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Beschreibung %
Die Erfindung betrifft anisotrope Verbmdungen sowie flissigkristaliine Misc G (FK-
Mischungen), welche diese Verbindungen enthalten und ais Dielektrikum fir Flusslgknstallanzelgen

§ verwendet werden.
Die meisten bekannten FK-Verbindungen entsprechen den Formein (10) oder (11)

10 . - R'@x'@ h" . (10)
15 ' n--@-x'—@—v -@— R (1)

in welchen die Ringe K, L und gegebenenfalis M Benzol- trans-Cyclohexyl- oder heterocyclische Ringe
sind, X’ und gegebenenfalls Y' Direktbindungen oder/und Carboxyigruppen oder/und Azomethin-
20 gruppen und R’', R" Alkyl-, Alkoxy-, Alkylamino-, Alkylcarbonyloxy- oder Nitrilgruppen sind.

Als reprisentativ fiir diesen Stand der Technik sind die DE—0OS 2 306 738, 2 306 739,
2545121, 2636 684 und 2 701 591 sowie die entsprechenden Zusammenstellungen in “Flissige
Kristalle in Tabellen” von D. Demus et al, Leipzig 1974, zu nennen.

Fir FK-Feldeffektdrehzellen ist es aligemein bekannt, dass hierfiir als Dielektrikum eine nema-

25 tische FK-Mischung mit ausreichend hoher positiver DK-Anisotropie zweckmassig ist. wozu in die
Verbindungen (10} und (11) Substituenten mit grossen Dipoimomenten Parailel zur Lingsachse der
Molekiile eingebaut werden. Die DK-Anistropie {Ag) ist bekannthch die Differenz der anolmomente
normal {e,) und paraliel {¢,,) zur Molekilachse, d.h.

30 ) . As =&,— &

Typisch ist daher R’ beispielsweise eine Alkyl- oder Alkoxygruppe, wihrend R'’ die Nitrii-, Aikyl- oder
* Alkoxygruppe bedeutet.
Bedingt durch diese Struktur und die Beitrdge der Substituenten senkrecht zur Molekilachse ergibt
38 sich dadurch ein ¢, von ca. 5. wobei ¢, 2.B. etwa 5 betragen oder von 20—30 variiert werden kann.
Dies ist in der Literatur von verschiedenen Autoren bestétigt worden (siehe z.B. L. Pohl et al, Phys. Lett.
60 A, 421 (1977); A. Boller et al, Mol. Cryst. Liq. Cryst. 42,215 (1977):R. T. Klmgbuel etal, J. Am. Soc.
96 (25), 7651 (1974)).
Der Einbau von Cyclohexanringen in die Strukturen (10) und (11) hat gegeniber den Benzol-
40 ringen den Vorteil einer erniedrigten Viskositét, beginstigt aber die nachteilige Tendenz zur Bildung
smektischer Phasen und emiedrigt den sogenannten An-Wert, der anaiog wie \¢ aus den Unter-
schieden der Brechungsindizes senkrecht und parallel 2ur Molek(lachse bestimmt wird.
Far kommerzielle FK-Anzeigen werden FK-Mvschungen mit bestimmten, betriebsmdissig be-
dmgten Schwelispannungen bzw. bestimmten posmven Ae-Werten, 2.B. von 1 bis 10 oder mehr, bend-
45 tigt. Dies kann gemdss Stand der Technik heute nur dufch Mischen von Komponenten, die grosse \e-
Werte besitzen, und Komponenten, die sehr kleine As-Werte haben, erreicht werden, was wiederum die
Tendenz zur Bildung smektischer Phasen beginstigt, was von mehreren Autoren bestétigt wurde (siehe
G. Heppke et al, Z. Naturforsch. 33a, 185 {1978) und B. Engslen et ai, Ann. Phys. (Paris) 3, 403
(1978)). Eine Vergrisserung des ¢,-Wertes unter Erhaltung des \:-Wertes, der fir den Schwell-
50 3790811'1!;9’983")”9:1 erfordertich ist, wird gewunscht (siehe z. B. A. R. Kmetz, SJD Digest, Techn. Papers iX,
Mit den bisher bekannten FK-Substanzen (10), (11} lasst sich dies aber nicht erreichen, weil nur
solche nematische FK-Substanzen mit positivem \e-Wert bekannt sind, deren £,-Werte um 5 liegen.
Das Problem wurde bisher dadruch umgangen, dass man nematische FK-Substanzen, die positive
55 A¢-Werte haben, mit Komponenten vermischt, die einen negativen Ae-Wert besitzen, was wiederum zu
relativ hohen Schwaelispannungswerten und hdufig auch zum Auftreten smektischer Phasen fihrt.
Aus der DE—A—2 6§13 293 ist es bekannt, bei Verbindungen der Formel
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worin X —C0—0—, 0—C0—, —CO0—S— oder —S—CO— bedeutet, entweder in die Position der
Seitengruppe R* oder in die eine der beiden “lateralen™ Positionen R®, R eine Nitrilgruppe zu setzen,
wodurch im ersten Fall (R* = CN) eine positive DK-Anisotropie und im zweiten Fall (R® oder R® =CN)
eine negative DK-Anistropie des Molekiils erzieit wird. Dies bringt dber ebenfalis keine Losung des oben °
erlduterten Problems, weil man wiederum Mischungen von Verbindungen mit positiver und mit nega-
tiver DK-Anisotropie. d.h. mit sehr unterschiedlichen \¢-Werten, verwenden und die oben erwihnten
Nachteille soicher Mischungen in Kauf nehmen miisste.

