onal poI ypropyl ene conpositions containing a phenolic antioxi dant and
a Hydr ox ylydnkytemider | | vat | vtEMar e ex- amined. The results are given in Table
| V. EXTTUST PN
Yel|l vmes)sA'\"ﬂﬂgi('s 4] S 'P‘é# %‘ ﬁpﬁg}‘ 8 'hme"y&‘fdf%cl‘""@'?ftfusi on (% by
W Antlox arﬁo bls - - buty!
5 u"ﬂ ( 5 ﬁ t)en bu ) phospl’ut 1 S
Bagic f OI’ ?Hx#l%ml = N,N- Dibenzy|hydroxylamm : 36. 3 5.0
6.4 0.1 50.4 39. : 7.5 0.05
2 Beispiel 13
. . Verarbeitungsstabilitét von Polyethylen bei 274°C
Lt Gemass der in Beispiel 12 beschriebenen Prozedur werden verschiedene Polyethylenzusammenset-
zungen enthaltend ein phenolisches Antioxidans und gegebenenfalls N,N-Dibenzylhydroxylamin auf ihre
Verarbeitungsstabilitét hin untersucht. Es wird der Yellowness-Index der Proben bzw. deren Melt-Flow-
25 Index gemessen. Die Resultate sind in der nachfolgenden Tabelle Xlll enthalten.
Tabelle Xiil
Stabilisator®) Stabilisatormenge Melt-Flow-Index nach Yellowness-Index nach
{Gew.%) Extrusion Nr. (g/10 min.)  Extrusion Nr.
1 5 ' 1 3 5
- SubstratR - ' 29 2.1 -9.6 . 87 -1.17
Substrat R -
+
- Antioxidans C 0.01 4.0 3.1 -8.1 -45 -35
+
- Hydroxylamin 1 0.05
Substrat R -
SO
- - Antioxidans C 0.02 3.1 25 -99 -9.7 9.3
+
Hydroxylamin 1 0.02
- SubstratS -
+
Antioxidans A 0.02 46 36 -13 4.2 -1.0
+
- Hydroxylamin 1 0.02 _
SubstratT - 52.0 478 -79 -8.1 -74
Substrat T - '
+ :
- Antioxidans A 0.02 589 57.0 -74 -5.8 4.2
+
Hydroxylamin 1 0.02
Substrat U : - 3290 235 -6.1 -5.2 -29
65
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*) Antioxidant A = neopentanetetrayl tetrakis(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxy- ‘'
ci nnamat e) Hydroxylam ne 4 =

di (I -hydroxy-2, 2, 6, 6-tetranet hyl gpeg 1dg7d7 82 sebacate Exanple 5:

Resi stance to gas fading of polypropyl ene conpositions The basic

forrrul ation conprises 100 parts o?’bﬂ%§!"a(5?¢ﬁ°§e@)pol ypropyl ene [err] 6501,

Her cUl 8Sgiaiiidedt) 1 par ts %fzabﬁiéiz{;ﬂ:ﬂéﬁbaﬁ CMélt-Fo V@Ei Uﬁ ST 3fdhdwrfpSs- ﬁua&%&?

tested are adm xed to th¢gdudeypropyl enep_xﬁ&, A QeMORM.) N Extrusi tabilizers
to be tested are admi xed.to the pol yprapyl ene ;s described in Es<arrp| e §.

Thi s m x TS EextTUudedonce ardthem granut-ated—The granmutes—are Tonpressi on
noul ded Subswat®. 2 m thick plates at [err] and the yell ow ness index of the
speci nerms is determ ned according to ASTM D 1925. The specinen is then

subj ect MPBPenAgi ven pePPbd (compare £HR tabi®8bel ow) at’[err]ko a dad

f adi ng t:fyg oxGRAndi ng tog GATCC Test Method 23. The test is carried out in a
gas fu |_No.8727) The results are.given in Table V

bel ow. ThitexidansSA abNéopBeuaﬁt)etrayl tetrakls-(3 5-diktertinutyl dfhydroxyhydrocide@inlagwness i ndex
of the s phet Ioméwsé?t arqucEéchlﬂ dl-teaabv'ak"-b\e?wvwmgmfeﬂtto gas fading (% by

W ND'be"’M“‘V‘”“YH min 32 Basic fornul at ion
Subs
4. 3 4. 8Subs§ % ghem Fﬁlﬂﬁu gt‘iylen 0.25 + . .
3.5 0. Isybs NDU 1062 @gf de. [blKolyethylen - 0.05 Antioxidant A
0.1 Li ghtsstsabtiu i ze& ExxoﬁlPolyetl'Qleaﬁ.meares LD-Polyethylef.(@nipol Protessy 0. 4 0.2 0.9 L
dr oxyl am nel 0. 05 Antioxidant A . 0.1 Light stabilizer :
b > 0. 25 2.8 2.5 3.2 3.5 40 _
Beispiel 14

Nach der allgememen Prozedur in Beispiel 6 werden Polypropylenformulierungen (Profax® 6501,
25 Hercules) hergestellt, die 0,1 Gew.% Calciumstearat, ein phenolisches Antioxidans und N,N-Dibenzyl-
hydroxylamin enthalten. Ein Teil dieser Formulelrungen wird einmal extrudiert und dann unter Druck zu
3,2 mm dicken Plattchen verformt, wie in Beispiel 5 beschrieben. Ein weiterer Anteil der Polypropylen-
formulierung wird finfmal extrudiert und anschliessend zu Platichen verformt.
Der Yellowness-index der Probeplattchen wird bestimmt. Anschliessend werden die Proben bei 150°C
30 im Umiluftofen gealtert. In definieften Zeitabschnitten wird der Yellowness-Index der Proben ermittelt, bis
Zersetzung eingetreten ist.
Eine Probe wird dann als zersetzt angesehen, wenn Risse oder Braunfarbung der Ecken auftreten. Die
Testergebnisse sind in der nachfolgenden Tabelle aufgelistet.
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Hydr 5xy| am nel 0. 05 Antioxidant A 0.1 Light stabilizer
C 0. 25 4.1 3.6 3.3 3.1 4.0 Hydroxyl am nel
0.05 -36- Table V (continued) Sgpbpli3erér B2 Amount  of
Yel | pwness i ndex of the specinen stabilizer after days exposure to
-gas ading (% by wt.) at 600C O 4. 14 21 32 Anti oxi dant
R 0.1 Light stabilizer dgi1 Q.25 3.4 2.5 2.7
2 SL 5.2 Hydroxyl ami nel Q. 0B | Arti gxildant A 0.1 +
'2.1{ 1.0 2.1 2.2 2.3 HydroxyBarghg |l & 0.05 Antioxidant B
—0.1 Light stabilizer a 0.25 o3 2.4 -1.2 -0.5-0.2 1.2
Hydr pxyl am ne 1 0. 05 Anti pRdiant (B 0.1 Light stabilizer
0.25 2.1 2.0 Pp84%|2./58 4 0 Hydroxyl am nel
l0. 05| Ant i oxi dant B 0.1 |& 8tlab¥lijzer ¢ 0.25
3.6 2.1 2.0 1.7 3.8 Hydroxyl am pe {1 0.05 Antioxidant B
0.1 Light stabilizer d 0. 25 3.1 1.8 1.9 2.0 1.8
Hydr pxyl am nel 0. 05 Anti pxi %u B 0.1 +
1.8 1.0 0.6 1.7 1.9 Hydroxyl a®pe |l % 0. 05
5?3 1 4
Z%e
| -‘;gg 1 8.
~ §28|,| =
1, £
l- =..§. - -
u o |« -
]-
¢ F
is E
| B|.| e |f
e o 'g
'E £ g ! 8 .g.
s g
828 | = |3
£3 z
scg ~ 13
el 1 e F5
3 :
| 2812 I |2
- “
e
® -
- £2
5i £
s -~ 8|58
a2 |.|s S|ES
e
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Z2
e
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i || %|:f
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-37- Table V (continued) Stabilizer*) Anount of Yel | owness b

I ndex of the specinen stabilizer after days exposure to gas fading (%
by wt.) at [err] O 4 14 21 32 Antioxidant A
0. Q5 Phosphorus cpd. 1 0. OEP+-0 138 767 B2 2.4

-0.1 ©Ov1 1.1 6.5 Light stabilizerB, a 0. 25 Hydr oxyl am nel

0..05 Lrght svabibbiuAgdstabiiitat \Q}'ﬁg@p%w@m%t%" dPret hyl pi peridin-4-yl) sebacate

Li ght st abi | Wasih B&spiel POy AN EbitARydx M mtanbite L6rn, RHRX WG &% iahiin in der

2, 2, 6, 6- t ctabiisietdnyPolybrdpyidnzoseyiepsatiuth Newanidt. € ErgabiissaGind ibi @R tnadHfdgdnkidnz €7
c = pol YcorbR¥ASY PPt oduct of 2, 4-dichloro-6-tert- octyl-anino-s-triazine
and 4, 4' - hexanet hyl ene- bi s- (ani no- 2, 72b¥8&Vt ot r anet hyl pi peri di ne) Li ght
stabi | i gQbilightor)N. N, N'sebbitisatorthdrnghi| S- [ theePre Extrutbraiuék odi 2, 2. Brefiovimabd-Adex nach

met hyl pi peri di n-4-yl) -(@ewmp) - S-t ri azi extrdsiva fir. (kgleth?) di am ncexdusionNrazadecane
Hydr oxyl ami ne 1 = N, N-di benzyl hydrbxyl amBne AntS oxi dant! A 3 = 5
neopent"TTE‘[‘E‘['ray'r—FE'r‘ra'k'i'F('ﬁ- dr=Ter[-puryl: Z-nNydroxy- cijyanat g

Ant i oxi d%RECEPNT 3 5. di-tert-but v‘n-‘ééjl- hy&bxyt 6l uene -Phj(;u;nhorjri;q cpd 8

= tri s(Antfbxidanster t - butgyyl phenyl ) phosphite. Fromthe results given in Table
V, it i% seen that N, N-di benzyl hydr ox§04 an#$d prd&ednts tHe di scé®orat ifdn
of pol ykvdseaylamirciOc onp ™Mt i ons when ot her stabilizers are additionally
presente. qr 1 12Q_f: I The addi t1 onal
st.abil i Z%Eg,";‘g%,ﬁ,ﬂ%;@fﬁ%‘ﬁfﬁi‘kﬁﬁﬁgﬁh{ﬁﬁgﬁ%Es"?gé. F?gyrhgmv\ﬂﬁ@ﬂwgan be present

i i~¢onbi nation with phenolic anti- oxidants or in conbination wth phenolic
anti oxi dants and organic ] '
Beispiel 16

Verarbeitungsstabiitat von Polypropylen bei 260°C
in Analogie zu Beispiel 1 werden Polypropylenzusammensetzungen hergestellt. Diese enthalten jetzt
25 neben dem phenolischen Antioxidans zusitzlich einen Thiosynergisten. Es wird die Verarbeitungsstabilitat
dieser Zusammensetzungen getestet, indem man den internen Extruderdruck bei mehreren aufeinander-
folgenden Extrusionen misst und die Yellowness Index Werte der einzelnen Proben ermittelt. Die

Ergebnisse sind in der nachfolgenden Tabelle dargestelit.

