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Non-woven  articles  comprised  of  thermotropic  liquid 

polymer  fibres  made  of  fibres  of  a  polymer  which  is  capable 
of  forming  an  anisotropic  melt  phase,  said  fibres  being 
bonded  together  either  autogeneously  or  by  means  of  an 
adhesive  composition. 

The  polymer  is  a  wholly  aromatic  polymer,  preferably  a 
wholly  aromatic  polyester. 

A  method  for  forming  these  non-woven  articles  compris- 
es  spray-spinning  said  polymer  in  the  melt  phase  and 
collecting  the  multitude  of  discontinuous  fibres  in  web  form 
on  a  screen. 

Such  non-woven  articles  exhibit  good  thermal  stability 
and  chemical  and  solvent  resistance. 

A  heat  treatment  in  a  non-oxidizing.  moisture-free 
atmosphere  can  be  effected  to  increase  the  melting  tempera- 
ture  of  the  non-woven  articles. 



BACKGROUND  OF  THE  INVENTION 

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   r e l a t e s   to   n o n - w o v e n   a r t i c l e s  

c o m p r i s e d   of  t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r   f i b e r s .  

V a r i o u s   c o n v e n t i o n a l   n o n - w o v e n   a r t i c l e s   c o m p r i s e d   o f  

p o l y m e r i c   m a t e r i a l s   have   b e e n   e m p l o y e d   f o r   many  p u r p o s e s .   F o r  

e x a m p l e ,   n o n - w o v e n   a r t i c l e s   have   b e e n   e m p l o y e d   as  f i l t e r s ,   e l e c -  

t r i c a l   i n s u l a t i o n   and   r e i n f o r c e m e n t   f o r   r e s i n s .   H o w e v e r ,   s u c h  

n o n - w o v e n   a r t i c l e s   h a v e   f r e q u e n t l y   b e e n   f o u n d   to  n o t   be  a p p r o p r i -  

a t e   f o r   u s e   in  a  h i g h   t e m p e r a t u r e   e n v i r o n m e n t   ( e . g . ,   in   e x c e s s   o f  

a b o u t   2 0 0 ° C . )   or   in   an  e n v i r o n m e n t   w h e r e   t h e   s t r u c t u r e   w i l l   c o m e  

i n t o   c o n t a c t   w i t h   s o l v e n t s   or  c o r r o s i v e   c h e m i c a l s .   I t   i s   t h e r e -  

f o r e   d e s i r a b l e   to   p r o v i d e   n o n - w o v e n   a r t i c l e s   c o m p r i s e d   of  a  



p o l y m e r i c   m a t e r i a l   w h i c h   i s   r e s i s t a n t   to   s o l v e n t s   or  c o r r o s i v e  

c h e m i c a l s   and   a l s o   s u i t a b l e   f o r   use   a t   h i g h   t e m p e r a t u r e s .  

I t   i s   known  to   t h o s e   s k i l l e d   in  t h e   a r t   t h a t   f i b e r s  

c o m p r i s e d   of  l y o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s   have   b e e n   e m p l o y e d  

in   t h e   p r o d u c t i o n   of  n o n - w o v e n   s c r i m   s h e e t s   in  c o n j u n c t i o n   w i t h  

p o l y e s t e r   f i b e r s   w h i c h   a r e   n o t   c a p a b l e   of   f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c  

m e l t   p h a s e   w h e r e i n   t h e   p o l y e s t e r   f i b e r s   a r e   t h e r m a l l y   b o n d e d   t o  

t h e   l y o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r   f i b e r s .  

I t   i s   a l s o   known  to   t h o s e   s k i l l e d   in  t he   a r t   t h a t   t h e  

h e a t   t r e a t m e n t   of  s h a p e d   a r t i c l e s   of  l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s  

i n c r e a s e s   t h e   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e ,   m o l e c u l a r   w e i g h t   and  m e c h a -  

n i c a l   p r o p e r t i e s   of  t h e   p o l y m e r .   S e e ,   f o r   e x a m p l e ,   U . S .   P a t e n t  

N o s .   3 , 9 7 5 , 4 8 7 ;   4 , 1 8 3 , 8 9 5 ;   and   4 , 2 4 7 , 5 1 4 .  

OBJECTS  AND  SUMMARY  OF  THE  INVENTION 

I t   i s   t h e r e f o r e   an  o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   t o  

p r o v i d e   n o n - w o v e n   a r t i c l e s   w h i c h   a r e   r e s i s t a n t   to  t h e r m a l   d e g r a -  

d a t i o n .  

I t   i s   a l s o   an  o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   to   p r o -  

v i d e   n o n - w o v e n   a r t i c l e s   w h i c h   a r e   r e s i s t a n t   to   s o l v e n t   a n d  

c h e m i c a l   d e g r a d a t i o n .  

I t   i s   f u r t h e r   an  o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   t o  

p r o v i d e   n o n - w o v e n   a r t i c l e s   w h i c h   e x h i b i t   d e s i r a b l e   m u l t i -  

d i m e n s i o n a l   t e n s i l e   s t r e n g t h   and  m o d u l u s .  

In  a c c o r d a n c e   w i t h   one  a s p e c t   of  t he   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,  

t h e r e   i s   t h u s   p r o v i d e d   a  n o n - w o v e n   a r t i c l e  w h i c h   e x h i b i t s   d e s i r -  

a b l e   t h e r m a l   s t a b i l i t y   and  c h e m i c a l   and  s o l v e n t   r e s i s t a n c e  

c o m p r i s e d   of  f i b e r s   of  a  p o l y m e r   w h i c h   i s   c a p a b l e   of  f o r m i n g   a n  

a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e ,   s a i d   f i b e r s   b e i n g   b o n d e d   t o g e t h e r , t o   a n  

e x t e n t   s u f f i c i e n t   to   i m p a r t   s t r u c t u r a l   i n t e g r i t y   to   s a i d   a r t i c l e .  



In  a c c o r d a n c e   w i t h   a n o t h e r   a s p e c t   of  t he   p r e s e n t   i n v e n -  

t i o n ,   t h e r e   i s   t h u s   p r o v i d e d   a  m e t h o d   f o r   f o r m i n g   a  n o n - w o v e n  

a r t i c l e   in   t h e   form  of  a  web  or  s h e e t   w h i c h   e x h i b i t s   d e s i r a b l e  

t h e r m a l   s t a b i l i t y   and  c h e m i c a l   and  s o l v e n t   r e s i s t a n c e   c o m p r i s e d  

. o f   f i b e r s   of  a  p o l y m e r   w h i c h   i s   c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c  

m e l t   p h a s e ,   s a i d   m e t h o d   c o m p r i s i n g   s p r a y   s p i n n i n g   s a i d   p o l y m e r   i n  

t h e   m e l t   p h a s e   to   form  a  m u l t i t u d e   of  d i s c o n t i n u o u s   f i b e r s   a n d  

c o l l e c t i n g   s a i d   f i b e r s   in  t he   form  of  a  w e b   or  s h e e t .  

DETAILED  DESCRIPTION  OF  THE  INVENTION 

T h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s   a r e   p o l y m e r s   w h i c h  

a r e   l i q u i d   c r y s t a l l i n e   ( i . e . ,   a n i s o t r o p i c )   in  t he   m e l t   p h a s e .  