Aufgabe der Erfindung ist es, das oben genannte Problem ohne Verwendung von Substanzen mit

sehr unterschiedlichen A¢-Waerten zu lésen, insbesondere um die Tendenz zur Bildung smektischer

Phasen zu vermindern bzw. auszuschalten. Erfindungsgemdss wird dieses Problem mit Verbindungen
der unten angegebenen Formel (1) geidst, die eine Variation der ¢, -Werte oberhalb des Wertes 5 und
damit eine wesentlich verbesserte Anpassung an die Betriebserfordernisse durch freiere Variation der
Ag-Werte, d.h. nicht allein durch Variation von ¢, gestatten. .

Die Aufgabe wird erfindungsgeméR geldst durch anisotrope Verbindungen der Formel (1)

x® x4 x®x® | o

in welcher X2 bis X5 Wasserstoffatome, Halogenatome oder Nitrilgruppen sind mit der Maligabe, daft
mindestens eine dieser Gruppen ein Halogenatom oder die Nitriigruppe ist, Z eine Kovalenzbindung
oder die Carboxylgruppe —C(0)O—, der Kern A ein Benzol- oder -trans-Cyclohexanring und Y eine

Gruppe R,
. . x5 x4 .
trans

ist, worin R das Wasserstoffatom, eine Alkylgruppe mit 1 bis 12 C;Atomen oder eine Alkoxygruppe mit
1 bis 12 C-Atomen ist, und X, und X; Wasserstoffatome, Halogenatome oder Nitrilgruppen sind.

Die Bezeichnung “anisotrop” bedeutet hierbei, dass eine gegebene Verbindung enantiotrop fliissig-

“ kristallin oder potentiell flissigkristallin ist; potentiell flissigkristallin ist eine Verbindung dann, wenn

sie (a) entweder in der Schmelze unterkihibar und im unterkiihiten Zustand flissigkristallin ist {mono-
trop fliissigkristallin}, oder (b) bei Bestimmung des T, einer Mischung aus der potentiell fliissig-
kirstallinen Verbindung und einer enantiotrop flissigkirstaliinen Verbindung eine z.B. durch Extra-
polation nachweisbare Mesophase zeigt.

Eine bevorzugte Gruppe erfindungsgemésser Verbindungen (1) entspricht der Formel (2)

| Q CN)_ - .
o i (CN),
R’ -C=0 CN (2)

in der_R' eine Alkyl- oder Alkoxygruppe mit 1—12 C-Atomen ist, die Ringe A' und A? gleich oder
verschieden sind und Benzolringe oder trans-Cyclohexanringe bedeuten und n 1 oder 2 bedeutet.

