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SACHVERHALT UND ANTRAGE

Die am 15. Mai 1981 eingegangene und am 25. November 1981
verdffentlichte europdische Patentanmeldung 81 810 186.7
mit der Verdffentlichungsnummer 40 583, fir welche die
Prioritdt der Voranmeldung vom 21. Mai 1980 (CH-3962/80)
in Anspruch genommen wird, wurde durch die Entscheidung
der Priifungsabteilung 004 des Europdischen Patentamts vom
2. Mdrz 1983 auf der Grundlage der urspriinglich einge-
reichten 11 Patentanspriiche unter Berlicksichtigung des
Anderungsantrags vom 19.08.1982 zuriickgewiesen. Anspriiche
1l und 2 hatten folgenden Wortlaut:

"l. Hydrazonderivate, dadurch gekennzeichnet, daB sie der
Formel
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entsprechen, worin

Ay ein gegebenenfalls substituierter aromatischer Rest,

B; Wasserstoff, gegebenenfalls substituiertes Alkyl mit
1l bis 8 Kohlenstoffatomen, gegebenenfalls substitu-
iertes Cycloalkyl mit 5 oder 6 Kohlenstoffatomen,
gegebenenfalls substituiertes Aralkyl mit 1 bis 4
Kohlenstoffatomen im Alkylteil oder gegebenenfalls
substituiertes Aryl ist,
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Rj, Ry und Rj unabhdngig voneinander gegebenenfalls
substituiertes Alkyl mit je 1 bis 8 Kohlenstoff-
atomen, gegebenenfalls substituiertes Cycloalkyl mit
5 oder 6 Kohlenstoffatomen, gegebenenfalls substi-
tuiertes Aralkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im
Alkylteil oder Polyoxyalkylen sind,

Zy gegebenenfalls substituiertes Arylen,
f@ ein Anion und
m 0, 1, 2 oder 3 ist".

2. Verbindungen nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,

daB sie der Formel

| Ry |
| ®, |
(2) | A - N-N-CH - (CH =CH), - 25 - N - Rg [xe
I I l |
I By Rg _l

entsprechen, worin
A, ein gegebenenfalls substituiertes Phenyl,

Bo Wasserstoff, gegebenenfalls mit Methoxy, Hydroxyl,
Cyano, Halogen, Carbalkoxy mit 2 bis 9 Kohlenstoff-
atomen oder Carbonamido substituiertes Alkyl mit 1
bis 8 Kohlenstoffatomen, gegebenenfalls mit Methyl
oder Methoxy substituiertes Cycloalkyl mit 5 oder 6
Kohlenstoffatomen, gegebenenfalls mit Alkyl oder
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Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im Arylteil
substituiertes Aralkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen
im Alkylteil oder gegebenenfalls substituiertes Aryl
ist,

R4, Rg und Rg unabhdngig voneinander gegebenenfalls mit
Methoxy, Hydroxyl, Cyano, Halogen oder Carbonamido
substituiertes Alkyl mit je 1 bis 8 Kohlenstoff-
étomen, gegebenenfalls mit Methyl oder Methoxy
substituiertes Cycloalkyl mit 5 oder 6 Kohlenstoff-
atomen, gegebenenfalls mit Alkyl oder Alkoxy mit je 1
bis 4 Kohlenstoffatomen im Arylteil substituiertes
Aralkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im Alkylteil
oder H-(OCyHy)-nj; sind, worin nj 1, 2 oder 3 ist,

Zo gegebenenfalls substituiertes Phenylen ist und

x© und m die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen

haben ."

Die Zurickweisung wird damit begriindet, daB die Anspriiche
1 und 2 nicht als konform mit Art. 84 EP{ angesehen werden
k6nnten, weil durch die alle Moglichkeiten offen lassende
Definition" ggf. substituiert", besonders beziiglich der
aromatischen Reste Al, Ay, 2y u. Z,y, eine Vielzahl von
Verbindungen umfagBt wiirden, die die Erfindungsaufgabe
offensichtlich nicht 16sen kdnnten. Dabei handele es sich
beispielsweise um Substituenten, welche die Funktion der
tert.-Aminogruppe blockieren, ferner um solche mit starkem
EinfluB8 auf das chromophore System und schlieBlich um
saure oder anionische Gruppen. Diese Anspriiche seien daher

spekulativ und von der Beschreibung nicht gestiitzt.