T h e s e   p o l y m e r s   have   been   d e s c r i b e d   by  v a r i o u s   t e r m s ,   i n c l u d i n g  

" l i q u i d   c r y s t a l l i n e , "   " l i q u i d   c r y s t a l "   and  " a n i s o t r o p i c . "  

B r i e f l y ,   t h e   p o l y m e r s   of  t h i s   c l a s s   a r e   t h o u g h t   to   i n v o l v e   a  

p a r a l l e l   o r d e r i n g   of  t he   m o l e c u l a r   c h a i n s .   The  s t a t e   w h e r e i n   t h e  

m o l e c u l e s   a r e   so  o r d e r e d   i s   o f t e n   r e f e r r e d   to   e i t h e r   as  t h e  

l i q u i d   c r y s t a l   s t a t e   or  t h e   n e m a t i c   p h a s e   of  t he   l i q u i d   c r y s t a l -  

l i n e   m a t e r i a l .   T h e s e   p o l y m e r s   a r e   p r e p a r e d   f rom  m o n o m e r s   w h i c h  

a r e   g e n e r a l l y   l o n g ,   f l a t   and  f a i r l y   r i g i d   a l o n g   t h e   l o n g   a x i s   o f  

t h e   m o l e c u l e   and  commonly   have   c h a i n - e x t e n d i n g   l i n k a g e s   t h a t   a r e  

e i t h e r   c o a x i a l   or   p a r a l l e l .  

Such   p o l y m e r s   r e a d i l y   form  l i q u i d   c r y s t a l s   ( i . e . ,   e x h i -  

b i t   a n i s o t r o p i c   p r o p e r t i e s )   in   t he   m e l t   p h a s e .   Such  p r o p e r t i e s  

may  be  c o n f i r m e d   by  c o n v e n t i o n a l   p o l a r i z e d   l i g h t   t e c h n i q u e s  

w h e r e b y   c r o s s e d   p o l a r i z e r s   a r e   u t i l i z e d .   More  s p e c i f i c a l l y ,   t h e  

a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   may  be  c o n f i r m e d   by  the   use   of  a  L e i t z  

p o l a r i z i n g   m i c r o s c o p e   a t   a  m a g n i f i c a t i o n   of  40X  w i t h   t he   s a m p l e  

on  a  L e i t z   h o t   s t a g e   and  u n d e r   n i t r o g e n   a t m o s p h e r e .   The  p o l y m e r  



i s   o p t i c a l l y   a n i s o t r o p i c ;   i . e . ,   i t   t r a n s m i t s   l i g h t   when  e x a m i n e d  

b e t w e e n   c r o s s e d   p o l a r i z e r s .   P o l a r i z e d   l i g h t   i s   t r a n s m i t t e d   w h e n  

t h e   s a m p l e   i s   o p t i c a l l y   a n i s o t r o p i c   e v e n   in  t h e   s t a t i c   s t a t e .  

T h o s e   t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s   s u i t a b l e   f o r  

u se   in  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   i n c l u d e   b u t   a r e   no t   l i m i t e d   t o  

w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r s ,   a r o m a t i c - a l i p h a t i c   p o l y e s t e r s ,   a r o m a -  

t i c   p o l y a z o m e t h i n e s ,   w h o l l y   and  n o n - w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y ( e s t e r -  

a m i d e ) s   and   a r o m a t i c   p o l y e s t e r - c a r b o n a t e s .  

The  w h o l l y   a r o m a t i c   t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l  

p o l y m e r s   a r e   c o m p r i s e d   of  m o i e t i e s   w h i c h   c o n t r i b u t e   a t   l e a s t   o n e  

a r o m a t i c   r i n g   t o   t h e   p o l y m e r   b a c k b o n e   and  w h i c h   e n a b l e   t he   p o l y -  

mer  to   e x h i b i t   a n i s o t r o p i c   p r o p e r t i e s   in  t he   m e l t   p h a s e .   S u c h  

m o i e t i e s   i n c l u d e   b u t   a r e   no t   l i m i t e d   to   a r o m a t i c   d i o l s ,   a r o m a t i c  

a m i n e s ,   a r o m a t i c   d i a c i d s   and  a r o m a t i c   h y d r o x y   a c i d s .   M o i e t i e s  

w h i c h   may  be  p r e s e n t   in  t he   t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s  

e m p l o y e d   in   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   ( w h o l l y   a r o m a t i c   or  n o n - w h o l l y  

a r o m a t i c )   i n c l u d e   b u t   a r e   n o t   l i m i t e d   to   t he   f o l l o w i n g :  



P r e f e r a b l y ,   t h e   t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s  

w h i c h   a r e   e m p l o y e d   c o m p r i s e   n o t   l e s s   t h a n   a b o u t   10  mole   p e r c e n t  

of   r e c u r r i n g   u n i t s   w h i c h   i n c l u d e   a  n a p h t h a l e n e   m o i e t y .   P r e f e r r e d  

n a p h t h a l e n e   m o i e t i e s   i n c l u d e   6 - o x y - 2 - n a p h t h o y l ,   2 , 6 - d i o x y n a p h t h a -  

l e n e ,   and   2 , 6 - d i c a r b o x y n a p h t h a l e n e .  

S p e c i f i c   e x a m p l e s   of  s u i t a b l e   a r o m a t i c - a l i p h a t i c   p o l y -  

e s t e r s   a r e   c o p o l y m e r s   of  p o l y e t h y l e n e   t e r e p h t h a l a t e   and  h y d r o x y -  

b e n z o i c   a c i d   as  d i s c l o s e d   in   P o l y e s t e r   X7G-A  S e l f   R e i n f o r c e d  

T h e r m o p l a s t i c ,   by  W.J .   J a c k s o n ,   J r . ,   H .F .   K u h f u s s ,   and  T . F .   G r a y ,  

J r . ,   3 0 t h   A n n i v e r s a r y   T e c h n i c a l   C o n f e r e n c e ,   1975  R e i n f o r c e d   P l a s -  

t i c s / C o m p o s i t e s   I n s t i t u t e ,   The  S o c i e t y   of  t he   P l a s t i c s   I n d u s t r y ,  

I n c . ,   S e c t i o n   17 -D ,   P a g e s   1 - 4 .   A  f u r t h e r   d i s c l o s u r e   of  s u c h  

c o p o l y m e r s   can  be  f o u n d   in  " L i q u i d   C r y s t a l   P o l y m e r s :   I.   P r e p a r a -  

t i o n   and   P r o p e r t i e s   of  p - H y d r o x y b e n z o i c   A c i d   C o p o l y m e r s , "   J o u r -  

na l   of  P o l y m e r   S c i e n c e ,   P o l y m e r   C h e m i s t r y   E d i t i o n ,   V o l .   14,  p p .  

2 0 4 3 - 5 8   ( 1 9 7 6 ) ,   by  W . J .   J a c k s o n ,   J r .   and  H . F .   K u h f u s s .   T h e  

a b o v e - c i t e d   r e f e r e n c e s   a r e   h e r e i n   i n c o r p o r a t e d   by  r e f e r e n c e   i n  

t h e i r   e n t i r e t y .  

A r o m a t i c   p o l y a z o m e t h i n e s   and  p r o c e s s e s   of  p r e p a r i n g   t h e  

same  a r e   d i s c l o s e d   in   t h e   U . S .   P a t e n t   Nos .   3 , 4 9 3 , 5 2 2 ;   3 , 4 9 3 , 5 2 4 ;  

3 , 5 0 3 , 7 3 9 ;   3 , 5 1 6 , 9 7 0 ;   3 , 5 1 6 , 9 7 1 ;   3 , 5 2 6 , 6 1 1 ;   4 , 0 4 8 , 1 4 8 ;   a n d  

4 , 1 2 2 , 0 7 0 .   Each  of  t h e s e   p a t e n t s   i s   h e r e i n   i n c o r p o r a t e d   b y  

r e f e r e n c e   in  i t s   e n t i r e t y .   S p e c i f i c   e x a m p l e s   of  such   p o l y m e r s  

i n c l u d e   p o l y ( n i t r i l o - 2 - m e t h y l - l , 4 - p h e n y l - e n e n i t r i l o e t h y l i d y n e -  

1 , 4 - p h e n y l e n e e t h y l i d y n e ) ;   p o l y ( n i t r o l o - 2 - m e t h y l - l , 4 - p h e n y l e n e -  

n i t r i l o m e t h y l i d y n e - 1 , 4 - p h e n y l e n e - m e t h y l i d y n e ) ;   and  p o l y ( n i t r i l o -  

2 - c h l o r o - 1 , 4 - p h e n y l e n e n i t r i l o m e t h y l i d y n e - 1 , 4 - p h e n y l e n e -  



m e t h y l i d y n e ) .  