Ebenfalls bevorzugt werden Verbindungen (1) der Formel (3)

S CN | |
in der R? eine Alkylgruppe mit 1 bis 12 C-Atomen .ist.
Vorteilhaft sind auch Verbindungen (1) der Formel (4)
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32 C(O)O-@" CN (4)

in der R? eine Alkylgruppe mit 1 bis 12 C-Atomen ist. _
Schiiesslich sind erfindungsgemiss auch Verbindungen (1) der Formel (5) vorteilhaft

| N
n"’cm)o ‘@cu | | | (s)_

in der R? eine Alkylgruppe mit 1 bis 12 C-Atomen ist. '
Als bevorzugte Beispiele fir die n-Alkylgruppe R? in den Formeln (3), (4) und {5) sind solche mit
mittleren Kettenldngen, 2.8. von 3 bis 7 C-Atomen, zu nennen und n-Pentyl ist hierfir typisch.
'Die bevorzugten Verbindungen der Formei (1) sind insbesondere nach folgenden Synthesesche-
mata erhéltlich: . _

(1) soci,

| (CN),
(2) HO eN

.. L 4 - .
- (CN),

wobei die Zeichen die oben zu Formel {2) angegebene Bedeutung haben.
Verbindungen der Formel {1), in welcher Z eine direkte Bindung (Einfachbindung) bedeutet. sindin -
analoger Weise wie in den oben genannten DE-OS 2 636 684 bzw. 2 701 591 beschrieben erhiltlich,
jedoch unter Verwendung entsprechend modifizierter Verbindungen fiir die mit X2 bis X5 substituierten
Kerne. E . '
Die Verbindungen der Formel (1), in welchen Z eine Kovalenzbindung ist. kdnnen in Gblicher
Weise durch Halogenieren, z.B. Bromieren der entsprechenden Kohlenwasserstoffverbindungen (siehe
2.B. G. Sundstrém et al, The Science of Total Environment”, Band 6 (1976), Seiten 15—28}. erhalten
bzw. durch Umsetzung der so erhaitenen Halogen- bzw. Bromderivate ‘mit CuCN in N-Methyl-
pyrrolidon in an sich bekannter Weise (G. W. Gray et al, J. Chem. Soc., Perkin Transactions, Band 2
{1976), Seite 97) in die entsprechenden Nitrilverbindungen umgewandeit werden. . .
in der foigenden Tabeile | sind Beispiele erfindungsgemasser Verbindungen .der Formel (2) mit

- den entsprechenden Kennwerten gegeben. Die Herstellung der Verbindungen werden weiter unten
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TABELLE |

Erfindungsgemisse
Verbindung der Formel (2)

Nr. R'* Al A? {CN), Tnh(°C) T(°C) ¢, €

1 nCgH,, Cyclohexyl Phenyi = 2—CN 1322 1787 110 7.8
2 nCgH,, Cyclohexyl  Phenyt 3—CN 852 1439 282 7.5
3 nCgH,, Cycichexyl Cyclohexyl 3—CN 96.8_ 1655 164 55

Bemerkung:*die spezielle Alkyigruppe R' ist zwischen C, und C,, variierbar oder kann durch H ersetzt
werden, ohne dass sich die Verbindungscharakteristik wesentlich dndert; die Verbin-
dungen Nrn. 1—3 stellen daher bevorzugte Typen erfindungsgemaésser Verbmdungen dar,
die keineswegs auf spezielle R'-Gruppen beschréinkt sind.

Im folgenden werden Beispiele fir die Herstellung erfindungsgemaésser Verbindungen nach an
sich bekannten Verfahren gegeben,

Beispiel 1

p-{4-trans-n-Pentylcyclohexyl)-benzoesdure {10 g, 36,5 mM) wurde mit Thionylchiorid (50 ml} 1 Std.
unter Rickfluss gekocht. Das entstandene Séaurechlorid wurde von (iberschissigem Thionylchlorid
befreit. Das Saurechlorid wurde zu einer Ldsung von 5,3 g {36.5 mM) 2,4-Dicyanophenol (F 230°C,
Zers.) in 100 ml Pyridin zugetropft. Nach Beendigung der Reaktion wurde das Gemisch in (ber-
schiissige verdiinnte Salzdure gegossen und mit Methylenchlorid extrahiert.

Das Produkt wurde aus der organischen Phase durch Eindampfen des Losungsmlttels erhalten.
2ur Reinigung wurde das Rohprodukt unter Vakuum destilliert (250°C/0,02 Torr) und anschhessend
aus Benzo/Hexan umkristallisiert, F 132,2°C, T, 178,7°C (Kldrpunkt). .