Gegen die Entscheidung hat die Anmelderin am
26. April 1983 unter Zahlung der Beschwerdegebihr
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Beschwerde erhoben und diese am 5. Juli 1983 begriindet.
Mit der Eingabe vom 6. Juni 1986 wurden neue Patentan-
spriiche vorgelegt, die ggf. vorhandene Substituenten in
bestimmter Weise angeben. Obwohl der Zurilickweisungsgrund
damit ausgerdumt wurde, hat die Kammer von sich aus die
erfinderische Tdtigkeit des Anmeldungsgegenstandes in
Frage gestellt. Nachdem die Beschwerdefilhrerin einen neuen
Anspruch, den Anspruch 11, aufgestellt hatte, der auf UV-
Strahlung absorbierende Masken gerichtet war, hat die
Kammer eine Recherche auf diesen Gegenstand hin veranlaBt
und acht neue Dokumente ins Verfahren eingefiihrt, die -
nach vorlaufiger Auffassung der Kammer - den Anmeldungs-

gegenstand nahelegen sollen.

SchlieBlich iiberreichte die Beschwerdefihrerin in der
miindlichen Verhandlung am 8. Juli 1986 neue Patentan-
spriiche 1 bis 7, die ausschlieBlich auf Verfahren zur
Herstellung solcher Masken gerichtet waren. Anspruch 1 hat

folgenden Wortlaut:

1..Verfahren zur Herstellung einer UV-Strahlung absor-
bierenden Maske, bei dem man ein saures photopolymeri-
sierbares Polymer bildmdB8ig belichtet, anschlieBend
entwickelt und an den belichteten Stellen gleichzeitig
oder nach der Entwicklung mit einem kationischen
Hydrazohderivat der folgenden Formel behandelt:

l Ry

I
| @ | l
| Ay -N-N=CH - (CH=CH) -2 - N-Ry |
| | I |
| |

B R3

X@
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worin

Ay

ein gegebenenfalls mit Alkyl oder Alkoxy mit je 1 bis
4 Kohlenstofftomen, Hydroxyl oder Halogen substitu-~
ierter aromatischer Rest,

Wasserstoff, gegebenenfalls mit Methoxy, Hydroxyl,
Cyano, Halogen, Carbalkoxy mit 2 bis 9 Kohlenstoff-
atomen oder Carbonamido substituiertes Alkyl mit 1
bis 8 Kohlenstoffatomen, gegebenenfalls mit Alkyl
oder Alkoxy mit je 1 oder 2 Kohlenstoffatomen sub-
stituiertes Cycloalkyl mit 5 oder 6 Ringkohlenstoff-
atomen, gegebenenfalls im Arylteil mit Alkyl oder
Alkoxy mit je 1 bis 4 Kohlenstoffatomen substi-
tuiertes Aralkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im
Alkylteil, Napthyl oder gegebenenfalls mit Alkoxy mit
1 bis 4 C-Atomen substituiertes Phenyl ist,

Ry, Ry und Rz unabhdngig voneinander gegebenenfalls mit

Z)

Methoxy, Hydroxy, Cyano, Halogen oder Carbonamido
substituiertes Alkyl mit je 1 bis 8 Kohlenstoff-
atomen, gegebenenfalls mit Methyl oder Methoxy
substituiertes Cycloalkyl mit 5 oder 6 Ringkohlen-
stoffatomen, gegebenenfalls im Phenylteil mit Alkyl
oder Alkoxy mit 1 bis 4 C-~Atomen substituiertes
Phenylalkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im
Alkylteil oder Polyxylalkylen sind,

gegebenenfalls mit Hydroxyl, Cyano, Halogen, Alkyl
oder Alkoxy mit je 1 bis 4 Kohlenstoffatomen

substituiertes Arylen,

ein Anion einer gegebenenfalls mehrbasischen

Mineralsdure, und
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0, 1, 2 oder 3 sind.