A r o m a t i c   p o l y e s t e r - c a r b o n a t e s   a r e   d i s c l o s e d   in  U . S .  

P a t e n t   No.  4 , 1 0 7 , 1 4 3 ,   w h i c h   i s   h e r e i n   i n c o r p o r a t e d   by  r e f e r e n c e  

in   i t s   e n t i r e t y .   E x a m p l e s   of  s u c h   p o l y m e r s   i n c l u d e   t h o s e   c o n s i s -  

t i n g   e s s e n t i a l l y   of  h y d r o x y b e n z o i c   a c i d   u n i t s ,   h y d r o q u i n o n e  

u n i t s ,   c a r b o n a t e   u n i t s ,   and   a r o m a t i c   c a r b o x y l i c   a c i d   u n i t s .  

The  l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s   w h i c h   a r e   p r e f e r r e d   f o r   u s e  

in   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   i n c l u d e   t h e r m o t r o p i c   w h o l l y   a r o m a t i c  

p o l y e s t e r s .   R e c e n t   p u b l i c a t i o n s   d i s c l o s i n g   s u c h   p o l y e s t e r s  

i n c l u d e   (a)  B e l g i a n   P a t .   Nos .   8 2 8 , 9 3 5   and   8 2 8 , 9 3 6 ,   (b)  D u t c h   P a t .  

No.  7 5 0 5 5 5 1 ,   (c)  Wes t   Ge rman   P a t .   Nos .   2 , 5 2 0 , 8 1 9 ,   2 , 5 2 0 , 8 2 0 ,   a n d  

2 , 7 2 2 , 1 2 0 ,   (d)  J a p a n e s e   P a t .   Nos.   4 3 - 2 2 3 ,   2 1 3 2 - 1 1 6 ,   3 0 1 7 - 6 9 2 ,   a n d  

3 0 2 1 - 2 9 3 ,   (e)   U .S .   P a t .   N o s .   3 , 9 9 1 , 0 1 3 ;   3 , 9 9 1 , 0 1 4 ;   4 , 0 5 7 , 5 9 7 ;  

4 , 0 6 6 , 6 2 0 ;   4 , 0 7 5 , 2 6 2 ;   4 , 1 1 8 , 3 7 2 ;   4 , 1 4 6 , 7 0 2 ;   4 , 1 5 3 , 7 7 9 ;   4 , 1 5 6 , 0 7 0 1  

4 , 1 5 9 , 3 6 5 ;   4 , 1 6 9 , 9 3 3 ;   4 , 1 8 1 , 7 9 2 ;   4 , 1 8 8 , 4 7 6 ;   4 , 2 0 1 , 8 5 6 ;   4 , 2 2 6 , 9 7 0 ;  

4 , 2 3 2 , 1 4 3 ;   4 , 2 3 2 , 1 4 4 ;   4 , 2 3 8 , 6 0 0 ;   4 , 2 4 5 , 0 8 2 ;   4 , 2 6 7 , 3 0 4 ;   4 , 4 2 4 , 4 9 6 t  

and   4 , 2 6 9 , 9 6 5 ;   and  ( f )   U.K.  A p p l i c a t i o n   No.  2 , 0 0 2 , 4 0 4 .  

W h o l l y   a r o m a t i c   p o l y m e r s   w h i c h   a r e   p r e f e r r e d   f o r   use   i n  

t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   i n c l u d e   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r s   a n d  

p o l y ( e s t e r - a m i d e ) s   w h i c h   a r e   d i s c l o s e d   in  c o m m o n l y - a s s i g n e d   U . S .  

P a t e n t   Nos .   4 , 0 6 7 , 8 5 2 ;   4 , 0 8 3 , 8 2 9 ;   4 , 1 3 0 , 5 4 5 ;   4 , 1 6 1 , 4 7 0 ;  

4 , 1 8 4 , 9 9 6 ;   4 , 2 1 9 , 4 6 1 ;   4 , 2 3 8 , 5 9 9 ;   4 , 2 5 6 , 6 2 4   and   4 , 2 7 9 , 8 0 3 ;   and   i n  

c o m m o n l y - a s s i g n e d   U .S .   A p p l i c a t i o n   S e r i a l   Nos .   9 1 , 0 0 3 ,   f i l e d  

N o v e m b e r   5,  1979 ;   1 2 8 , 7 5 9 ,   f i l e d   March   10,  1 9 8 0 ;   and   2 1 4 , 5 5 7 ,  

f i l e d   D e c e m b e r   9,  1 9 8 0 .   The  d i s c l o s u r e s   of  a l l   of  t he   a b o v e -  

i d e n t i f i e d   c o m m o n l y - a s s i g n e d   U . S .   p a t e n t s   and  a p p l i c a t i o n s   a r e  

h e r e i n   i n c o r p o r a t e d   by  r e f e r e n c e   in  t h e i r   e n t i r e t y .   The  w h o l l y  

a r o m a t i c   p o l y m e r s   d i s c l o s e d   t h e r e i n   t y p i c a l l y   a r e   c a p a b l e   o f  

f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   a t   a  t e m p e r a t u r e - b e l o w   a p p r o x i -  



m a t e l y   4 0 0 ° C . ,   and   p r e f e r a b l y   be low  a p p r o x i m a t e l y   3 5 0 ° C .  

The  w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y m e r s   i n c l u d i n g   w h o l l y   a r o m a t i c  

p o l y e s t e r s   and  p o l y ( e s t e r - a m i d e ) s   w h i c h   a r e   s u i t a b l e   f o r   use   i n  

t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   may  be  f o r m e d   by  a  v a r i e t y   of  e s t e r - f o r m i n g  

t e c h n i q u e s   w h e r e b y   o r g a n i c   monomer  c o m p o u n d s   p o s s e s s i n g  

f u n c t i o n a l   g r o u p s   w h i c h ,   upon  c o n d e n s a t i o n ,   form  t h e   r e q u i s i t e  

r e c u r r i n g   m o i e t i e s   a r e   r e a c t e d .   For  i n s t a n c e ,   t he   f u n c t i o n a l  

g r o u p s   of  t h e   o r g a n i c   monomer   c o m p o u n d s   may  be  c a r b o x y l i c   a c i d  

g r o u p s ,   h y d r o x y l   g r o u p s ,   e s t e r   g r o u p s ,   a c y l o x y   g r o u p s ,   a c i d  

h a l i . d e s ,   a m i n e   g r o u p s ,   e t c .   The  o r g a n i c   monomer   c o m p o u n d s   may  b e  

r e a c t e d   in  t h e   a b s e n c e   of  a  h e a t   e x c h a n g e   f l u i d   v i a   a  m e l t   a c i d o -  

l y s i s   p r o c e d u r e .   T h e y ,   a c c o r d i n g l y ,   may  be  h e a t e d   i n i t i a l l y   t o  

form  a  m e l t   s o l u t i o n   of  t he   r e a c t a n t s   w i t h   t h e   r e a c t i o n   c o n t i n u -  

ing  as  the   p o l y m e r   p a r t i c l e s   a re   s u s p e n d e d   t h e r e i n .   A  vacuum  may  

be  a p p l i e d   to   f a c i l i t a t e   r e m o v a l   of  v o l a t i l e s   f o r m e d   d u r i n g   t h e  

f i n a l   s t a g e   of  t h e   c o n d e n s a t i o n   ( e . g . ,   a c e t i c   a c i d   or  w a t e r ) .  