Die erhaltene Verbindung ist die Verbmdung Nr. 1 von Tabelle | oben; die Verbmdung ist
nemattsch-ﬂusssgknstalhn :

Beispiel 2

p-(4-trans-n-Pentylcyclohexyl)-benzoessure (10 g, 36.5 mM) wurde mit Thionylchlorid (50 mi) 1 Std.
unter Riickfluss gekocht. Das {iberschiissige Thionylchlorid wurde destilliert. Das entstandene S&ure-
chlorid wurde zu einer Lésung von 5,3 g (36,5 mM) 3,4-Dicyanophenol (F 158°C) in 100 mi Pyridin
zugetropft. Die Reaktionsmischung wurde (ber Nacht geriihrt und dann auf verdiinnte Salzsdure
gegossen. Das Produkt wurde mit Methylenchiorid extrahiert. Zur Reinigung wurde das Produkt aus
Hexan umkristallisiert (F 85,.2°C: T, 143.9°C). Die erhaitene Verbindung ist die Verbindung Nr. 2 von
Tabelle . Sie zeigt eine enantlotrope nematische Phase

N

Beispiel 3 :

4-trans-(4’-trans-n-Pentylcvclohexyl)-cyclohexancarbonsaure (7 g. 256 mM) wurde mit Thionyl-
chilorid {40 ml) 30 min aus Riickflusstemperatur erwérmt. Das entstandene Saurechiorid wurde vom
uberschissigen Thionylchlorid befreit. Das so gewonnene Saurechlorid wurde nun zu einer Lésung von
3.4-Dicyanophenol (3,5 g; 25 mM) in 100 mi Pyridin bei 0°C zugetropft. Nach Beendigung der Reaktion
wurde die Reaktionsmischung wie in Beispiel 2 aufgearbeitet. Das Produkt wurde aus Hexan umkrn-
stallisiert (F 96,8°C, T, 165,56°C) und ist die Verbindung Nr. 3 von Tabelle I; die Verbindung ist
nematisch-enantiotrop. )

Beispiele 4—6
Nach der Arbeitsweise von Beispiel 1 wurden die der Verbindung Nr. 1 von Tabelle | entsprech-
enden Homologen (R’ =H; R’ =CHy; R' =nC,;H,,) hergestellit.

Beispiele 7—10
Nach der Arbeitsweise von Bevsplel 2 wurden die der Verblndung Nr. 2 von Tabelle | entsprech-
enden Homologen (R' =H: R' = CH;; R' =nC,,H,,) hergestelit.

Beispiele 11—13 .
Nach der Arbeitsweise von Beispiel 3 wurden die der Verbindung Nr. 3 von Tabelle | ent-
sprechenden Homologen (R' = H: R' = CH;; R' = nC,,H,,) hergestelit.

Alle nach den Beispielen 1—13 hergesteliten erfindungsgemassen Verbindungen erweisen sich
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als anisotrop (fliissigkristallin bzw. potentiell flissigkristallin) im Sinne der oben gegebenen Definition.
Die Werte von ¢,, bzw. von ¢, der Verbindungen der Beispiele 4—13 waren den Werten der jeweils
strukturell entsprechenden Verbindungen der Beispiele 1—3 dhnlich, wobei sich die absoluten Werte
A geringfiigig mit der Lange der Alkylkette dnderten (d.h. etwas hdhere absolute Werte mit abnehm-
'8 ender Linge der Alkylkette); die Verhdltniswerte ¢,/¢, blieben jedoch in jeder Strukturgruppe, die einer.
d?r' \aerbindungen Nrn. 1—3 von Tabelle | mit unterschiedlichen R'-Gruppen entsprachen, praktisch

gleich.

A N I

Beispiel 14
: 10 Die Verbindung Nr. 1 von Tabelle | wurde auch nach folgender Methode hergestelit:

- Zu 350 ccm Toluol gibt man 10 g (36,5 mM) p-(4-trans-n-Pentylcyclohexyl)-benzoeséure, 5.3 g
g (36,5 mM 2,4-Di-cyanophenol, 0.25 g konzentrierte Schwefelsdure und 0,15 g Borsdure. Man hiit die
Lsung 120 Std. am Riickfluss, wobei man das bei der Reaktion gebildete Wasser abzieht. Dann wird
das Toluol abdestilliert. Man erhiit Rohprodukt, das man chromatographisch an einer Kieselsduresdule
18 reinigt. Dabei erhilt man 10 g reinen Stoff, d.h. man erzielt eine Ausbeute von 67%.