30 - Tabelle XV!
Stabilisator®) Stabilisatormenge interner.Extruderdruck bei Yellowness-index nach
(Gew.%) , Extrusion Nr. (kg/cm?) ' Extrusion Nr.
1 3 5 1 3 5
Grundrezeptur - 37.8 35.2 - 36 4.3 48
Antioxidans A 0.1 |
+ .
2 Thiosynergist p 0.05 52.5 50.4 494 22 3.2 4.2
v + .
Hydroxylamin 1 0.05

*} Antioxidans A = Neopentantetrayl-tetrakis-{3,5-di-tert.butyl-4-hydroxyhydrocinnamat)
Thiosynergist p= Distearylthiodipropionat '
Hydroxylamin 1= N,N-Dibenzylhydroxylamin

Beispiele 17—20
50 Nach dem in den Beispielen 5 bzw. 6 beschriebenen Verfahren werden Polypropylenproben hergestelit
und auf ihre Resistenz gegeniiber Gas-Fading und Ofenalterung untersucht. Die untersuchten Proben
enthalten folgende Stabilisatorkombinationen: :
Beispiel 17: einen Ultraviolettabsorber
Beispiel 18: einen Ultraviolettabsorber und ein organisches Phosphit
55 Beispiel 19: einen Ultraviolettabsorber une ein sterisch gehindertes Amin
Beispiel 20: ein sterisch gehindertes Amin, ein organisches Phosphit und einen Thiosynergisten
Bei alien Proben ist eine verringerte Vergilbung festzustellen, wenn 2usétzlich ein Hydroxylaminderivat
verwendet wird. :

60 Beispiel 21
Einfiuss von Calciumstearat auf die Verfdrbung von Polypropylen, das bei 260°C verarbeitet wurde.
In Analogie zu der Prozedur, die in Beispiel 1 beschrieben wurde, wird Polypropylen (Profax® 6501,
Hercules) extrudiert und der Yellowness-Index jeweils nach der ersten, dritten und finften Extrusion
bestimmt. Die Basisformulierung enthdit hier im Gegensatz zu Beispiel 1 kein Caiciumstearat. Die
ss Testplattchen werden bei 232°C verformt. Die Ergebnisse sind in der folgenden Tabelle XVit aufgelistet.
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- 384 phosphites. Exanple 6: Oven agei ng of pol ypropyl ene conpositions at
600¢C The additives are adm xed to the polypropylene I n solution by the
proge- dure described in Exanple TQp ? ged conposition is then
extjud- ed once and then granul at ed. proximately 100 g of the resultant
-pel jets are enclosed in a 120 m vesseITanﬂenwposed in a crrculatrng arr
or EE IIIUI cat t:u IIUIIUEI UI e L.UI OUul lle pe el S
sure

: ,-St abil Lzer*) Anpunt _of Yel | nwnpqq index of fhe specinmen
after StathlnH&Eeptur ays exposure to oven ager ng &b [err] (%aby vei ght) 29

tagyjsaterd yeI I omesé‘ﬂbl‘fﬁﬂé% °P&%‘8F‘E’§")ar eYﬂPVWs"'}‘Fe T’g"“\'fF"’" rgl e

36—BastcformotatTon

4
'0.7. 8.2 Antxigansiy g 17 7 049 g |; ght stabili 2?5 a

+ 088,
-3.0. - Lylyyge _y%_mml 2 4 20055 8 Hydr oxyI am ne 5 Antoxi dafit A
—. 1{Light a- -9 14 0—3—=1-5 3.0
BHydroxyIanCﬂehmsmamt 0.05 nntroxrdant A 0 1 Lrght stabilizer b
0. 25 1.6 4.8 .o§ 9.1 12.3 13.8%Hydroxyl akPne 1 33
10. 0% Ant 8x7‘6"é?ft"aﬂ"“ 893 Light stabilizer ¢ 0.25 0.5
1.3 Caldursteardt O 6.5 blydroxylamne 1 0.05 + -39- Table VI
-(cowtinued}
Antioxidans A 0.1 .
+ 10 15 40
20 Hydroxylamin 1 0.05
N *) Hydroxylamin 1 = N,N-Dibenzylhydrox.ylamin
Antioxidans A = Neopentantetrayl-tetrakis-(3,5-tert.butyl-4-hydroxyhydrocinnamat)
25
Beispiel 22 :
Einfluss von Calciumstearat auf die Verfirbung von HD-Polyethylen, das bei 274°C verarbeitet wurde.
Gemiss dem in Beispiel 12 angegebenen Verfahren wird HD-Polyethylene (HHM®-4903, Phillips)
extrudiert und anschliessend wird der Yellowness-Index der Proben gemessen, um die Verférbung
30 festzustellen. Die Basrsformulrerung enthalt kein Calciumstearat. Die Testplittchen werden bei 193°C
- verformt. Die Ergebnisse sind in der folgenden Tabelle XVIIi aufgelistet.
—_ Tabelle XVl
35
;!_ Stabilisator®) Stabilisatormenge (Gew.%) Yellowness-index nach Extrusion Nr. 5
: 1 3
9 Grundrezeptur - : -2.2 - =29 -2.8
40
Antioxidans A 0.1
: + -10 3.1 ) 5.6
TG Hydroxylamin 1 0.05
45 Calciumstearat 0.1
+ -39 =23 -13
Hydroxylamin 1 0.05
Calciumstearat 01
It —
n Antioxidans A 0.1
+ -26 06 0.8
Hydroxylamin 1 0.05
§5 *) Hydroxylamin 1= N,N-Dibenzylhydroxylamin
¢ Antioxidans A = Neopentantetrayl-tetrakis-(3,5-di-tert.butyl-4-hydroxyhydrocinnamat)
a
, 60 Beispiel 23
1, Beeinflussung der Verarbeitungsstabilitat (bei 274°C) von HD-Polyethylen durch Calciumstearat.
n In Analogie zu den in Beispielen 12 und 22 angegebenen Verfahren werden Meilt-Flow Indizes von HD-
ie Polyethylen (HHM®-4903, Phillips) nach einer, drei oder funf Extrusionen bestimmt. Die Grundrezeptur
enthilt kein Calziumstearat. Die Ergebnisse sind in der nachfolgenden Tabelle XIX aufgelistet.
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St abi | i zer*) Amount of  Yel | owness index of the specinen after

stabili- days exposure to oven ageing at 600C zer (% by wei ght)
4 10 14 24 39 Antioxidant A 0.1 Light stabilizer
0. 25 . -0.4 1.7 0.0 2.1 2.4 3.7 Hydroxyl am nel 0.
Ant i oxi dant A 0.1 + EP 0 138 767 B2 -1.4 2.8 2.6
4.5 5.2 5.5 Hydroxyl am nel 0. 05 Antioxidant B 0.1
Li ght~stabili zer a 025 -2 O’abenGxﬁ( -1.2 -01 2.3 364
Hydr oxy| ami1ret 5 tToxrdant Hght—stabi-zer
0,25 ~ Swbilsagory 33 s&”"“‘f"?“’“ms&w *4. 1"11{, Uég‘rem? 1 0.
Ant oxi dant B 0.1 Light stabilizer g -0.7 -Q1
-0.7 0.9 2.7 .6} I—J\lrlr nv‘yl anm-nel D 05 _Anti-gxd danf B
0. 1 Li ghGruadredepturzer d ~-0. 25 -0.5 - 04! -0.6 354 1.8 250
Hydr oxyl nel U. ANTT oxi dant B U. T F
o b Atedgaga o T8E S0 Hydr oxyl ami ngj 59505  -4G
Tabl e Vigyjdesiglainitied) : - St abpbg zer *) Amount of YeI | owness in ex
t he spec
by wt.) ga'ciumstear.a'o 4 0170 14 24 39 Antioxidant A
0.05 s Antioxidans A 0.1
+ 5.8 5.75 5.75
Hydroxylamin 1 0.05
& *) Hydroxylamin 1 = N,N-Dibenzylhydroxylamin
"”‘" 20 " Antioxidans A = Neopentantetrayl-tetrakis-(3,5-di-tert.butyl-4-hydroxyhydrocinnamat)
Patentanspriiche
25. - 1. Stabilisierte Zusammensetzuﬁgen enthaitend
a) ein’geséttigtes Polyolefin oder eine Mischung solcher Polyolefine, ‘
b) mindestens einen Stabilsator oder ein Stabilisatorgemisch aus der Gruppe der phenojischen
Antioxidantien, der sterisch gehinderten Amine, der Ultraviolettabsorber, der organischen Phosphor-
verbindungen, der Metallsaize von Fettsduren oder der Thiosynergisten, sowie
30 ¢) mindestens ein Hydroxylaminderivat der Formeln | bis XIV oder ein Gemisch soicher Derivate
) I-Tl |
. (1),
25 OH
g
-
B Rlcnz\ /cu3 /Rx
; 40 :
/ \
BO—N o (piei—R,
\ / 2
-/ \m1
R CH, O
50 ' ' - _ “n
[ R.CH, CH, R 7
1772 3 1
. N/ / |
‘ 08
/ \ | : (111},
BO—N *—-N———-Ra
\  /
860 [ ]
/\
RICKZ CH3
L -
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Phosphite | 0.05 + -2.3 -1.2 -2.7 {
-0.5 -0.7 10Light stabilizer a 0.25 Hydroxyl am ne 1 0.05
Li ght stabilizer a = bis-(2,2, 6,fptghnagmg7 8P peridin-4-yl) sebacate -
nght stabilizer b = polycondensatlon product of 1-(2-hydroxyethyl)-2,2, _
6.-6-t et ranet hyl - 4- hydr oxypi peri di ne aRgyehblfi NI C acid Light stabilizer c =:
pol y@%%e&e%ﬁ%#e—%%&m%%—ne and
4,°4" - hexawbilisaperdne- bi s- (afrabiisgtormengedGews.tb) a e Mel-Flow E‘Mdﬂohe) Li ght '
stabiliszer d = N,4',N', N'' -tetrakis-[(4, 6, - bi sP{Heieqr. 8/ 2"8“6-

tetranmet hyl piper; di n- zLyi)am no)-s-tri azin-2- yi]-

1, 10- di aGhin@redepturdi azadecane Hydroxyl am ne 1 45= N, N-d| baazyl hydroxybam ne

'AntIOXI deart—A = ncupcluauctctlayr tetTakTs= (o -5=di—=tet L-uu1y| 4= hyd
roxyhyd AeadidmasMit ) Antiofidant B - = 3, 5. d% tert- buty% hydroxy%?geuene
Phosphi tﬁé famin = trisggg4-di -tert butyI ph %yl )phosph e From Ta

it is SPQYI il rd 'r\hp discol or

oven ageCsigiutnaarat s r educed.twhen these conposi tions contain hydr oxyl am ne
and varpd dus other stabilizers. Suitable additional stabi- lizers are
sterical ﬁ?“%dﬂ'tfe‘r ed anines%r combinations of éé erically Fl,spder ed anmjpes
wi th phe %rb&laﬂﬂ“ oxi dantsoogr w th phenolic antioxi- danl’'s and organic
phosph| te -41- Exa Resistance-to gas fadi ng of. J\nl AViaTd npul sne
'_corrposgtr)mcromdnmlGMMnaMost'mns are pr ared and subj ect ed to a gas
f adi ng teﬂ't'oxa@"%scﬂeewtqnmwamke {35-digrt-buty|- ghm"pwé’cmafgmbf pellets to
be™tested are place in an open 20 ml vessel and then left in a gas fune
chanber aPat¢ngansirich¥he results are given in Table VII: Table VII:

T2 1. Stabilisierte Zusammensetzungen enthaltend
: a) ein'gesattigtes Polyolefin oder eine Mischung solcher Polyolefine,

{
t

.b} mindestens einen Stabilsator oder ein Stabilisatorgemisch aus der Gruppe der phenolischen
__ Antioxidantien, der sterisch gehinderten Amine, der- Ultraviolettabsorber, der organischen Phosphor-
verbindungen, der Metallsalze von Fettsduren oder der Thiosynergisten, sowie