C o m m o n l y - a s s i g n e d   U .S .   P a t e n t   No.  4 , 0 8 3 , 8 2 9 ,   e n t i t l e d  

" M e l t   P r o c e s s a b l e   T h e r m o t r o p i c   W h o l l y   A r o m a t i c   P o l y e s t e r , "  

d e s c r i b e s   a  s l u r r y   p o l y m e r i z a t i o n   p r o c e s s   w h i c h   may  be  e m p l o y e d  

to   form  the   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r s   w h i c h   a r e   p r e f e r r e d   f o r  

u se   in  t he   p r e s e n t   i n v e n t i o n .   A c c o r d i n g   to   such   a  p r o c e s s ,   t h e  

s o l i d   p r o d u c t   i s   s u s p e n d e d   in  a  h e a t   e x c h a n g e   m e d i u m .   The  d i s -  

c l o s u r e   of  t h i s   p a t e n t   has   p r e v i o u s l y   b e e n   i n c o r p o r a t e d   h e r e i n   by  

r e f e r e n c e   in  i t s   e n t i r e t y .  

When  e m p l o y i n g   e i t h e r   t he   m e l t   a c i d o l y s i s   p r o c e d u r e   o r  

t h e   s l u r r y   p r o c e d u r e   of   U.S.   P a t e n t   No.  4 , 0 8 3 , 8 2 9 ,   t he   o r g a n i c  

monomer   r e a c t a n t s   f rom  w h i c h   the   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r s   a r e  

d e r i v e d   may  be  i n i t i a l l y   p r o v i d e d   in  a  m o d i f i e d   form  w h e r e b y   t h e  

u s u a l   h y d r o x y   g r o u p s   o f   such   monomer s   a r e   e s t e r i f i e d   ( i . e . - ,   t h e y  



a r e   p r o v i d e d   as  l o w e r   a c y l   e s t e r s ) .   The  l o w e r   a c y l   g r o u p s   p r e -  

f e r a b l y   have   f rom  a b o u t   two  to   a b o u t   f o u r   c a r b o n   a t o m s .   P r e -  

f e r a b l y ,   t h e   a c e t a t e   e s t e r s   of  o r g a n i c   m o n o m e r   r e a c t a n t s   a r e  

p r o v i d e d .  

R e p r e s e n t a t i v e   c a t a l y s t s   w h i c h   o p t i o n a l l y   may  b e  

e m p l o y e d   in  e i t h e r   t h e   m e l t   a c i d o l y s i s   p r o c e d u r e   or  in  t he   s l u r r y  

p r o c e d u r e   of  U . S .   P a t e n t   No.  4 , 0 8 3 , 8 2 9   i n c l u d e   d i a l k y l   t i n   o x i d e  

( e . g . ,   d i b u t y l   t i n   o x i d e ) ,   d i a r y l   t i n   o x i d e ,   t i t a n i u m   d i o x i d e ,  

a n t i m o n y   t r i o x i d e ,   a l k o x y   t i t a n i u m   s i l i c a t e s ,   t i t a n i u m   a l k o x i d e s ,  

a l k a l i   and  a l k a l i n e   e a r t h   m e t a l   s a l t s   of  c a r b o x y l i c   a c i d s   ( e . g . ,  

z i n c   a c e t a t e ) ,   t h e   g a s e o u s   a c i d   c a t a l y s t s   s u c h   as  L e w i s   a c i d s  

( e . g . ,   B F 3 ) ,   h y d r o g e n   h a l i d e s   ( e . g . ,   H C l ) ,   e t c .   The  q u a n t i t y   o f  

c a t a l y s t   u t i l i z e d   t y p i c a l l y   i s   a b o u t   0 . 0 0 1   to   1  p e r c e n t   by  w e i g h t  

b a s e d   upon  t h e   t o t a l   monomer   w e i g h t ,   and   m o s t   commonly   a b o u t   0 . 0 1  

t o   0 . 2   p e r c e n t   by  w e i g h t .  

The  w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y m e r s   s u i t a b l e   f o r   use  in  t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n   t e n d   to   be  s u b s t a n t i a l l y   i n s o l u b l e   in  common 

s o l v e n t s   and  a c c o r d i n g l y   a r e   no t   s u s c e p t i b l e   to   s o l u t i o n   p r o c e s -  

s i n g .   As  d i s c u s s e d   p r e v i o u s l y ,   t h e y   can   be  r e a d i l y   p r o c e s s e d   b y  

common  m e l t   p r o c e s s i n g   t e c h n i q u e s .   Mos t   s u i t a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c  

p o l y m e r s   a r e   s o l u b l e   in   p e n t a f l u o r o p h e n o l   t o   a  l i m i t e d   d e g r e e .  

The  w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r s   w h i c h   a r e   p r e f e r r e d   f o r  

use   in  t he   p r e s e n t   i n v e n t i o n   commonly   e x h i b i t   a  w e i g h t   a v e r a g e  

m o l e c u l a r   w e i g h t   of  a b o u t   2 , 0 0 0   t o   2 0 0 , 0 0 0 ,   and  p r e f e r a b l y   a b o u t  

1 0 , 0 0 0   t o   5 0 , 0 0 0 ,   and   m o s t   p r e f e r a b l y   a b o u t   2 0 , 0 0 0   t o   2 5 , 0 0 0 .  

The  w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y ( e s t e r - a m i d e ) s   w h i c h   a r e   p r e f e r r e d   c o m -  

monly   e x h i b i t   a  m o l e c u l a r   w e i g h t   of  a b o u t   5000  t o   5 0 , 0 0 0   a n d  

p r e f e r a b l y   a b o u t   1 0 , 0 0 0   to   3 0 , 0 0 0 ;   e . g . ,   1 5 , 0 0 0   t o   1 7 , 0 0 0 .   S u c h  

m o l e c u l a r   w e i g h t   may  be  d e t e r m i n e d   by  ge l   p e r m e a t i o n   c h r o m a t o -  



g r a p h y   as  w e l l   as  by  s t a n d a r d   t e c h n i q u e s   no t   i n v o l v i n g   t h e  

s o l u t i o n i n g   of  t he   p o l y m e r ,   e . g . ,   by  end  g r o u p   d e t e r m i n a t i o n   v i a  

i n f r a r e d   s p e c t r o s c o p y   on  c o m p r e s s i o n   m o l d e d   f i l m s .   A l t e r n a -  

t i v e l y ,   l i g h t   s c a t t e r i n g   t e c h n i q u e s   in  a  p e n t a f l u o r o p h e n o l  

s o l u t i o n   may  be  e m p l o y e d   to   d e t e r m i n e   t h e   m o l e c u l a r   w e i g h t .  

The  w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r s   and  p o l y ( e s t e r - a m i d e ) s  

a d d i t i o n a l l y   commonly   e x h i b i t   an  i n h e r e n t   v i s c o s i t y   ( i . e . ,   I . V . )  

of  a t   l e a s t   a p p r o x i m a t e l y   2 .0   d l . / g . ,   e . g . ,   a p p r o x i m a t e l y   2 .0   t o  

1 0 . 0   d l . / g . ,   when  d i s s o l v e d   in  a  c o n c e n t r a t i o n   of  0 .1   p e r c e n t   b y  

w e i g h t   in  p e n t a f l u o r o p h e n o l   a t   6 0 ° C .  