Zur Begriindung fiihrte die Beschwerdefiihrerin letztlich

folgendes aus:

(a)

(b)

Was den ndchstkommenden Stand der Technik, n@mlich
die UV-absorbierenden Verbindungen nach DE-A-

1 568 725 (1), betreffe, miisse anerkannt werden, das
die Erfindung zwei anionische Gruppen durch eine
einzige kationische Gruppe ersetze. Die Aufgabe sei
nicht nur, bloB8 einen UV-absorbierenden Effekt zu
erzielen, sondern auch diesen Effekt mit einem
Wirkungsgrad, d.h. einer optischen Dichte wvon
mindestens 3.0, vorzugsweise hdher als 5.0
logarithmische Einheiten zu erreichen, auch wenn
zusitzlich normale Farbstoffe in wesentlichen Mengen
anwesend seien, die die Kopplungskapazitdt des

Polymers verringerten.

Es sei iblich, unter normalen Bedingungen eine
optische Dichte bis 3.0 zu verwirklichen, aber die
hohe Dichte in den erfindungsgemd@B hergestellten
Masken sei, unter solchen Umstdnden, unerwartet. Es
miisse angenommen Qerden, daB solcher Erfolg auf das
besonders tiefe Eindringen des kationischen Mittels
in das vernetzte oder unvernetzte Polymer zurickgehe.
Das Ergebnis sei schon deshalb eigenartig und iliber-
raschend, weil die einzige Entgegenhaltung, die eine
Kupplung einer UV-absorbierenden basischen Verbindung
mit einem sauren Polymer beschreibe (US-A-3 164 468
(2)), erst eine Hydrolysierung dér Anhydridgruppen an
der Oberfldche eines nicht photopolymerisierbaren
Polymeres empfehle'und daher nur eine verminderte
Moglichkeit fiir Koppeln und optische Dichte schaffe.

coe/onn
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Die Beschwerdefiihrerin beantragt, die Entscheidung aufzu-
heben und ein Patent mit der in der miindlichen Verhandlung
iberreichten Anspriichen 1 bis 7 und einer daran anzu-

passenden Beschreibung zu erteilen.

ENTSCHEIDUNGSGRUNDE

Die Beschwerde entspricht den Artikeln 106 bis 108 und
Regel 64 EPU; sie ist daher zuldssig.

Die geltende Fassung der Anspriiche ist in formeller
Hinsicht nicht zu beanstanden, weil sie in den urspriing-
lichen Unterlagen ihre ausreichende Stiitze findet. An-
spruch 1 ergibt sich durch Zusammenfassung bestimmter

bevorzugter Merkmale der urspriinglichen Anspriiche 1 bis 3
und 11 und der Beschreibung (vgl. S. 2, Z. 25 bis S. 3, Z.
6, S. 3, 2. 17 bis 25, S. 4, Z. 3 und 4, S. 10, 2. 26 bis
S. 11, Z. 4, und S. 11, 2. 9 bis 24). Die neuen
Unteranspriiche beziehen sich auf urspriingliche Anspriiche 4
bis 7.

Die Anmeldung betrifft ein Verfahren zur Herstellung einer
UV-Strahlung absorbierenden Maske unter Verwendung be-
stimmter aromatischer kationischen Hydrazonderivate. Ein
solches Verfahren konnte bei der Recherche nicht ermittelt
werden. Die anmeldungsgemidBe technische Aufgabe ist daher
darin zu sehen, erstmals solche Masken herzustellen. Nach
den glaubhaften Angaben der Beschwerdefiihrerin in der
miindlichen Verhandlung miissen praxisgerechte UV-absor-
bierende Masken, selbst bei Mitverwendung von Farbstoffen

eine optische Dichte von etwa 3 besitzen.
Diese Aufgabe wird nach der Anmeldung dadurch geldst, daB

man ein saures photopolymerisierbares Polymer bildmaBig
belichtet, dann entwickelt und an den belichteten Stellen

eoefene



LS

02435

8 T 118/83

mit Hydrazonderivaten der im Anspruch 1 ndher bezeichneten
Zusammensetzung behandelt. Bei dieser Behandlung tritt
eine Koppelung zwischen dem Absorber und der polymeren

Matrix ein.