.3  .c)mindestens ein Hydroxylaminderivat der Formeln | bis XIV oder ein Gemisch solcher Derivate
| ' T I-Tl |
. . (1),
3 _ : : o
u o
R,CH, CH, R 7] |
w VA
/ \ |
i . HO—N ——0——R
X AN A 2 |
.. . e / \cﬂ
172 3
o C - . | +
B R, CH, /cn3 /al 7
55 ' .
——— . 33 :
/ \ | (111),
HO—N '*-—*—-—-Ra
\ +~ / :
60 [ e
/\
RICHZ CH3
| L .
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Anmount of

staby | izer gas fading at [err] (%by w.) O 15 30 45
Basifc fornu- lation - -7.3 -3.2 -0.4
-Q. 7 Antioxidant A 0.15 + EP 0138 767 B2 -10.9 -8.1
-2. 5.4 Hydroxyl am nel _ 0. 05 Antioxidant A 0. 05
Phogfphi t el 0. 05 R/ CH, -TH} RE.2 -4.7 -3.5
Hydr{oXyl ami nel 0.05 Ant|oxidant/A~ / = = peopentanetetrayl
tetrjaki s(3,5-di-tert-butyl -4-hly- droxyhydroci e) Hydroxylam ne 1 =
N, N-di benzyl hydr oxyl ami ne Phobphi t e/ \/= \ (1v),
tris(2,4-di-tert-butyl phenyl) ph%pme Fr 01?1 Tabl¢ VREL it is seen that
N, N-'di benzyl hydr oxyl ami ne inhibits t gas i ng dscol ourati on of
pol yiol efi ni ¢ conposi ti ons contgi ni ng é{ﬁh@hol [ oxi dant or a
~conmfji nation of a phenolic antipxi dan? And an or gani ¢ phosphite. Exanple 8:
Progessing stability of polypr Dp§1§ﬂ'ze &H32600C Usi ng the procedure
desdribed in Exanple 1, a varibty of stabilized | y- propyl ene
congositions are prepared. Various phenolic antio®@dants are -42- used
in gonmbination wth N, N-di benzyl hydroxyl am ne. The yel |l owness i ndex of the
speqgi nens, determned after the first, third or fifth extrusion, is given’
in Table VIII. Table VIII: Stpbgldwer*ga r_pAMOUNt Jof sStabi- Yel |l owness
indgx after lizer (%by wt.) pxthudion Ro. 16 3 5 Basic
fgLrU- —— N—C=0 :
' / \/
HO—N o
\ /N W,
[ ] —R7
AN
RICH2 CH3 o)
- _n
' R,CH, CH, R
172 3 1
\/ ~/
——— (vi)
/ \
HO—N 0—-QI-E-CO-NH-CH2-OR 10
\ /
. ; [ e ]
~ /\
P.ICH2 CH3
['fajk
co
.
1
R I
L, (VLII)
) \/\ '
CH I CH
3,5\ /N3
/\/\
RICHZ l‘li HZRI.
or
35

Yel | owness i ndex after days exposure to
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T

| ation 5.2 5.7 6.5
Ant i oxi dant A 0.1 + 4.3 5.2
10. 8 Hydr oxyl am nel y67 825 0.1 +
4.8 4.9 5.9 Hydroxy?a 3?( 0. 05 Antioxidant C
0.1 + 4.4 5.5 9.1 Hydroxyl am
1 Q 0. 05 Ant|OX| dant D 50 1'1'+
4.1 6. 7 Hydroxyl am™e 0. 05 Antioxidant E
0.1 H—* 4.5 5.2 6.8
Hydr xyI am nel 0.05 Antiloxf dan\ F 0.1 +
4.5 5.5 8.3 HydEgxyFam nel~ °H 0.05 Anti oxi dant @111),
0.1 + | \ /5.7 8.4 14. 2
Hydr oxyl am ne 1 0.05 . ‘)? e VIIJ: (continued) tabilizer*)
Amount of Yel | owness |i nde ter sfabilizer extrusi on Np.
(%by wt.) 1 3 5 Antijoxi Bgnt Ty 0.1 +
5.8 7.1 17. 3 Hydr oxyl am nel - 0.05 Ant i oxdant’ |
0.1
L N-OH (1x),
-
N -
T, Te ]
\/
/ N\ | X)
HO-N —LC00—— T
7
\ _
/\
Ts Tg
- .
n
T T
5 6
\/
| N—[— CH, CO0-e N - ou] (XD),
o/
e 3
/\
Ts Tg
N Tm N 'ru
| |
'['5. o/.\o 'rs '[5 o/ \o TSI (X11),
\| I/ \l l/
L ] ®
AVA AVAN
Te 'l‘ 6 Te ’l’ Tq
OH OH
- -
k
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. 05
6
.7
11

ww'”l—xo'oo_b.o+

1

-e I’(V;‘QIS

t
5-
, 5=
1,2,
Ant i.

ci nnamat e Anti oxi dant F
; 3- metrhy|

bi s
bi s
:1,
Ant i
Ant i
cyan
1,3,
i sod

g

Ant i oxi dant J
5.5 FNdroxyIam
4.2

0. 05 Anti oxi dant TA
(3,5-di-tert-buty

di -tert-butyl-4-hydr
di -text-butyl -4-hydr
3-trinethyl-2,4,6-tr
oxi dant E =th

-5-tert-buty
3,5-di-tert-butyl -
1,3-tris(2- nethyl
oxi dant |

8.3 9.0
0.1 +

nel

opentanetetrayl -

58 é xyhydroci nnanat e 4
)xytol u nt igxi dgnt C

pxyhydr gci nng- ln"at \nt i oxi dar]
S( pndi -t erfpputyl -d-hy-_drdxy
odlethxlene/bls($ 5|p|-tert q
= 3,-6.di oxagct afret hyl ene
-4- hygroxyhydrocynhamat e Ant
4- hydro ydr.oci nnanoyl ) hydr a- 2z
1ydro§§ 5-thert - but y| phenyl ) -
, ' -ethylidene-biggeAn5-di-tert-

0. 05 Anti oxidant K
. 6 Hydr oxyl arm:neo 333 767 Bﬁ 05 Ant i oxi dant L

11. 6 Hydroxyl am nel
3.8

0.1 +
9.1 Hydroxyl am ne

%tioxidant B =

n-octadecyl

t D
Qenzyl) benzene

utyF 4- hydr oxyhydr o-

(XI11),

i oxi dant G
i de Antioxidant H
-44- but ane
but yl phenol)
dr oxybenzyl)

y)-ethyl]

i so-

oder

(x1v),

oxi dant J = 1,3 5- trls(3 5-di-t rtfbutyl 4- hy
urate Antioxidant K
5-tris[2-(3,5-di-ter1-buty| 4- hydroxyc/ﬁhanoyl 0X
yanur at e .
20 \l l/
/ \ / \
# OH -
» :\ /\
- [ ]
6
|
HO-N N - CO— 113
35 \/
®
. /' \
5 Tg
40 L .
n
mit der Massgabe, dass die Komponenten b) und ¢} nicht identisch sind,
45 wobei in den Formein T,C—CjeAlkyl, Cs~C,.Cycloalkyl, C,—C,Aralkyl, das gegebenenfalls mit
Ci—C, Alkyl oder mit ein oder zwei Halogenatomen substituiert ist, bedeutet, oder worin g 1, 2, 3 oder 4
bedeutet; worin
Tz, im Fallevong =1, Wasserstoff bedeutet oder eine der fur T,, angegebenen Bedeutungen besizt;
worin
50 T,, im Falle von g = 2, C,—C,,Alkylen,
Ce¢—C;oCycloalkylen, C.—C,oArylen,
Cs—C,oAlkylenarylenalkylen bedeutet oder ein Rest
CH CH
55 3 3
\" /
[ L
. AV ‘k .
~CH,_~o o~CH -
60 2 \ /
eZe
/ \
CH3 CH3
65
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Antioxidant L = 3,5-di (3,5-di-tert-butyl -4-hydroxybenzyl ) nesitol. I
Hydr oxyl am ne 1 = N, N-di benzyl hydr oxyl am ne Exanple 9: Processing |
stability of polypropylene at 26ﬁpcob’sjg196§hgzprocedure described in
Exanple 2, a variety of stabilized poly- propyl ene conpositions are
prepared. '8¥ xtures of phenolic antioxidants and organi c phosphites in the
presence SPTRYAIBRIIE AN hE SaS—SeAlkInriviasereinRest enpl oyed. The yel | owness i ndex

of thé specimens, determned after the Li rst, third and fifth extrusion, is
given im Table | X. Table I X Stabilizer Amount of Yel | owness _
i ndex after stabilizer ext rusi on 2 (%by w.) 1 3 5!
Basi ¢ fornul ation 0.1 en. o cm 52 5.7 6.5
Anti oxi dant A - 0.1 Phosphite 3}\I// / 3 0. 05 4.0
4.0 n 6.4 Hydroxylamine 1 . \Q 05 Antioxidant A 0.1
Phosphite |11 0. 05 | 46 4.7 6.5
Hydroxyl anmine 1 0. 05 - 45-culabl e L St abilizer*) Amount of
Yel | owness index after stabilizer 2 \\qxtru?si on No. (%by w.) 1 .3
5 Anti oy dant A 0.1 Phosphite I« 0. 05 4.3
4.6 _ 4.6 Hydroxyl am nel 0.p5 Antioxidant A 0.1
Phosphi t eV 0. 05 ' (4135 4.8 6.0
20 ist;
~ worin T,, im Falle von g = 4, C,—CgAlkantretrayl bedeutet; und worin
o/ R, Wasserstoff oder Methyl ist,
n 1 oder 2 bedeutet;
R,, im Falle von n = 1, Wasserstoff oder :
25 C,—C,sAlkyl ist, das gegebenenfalls durch ein oder mehrere Sauerstoffatome unterbrochen sein kann,
wobei mehrere Sauerstoffatome jedoch nicht in direktem Kontakt stehen, oder Cyanethyl, Benzy!, Glycidyl,

ein monovalenter aliphatischer, cycloaliphatischer, araliphatischer oder aromatischer Acylrest, ein mono-
valenter Acylrest einer Carbamidsiure, eine monovalenter Rest einer phosphorhaltigen Saure oder ein
monovalenter Silyirest ist; oder worin . ' :
30 R,, im Falle von n = 2, C,—C,,Alkylen, C,—C,,Alkenylen, Xylylen, ein aliphatischer, cycloaliphatischer,
araliphatischer oder aromatischer Diacylrest oder Dicarbamoylrest ist, oder ein divalenter Rest einer
phosphorhaltigen Saure ist oder ein divalenter Silylrest bedeutet; und worin
p 1, 2 oder 3 bedeutet,
R, Wasserstoff, C,—C;,Alkyl, Cs—C,Cycloalkyl, C,—CsAralkyl, C,—C,sAlkanoyl, C;—CsAlkenoyl oder
35 Benzoyl ist; und worin
R, im Falle von p =1, Wasserstoff, C;—C,gAlkyl, Cc—C,Cycloalkyl oder C,—C.Alkenylist, das
gegebenenfalls mit Cyan substituiert ist oder eine carbonylhaltige Gruppe oder eine Acylaminogruppe
enthalt, oder R, ist Glycidyl, eine Gruppe der Formet —CH,—CH(OH}—Z oder eine Gruppe der Formel
—CONH—2Z, worin Z Wasserstoff, Methyl oder Phenyl bedeutet; oder worin
40 R,, im Falle von p = 2, C,—C,,Alkylen, Cg—C,.Arylen, Xylylen, eine Gruppe —CH,CH(OH)CH,— oder
eine Gruppe —CH,—CH(OH}—CH,—0—X—0—CH;— CH(OH}—CH,— ist, wobei X C,—C,,Alkylen,
Ce—C,sArylen oder Ce—C,,Cycloalkylen bedeutet; oder R, ist ein aliphatischer, cycloaliphatischer oder
. aromatischer Diacylrest oder Dicarbamoyl-rest, oder eine Ketogruppe, aber nur mit der Massgabe, dass R,
N’ nicht Alkanoy!, Alkenoyl oder Benzoyl bedeutet; oder R; und R, bilden im Falle von p = 1 einen cyclischen
45 aliphatischen oder aromatischen 1,2- oder 1,3-Diacylrest oder sie bilden zusammen einen_divalenten
aliphatischen Monoacylrest oder R, ist ein Rest