E s p e c i a l l y   p r e f e r r e d   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y m e r s   a r e   t h o s e  

w h i c h   a r e   d i s c l o s e d   in   a b o v e - n o t e d   U .S .   P a t e n t   Nos .   4 , 1 6 1 , 4 7 0 ,  

4 , 1 8 4 , 9 9 6 ,   4 , 2 1 9 , 4 6 1 ,   4 , 2 3 8 , 5 9 9   and  4 , 2 5 6 , 6 2 4   and  A p p l i c a t i o n  

S e r i a l   No.  2 1 4 , 5 5 7 .  

For   t h e   p u r p o s e s   of  the   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   t h e   a r o m a t i c  

r i n g s   wh ich   a r e   i n c l u d e d   in  the   p o l y m e r   b a c k b o n e s   of  t he   p o l y m e r  

c o m p o n e n t s   e m p l o y e d   in  t he   p r e s e n t   i n v e n t i o n   may  i n c l u d e   s u b s t i -  

t u t i o n   of  a t   l e a s t   some  of  t he   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t   upon  a n  

a r o m a t i c   r i n g .   Such   s u b s t i t u e n t s   i n c l u d e   a l k y l   g r o u p s   of  up  t o  

f o u r   c a r b o n   a t o m s ;   a l k o x y  g r o u p s   h a v i n g   up  to   f o u r   c a r b o n   a t o m s ;  

h a l o g e n s ;   and   a d d i t i o n a l   a r o m a t i c   r i n g s ,   s u c h   as  p h e n y l   or  s u b -  

s t i t u t e d   p h e n y l .   P r e f e r r e d   h a l o g e n s   i n c l u d e   f l u o r i n e ,   c h l o r i n e ,  

and   b r o m i n e .   A l t h o u g h   b r o m i n e   a t o m s   t e n d   to   be  r e l e a s e d   f r o m  

o r g a n i c   c o m p o u n d s   a t   h i g h   t e m p e r a t u r e s ,   b r o m i n e   is   more  s t a b l e   o n  

a r o m a t i c   r i n g s   t h a n   o n  a l i p h a t i c   c h a i n s ,   and  t h e r e f o r e   is   s u i t -  

a b l e   fo r   i n c l u s i o n   as  a  p o s s i b l e   s u b s t i t u e n t   on  the   a r o m a t i c  

r i n g s .  

The  w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   is  d i s c l o s e d   i n  

U . S .   P a t e n t   No.  4 , 1 6 1 , 4 7 0   i s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c  



p o l y e s t e r   c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   a t   a  t e m -  

p e r a t u r e   b e l o w   a p p r o x i m a t e l y   3 5 0 ° C .   The  p o l y e s t e r   c o n s i s t s  

e s s e n t i a l l y   of  t he   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I  and   I I   w h e r e i n :  

The  p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   10  t o   90  mole   p e r c e n t   o f  

m o i e t y   I ,   and   a p p r o x i m a t e l y   10  t o   90  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I .  

In  one  e m b o d i m e n t ,   m o i e t y   I I   i s   p r e s e n t   in  a  c o n c e n t r a t i o n   o f  

a p p r o x i m a t e l y   65  t o   85  m o l e   p e r c e n t ,   and  p r e f e r a b l y   in  a  c o n -  

c e n t r a t i o n   of  a p p r o x i m a t e l y   70  t o   80  mole   p e r c e n t ,   e . g . ,   a p p r o x i -  

m a t e l y   75  m o l e   p e r c e n t .   In  a n o t h e r   e m b o d i m e n t ,   m o i e t y   I I   i s  

p r e s e n t   in   a  l e s s e r   p r o p o r t i o n   of  a p p r o x i m a t e l y   15  t o   35  m o l e  

p e r c e n t ,   and   p r e f e r a b l y   in  a  c o n c e n t r a t i o n   of  a p p r o x i m a t e l y   20  t o  

30  mo le   p e r c e n t .   In  a d d i t i o n ,   a t   l e a s t   some  of  t h e   h y d r o g e n  

a t o m s   p r e s e n t   upon  t h e   r i n g s   o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b -  

s t i t u t i o n   s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f  a n   a l k y l   g r o u p   o f  

I  t o   4  c a r b o n   a t o m s ,   an  a l k o x y   g r o u p   of  1  t o   4  c a r b o n   a t o m s ,  

h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d   p h e n y l ,   and   m i x t u r e s   t h e r e o f .  

The  w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   i s   d i s c l o s e d   i n  

U . S .   P a t e n t   No.  4 , 1 8 4 , 9 9 6   i s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c  

p o l y e s t e r   c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   a t   a  t e m -  

p e r a t u r e   b e l o w   a p p r o x i m a t e l y   3 2 5 ° C .   The  p o l y e s t e r   c o n s i s t s  

e s s e n t i a l l y   of  the   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I ,   I I ,   and  I I I   w h e r e i n :  



The  p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   3 0  t o   70  mole   p e r c e n t   o f  

m o i e t y   I .   The  p o l y e s t e r   p r e f e r a b l y   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   40  t o  

60  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   a p p r o x i m a t e l y   20  t o   30  mole   p e r c e n t  

of  m o i e t y   I I ,   and  a p p r o x i m a t e l y   20  t o   30  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y  

I I I .   In  a d d i t i o n ,   a t   l e a s t   some  of  t h e   h y d r o g e n   a toms   p r e s e n t  

upon  t he   r i n g s   o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n  

s e l e c t e d   f rom  t he   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  t o   4 

c a r b o n   a t o m s ,   an  a l k o x y   g r o u p   of  1  t o   4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,  

p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d   p h e n y l ,   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

The  w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   i s   d i s c l o s e d   i n  

U .S .   P a t e n t   No.  4 , 2 3 8 , 5 9 9   i s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   p o l y e s t e r   c a p a b l e  

of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h r a s e   a t   a  t e m p e r a t u r e   no  h i g h e r  

t h a n   a p p r o x i m a t e l y   3 2 0 ° C .   c o n s i s t i n g   e s s e n t i a l l y   of  t he   r e c u r r i n g  

m o i e t i e s   I ,   I I ,   I I I   and   IV  w h e r e i n :  



w h e r e  

R  i s   m e t h y l ,   c h l o r o ,   b r o m o ,   or  m i x t u r e s   t h e r e o f ,   and  i s  

s u b s t i t u t e d   f o r   a  h y d r o g e n   a tom  p r e s e n t   upon  the   a r o -  

m a t i c   r i n g ,  

a n d   w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   20  t o   60  m o l e  
.  

p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   a p p r o x i m a t e l y   5  t o   18  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y  

I I ,   a p p r o x i m a t e l y   5  t o   35  mo le   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I ,   a n d  

a p p r o x i m a t e l y   20  t o   40  mo le   p e r c e n t   of  m o i e t y   IV.  The  p o l y e s t e r  

p r e f e r a b l y   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   35  t o  4 5   m o l e   p e r c e n t   o f  

m o i e t y   I ,   a p p r o x i m a t e l y   10  t o   15  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I ,  

a p p r o x i m a t e l y   15  t o   25  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I ,  a n d   a p p r o x i -  

m a t e l y   25  t o   35  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   IV,  w i t h   t h e   p r o v i s o   t h a t  

t h e   t o t a l   m o l a r   c o n c e n t r a t i o n   of  m o i e t i e s   I I   a n d   I I I   i s   s u b s t a n -  

t i a l l y   i d e n t i c a l   to   t h a t   of  m o i e t y   IV.  In  a d d i t i o n ,   a t  l e a s t  

some  of  t h e   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t   upon  t h e   r i n g s   o p t i o n a l l y   may  

be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n   s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f  

an  a l k y l   g r o u p   of  1  t o   4  c a r b o n   a t o m s ,   an  a l k o x y   g r o u p   of  1  t o   4 

c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d   p h e n y l ,   and  m i x t u r e s  

t h e r e o f .   T h i s   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   commonly   e x h i b i t s   a n  

i n h e r e n t   v i s c o s i t y   of  a t   l e a s t   2 .0   d l . / g . ,   e . g . ,   2 .0   t o   1 0 . 0  

d l . / g . ,   when  d i s s o l v e d   in   a  c o n c e n t r a t i o n   of  0 . 1   w e i g h t / v o l u m e  

p e r c e n t   in  p e n t a f l u o r p h e n o l   a t   6 0 ° C .  