Tatsidchlich bringt die Behandlung solcher Masken mit in
der Kopier- und Drucktechnick iiblichen UV-Strahlen (d4d.h.
Maxima bei 355-375 nm), ungewdhnlich hohe, iiber 5,0
liegende optische Dichtewerte (vgl. S. 23, Tabelle 3).
Gleichzeitig ist der Dichtewert im gesamten UV-Spektral-
bereich (z.B. von 315 bis 410 nm) noch immer iiber 3,0
(vgl. S. 23, Tabelle 3), auch wenn zusdtzlich 2 bis 3,5-
mal soviel Farbstoff gleichzeitig verwendet wird (vgl.
Beispiele 6 und 7). Es ist daher glaubhaft, daB8 die bean-
spruchte Erfindung die technische Aufgabe tatsdchlich
16st.

Es ist auch nicht streitig, daB das beanspruchte Ver-
fahren am angezogenen Stand der Technik nicht vorbe-

schrieben, also neu ist.

Es ist weiter zu untersuchen, ob der Anmeldungsgegenstand
auf erfinderischer T&tigkeit beruht. Hierbei ist zu
fragen, ob einerseits das Wissen um die F&higkeit der in
(1) beschriebenen Grundstruktur, UV-Strahlung zu absor-
bieren und andererseits die Kenntnis aus (2) von der Her-
stellung gefarbter Marken durch Koppeln entsprechender
Farbstoffe an ein Polymeres den Fachmann zu der anmel-

dungsgemdB gefundenen Aufgabenldsung angeregt hdtte.

In (1) sind bereits Hydrazonderivate gleicher Grund-
struktur beschrieben. Diese unterscheiden sich von den
anmeldungsgemdB verwendeten kationischen Verbindungen in
den Substituenten. Die Hydrazone nach (1) besitzen zwei

“salzbindende" Gruppen im Molekiil. Dieser Begriff wird in

coefenn
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der umfangreichen Beschreibung ausschlieSlich durch Sulfo-
und Carboxyreste erldutert (vgl. Seite 4, die letzten 3
Zeilen, Seite 7, Zeile 3, die Auflistung von Ausgangs-
stoffen auf Seiten 7 bis 1l sowie sdmtliche Beispiele).
Die bekannten Hydrazone absorbieren UV-Strahlung, be-
sonders im Bereich von 290 bis 350 nm (vgl. Seite 3,
Absatz 2) und sind in erster Linie zum Schutz der mensch-
lichen Haut vor schddlicher Strahlung vorgesehen (vgl.
Seiten 1 - 3 und Beispiele A und B). Daneben kann auch
gefirbtes Gewebe vor der Bleichwirkung des Sonnenlichts

geschiitzt werden (Beispiel C).

Es war ferner aus US-A-3 164 468 (2) bekannt, z.B.
aromatische Diazoniumfarbstoffe, die eine tert.-
Ammoniumgruppe enthalten, mit Polymeren zu koppeln, die
anionische Sauregruppen tragen, um aktinisches Licht
absorbierende Masken herzustellen (vgl. Spalte 1, Zeile 69
- Spalte 2, Zeile 16). Jedoch bilden die Polymere dieser
Entgegenhaltung ihre S&uregruppen durch Hydrolyse ent-
sprechender Anhydridgruppen nach Belichtung und sind nicht
selbst photopolymerisierbar.

SchiieBlich ist aus DE-A=2 626 762 {(3) bekannt,
kationische Farbstoffe mit photopolymerisierbaren
Polymeren zur Herstellung eines gefdrbten Reliefbildes zu
koppeln (vgl. Seite 111). '

Es fragt sich daher, ob es unter diesen Umstdnden nahelag,
die anionischen, UV-Strahlung absorbierenden Hydrazon-
derivate nach (1) mit kationischen Gruppen zu modifizieren
und dann zur Maskenbildung gerade mit photopolymerisier-
baren Polymeren zu koppeln. Obschon diese Modifikation,
welche die flir die UV-Absorption bestimmende Hydrazon-
struktur nach (1) nicht veradnderte, die Beibehaltung
dieser Absorptionseigenschaften erwarten lie8, waren doch

ceefeen
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keine Voraussagen hinsichtlich der fiir die Qualitdt von
UV-Marken maBgeblichen Eigenschaften mdglich. Diese sind
u.a. darin zu sehen, daB8 in den nur einige Mikrometer
dicken Masken auch mit den in Kopier-und Druckverfahren
tiblichen UV-Lampen eine hohe optische Dichte erzielt
wird.