/
50 - Y-
N N
55 i
N
60 '1'8 1.'9
worin Tg und Ty unabhéngig voneinander Wasserstoff oder C,—C,sAlky! sind, oder worin Te und T,
zusammen C,—CgAlkylen oder 3-Oxapentamethylen bedeuten, und worin
65 R,, im Falle von p = 3,2,4,6-Triazinyl ist; worin

38
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Hyd‘ oxylam ne 1 0. 05 Antioxidant A 0.1 Phosphite VI

0. 0% 4.5 5.6 7.5 Hydroxylamne. 1 0. 05
Ant [ oxi dant A = neopent anet et rayI tetrakis-(3,5-di-tert-butyl -
hydf oxyhydroci nnamat e) Anti oxi danig ct adecyl
-3,5tdi-tert-butyl-4-h droxyhydrom nna- P?gphlte I

tri kgf 4-di -t %q, im %ﬂ? ‘gﬂnmfehﬁp-)-cgﬁﬁﬂgrp?ﬁet léVdF‘Pf@ﬁ'f:Yh"f‘ oger Q——Cz,Acyloxyalkylen bedeutet; oder

3, 9ndt st ear yolrﬁxyn za,,gvg, ,J.Dkt ré}gﬁ,@-(_ A gho)sgﬁgutet[jf‘]&mdecane Phosphite

d 11 =t rRMﬁsé’iﬁﬂfj’ fyl yalky! ist; and worin

3,9-di [ 256-di R entFalbut | n 44(wasse:@mtf.ade@zmwyca-pesmkenyl C,—CsAralkyl, Cs—C,Cycloalkyl,

bonyl et hyl w "‘YL B TeAlkaxylieyh YGa=—C10Arv el iGhlsig¥p pine Grupps jdam Besmaine{CH.)mA6—
de! te

er Formel —(CH,),,—CO0—Q bedeutet, wobei m 1 oder 2'ist und Q C,—C,Alkyl oder Phenyl

Phosphi te ﬁ t: oder warin

tetrakis(2, -t Gt - DEgl phesy! ) n‘Lv A - bt,&(f.dhﬁhﬁmyl Cs%nzﬂ)ylenhosgmgm t@ruppe
Ph isphi t e VI—CHZ—-CH(OH)-—CHz—Od-I OH,— < Hysbaauat) anwabei 1 x ' C—CiAlkylen,
N, N- di benz Hh skm am neofetanpl e Qse-CuC\Qroalkﬂgsl ng sbedoility Gruppe

pol ypropyl % fo gé T Oduice MRS & Vseeersiat. Exa‘ﬁp"f"é" Allyl, Benzyl,
pol lypr opy! @ P o J i, 0 da atet,
4t begzwae%w%aia?:%@?f o B AT OB Bl

their yel | bedengt; shéwadt er- i stics at high terrperature extrusion. A variety
of ipol ypr oeyl%né”@?aﬁstofétq%t é‘a—ﬁraélk\éxbﬂ#wetd RsTWs$Sef5fo tCaryCleMimbr Cs—C,Cycloalkyl,

+—C12Aralkyl, Cya 1 —CH(R }—OH ist, worin o]
'g‘)r(r?:_'l[:ts' 8;3 RE)flnlerte Bec{eutuP s:t oder J?ﬁm’?%?é essl uppe der ;ormel 1 S'i’db? l P%’gr
5.3ubst r at eV .2 5.7 6.5
Substrate V- - - CH ct*lzlr.1
; \ \ /
25 :
/
' - N-OH
\
[ e ]
. /\
(;33 CH2R1
3
-G—N-—E-CO--NH-(:HZ-OR2
Rl .
“ o \/\ .
. . L3 . H
< Al 3
' [ ] [ ]
p /\N/\
RICH2 tll CHZRI
OH
50

bedeutet, worin G C,—CgAlkylen oder Cg—C,Arylen ist, oder worin Rg auch eine Gruppe
—E—CO—NH-—CH,—OR,, ist; Formel. Vil bedeutet die wiederkehrende Struktureinheit eines Polymers,
worin T, Ethylen oder 1,2-Propylen ist, oder T; ist die wiederkehrende Strucktureinheit in einem
Copolymeren eines a-olefinischen Restes mit einem Alkylacrylat oder- methacrylat, wobei k zwischen 2
55 und 100 ist;

T, hat dieselbe Bedeutung wie R, im Falle von p = 1 oder p = 2, mit der Bedingung, da® Verbindungen
der Formel VIII, worin M und Y eine Carbonylgruppe sind, Ts Methy!l und T Methyl oder Ethyl bedeuten
oder Ts und Tg Zusammen Tetramethylen oder Pentamethylen bilden und T, Wasserstoff, C,—C,zAlkyl,
C.—C;,Alkylen oder Xylylen bedeutet, aus geschlossen sind.

60 Ts ist Methyl;

Ts ist Methy! oder Ethyl, oder T und T, bilden zusammen Tetramethylen oder Pentamethylen oder es
liegt eine Mischung besagter Hydroxylaminderivate vor;

M und Y sind unabhangig voneinander Methylen oder Carbonyl;

L bedeutet geradkettiges oder verzweigtes C,—C,Alkyien, 3-0xapentamethylen oder 3-Hydroxy- '

65 azapentamethylen;

T
| T




Ant i oxi dant” A 0.1 4.3 5.2 10. 8 ﬂ
Hydr oxyl am i ne 1 0. 05 SubstrateW
4.8 8.1 ' 7.8 SubstrateW Anti oxi dant A 0.1
5.8 7.2 9.9 Hydr BRyDaIB381267 B2 0. 05 SubstrateX
3:8 \ .ﬂ gmd'ese,beaff 7 Substh ate X Antioxidant A 0.1
3. . 8 %6 3T1 und Ty, sind una hal#g@%/ ﬂgr%tara@l—'& }t\lkylen oder T11 t eler %@ppe der F ?r?\el Tabl e
X St | I zer Arount f owness ex arter and’
stalll extrusi on No. substrf\ (%by w ) 1
3 5 SubstrateY 4.9 5.8 6.6
SubstrateY Antioxidant A 0.17% ¢ 4.6 5.6 11.1 °
Hydroxylam ne 1 0. 05 Substrat e' z | i 1.8
2.7 2.4 Substrate Z -/Ant i oxi dant A 0.1
1.8 3.0 6.8 Hydr oxyl ani ne\\l 0.05 Anti oxi dant A :
neopent anet etrayl tetrakis(3,5-di-tert-butyl-4-hy- droxyhydroci nnanat e)
Hydr oxyl am ne 1 N, N- di benzyl hydr(nyI am ne Substrate used: Each
substrate contains pol ypropyl ene resi 2 gl us 0.1 % by wei ght cal cium
stearat’®. Substrate V [err],r 5 Her cul es Substrate W =
[err] Soltex Substrate X [ e’r] | f Substrate Y - = 8600,
Ar co
20 unt T,, ist eine Gruppe der Formel ’
"L,/. . i
-un—-(cnz)a-tl:—(caz)b—tlﬁ—f(cuz)C-Taaa
25 worin a, b und ¢ unabhénging voneinander 2 oder 3 sind, und d die Werte 0 oder 1 annimmt, worin e 3 oder
4 bedeutet, und _
T,s dieselbe Bedeutung wie R, besitzt mit der Massgabe, dass T3 nicht Wasserstoff ist, wenn N = 1 ist.
2. Zusammensetzung gemass Anspruch 1, worin das Hydroxylamin eine Verbindung der Formel | ist,
wobei g 1 bedeutet und worin die Reste T, und T, zusammen zwischen 6 und 36 C-Atome besitzen.
30 3. Zusammensetzung gemaéss Anspruch 2, worin T, Wasserstoff bedeutet und T, C.—C,,Cycloalkyl ist;
oder worin T, und T, die gleiche Bedeutung besitzen und C,—C, Alkyl, Cyclohexyl oder Benzyl sind.
4. Zusammensetzung gemdéss Anspruch 3, worin das Hydroxylamin der Formel [, N,N-Ditert.-
butylhydroxylamin, N,N-Di-n-octylhydroxylamin, N-Cyclohexylhydroxylamin, N-Cyclododecylhydroxyl- :
amin, N,N-Dicyclohexythydroxylamin oder N,N-Dibenzylhydroxylamin oder eine WMischung der i
35 obengenannten Hydroxylamine ist. : ;
b. Zusammensetzung gemaéss Anspruch 1, worin das Hydroxylaminderivat eine Verbindung der .
Formel | ist, wobei g 2 bedeutet, T, Cyclohexy! ist und T, p-Xylylen bedeutet; oder worin das Hydroxylamin- ;
- derivat eine Verbindung der Formel Il ist, wobei n 2 bedeutet, R, Wasserstoff ist, und R, Sebacoyl! darstellt.
6. Zusammensetzung gemass Anspruch 1, worin die Komponente b) ein phenolisches Antioxidans ist.
40 7. Zusammensetzung gemass Anspruch 6, worin in Komponente b) zusitzlich eine organische
.- Phosphorverbindung enthalten ist.
\/ 8. Zusammensetzung gemass Anspruch 6, worin in Komponente b) zusétzlich ein sterisch gehindertes

Amin als Lichstabilisator enthalten ist. ,
9. Zusammensetzung gemass Anspruch 6, worin in Komponente b) zusatzlich einen Thiosynergisten
45 enthalt.
10. Zusammensetzung gemdéss Anspruch 6, worin in Komponente b} zuséatziich einen Ultraviolett-
absorber enthait.
11. Zusammensetzung gemdss Anspruch 8, worin in Komponente b) zusétzlich eine. organische
Phosphorverbindung enthalit.
50 12. Zusammensetzung gemass Anspruch 11, worin in Komponente b) zuséatzlich einen Thiosynergisten
enthilt.
13. Zusammensetzung gemass Anspruch 8, worin in Komponente b) zusétzlich einen Ultraviolett-
absorber enthdit.
14. Zusammensetzung gemaéss Anspruch 10, worin in Komponente b) zusétzlich eine organische
55 Phosphorverbindung enthlt.
15. Zusammensetzung gemass. Anspruch 1, worin die Komponente b) ein sterisch gehindertes Amin
als Lichtstabilisator enthiit.
16. Zusammensetzung gemass Anspruch 1, worin in Komponente b} das Metallsalz einer Fettsaure ist.
17. Z2usammensetzung gemdass Anspruch 16, enthaltend als Komponente b) zusétzlich ein
60  phenolisches Antioxidans.
18. Verfahren zum Stabilisieren gesittigter Polyolefine oder deren Mischungen gegen oxidativen,
thermischen oder strahlungsinduzierten Abbau, dadurch gekennzeichnet, dass man dem Substrat{a)
b) einen Stabilisator oder eine Stabilisatormischung ausgewahit aus der Gruppe der phenolischen
Antioxidantien, der sterisch gehinderten Amine, der Ultraviolettabsorber, der organischen Phosphor-
65 verbindungen, der Metallsalze von Fettsduren oder der Thiosynergisten, und

N

)
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Subs. rate Z = [err] GP, Phillips Exanple 11: Processing stability of
pol ypr opyl ene at 2600C The preparation and test procedures described in
Exanmple 1 are carried out except that other hydroxyl am ne derivatives are

substituted for N, N di-benzyl hydr gp/lgogs qsgcgg)are Table Xl). The
-results in Table Xl show that the h ydroxylam ne derivatives produce an

addj t, onal %%m{'f‘ s v é‘f‘f droxyl '&"HIOqu gind\Micitling rvon GlyrbXyyachioseyiVateti gienass
48 le X i'zer ™) ? Tv' aﬁﬁ‘ k°mp°ﬂ‘er'ﬁeérbh'éﬂd e Rieht ifgatisch sind.