The  p o l y e s t e r   d i s c l o s e d   in  U . S .   P a t e n t   No.  4 , 2 1 9 , 4 6 1   i s  

a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   i s   c a p a b l e   o f  

f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   a t   a  t e m p e r a t u r e   b e l o w   a p p r o x i -  

m a t e l y   3 2 0 ° C .   The  p o l y e s t e r   c o n s i s t s   e s s e n t i a l l y   of  t h e  

r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I ,   I I ,   I I I ,   and  IV  w h e r e i n :  



I I I   i s   a  d i o x y   a r y l   m o i e t y   of  t h e   f o r m u l a   @O-Ar-O@ 

w h e r e i n   Ar  i s  a   d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   at   l e a s t  

one  a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  

IV  is   a  d i c a r b o x y   a r y l   m o i e t y   of  t h e   f o r m u l a  

whe re   Ar '   i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   at   l e a s t  

one  a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  

w h e r e i n   t he   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   20  t o   40  mole   p e r -  

c e n t   of  m o i e t y   I ,   in  e x c e s s   of  10  up  to   a b o u t   50  mole   p e r c e n t   o f  

m o i e t y   I I ,   in  e x c e s s   of  5  up  to   a b o u t   30  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y  

I I I ,   and  in   e x c e s s   of  5  up  to   a b o u t   30  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y  

IV.  The  p o l y e s t e r   p r e f e r a b l y   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   20  to   3 0  

( e . g . ,   a p p r o x i m a t e l y   25)  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I,  a p p r o x i m a t e l y  

25  t o   40  ( e . g . ,   a p p r o x i m a t e l y   35)  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I ,  

a p p r o x i m a t e l y   15  t o   25  ( e . g .   a p p r o x i m a t e l y   20)  mole  p e r c e n t   o f  

m o i e t y   I I I ,   and  a p p r o x i m a t e l y   15  t o   25  ( e . g . ,   a p p r o x i m a t e l y   2 0 )  

m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   IV.  In  a d d i t i o n ,   a t   l e a s t   some  of  t h e  

h y d r o g e n   a t oms   p r e s e n t   upon  the   r i n g s   o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d  

by  s u b s t i t u t i o n   s e l e c t e d   f rom  t he   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l  

g r o u p   of  1  to  4  c a r b o n   a t o m s ,   an  a l k o x y   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n  

a t o m s ,   h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d   p h e n y l ,   and  m i x t u r e s  

t h e r e o f .  

M o i e t i e s   I I I   and   IV  a r e   p r e f e r a b l y   s y m m e t r i c a l   in  t h e  

s e n s e   t h a t   the   d i v a l e n t   b o n d s   w h i c h   j o i n   t h e s e   m o i e t i e s   to  o t h e r  



m o i e t i e s   in  t he   m a i n   p o l y m e r   c h a i n   a r e   s y m m e t r i c a l l y   d i s p o s e d   o n  

one  or  more  a r o m a t i c   r i n g s   ( e . g . ,   a r e   p a r a   to   e a c h   o t h e r   o r  

d i a g o n a l l y   d i s p o s e d   when  p r e s e n t   on  a  n a p h t h a l e n e   r i n g ) .   H o w -  

e v e r ,   n o n - s y m m e t r i c a l   m o i e t i e s ,   s u c h   as   t h o s e   d e r i v e d   f r o m  

r e s o r c i n o l   and  i s o p h t h a l i c   a c i d ,   may  a l s o   be  u s e d .  

P r e f e r r e d   m o i e t i e s   I I I   a n d   IV  a r e   s e t   f o r t h   in   a b o v e -  

n o t e d   U.S .   P a t e n t   No.  4 , 2 1 9 , 4 6 1 .   The  p r e f e r r e d   d i o x y   a r y l   m o i e t y  

I I I   i s :  

a n d   t he   p r e f e r r e d   d i c a r b o x y   a r y l   m o i e t y   IV  i s :  

The  p o l y e s t e r   d i s c l o s e d   in   U .S .   P a t e n t   No.  4 , 2 5 6 , 6 2 4   i s  

a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   i s   c a p a b l e ,  o f  

f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c  m e l t   p h a s e   a t   a  t e m p e r a t u r e   b e l o w   a p p r o x i -  

m a t e l y   400°C .   The  p o l y e s t e r   c o n s i s t s   e s s e n t i a l l y   of  t h e  

r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I ,   I I ,   and   I I I   w h e r e i n :  

I I   i s   a  d i o x y   a r y l   m o i e t y   of  t he   f o r m u l a   @O-Ar-O@  w h e r e  



Ar  i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   o n e  

a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  

I I I   i s   a  d i c a r b o x y   a r y l   m o i e t y   of  the   f o r m u l a  

w h e r e   Ar '   i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t  

one  a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  

w h e r e i n   t h e   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   10  t o   90  mole   p e r -  

c e n t   of  m o i e t y   I ,   a p p r o x i m a t e l y   5  to   45  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y  

I I ,   and  a p p r o x i m a t e l y   5  t o   45  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I .   T h e  

p o l y e s t e r   p r e f e r a b l y   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   20  t o   80  m o l e  

p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   a p p r o x i m a t e l y   10  t o   40  mole  p e r c e n t   o f  

m o i e t y   I I ,   and  a p p r o x i m a t e l y   10  t o   40  mo le   p e r c e n t   of  m o i e t y  

I I I .   The  p o l y e s t e r   m o r e  p r e f e r a b l y   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   60  t o  

80  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y  I ,   a p p r o x i m a t e l y   10  to   20  m o l e   p e r c e n t  

of  m o i e t y   I I ,   and  a p p r o x i m a t e l y   10  t o   20  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y  

I I I .   In  a d d i t i o n ,   a t   l e a s t   some  of  t he   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t  

upon  t h e   r i n g s   o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n  

s e l e c t e d   from  t he   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  to   4 

c a r b o n   a t o m s ,   an  a l k o x y   g r o u p   of  1  t o   4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,  

p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d   p h e n y l ,   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

As  w i t h   m o i e t i e s   I I I   and   IV  of  t h e   p o l y e s t e r   d i s c l o s e d  

in   U . S .   P a t e n t   No.  4 , 2 1 9 , 4 6 1 ,   m o i e t i e s   I I   and   I I I   of  t h e   p o l y -  

e s t e r   d e s c r i b e d   i m m e d i a t e l y   a b o v e   may  be  s y m m e t r i c a l   or  n o n s y m -  

m e t r i c a l ,   b u t   a r e   p r e f e r a b l y   s y m m e t r i c a l .  