Angesichts dieser spezifischen, ambitionierten Anfor-
derung kann die Lehre nach (1) iber die Eignung der
Hydrazone als UV-Absorber im vornehmlich kosmetischen
Bereich nicht als Anregung zu Versuchen angesehen werden,
diese auf eine Verwendungsmdglichkeit in UV-Masken zu
testen; denn die Hydrazonderivate in der urspringlichen
anionischen Form nach (1) sollten ja lediglich die Haut
gegen UV-Strahlen des natiirlichen Sonnenlichts schiitzen,
ohne daB es auf minimale Schichtdichte ankam.

Um die filir die UV-Masken erforderliche hohe optische
Dichte zu erhalten, miissen die Absorber die Fahigkeit
besitzen, durch die Oberfliche in die Polymerstruktur
weitestgehend einzudringen, um dort in hoher Konzentration
gebunden zu werden. Von der Einfdrbung der gleichen
Polymeren mit kationischen sichtbaren Farbstoffen gemas
(3) konnte man nicht abschdtzen, in welchem MaBe die
Hydrazonderivate nach (1) nach Umwandlung in die
anmeldungsgemi8 vorgenommene kationische Form in das
Basispolymere gekoppelt werden, um die erforderliche hohe

optische Dichte zu erreichen.

Was das Koppeln betrifft, kann man von einer einzigen
quaternidren Ammoniumgruppe - wie bei der vorliegenden
Anmeldung - weniger erwarten als von zwei anionischen
Siuregruppen in ansonst gleicher Grundstruktur nach (1).
Zudem kann auch die Natur der Gruppe das Eindringen in die

Schichten beeinflussen. Es ist daher besonders iiber-

eoefees
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raschend, daB die erforderliche Konzentration der Hydra-
zonderivate in der Maske dann erzielt werden kann, wenn
die Verbindung mit einer mehrfachen Menge zus#dtzlicher
Farbstoffe, einschlieBlich kationischer Farbstoffe, im
Wettbewerb steht (vgl. Beispiele 6 und 7).

Der Austausch der aus (1) bekannten Siuregruppen durch die
anmeldungsgemdB8 vorgesehene quaterndre Ammoniumgruppe war
auch kein einfacher Ersatz eines Substituenten durch sein
Bquivalent, vielmehr wird der ionische Charakter der
Hydrazone nach (1) ins Gegenteil verkehrt. Bei dieser
Modifikation und der weiteren Auswahl des Polymers bestand '
auch keine EinbahnstraBensituation fiir den Fachmann, weil
andere basische und kationische, die UV-Strahlung ab-
sorbierende Mittel, im Handel zur Verfiigung standen (vgl.
S. 23, Verbindung 117, und Tabelle 3, Zeilen D), ohne daB
diese die hohe optische Dichte liefern. Ein Ersatz der
beiden Komponenten der Maske gemidB8 (2) durch Hydrazon-
derivate und photopolymerisierbare Polymere (vgl.
"Analoger Ersatz", in "Formmassen/BAYER, T. 192 /82, ABl.
9/1984, 415)kann nicht als naheliegend betrachtet werden,
weil weder die funktionellen Koppelungsgruppen noch die
die Polymerschicht beeinflussen, eine so weitgehende
Ahnlichkeit zeigen, daB8 man die notwendige optische Dichte
erwarten konnte. Der Gegenstand des Anspruchs 1 beruht
daher auf erfinderischer Tdtigkeit. Die Unteranspriiche
werden von der Patentfdhigkeit des Hauptanspruchs
getragen.
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ENTSCHEIDUNGSFORMEL

diesen Griinden wird wie folgt entschieden:
angefochtene Entscheidung wird aufgehoben.
Sache wird an die Priifungsabteilung zurickverwiesen,

der Auflage, ein europdisches Patent auf der Grundlage
in der miindlichen Verhandlung am 8. Juli 1986

iiberreichten Patentanspriiche 1 bis 7 und einer daran

Der
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‘anzupassenden Beschreibung zu erteilen.

Geschiftsstellenbeamte Der Vorsitzende
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