“Yel | owness icngex St abi | | zer pr essure during ex- after extrusion (% by
w.) tru5|onNo kg/[err]) No. 1 3 5 1 3

5 Basic for rgyat%ae "'l?% gmpogitiory whigincopprises a) a sqtufated p@lydlefin of a thixtute dfeuchabalybleths,

ast one stabilizer or a mi f stabili f mt f th
0.1 + hindered amines, th Itrav|ole4‘# 4) % o) sthre orgarEr;lgmupo y e@eqollc a%:)?hdam%trs&aﬂzgﬁ::z
Hydr oxyl am ey bcids or ththlbgne‘Nj] ks, Q anteas ne hydroxy@ nv twe Ito XIV, or a
5.7. 8.00 ]Jﬁxtﬁ)'eHysit:mxgtivaWBS’IEZ 0.05 Anti OXI
51.5 50.4 47.3 5.0 7.9 11.1 Hydroxyl am ne4 0 05
Ant i oxi dant A 0.1 + 48.3 47.2 43.0
2.9 5.3 10.8 Hydroxyl am ne5 52 Pt iloxi dant A - 0.1 +
49.4 47.3 44.1 1.5 dr xyI am neb6 0. 05
Anti oxi dant A 0.1 (1),
. 20
~ [ R.CH, cH .
1 3
A
25 / \
- \ /
Gl
30 . b /\
1%,  CH,
- —n
35
T R.CH, C n
1 3 1
w N/
/ \ I
~ HO—N —%—1R,
5 \ / (111),
/\
R,CH, CH,
i 50 - —P
" R cH .
1772 3
- \ /N
[ o O0——1-e
/ \/ \
. HO—N - RS
60 \ /\ / (),
/
xlcaz CH3
A - .

| ) A AR UL
4 . ) ‘ ' ' s *



+ 52.5 51.5 49.0 7.1 9.5 11.7
Hydr oxyl am ne7 0. 05 Anti oxi dant A 0.1 +

52.5 51.1 48.3 6.7 9.8 & dr oxyl am ne8 0. 05
Ant i oxi dant A 0.1 + P 1387 7 B2° 504 51.5 49.4

7.0 11. 2 Hydr oxyl am
neoqe%tanetetrayl tetrakis(
HydrexXyl ami ne 1 = N, N-di
N N -di cycl ohexyl -N, N -di hy
di (1- hydroxy-2,2,6,6-tetra
= N-cycl ohexyl hydr oxyl ami ne
N, N- di - n- oct yl hydr oxyl am ne{Hy
1- hydroxy-2, 2,6, 6-tetraneth
1- hydroxy- 2, 2, 6, 6-t et ranet hyl é

4- hydr oxyhydr oci nnanoyl oxy) pi Be?lz:h ne ZHydroxyI am n :
N (1- hydroxy-2,2,6,6-tetra hyl pi peri din-4-yl) [€kLr]-caprol actam Exanpl e
12: Processing stability of polyethylene at [err] Using the procedure
described in Exanple 1, a basic fornulation conpris- ing high density

pol yet hyl ene ([err]- 4903 Phil lips) is conpounded with the indicated
stabilizers and extruded. Tﬁac§a{I fimesBii ndex and the nelt flow index
according to ASTM D- 1238 (Conditd»én N) Yare neasured. The results are given

e9 -49- Anti oxi dant-A =
SlQﬂz “c3- *RD% 4- hy-| dr oxyhydr oci nnamat e)
enzyl roxyl a i ne Hydr oxyl am ne 2 =

r oxy- ?'YVTVTen ratfl ng Hydr oxyl ani ne 4 =

t hyl p! per|d| 4-yl) sepacate Hydroxylam ne 5
é 8§ylan1n?
| am
I-ben yplperq i ne Hydrokyl ami ne 8 =
gli -terg-butyl

in Table XII bel ow -50- / \
~ HO—N ~—Q.-E-CO-NH-CH, ~O0R (v)
1 2 10
\ /
/\
RICH?.' CH3
AN
co
:
1
I
RI .
- \‘/ \. . i),
CH - O-CH
% \ / \
l 2 l 2 1
OH
Ts\ /Te
M—e
T -—d/ N-OH
& - .
\ / (VIID),
Y—e
/\
'1’5 1:6
B —n
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TabIe!XII: Stabilizer*) Amount  of Melt flow index Yellowness

i ndex 'stabilizer after extrusion after extrusion (%by w.)

No. (g/lO mn.) No. 1 5 1 3 5 Basic fornul ation

2. 1.7 -10.7 -10.9 -10.9 RRi®b138y67 B2 0.04 + _

4. 5 4.1 -3.8 3.9 7.1 Hydr m nel 0. 02 Anti oxi dant -
A ¢ 0.04 4.8 4.7 5.0 4 7.6 Hydroxyl am nel

0. 04~Ant i oxi dant A 0.04 + L N-on 4.9 5.Q1X),
-7.3 -1.5 4.1 Hydroxyl ani nel Lo ob Antioxidant A 0.02
Phosphi t el 0.02 5.1 4.7 -5.9 0.4 4.1

Hydr oxyl am nel . 0. 04 Anti oxi dant | 0. 02 + Phosphitel

0.02: 4.8 4.5 -5.2 2.0 5.5 Hydr oxyl am nel 0. 04
Ant i oxi dant A = neopentan«tetm%yl ietrakls( 5-di-tert-butyl -4-hy-
dr oxyhydr oci nnamat e) Anti oxi danf
2,2 <ethylene-bis(4,6-di-tert- thyIphenoL% Phosphi tje | =

trls(2 4-di -tert-butyl phenyl) phosphiye Hy§r oxyl anifne 1 =

N, N- di benzyl hydr oxyl am ne 51} EX#OSl e 13: «Rrgg stability of

pol yet hyl ene at 2740C Using t he proceﬂure fdescribed i A Exanple 12, various
pol yet hyl ene conpo- sitions congtainin henol i ¢ anti oxi dant with or (X)
wi t hout N, N-di benzyl - } \ :

e

Ts T
N - n
Ts\ /Te
VRN
N_E ERN OH] | D),
/\ ?
Ts  Tg
j r N T -[
1, | 10 T Bl
/\ /\
T e T T * -
5\1 I/ 2 5\' I/TS (XII),
/\/\ :
Ts ? Ts TG/ \N/ \'1'6
OH (lm '
? - i
k
43
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hydr oxyl am ne are tested for processing stability. The yell owness index and V

the nelt flow index of the specinens are neasured. The results are given in
Table X1l below Table XIIl: Sta I unt of Melt flow
i ndex Yellowness index stabili zeiEFL &%gf-'zsgr trusion after extrusion (%
by wt.) no. (g/10 mn.) no. 1 1 3 5
Subs"g)iteR -T Te 2.9 2.1 1 -9.6 -8.7 -7.7
Substrate R Antioxi dgnt C 5\/ - 0.01 4.0 3.1 -8.1 -4.5
3.5 Hydroxyl am nel trét eR Antioji dant C 0.02
3.1 2.5 9.9 -9 7/ 9 & Hydr#xy! ani nel 0.02 Substrate S
- ' 3.1 2. OH 7"“—? 8 *—=72-Sulyst raf eS S Anti oxi dant A
0. 02 4.6 3l6 \7 3/ il 0 Hydroﬁyl ahf nel &9
Substr at e © = '52.0 N -7.9 -8.1 -7.4 !
SubstrateT Antioxidaft A \ 0. 02\\/ 280 | 7.0 7.4 -5.8
-4. 2 Hydroxyl am nel 50 5? Table X Il (continued):
Stabilizer*) Amopnt  of Mel t fl ow i ndex {Yell owness i ndex
stabilizer after|extrusion aft@‘g trusion (Yoby w.) no. (g/10
mn.) No. 1 5 1 3 Substratel
32.0 23.5 -6.1 -5.2 -2.9 Subst z{teu - Antioxidant A
0.02 34.0 3516 -5.7 1§ 1.
! 20 ’ \I ‘/
. / \N/ \
T
= - R
OR e or !
%0 | [ 1. . .
A7\
O
35 HO-N N - — X1V
\/ Co— T)y (x1v),
®
/\
40 TS Ts
_. - Ky
S

45 provided that components b) and c) are not identical, in which formulae T, is C;—Cyealkyl, Cz—C,.cyclo-
alkyl, Cf—C,aralkyI, which is unsubstituted or substituted by C,—C,alkyl or by one or two halogen atoms,
or wherein g is 1, 2, 3 or 4; wherein, when g is 1, T, is hydrogen, or has one of the meanings given for T,;
wherein, when g is T, is C,—C,.alkylene, Cc—C;.cycloalkylene, CG——C,oarylene, CB—C,.,alkylenearylene
alkylene, or a radical

50

c§3 /cn3
55 I.-c\\
~CH, = o~CH, -
\._./
” / \
CH, CH,
a4
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Hyd.rjoxyl amne 1 0.02 Antioxidant A = neopent anet et r ayl
tetrakis-(3,5-di-tert-butyl-4- hydroxyhydroci nnamate) Antioxidant C

n- oct adecyl 3,5-di-tert-butyl-4-hydroxyhydroci nna- mate Hydroxyl am ne 1

= N, N-di benzyl hydr oxyl am ne Substrale = [err]-4903, Phillips, high
~density polyethylene Substrate S Eﬁ 0338:7?%@? 5602, Chenpl ex, high
densitty pol wRdrbiy| V@R g WS} ik @l-eCdikanetriyl, or aadi@ 1] 1062, Union Carbi de, |ow
den y pol yet hyl ene Substrate U = Exxon pol yethyl ene, linear |ow

“.density pol yethyl ene (Uni pol process) Ex |l e 14: Fol |l owi ng the general

procedure of Exanple 6, polypropylene forgmul ations (Profax [err] 501,
Hercul es) containing 0.1 % by wei ght of c|a|2- cium stearate, a phenolic

these fornulations is extruded once a npressi on noul ded into 3.2

anti oxi dant and N, N-di benzyl hydroxyla{rgqne. arenc_grepar ed. One portion of
Ahef

mm t hi ck

| ates as described in Exanpl ee5. sAnot her portion of the

pol ypropyl ene fornul ations is extruded {ivd tines before being nmoulded into
pl ates. The yel | owness i ndex of ,the—tmazs-t ploacnf-is determ ned. The

speci nens are then exposed to ageing i'n W /£&irculating air oven at [err].
The yell ow ness index of the specinens is neasured at defined intervals

until de’ conposition sets in. - 53- Al specimen is considered to be
deconposed when cracking or browning of t® corners occurs. The test
results are given in the table bel ow. -54- [err]

N, 0 Wwherein, when g is 4, T, is C,—Cgalkanetetrayl; wherein R, is hydrogen or methyl, nis 1 or 2; whennis 1, R,