P r e f e r r e d   m o i e t i e s   I I   and   I I I   a r e   s e t   f o r t h   in   a b o v e -  

n o t e d   U .S .   P a t e n t   No.  4 , 2 5 6 , 6 2 4 .   The  p r e f e r r e d   d i o x y   a r y l   m o i e t y  

I I   i s :  



a n d   t h e   p r e f e r r e d   d i c a r b o x y   a r y l   m o i e t y   I I I   i s :  

U .S .   A p p l i c a t i o n   S e r i a l   No.  2 1 4 , 5 5 7 ,   f i l e d   D e c e m b e r   9 ,  

1 9 8 0 ,   d i s c l o s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   p o l y ( e s t e r - a m i d e )   w h i c h   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   a t   a  t e m p e r a t u r e  

b e l o w   a p p r o x i m a t e l y   4 0 0 ° C .   The  p o l y ( e s t e r - a m i d e )   c o n s i s t s  

e s s e n t i a l l y   of  t h e   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I ,   I I ,   I I I   and  o p t i o n a l l y  

IV  w h e r e i n :  

I I   i s  w h e r e   A  i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g  

a t   l e a s t   one  a r o m a t i c   r i n g   or   a  d i v a l e n t   t r a n s -  

c y c l o h e x a n e   r a d i c a l ;  

I I I   i s   f Y - A r - z t ,   w h e r e   Ar  i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s -  

ing  a t   l e a s t   one  a r o m a t i c   r i n g ,   Y  i s   O,  NH,  or   NR,  

and  Z  i s   NH  or   NR,  w h e r e   R  i s   an  a l k y l   g r o u p   of  1  t o  



6  c a r b o n   a t o m s   or  an  a r y l   g r o u p ;   a n d  

IV  i s  w h e r e   Ar '   i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m -  

p r i s i n g   a t   l e a s t   one  a r o m a t i c   r i n g ;  

and   w h e r e i n   s a i d   p o l y ( e s t e r - a m i d e )   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   10  t o  

9 0  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   a p p r o x i m a t e l y   5  t o   45  mole   p e r c e n t  

o f  m o i e t y   I I ,   a p p r o x i m a t e l y   5  t o   45  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I ,  

a n d   a p p r o x i m a t e l y   0  t o   40  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   IV.  In  a d d i -  

t i o n ,   a t   l e a s t   some  of  t h e   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t   upon  the   r i n g s  

o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n   s e l e c t e d   from  t h e  

g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  t o   4  c a r b o n   a t o m s ,   a n  

a l k o x y   g r o u p   of  1  to  4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d  

p h e n y l ,   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

P r e f e r r e d   m o i e t i e s   I I ,   I I I   and   IV  a r e   s e t   f o r t h   i n  

' a b o v e - n o t e d   U.S .   A p p l i c a t i o n   S e r i a l   No.  2 1 4 , 5 5 7 .   The  p r e f e r r e d  

d i c a r b o x y   a r y l   m o i e t y   I I   i s :  

t h e   p r e f e r r e d   m o i e t y   I I I   i s : .  

and   the   p r e f e r r e d   d i o x y   a r y l   m o i e t y   IV  i s :  



The  n o n - w o v e n   a r t i c l e s   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   a r e  

c o m p r i s e d   of  f i b e r s   of  t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s   a n d  

may  be  p r o d u c e d   in   a  v a r i e t y   of  w a y s .   For   e x a m p l e ,   a  t h e r m o t r o -  

p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r   may  be  s p r a y   s p u n   o n t o   a  web  or  s c r e e n  

t o   p r o v i d e   a  r a n d o m   a r r a y   of  p o l y m e r i c   f i b e r s .   In  t h e   a l t e r n a -  

t i v e ,   m e l t   s p u n   f i b e r s   of  a  t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r  

c u t   to  a p p r o p r i a t e l y   s h o r t   l e n g t h s   can  be  s l u r r i e d   w i t h   a  l i q u i d  

w h i c h   i s   a  n o n - s o l v e n t   f o r   t h e   p o l y m e r   ( e . g . ,   w a t e r )   and  s u b s e -  

q u e n t l y   f i l t e r e d   ( o r   w e t - l a i d )   o n t o   a  web  or  s c r e e n   to   p r o v i d e   a  

r a n d o m   ( i . e . ,   m u l t i - d i m e n s i o n a l )   a r r a y   of  f i b e r s .  

The  t h u s - p r o d u c e d   r a n d o m   a r r a y   may  t h e n   be  s u b j e c t e d   t o  

a  s u i t a b l e   t h e r m a l   b o n d i n g   or  h e a t   p r e s s i n g   s t e p   a t   a  s u i t a b l e  

t e m p e r a t u r e   to   b o n d   t he   f i b e r s   t o g e t h e r   and  i m p a r t   t h e   d e s i r e d  

s t r u c t u r a l   i n t e g r i t y   t h e r e t o .   T h a t   i s ,   t h e   a r t i c l e   a t   a  m i n i m u m  

w i l l   s u p p o r t   i t s   own  w e i g h t   and  p r e f e r a b l y   can  be  p u l l e d   a p a r t  

o n l y   w i t h   d i f f i c u l t y .   In  s u c h   a  p r o c e s s   t h e   f i b e r s   a r e   h e a t e d  

and  p r e s s e d   t o g e t h e r   f o r   a  p e r i o d   of  t i m e   and  a t   a  p r e s s u r e   s u f -  

f i c i e n t   to   a t   l e a s t   b o n d   the   f i b e r s   t o g e t h e r   a t   t h e   c r o s s - o v e r  

p o i n t s .   Such   f u s i o n   b o n d i n g   does   n o t   r e s u l t   in  any  s i g n i f i c a n t  

l o s s   of  o r i e n t a t i o n   ( a n d   a c c o r d i n g l y ,   l o s s   of  s t r e n g t h )   s i n c e   t h e  

p o l y m e r   of  w h i c h   t h e   f i b e r s   i s   c o m p r i s e d  f o r m s   an  a n i s o t r o p i c  

m e l t   p h a s e .   Such   a  c h a r a c t e r i s t i c   i s   in  d i r e c t   c o n t r a s t   to   c o n -  

v e n t i o n a l   t h e r m o p l a s t i c   p o l y m e r s   w h i c h   do  n o t   form  an  a n i s o t r o p i c  

m e l t   p h a s e   and  w h i c h   r e a d i l y   l o s e   t h e i r   o r i e n t a t i o n   upon  b e i n g  



h e a t e d   to   t e m p e r a t u r e s   in  e x c e s s   of  t h e i r   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e .  

T h i s   i s   a l s o   in  c o n t r a s t  t o   l y o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s  

w h i c h   c a n n o t   be  f u s i o n   b o n d e d .  

I t   s h o u l d   be  n o t e d   t h a t   i f   t he   s p r a y   spun  f i b e r s   a r e  

n o t   a l l o w e d   to   c o o l   s u f f i c i e n t l y   p r i o r   to   b e i n g   d e p o s i t e d   on  t h e  

web,   t he   f i b e r s   w i l l   become  b o n d e d   t o g e t h e r   as  they   c o l l e c t   u p o n  

t h e   web  or  s c r e e n   a n d  a   f o r m a l   h e a t   p r e s s i n g   s t e p   w i l l   no t   b e  

r e q u i r e d .   P o l y m e r s   wh ich   a r e   c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c  

m e l t   p h a s e   a r e   p a r t i c u l a r l y   s u i t e d   f o r   use  in  such  a  m e t h o d   s i n c e  

t h e  p o l y m e r   r e t a i n s   i t s   o r i e n t a t i o n  u p o n   b e i n g   spun  and  c o l l e c t e d  

in  t h e   form  of  a  web  o r  s h e e t .   The  s p r a y - s p u n   f i b e r s   can  t h u s   b e  

t h e r m a l l y   b o n d e d   t o g e t h e r   to   form  a  n o n - w o v e n   a r t i c l e   h a v i n g   t h e  

d e s i r e d   d e g r e e   of  s t r u c t u r a l   i n t e g r i t y   w i t h o u t   e x h i b i t i n g   a  

s i g n i f i c a n t   l o s s   of  o r i e n t a t i o n   ( a n d   s t r e n g t h )   as  a  r e s u l t   o f  

b e i n g   b o n d e d   t o g e t h e r  i n   t h e   m e l t   p h a s e .  