Auch bei dieser Arbeitsweise konnen die der Verbindung Nr. 1 entsprechenden Homologen (R'=H
oder R'=C,—C,,-Alkyl} durch Verwendung der entsprechenden Benzoesdurederivate erhalten
werden. '

Mit den erfindungsgemdssen Verbindungen lassen sich vorteilhafte FK-Mischungen fiir die be-

20 kannten Feldeffektdrehzellen bilden. Vorzugsweise enthaiten solche FK-Mischungen bis 25 Gew.%
mindestens einer Verbindung der Formel (1), vorzugsweise 10 bis 20 Gew.%. Die FK-Mischungen
kénnen aber mit Vorteil mehrere Verbindungen der Formel (1) z.8. in einem Gesamtanteil von bis zur
Halfte des Gewichtes der FK-Mischung enthalten.

26 Patentanspriiche

) 1. Anisotrope Verbiridungen der Formel (1)

%0 | x®xt XX

o SO AS
: 5 A | _

; in welcher X2 bis X® Wasserstoffatome, Halogenatome oder Nitrilgruppen sind mit der MaRgabe, daB
: mindestens eine dieser Gruppen ein Halogenatom oder die Nitrilgruppe ist, Z eine Kovalenzbindung
oder die Carboxyigruppe —C(0)0—, der Kern A ein Benzol- oder trans-Cyclohexanring und Y eine
40 Gruppe R. _

P | - x5xt

s : R -@— oder R‘@-

trans

ist, worin R das Wasserstoffatom, eine Alkylgruppe mit 1 bis 12 C-Atomen oder eine Alkoxygruppe mit
so 1 bis 12 C-Atomen ist und X, und X; Wasserstoffatome, Halogenatome oder Nitrilgruppen sind.
2. Verbindung nach Patentanspruch 1, gekennzeichnet durch die Formel (2)

P T R T el

e

: -0 CN
| i ( )n
55 R’ c-0 oN . (2)

in d_er R’ ei.ne Alkyl- oder Alkoxygruppe mit 1—12 C-Atomen ist, die Ringe A' und A? gleich oder ver-
schieden smq und Benzoiringe oder trans-Cyclohexanringe bedeuten und n 1 oder 2 bedeutet.
3. Verbindung nach Patentanspruch 1, gekennzeichnet durch die Formel (3)

DL RTINSO RN Y S 1S
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in der R? eine Alkylgruppe mit 1 bis 12 C-Atomen ist. ' .

4. Verbindung nach Patentanspruch 3, gekennzeichnet, dass R? die n-Pentyigruppe bedeutet.
5. Verbindung nach Patentanspruch 1, gekannzeichngt durch die Formel (4}

' ‘CN .

in der R? einé Alkylgruppe mit 1 bis 12 C-Atomen ist.
. 6. Verbindung nach Patentanspruch 5, dadurch gekennzeichnet, dass R? die n-Pentyigruppe be-
deutet. :

7. Verbindung nach Patentanspruch 1, gekennzeichnet durch die Formel (5)

o CN
R? c
. {O)O CN (5)

in der R? eine Alkyigruppe mit 1 bis 12 C-Atomen ist.
8. Verbindung nach Patentanspruch 7, dadurch-gekennzeichnet, dass R2 die n-Pentylgruppe be-

" deutet.

35

45

| 55

9. Flussigkristallmischung, dadurch gekennzeichnet, dass sie mindestens eine Verbindung gemass
einem der Patentanspriiche 1—8 enthiit. '

10. Mischung nach Patentanspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass sie die mindestens eine Ver-
bindung in einem Anteil von 10 bis 20% des Gewichts der Mischung enthiit.

11. Mischung nach Patentanspruch 10, dadurch gekennzeichnet, dass sie mehrere Verbindungen
gemdss einem der Patentanspriiche 1—8 in einem Gesamtanteil bis 50% des Gewichts der Mischung
enthait.

Revendications

A

1. Combinaisons anisotropes de la formule (1)

xSx* 2N | o

dans laquelle X2 & X® sont des atomes d’hydrogéné, des atomes d'r.\a!ogéne ou ‘d_es groupes nitriie. un
de ces groupes au moins étant un atome d'halogéne ou ie groupe nitrile, Z une liaison de covalence ou
le groupe carboxyle —C{0)O—, le noyau A un cycle benzéne ou transcyclohexane et Y un groupe R.