25

30

35

45

50

60

is hydrogen or C,—C,,alky! which can be optionally interrupted by one or more oxygen atoms, however,
where there are several oxygen atoms they are not in direct contact, or cyanoethyl, benzyl, glycidyl, a
monovalent aliphatic, cycloaliphatic, araliphatic or aromatic acy radical, a monovalent acyi radical of a
carbamic acid, a monovalent radical of a phosphorus-containing acid, or a monovalent sily! radical; or
wherein, when n is 2, R, is C,—C,,alkylene, C,—C,.alkenylene, xylylene, an aliphatic, cycloaliphatic,
araliphatic or aromatic diacyl radical or dicarbamoyl radical, or a divalent radical of a phosphorus-
containing acid, or a divalent silyl radical; and wherein p is 1, 2 or 3, R; is hydrogen, C,—C,,alkyl, Cs—C;-
cycloalkyl, C,—C,aralkyl, C,~C,salkanoyl, C;—Csalkenoyl or benzoyl; and wherein, when p is 1, R, is
hydrogen, C,—C,galky!, Cs—C,cycloalkyl or C,—Cjalkenyl which is unsubstituted or substituted by cyano or
contains a carbonyl-containing group or an acylamino group, or R, is glycidyl, a group of the formula
—CH,—CH(OH)}—Z or a group of the formula —CONH—Z wherein Z is hydrogen, methyl or phenyl; or
wherein, when p is 2, R, is -C,—C,,alkylene, C.—C,.arylene, xylylene, a group —CH,CH(OH}—CH,—, or a
group —CH,—CH(OH)}—CH,—0—X—0—CH,—CH{OH)—CH,— wherein X is C,—C,calkylene, Ce—Cys-
arylene or Cg—C,,cycloalkylene; or, provided that R, is not alkanoyl, alkenoyl or benzoyl, R, is an aliphatic,

. cycloaliphatic or aromatic diacyl radical or dicarbamoyl radical, or a keto group; or when p is 1, R; and R,

form a cyclic aliphatic or aromatic 1,2-or 1,3-diacyl radical or together form a divalent aliphatic monoacyl
radical; or R, is a radical

wherein T, and T, are independently of one another hydrogen, or C,—C,,alky_l, or whqre!n, Tg and ‘_I’9
together are C,—Csalkylene, or 3-oxapentamethylene; and where, when pis 3,R,is 2,4,6-?r|azmyl: w_herem
when nis 1, Rg is C;—Csalkylene or hydroxylalkylene or C,—C,.acyloxyalkylene; or wherein, \_Nhen nis2,Rs
is a group {—CH,),—C(CH,—),; and wherein Rg is hydrogen, C,—C;.alkyl, allyl, benzyl, glycidyl or C;—Cs-
alkoxyalkyl; and wherein, when n is 1, R, is hydrogen, C,—C,,alkyl, C,—Csalkenyl, C;—Cjaralkyl, Cs—C;-
cycloalkyl, C,—C,hydroxyalkyl, C,—Csalkoxyalkyl, Ce—Cioaryl, glycidyl, a group t_:f the formula
—{(CH,)—0—CO0—Q or of the formula —{CH,),—CO0—Q wherein m is 1 or 2, and Q is C,—C,alkyl or
phenyl; or wherein, when n is 2, R, is C.—C,.alkylene, Cg_—C,zarerne, a group
~—CH,—CH(OH}—CHy—0—X—0—CH,—CH(OH}—CH,— wherein X is C,—Coalkylene, C,—C,sarylene or
Ce—Cyocycioalkylene, or a group —CH,—CH(OZ'}—CH,—(OCH,—CH(OZ'}—CH,),— wherein Z' is
hydrogen, C,—C;alkyl, allyl benzyl, C,—C,,alkanoyl or benzoyl; or wherein Q, is —N(Rgl— or—0—, E is
C,—C,alkylene, or a group —CH,—CHR,—O— wherein R, is hydrogen, methy! or phenyl or wherein E is the
group —{CH,)},—NH— or a direct bond; and wherein R,, is hydrogen or C,—C,salkyl, Rg is hydrogen
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- 55 - Exanple 15: Processing stability of pol ypropyl ene at 2600C Fol | owi ng
the procedure of Exanple 11, N, N-di-tert-butvlhydroxylamne is substituted

for N, N-di benzyl hydroxylamne in t |l pol ypr opyl ene conposition.
ven | ¢ SR8y Ba ol

The results are given in Table XV Stabilizer*) Anmount
of | nt er GadC@kiir Cietrcycloalkye ICl-ohwpeatiy!. icyat @sthys IGRBTlardLsr the Plo6s SICHE—CHIRJ-DOH
ex- (afyt er whareiq 8 higg thegneapiog gefinggt abpve, ot whessimRs fikelly i§ k giogmBftheformula 3 5
1- 3 5 Basic 37.8 35.7 - 3.6
4:3 4.8 formul ation Antioxi dant® c@g‘h + 50. 4
48.3 52.2 1.9 4.9 7.1 Hy ox\/l/ 0.05 amine 10

Ant i oxi dant A = neopent anet et ayI etrakls(3 5-di-tert-butyl -

hydr oxyhydr oci nnanat e) Hydroxyl am _n NN-di -tert- butylhydroxylanine

Exanpl e 16: Processing stability of pon2§JB§Iene at 2600C Using the .
procedure of Exanple 1, polypropyleég cofrpositions containing, in addition
to the phenolic antioxidant, a thiosyn I st, are prepared. The processing
stability of these conpositions is tesg; Yo Measuring the internal
extruder pressure and the yellowness index ¥dl ues of the individua
speC|nens during several successive extrusions. The results are seen in

Tabl e XI'V bel ow 56 Table XVI: Stabilizer*) Amount of I nt er nal
ext ruder Yel | owness i ndex st abickkmco-mr—ea;waei during ex- after
ext rusi on No.
20 R .
1 ' 1
~ \/\
CH, » o CH
3
Al
25
/ \ / \
R CH, ‘l‘ CH.Ry
30 ' OH

wherein G is C;—Cgalkylene or C.—C,,aryiene, or wherein R, is also a group —E—CO—NH—CH,—OR,,;
Formula VI denotes the recurring structural unit of a polymer where T, is ethylene or 1,2-propylene, or T is
35 the recurring structural unit in a copolymer of an -olefinic radical with an alkyl acrylate or methyacrylate,
where k is from 2 to 100; T, has the same meaning and R, when p is 1 or 2, with the proviso that
compounds of the formula VIii wherein M and Y are a carbonyl group, T; is methyl and Tg is methyl or ethyl,
or Ts and T, together are tetramethylene or pentamethylene and T, is hydrogen, C,—C,galkyl, C;—C,»-
alkylene or xylylene are excluded; Ts is methyl; Tg is methyl or ethyl, or Ty or T¢ together form tetra-
40 methylene or pentamethyliene or a mixture of said hydroxylamine derivatives; M and Y are independently
of one another methylene or carbonyi; L denotes straight-chain or branched C,—C,alkylene, 3-oxapenta-
methylene or 3-hydroxyazapentamethylene; T, has the same meaning as R;; Ty, and T, are independently

\/ of one another C,—C,,alkylene or T;, is a group of the formula
45
/ \
-
zlc " ;
50
\ /
.
!
55
/\
T T

and T,, is a group of the formula
-NH-(C -=N- - -
( HZ')a lll (c:az)b N—El (cnz)c H—a‘ 3
65

46
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(%b;/!wt.) trusi on No. (kg/cmZ) 1 3 5 1 3 5 Ba

sic formul ation 37.8 35.2 - 3.6 4.3 4.8
Ant i oxi dant A 0.1 Th| 0- synergist p 0. 05 52.5 50.4 49.4
2.2 3.2 4.2 Hydroxyl - - 0.05 amine 1 Antioxidant A =
néopent anet et r ayl tetrakis(3,5-di-tgptg hggyre7i g8y - droxyhydroci nnamat e)

Thi of_yergl st p - d| st ear%/l t hi od| pI’OEI onat e drox | am ne

NN- di-enzyl h r”&fg ‘!ﬁg?#‘?ﬁ tyof ¢ 13 ey Hé”’h?feﬂb"e'ﬂﬁ?'é A Jehpeibe
- ng as B, wi roviso sno hyd

i-n Exanpl es pol?i@ AESE ﬁﬂﬁauﬁn hé?&#&e%e&oﬂfaﬁmf.@c@muﬂcff&fttﬁ‘éifoﬁn%a|

resi stance twhegd§ishadi g rangdls Ty &d T3 GRLAE. havd Fonb ORCISEBSn athder test contain
the foll ow n Qtﬁa«tyxﬂppzmn as;@mmaﬁiamwhﬁma bbvdlobeanulstcs-awztmtleqlkvl ogMalterein

absor ber; co Bzg?t&PP;%ﬁ ff*;&\?ﬂg%ife !atil':&l or u -tert-butyl-
phosphi te EX,@ ﬁlph gﬁo- {g}ﬁ, Eg‘ r.:{( egﬂﬂ ﬁﬁ T?e élﬁl vl r%ff hydroxyl- -
hi nder ed am gagne jcﬁzloggcylh@d@iﬁnh&a W, AL, Vl Vhl'ﬂﬁue, 6a Ghildgrd! & the above-
phosphi tewandermorﬁelﬂlh@drownmegl st Al these specinens exhibit reduced

yel | ow ng vvhen5aA oy ageardieg @é%‘ai"vﬂ witerejrethe Sydropeylaming gtivative js @ gompound gfthe
Exanpl e 21: f%— i Tzdﬁp xyhdeng; $§/5Fr5lggtelh5 oxfanting dgrivative is a

propyl ene pr°8’é‘§°““"¢n aliich Eb&&‘l@s“;{f"'s 'ﬁa“lé’,’cc%ﬁ?g KOS [BbGhe bRidEkaRR! e 1,
pol ypr opyisene 6[El’c6r}1p(§5|9r1,ac mles wh¥iein mao.aendb)tm.tw@nmmasssw a@em

det erm ned iphospheras caweued. t er the first, third and fifth.extrusion. The
basi c fornul atF ?!DFPP-S'" miaprerding te Alam Prinseraiaroameonent ploadeitiarstly FW“B@aﬁﬁﬂeécaﬂy

The t est | re ne as ght stabilizer.
, p posmon according to Claim 6, wherein component b) addmonally contains a thlosynerglst

10 A composltlon according to Claim 6, wherein component b) additionally contains an uItravnolet
light absorber.
11. A composition according to Claim 8, wherein component b) additionally contams an organic
phosphorous compound.
12. A composition according to Claim 11, wherein component b) additionally contains a thiosynergist.
25 13. A composition according to Claim 8, wherein component b) additionally contains an ultraviolet
light absorber.
14. A composition accordmg to Claim 10 wherein component b) additionally contains an organic
phosphorous compound.
15. A composition according to Claim 1, wherem component b) contains a sterically hindered amine as
30 light stabilizer.
16. A composition according to Claim 1, wherein component b) is the metal salt of a fatty acid.
17. A composition according to Claim 16, additionally containing a phenolic antioxidant as component
b).
18. A method of stabilizing a saturated polyolefin or a mixture thereof against oxidative, thermal or
35 radiation-induced degradation which comprises adding to the substrate (a), b) a stabilizier or a mixture of
stabilizers selected from the group of the phenolic antioxidants, the sterically hindered amines, the uitra-
violet light absorbers, the organic phosphorous compounds, the metal saits of fatty acids and the
thiosynergists, and c) at least one hydroxylamine derivative or a mixture of hydroxylamine derivatives
according to Claim 1, provided that components b} and ¢) are not identical.

O Revendications

1. Compositions stabilisées qui contiennet:
a) une polyoléfine saturée ou un mélange de polyoléfines saturées,
45 b} au moins un stabilisant ou un mélange de stabilisants pris dans 'ensemble constitué par les anti-
oxydants phénoliques, les amines 3 empéchement stérique, les absorbeurs de rayons ultra-violets, les -
composés organiques du phosphore, les sels métalliques d'acides gras et les agents de synergie sulfurés,
i et .
: ¢) au moins un dérivé de I'hydroxylamine répondant a I'une des formules | a8 XIV ou un mélange de
s0 dérivés de ce genre, avec la condition que les composantes b} et ¢} ne soient pas indentiques:

| 1, 'l-tl |
55 -OH (n),
. 2

60

RO R OO
J * c L M S *



nDuIded at [err]. Results are seen in Table XVII below Table XVII:

Stablllzer*) Amount of Yellomness i ndex after stabilizer
extrusion No. ( by w.) 5 Basic formulation
¢ 1.6 2.5 EPQ)M'?@?'WtA 0.1 +

22 8.0 12. 8 Hydrox Ianlnel © 0.05 Cal cium stearate

0.1 = ()CH } 8 3.3 Hydr oxyl am ne
Q. 05ke’al cium stearate 0.1 An{lo |/.Iar"i’t A 0.1 +

1.0 1.5 4.0 Hydroxylamres~t——— 0.05{*) Hydroxylamne 1 =

xi dan/ A =\neope
r¥xyfyd roc

uratian of W gh de
ocedur anpl e

llld%ﬁ{ ext ruded

r to det

N, N- di benzyl hydr oxyl ani ne” Ant i
itetrakis(3,5-tert-butyl-4- hyd
-cal cium stearate on the disco
processed at 2740C Using the

pol yet hyl ene ([err] -4903, P
of the specinens is then neas r

tanet etrayl

ampl e 22: Effect ¢fr),
si Ty pol yet hyl ene

12, high density

and the yel |l owness i ndex
rmne the discoloration.

The basic fornul ation -58- leontains no calciumistearate. The test plates
are nmoul ded at [err]. The results are listed in Ta&le XVIII below Table
XVII1 Stabilizer*) Anount of Yel | omness index after stabilizer
ext rusi on No. ' - '
. R.C : 7
P M A
)
'~ / \ |
HO—N - —N—1]—3 (111),
L
/\
R,CH, CH,
p
B -
R.CH, CH
1
aVARVA
Srmm———— o__.
/ |
HO—N \./ : \R (v),
\ /\ >
-/ —— o——__fl
o G /\ |
1CH, CHy ]
n
,— R.CH CH R =
1772 3
/NS
o
T —,
. /\ Il
1 Hz CHB s}
- i
n
a8
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(%by:wt.) 1 3 5 Ba sic fornulation -

-2.2 -2.9 -2.8 Antioxidant A 0.1 +

-1.0 3.1 5.6 Hydroxyl am nel 0.05 Calcium stearate 0.1

+ -3.9 v -1.3 Hydroxylamne 1

0.05 Calcium stearate 0.1 Anti ox%c’ﬁaﬂtw% 7367 B2 51 +

-2.6% . -0.6 0.8 Hydrpxy an‘ia{e 1 R 0.05 *) Hydroxylamne 1 =
nt3 Ay 1 neopent anet et r ayl

N, N-‘sl,i/benzyl hydr oxyl ani ne Ant} o>2'>d
tetrakis-(3,5-di-tert-butyl-4- hygdrox droci nnamat e) Exanple 23: Effect of
cal cium stearate on processing stzability of high density polyethyl ene at

2740C Using the procedure ofydxgmles 1 d_Eggo_ -Ichi ow i ndi ces of high
density pol yethylene ([err] 4903\ Phillyps)laré determnao after one, tf¥Be
or five extrusions. The basic forgulation contains no calciumstearate. The

results are seen in Table XX befoy. -59- Table XIX: Stabilizer*)
Armount of Melt fl owltmi%x aj.er stabilizer extrusi on No.
(g/10 nin) (%by w.) 1 31 3 5 Basic
formul ati on - 4.5 3.5 2.5 Antioxidant A
0.1 + 5.8 5.75 5.75 Hydroxylam ne 1
- 0.05
[r:),
_ co
~/ |
‘,11
Rl .
\/\
I ; (viI),
CH_-» s~CH
3
I AVAYS
14, T CHyRy
OH
Ts\ /Te
~ T —-N/ \N 0
- -OH (viii)
4 1
\ /
Y——a
T / \'l‘
5 6
_ i
n
L N-OH _ (1IX),

N | R O AR O
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Cal ci um stearate
5.8 5.75

0.1 Antioxidant A
5.75 Hydroxylam ne 1
N, N- di benzyl hydr oxyl am ne Antioxi dant A
tetrakis-(3,5-di-tert-butyl-4- FPd0i38yY67oBRnnamat e)

0.
0

1 +

.05 *) Hydroxylamne 1
neopent anet et r ayl

60

0138747 Patent Clains 1. A stabilized conposition, which conprises a) a

satu(ﬁ?ed polyolefin or a mgturgq of qsuch polyotefins, b) at |east one
stabit zer or a m xture of skabilﬁge & fromthefgroup of the phenolic
antioxi dants, the steri- cal|ly hin am nes, {the ultraviolet |ight
absorbers, the organic phospporus gonpoynds, the netal salts of fatty acids
or the thiosyner- gists, and]c)geik | east «~oneotydl gxyl am ne derivative of
the formulae I to XIV, or a pixturg of guch der{vafi ves [err] RCH (x)CH
R -61- [err] -62- [err - 6@-e
/\
Is Te
- —n
T T
5 6
et \/
/ 0\
N{E— CH, COO-e N - OH (x1),
2 /
*~—e 3
/\
_TS TG
B N
N 'rm N Tll
I . I
. /\ . . /\ .
.. 5\ /5 S\ 175
[ 3 3 ) ® (XII).
/\/\ /\/\
Te ‘|‘ Tg Ts 'l‘ Te
OH OH
L ' .
k
50
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[err] provided that conponents b) and c) are not

formul ae [err]
unsubstituted or substituted by [err]alkyl
or wherein g is 1, 2, 3 or 4; whej
.one of the neanings given for
ferylal kyl ene,

[er
-3, [err]
nis 1,
by one or

monoval epf aliphatic,

I kyl enearyl enea kyleﬁg\
is [err]al kapetriyl

[err]al kgnetetrayl ;
[err]

is [err]alkyl, [err]cycloalkyl,

or by

mhereln die
[err]arylene,

g a radical

or a radi cal
TTT1, i §3hy

nDgen or [err}alkyl

[err
[err]crcloalkylene,

wher ei
gen or
ich can

wher ei n
i's hydr

Cr-

- 64-

identical, in which
Cgaral kyl, which is

one or two hal ogen atons,
1, T2 is hydrogen, or has
ngis 2, [err] is

[err] wherein,
n{ when g is 4, [err] is
thyI, nis 1 or 2; when

when g is

cycl oal

. mor e oxygen| a at JiE™ homgzeﬁ ' ere t here
they are not in direcf contact hyI be

a nonoval ent acyl

phosphor us- cont ai ni ngj aci d, 5or monoval ent silyl
nis 2, [err] is [err aIkerne [errkgL nyl ene,

cycloall phatic, araliphatic or aromatBc diacyl ra
radi cal, or a dlvalenr radi cal of a phosphorus-co
di val ent silyl radical; and wherein p ig\l, 2 or

[err]al kyl, [err]cyclpal kyl, C7-C8-1erdfk l ¢ [err
or benzo¥ and where|n, when p is 13\jerrl s hy

tr]cycfal kyl or [efr]al kenyl which %s Whsubstittu

\phatl c,
.[car bam c

cal q;/

r ad

?lphatic
cid, a noj

szver al oxygepxﬂglgm;
glycidyl, a
¢r aromatic acyl radi cal ,
oval ent radical of a
Hadi cal ; or wherein, when
xyl yl ene, an aliphatic,
dijcal or di carbanoyl
ntlai ning acid, or a

[err] is hydrogen,

| kanoyl , [err]al kenoyl
ogen, [err]alkyl,
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formules dans lesquelles;
45 T, représente un alkyle en C,—Cj¢ un cycloalkyle en Cs—C,,, un aralkyle en C—C,, lequel peut
éventuellement porter un alkyle en C,—C, ou un ou deux atomes d’halogéne,
g représente un nombre égal 8 1,82,a30u a4,
T, represente:
— dans le cas oU g est égal & 1, I'hydrogéne ou F'un des radicaux qu ont été indiqués pour T,,
50 — dans le cas ol g est égal a 2, un alkyiéne en C;—C,, un cycloalkyiéne en Cs—C,o, un aryléne en
C¢—Cyo, un alkyléne-aryléne-alkyléne en Cg—C,o Ou un radical:
CH CH
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-65- [err]arylene, xylylene, a group [err], or a group [err] [err] wherein
Xis [err]al kylene, [err]arylene or [err]cycloal kyl ene; or, provided that
[err] is not al kanoyl, al kenoyl or benzoyl, [err] is an aliphatic,
cycloaliphatic or aromatic di acylgp @488lze7r B car banoyl radical, or a keto
g_roup; or when pis 1, R3 a,nd,l§4 f%r mtalc%/“cli al i 'hit i|-C or aromatic 1, 2-or
1} 3-ghiacyl radifesl'e &F of 8GECAE 2 3 BY RS 'S 40 Bnts A YPRAT ¢ nonoacyl radi cal ;
of s a radical [err] where [err] and [err] are independently of one
anot her hydrogen, or [err] alkyl, or whérein, [err] and [err] together are
[err] al Kyl ene, or 3-oxapenta- nethyl ene®®and where, when pis 3 R4is
2,4,6-triazinyl; wherein when n is_1, [érr] Is [err]al kyl ene or
hydr oxyal kyl ene or C4- C22acyl oxyal 3 $\e) ‘ 3wherein, when nis 2, [err] is
a group [err]; and wherein R6 is hydrygen,/ [err]al kyl, allyl, benzyl,
gl ycidyl® or [err]al koxyal kyl; and whereing when nis 1, [err] is hydrogen,
[err]al kyl, [err]al kenyl, [err]ar ggﬁy_l_., [ __rd'ﬂ] cycl oal kyl, [err]hydroxyal kyl,
[err]al koxyal kyl, [err]aryl, glycidy?, \aégroap of the formula [err] or of
the formula [err] wherein mis 1 or 2, ¥ d Qis [err]al kyl or phenyl; or
wherein’® when n is 2, [err] is [err]alkylene, [err]arylene, a group [err]
wherein X is [err]alkylene, [err]aryl eni or [err]cycloal kyl ene, or a group
) 70 B
[err] [err] wherein Z' is hydrogen, [err]|&l kyl, allyl, benzyl,
[err]al karmyl or benzoyl; or wherein [err] is [err] -O, Eis [err]
al kyl erre, or —edaps @G qua ¢s] éopledrdeimalfapetéfayleeni®rdbogen, met hyl or phenyl or
whefein E i sﬁgﬁg’eyﬁ‘ﬁlh YRR o0t" BT ect bond; and wherein [err] is
hydr ogen or Eze,reﬁrggﬁtlg)? , [err] is hydrogen, [err]alkyl, [err]cycloalkyl,
[err]aral kyl —dayageR by kst édas 1, 'Ridbolgénefin iR efC.OUR), dvttdelilenidiein®irBmpEgar In RAS
t he neani mipsdesiaveds dlorygéne, crs avdmes dloryglBe fid deadrt yepesdant s Gup eroéontabsdiear urul a
-66- [err]cyanéthyle, de benzyle, un glycidyle, un radical acyle monovalent aliphatique, cycloaliphatique,
araliphatigue ou aromatigue, un radical acyle monovalent d'un acide carbamique, un radical monovalent
d’un acide contenant du phosphore ou un radical silyle monovalent, ou
— dans le cas ou n est égal & 2, un alkyléne en C,—C,,, un alcényléne en C,—C,,, un xylyléne, un
3p radical diacyle ou dicarbamoyle aliphatique, cycloaliphatique, araliphatique ou aromatique, un radical
divalent d’un acide contenant du phosphore, ou un radicat silyle divaient,
p désigne un nombre égal 3 1,22 ou & 3,
R; représente I'hydrogéne, un alkyle en C;—C,,, un cycloalkyle en C;—C,, un aralkyle en C, ou Cg, un
alcanoyle en C,—C,;, un alcénoyle en C;—C; ou un benzoyle,
35 R, représente:
— dans le cas ol p est égal & 1, I'hydrogéne, un alkyle en C;—C,4, un cycloalkyle en Cs—C,, un alcényle
en C,—C; (qui peut porter un radical cyano ou contenir un radical carbonylique ou un radical acylamino),
un glycidyle ou un radical —CH,—CH{OH}—2Z ou —CONH-—Z— ou Z représente ["hydrogéne ou un radical
méthyle ou phényle, :
40 — dans le cas ol p est égal a 2, un alkyléne en C,—C,,, un aryléne en C4;—C,,, un xylyléne, un radical
~—CH,CH(OHICH,—, un radical —CH,CH(OH)—CH;—0—X—0—CH,—CH{OH)}—CH,— (dans laquelle X
: désigne un alkyléne en C,—C,,, un aryléne en C,—C;; ou un cycloatkyléne en C¢—C,,), un radical diacyle ou
./ dicarbamoyle, aliphatique, cycloaliphatique ou aromatique, ou un radical céto mais seulement si R, n’est ni
un alcanoyle ni un alcénoyle ni un benzoyle; ou R, et R, forment, dans le cas ol p est égal a 1, un radical
45 diacyle-1,2 ou -1,3 cyclique aliphatique ou aromatique ou forment ensemble un radical monoacyle
aliphatique divalent, ou R, représente un radical:

N
" 7\
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N N
55 L]
N
60 T8 T9 |
dans lequel T, et T, représentent chacun, indépendamment I'un de I'autre, 'hydrogéne ou un alkyle en
C,—C,s. ou encore T, et T, forment ensemble un alkyléne en C,—C; ou un oxa- 3 pentaméthyléne, et
— dans le cas ol p est égal & 3, un radical triazinyle-2,4,6,
65 Rs représente:
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wherein Gis [err]alkylene or [err]arylene, or wherein [err] is also a
group [err]; Formula VIl denotes the recurring structural unit of a polymer
where T3 is ethylene or 1,2-propylene, or T3 is the recurring structural
unit in a copolymer of an -olefirtic radical with an alkyl acrylate or
-methacrylate, where k is from2 tgpi9Q3gTe7@2t he same neaning as [err]
when-p is 1 or 2, with the proviso that conpounds of the formula VIII

whefei n M and dsnaesasoicasbigald 1. 4p allyine pe Fr10s W hydromfalkviangen ety O & 3Py |
-or ethyl, ¥wep ?"r?‘:&rfgf‘ 5 blaid 2965 hSfeardl \net hyl ene or pent a- g
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2. A conposi 0 epréaetaurdadicpl +-OlRg-apm—0— wherein the hydroxylamine |s a,
comound of Eprborshio Mt ol g il Lappae e En
ég_ggt her hAVESPY M e‘i,'@d“‘&%’.r@ﬂu (ﬁhlk&{{'dlﬁrg._éé' R"conposition according to
aim 2, vvherRsé’} reb&kd 1 hyarsgafr\y, nQﬁQlB_eﬁOfi—(Lﬁhﬁ Eyciosikfi€én ¢.c3¢6 luaatalkyle en OF—@bhenei n
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(dans laquelle G représente un alkyléne en C,—Ce¢ ou un arylene en Cg—C,2), ou un (adlcal
—E—CO—NH—CH,0R,,, 1a formule Vli est celle d'un motif répété d'un polymére, le sympole T? désggpant
55 un radical éthyléne ou propyléne-1,2, ou le motif répété dans un copolymére c_i’un radical a-éthylénique
avec un acrylate ou un méthacrylate d'alkyle, et k désignant un nombre compris entre 2 et 100, - _
T, a la signification qui a été indiquée pour R, dans le cas ou p est égal a 10ou a2, avec la_condltlon que
soient exclus les composés de formule Vlil dans lesquels M et Y représentent chacun un radical cfarbonyle,
T, représente un méthyle et T un méthyle ou un éthyle, ou T, et Ts forment ensemble un radical tétra-
60 méthyléne ou pentaméthyléne, et T, représente I’'hydrogéne, un alkyle en C,—Csg, un alkyléne en C;—Cy.
ou un xylyléne, :

T. représente un méthyle, ' ' ) . . .
T: regrésente un méthyle ou un éthyle, ou encore Ts et T, forment ensemble un radical tétraméthyléne

ou pentaméthyléne, ou un a affaire 3 un mélange de ces dérivatés de I’hydroxylamine.
65 M et Y représentent chacun, indépendamment I'un de l'autre, un méthyléne ou un carbonyle,

) O DV
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N cycl ohexyl hydr oxyl am ne, N-cycl ododecyl hydroxyl am ne, N, N-di cycl ohexyl -
hydr oxyl am ne, or N, N-di benzyl hydr oxyl am ne, or a m xture of the
abovenenti oned hydroxyl am nes. 5. A cpnposition according to Caiml1,
wherein the hydr oxyI am ne derivatgre 'rlssaremm)und of the formula I,

=viherein g is C " Or e h
nydr oxy! anj k™ é‘% R R S e T R
is T:-.y-zrogen T8 eisagns.egﬁasawn,, 6. A conposition according to CI aiml,

“wher ei n conpdpentT,bepréenanpireanl indépndamanent Bunt de Tautrd, wosiirme tep dh—&ecwr Wi ng

t o d ai m oepteereen mdicekponent b) additionally contains an organic .
phosphorus conmpound. 8. A conpositi on agcording to Claim®6, wherein
conponent b) addi t ionally - 68 - Zﬁ ins a sterically hindered am ne
light stabilizer.”9. A conposition acgor \g

b) addifi onally contains a thiosynergijst. | 10. A .conposition according to
Cl ai m 6, wherein conponent b) additiogally contdins an ultraviolet l|ight
absorber. 11. A conposition according v&\ Claim 8, wherein conmponent b)
additionally contains an organi c phosp géus conmpound. 12. A conposition
accordifag to Caim1l, wherein conponeny b) additionally contains a

thi osynergist. 13. A conposition accordgng to Claim8, wherein conponent
additionally contains an ultraviol et Iyg(nt absorber. 14. A conposition
according to Claim 10, wherein conporent ) additionally contains an

or gani c,phosphorus conpound. 15. A coﬁ‘p05| lon according to Claim1l,
wherei n corpQueiddicl contains a sterically hindered am ne as |ight
stabilizer. 16. A conposition according to Caim1, wherein conponent b)

the netal salt of a fatty-geisa ﬂ-n-écn:qrrpm%(m on ding to C aim 16,
additiomally containing a l m

dans lequel a, b et ¢ sont égaux chacun, indépendamment les uns des autres, 8 2ou a3 et d peut prendre la
valeur O ou 1, '
eestegala3oua4 et

30 Ti3 a la méme sngmflcatlon que R, ave cette restriction toutefms que T,3 ne peut pas représenter
I'hydrogéne lorsque n est égal & 1.

2. Composition selon la revendication 1 caractérisé en ce que I'hydroxylamine est un composé de
formule | dans lequel g est égal a | et dans lequel les radicaux T, et T,, considérés ensemble, contiennent de
6 a 36 atomes de carbone.

35 3. Composition selon la revendication 2 dans laquelle T, représente I'hydrogéne et T, un radical
cycloalkyle en C.—C,,, ou dans laquelle T, et T, ont la méme signification et représentent chacun un alkyle
en C,—C,;, un cyclohexyle ou un benzyle.

4. Composition selon la revendication 3 dans laquelle I'hydroxylamine de formule | est la N,N-di-tert-
butyl-hydroxylamine, la N,N-di-n-octyl-hydroxylamine, la N-cyclohexyl-hydroylamine, la N-cyclododécyl-

40 hydroxylamine, la N,N-dicyclohexyl-hydroxylamine ou la N,N-dibenzylhydroxylamine, ou un mélange de
ces hydroxylamines.

. 5. Composition selon la revendication 1 caractérisée en ce que la dérivé de I'hydroxylamine est un
ot composé de formule | dans laquel g est égal a 2, T, représente un cyclohexyle et T, représente un p-
xylyléne, ou en ce que le dérivé de I'hydroxylamine est un composé de formule Il dans lequel i est égal 3 2,
45 R, représente I'hydrogéne et R, représente un radical sébacoyle.
'6. Composition selon la revendication 1 dans laquelle la composante b) est un anti-oxydant
phénolique.
7. Composition selon la revendication 6 dans laquelle la composante b) contient en outre un composé
organique du phosphore.

50 8. Composition selon la revendication 6 dans laquelle la composante b} contient en outre une amine a
empéchement stérique comme stabilisant a la lumiére.

9. Composutlon selon la revendication 6 dans laquelle la composante b) contient en outre un agent de
synergie sulfuré.
10. Composition selon ia revendication 6 dans laquelle la composante b} contient en outre un

55 absorbeur de rayons ultra-violets.

11. Composition selon ia revendication 8 dans laquelle la composante b) contient en outre un composé
organique du phosphore.

12. Composition selon la revendication 11 dans laquelle la composante b) contient en outre un agent
de synergie sulfuré.

60 13. Composition selon la revendication 8 dans laquelle la composante b) contient en outre un
absorbeur de rayons ultra-violets.

14. Composmon selon la revendication 10 dans laquelle la composante b) contient en outre un
composé organique du phosphore.
16. Composition selon la revendication 1 dans laquelle la composante b) contient une amine &

&5 empéchement stérique comme stabilisant a la luminére.

.54
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phenol i ¢ anti oxi dant as conponerit b). 18. A nmethod of stabilizing a
saturated polyolefin or a m xture thereof agai hst oxidative, thermal or
radi ation-induced degradation which conprises adding to the substrate (a),
b) a stabilizer or a mixture of Stabilizers selected fromthe group of the
-phenol i ¢ antioxidants, the steri daPIQ 1380&f B2ani nes, the ul traviol et
bi gg;} absor bQ5§}onIpb§tid?irsgamaQermm dans (GGUEIRAY mosgn&eo) gs(ﬂ:ﬁ-lsell %@Jaﬁiéueq'ac;dét ty
aci ds” and glag t hi osynergists, and c) at |east one hydroxyl am ne derivative:
‘or a mxture 17|-' Compggtion sglon ardyepsiipdtian rdontl Brcomadsente b) @ot=0f e suyetup adi-exydant
provi dEdst H@qg.éﬁm%‘ %Ql}rsstalg?lisear'rtljgs gglyo?gﬁgesnggurtjaegeorbt éeg ar'\'lué'langes de polyoléfines saturées,
contre la dégradation due 3 I'oxydation, & la chaleur ou & des rayonnements, procédé caractérisé en ce
qu‘on ajoute au substrat (a):
b) un stabilisant ou un mélange de stabilisants pris dans I'ensemble constitué par les anti-oxydants
phénoliques, les amines & empéchement stérique, les absorbeurs de rayons ultra-violets, les composés
10 organiques du phosphore, les sels métalliques d’acides gras et les agents de synergie sulfurés, et

c) au moins un dérivé de I'hydroxylamine ou un mélange de dérivés de I'hydroxylamine selon la
revendication 1, avec la condition que les composantes b) et ¢) ne soient pas identiques.
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