IR S
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dans lequel R représente I'atome d’hydrogéne. un groupe alkyle avec 1 4 12 atomes de C ou™ung be
aicoxy avec 1 3 12 atomes de C, et X, et X, sont des atomes d’hydrogéne, des atomes d’halogéne oy

des groupes nitrile.
2. Combinaison selon la revendlcatlon 1. caractérisée par la formule 2)
(CN)

dans laquelie R’ est un groupe alkyle ou aicoxy avec 1 4 12 atomes de C, les noyaux A' et A? étant
identiques ou différents et représentent des noyaux benzéne ou des noyaux trans-cyclohexane et n
signifie 1 ou 2.

_ 3. Combinaison selon la revendication 1, caractérisée par la formule (3)

CN
SOl -

dans laquelle R? est un groupe alkyle avec 1 & 12 atomes de C.

4. Combinaison seion Ia revendication 3, caractérisée par le fait que R? représente le groupe n-
pentyle.

5. Combinaison selon la revendication 1, caractérisée par la formula (4).

CN ' '
\ _

dans laquelle R? est un groupe alkyle avec 1 4 12 atomes de C.

6. Combinaison selon la revendication 5, caractérisée par le fait que R? représente le groupe n-
pentyle.

7. Combinaison seion.la revendication 1, caractérisée par la formule (5)

O==0

P

CN -
SRR A S

dans laquelle R? est un groupe alkyle avec 1 3 12 atomes de C.

8. Combinaison selon la revendication 7, caractérisée par le fait que R? raprésente le groupe n-
pentyle.
' 9. Mélange de cristaux liquides, caractérisés par le fait qu'il renferme au moins une combinaison
selon une des revendications 1 & 8.

10. Mélange selon la revendication 9, caractérlsé par le fait qu’il renferme au moins une
combinaison dans une proportion de 10 & 20% du poids du mélange. :

11. Mélange selon la revendication 10, caractérisé par le fait qu’il renferrne plusieurs
combinaisons selon une des revendications 1 4 8, dans une proportion totale allant jusqu’a 50% du
poids du méiange.
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Claims
1. Anistropic compounds of the formula (1) ' : @
' X S X 4 x2 x3 _

in which X2 to X® are hydrogen atoms, halogen atoms or nitrile groups, wherein at least one of these
groups is a halogen atom or the nitrile group, Z is a covalent bond or the carboxy! group —C(0)0—, the
18 ring A is a benzene or trans-cyclohexane ring and Y is a group R,

x5 x4
R-@— or R-@‘ _

trans

2 11 A AP RF £ S NTHIR A 20 T
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R R Tt

wherein R is hydrogen, alky! having 1 to 12 carbon atoms or alkoxy having 1 to 12 carbon atoms, and
25 X* and X% are hydrogen, halogen atoms or nitrile groups.
2. The compounds of claim 1, having the formula (2)

e} : C
- (O e
R C=0 CN | )

35 wherein R’ is a alkyl or alkoxy group having 1 to 12 carbon atoms, the rings A’ and A? are identical or
different and are benzene -or trans-cyclohexane rings, and n is 1 or 2. : :
3. The compounds of claim 1, having the formula (3) '

' CN

wherein R? is a alkyl group having 1 to 12 carbon atoms.
4. The compound of claim 3, wherein R? is the n-pentyl group.
5. The compounds of claim 1, having the formula (4)

| ~ CN -
| | az c(010 -@- oN (4)
55 ' : :

wherein R? is a alkyl group having 1 td 12 carbon atoms.
6. The compound of claim 5, wherein R? is the n-pentyl group.
7. The compounds of claim 1, having the formula (5)

/ .

' | R
T
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R C(O)d .CN (5)

wherein R2 is a alkyl group having 1 to 12 carbon atoms.

8. The compound of claim 7, wherein R? is the n-pentyl group.

—89 A liquid crystal composition which compnses as components at least one compound of claims

1

10. The composition of claim 9 whuch comprises as components at least one compound in a
portion of 10 to 20% by weight of the cornposmon

11. The composition of claim 10 which comprises several compounds of claims 1—8 in a total
portion of up to 50% by weight of the composition.
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