The  a b o v e - d e s c r i b e d   s p r a y   s p i n n i n g   and  s l u r r y   f i l t e r i n g  

p r o d u c t i o n   p r o c e s s e s   a r e  c o n v e n t i o n a l   p r o c e s s e s   fo r   the   p r o d u c -  

t i o n   of  n o n - w o v e n   a r t i c l e s   and  a r e   w e l l   w i t h i n   the   k n o w l e d g e   o f  

one  s k i l l e d   in  t he   a r t .  

The  f i b e r s   may  a l s o   be  b o n d e d   t o g e t h e r   by  means   o f  

a d h e s i v e s   such   as  t h e r m o p l a s t i c   or  t h e r m o s e t t i n g   r e s i n s ,   e p o x i e s ,  

w a t e r   s o l u b l e   a d h e s i v e s  s u c h   as  c a s i n e ,   g u a r   gum,  or  p o l y a c r y l i c  

a c i d ,   s o l v e n t - b a s e d   a d h e s i v e s ,   and  e m u l s i o n   or  l a t e x   b a s e d   a d h e -  

s i v e s   such   as  s t y r e n e / b u t y l / a c r y l i c   c o p o l y m e r   s y s t e m s .   T h e  

a d h e s i v e s   may  be  c o a t e d   o n t o   the   web  or  a r r a y   of  t h e r m o t r o p i c  

l i q u i d   c r y s t a l   f i b e r s   by  use  of  k i s s   r o l l s .   In  the  a l t e r n a t i v e ,  

t h e   a d h e s i v e s   may  be  s p r a y e d   upon  or  d e p o s i t e d   upon  the   web  b y  

known  e m u l s i o n   t e c h n i q u e s   ( f o r   use  w i t h   wet  l a i d   p a p e r ) .   The  u s e  

of  a d h e s i v e s   in  s u c h   m e t h o d s   i s   known  and  w i l l   no t   be  d i s c u s s e d  



in  g r e a t e r   d e t a i l   h e r e i n .  

The  n o n - w o v e n   a r t i c l e s   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   p o s s e s s  

many  a d v a n t a g e o u s   c h a r a c t e r i s t i c s   due  to   t h e   p r e s e n c e   of  t h e r m o -  

t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s   t h e r e i n .   T h a t   i s ,   s i n c e   l i q u i d  

c r y s t a l   p o l y m e r s   a r e   f u l l y   drawn  and   h i g h l y   o r i e n t e d   as  s p u n ,   t h e  

f i b e r s   w h i c h   c o m p r i s e   t h e   n o n - w o v e n   a r t i c l e s   of  t he   p r e s e n t  

i n v e n t i o n   p o s s e s s   r e l a t i v e l y   h i g h   t e n s i l e   s t r e n g t h   and  m o d u l u s .  

A c c o r d i n g l y ,   n o n - w o v e n   a r t i c l e s   c o m p r i s e d   of  such   f i b e r s   s i m i -  

l a r l y   e x h i b i t   r e l a t i v e l y   h i g h   t e n a c i t y   and  m o d u l u s .  

In  a d d i t i o n ,   t he   a r t i c l e   e x h i b i t s   s u c h   t e n s i l e   s t r e n g t h  

and  m o d u l u s   in  a  m u l t i - d i m e n s i o n a l   m a n n e r   due  to  t he   m u l t i -  

d i m e n s i o n a l   o r i e n t a t i o n   of  the   f i b e r s   w i t h i n   t he   s t r u c t u r e .  

The  n o n - w o v e n   a r t i c l e s   a l s o   b e n e f i t   from  o t h e r   p h y s i c a l  

c h a r a c t e r i s t i c s   of  t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s   s u c h   a s  

r e s i s t a n c e   to   c h e m i c a l   c o r r o s i o n   or  s o l v a t i o n   and  h i g h   t e m p e r a -  

t u r e   s t a b i l i t y   due  to   t h e   h i g h   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e s   of  t h e  

f i b e r s .   For  i n s t a n c e ,   t h e   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   of  t he   p o l y m e r   i s  

p r e f e r a b l y   in  e x c e s s   of  2 0 0 ° C .   and  m o s t   p r e f e r a b l y   in  e x c e s s   o f  

4 0 0 ° C .   Such  a r t i c l e s   t h u s   a r e   w e l l   s u i t e d   f o r   use  as  f i l t e r s   i n  

h i g h   t e m p e r a t u r e   a n d / o r   o t h e r w i s e   d e s t r u c t i v e   e n v i r o n m e n t s   w h i c h  

w o u l d   t e n d   to   d e g r a d e   c o n v e n t i o n a l   f i l t e r s   s u c h   as  t r e a t m e n t   o f  

s t a c k   g a s e s   f rom  e l e c t r i c a l   g e n e r a t i n g   p l a n t s .   The  a r t i c l e s   c a n  

a l s o   be  u s e d   to   f i l t e r   a  v a r i e t y   of  l i q u i d s   w i t h o u t   d i s s o l v i n g   o r  

b e i n g   s u b j e c t   to   c o r r o s i o n   or  o t h e r   d e g r a d a t i v e   c h e m i c a l   p r o -  

c e s s e s .  

A  p a r t i c u l a r l y   i n t e r e s t i n g   use   f o r   such   n o n - w o v e n  

a r t i c l e s   is   as  t h e   m a t r i x   m a t e r i a l   in  b a l l i s t i c s   p r o t e c t i o n   w e a r -  

ing  a p p a r r e l .   Due  to   t h e   h i g h   t e n a c i t y   and  m o d u l u s   e x h i b i t e d   b y  

the   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s   w h i c h   c o m p r i s e   t he   n o n - w o v e n  



a r t i c l e s ,   s u c h   a r t i c l e s   a r e   r e a d i l y   a d a p t a b l e   to   such   a  u s e .   I n  

o r d e r   to   t a k e   f u l l   a d v a n t a g e   of  the   p r o p e r t i e s   of  t he   f i b e r s   o f  

t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r s ,   i t   i s   p r e f e r r e d   t h a t   t h e  

n o n - w o v e n   a r t i c l e   c o m p r i s e   a t   l e a s t   a  m a j o r   p o r t i o n   ( e . g . ,   a t  

l e a s t   a b o u t   50  p e r c e n t   by  w e i g h t )   of  t h e   f i b e r s   and  p r e f e r a b l y  

c o n s i s t s   e s s e n t i a l l y   of  s u c h   f i b e r s .   In  a  m o s t   p r e f e r r e d   e m b o d i -  

m e n t   t h e   a r t i c l e   c o n s i s t s   e n t i r e l y   of  f i b e r s   of  l i q u i d   c r y s t a l  

p o l y m e r s .  

The  m e c h a n i c a l   p r o p e r t i e s   of  t h e   n o n - w o v e n   a r t i c l e s  

p r o d u c e d   in  a c c o r d a n c e   w i t h   t he   p r e s e n t   i n v e n t i o n   can  be  i m p r o v e d  

by  s u b j e c t i n g   t h e   a r t i c l e s   to   a  h e a t   t r e a t m e n t   f o l l o w i n g   f o r m a -  

t i o n   t h e r e o f .   The  h e a t   t r e a t m e n t   i m p r o v e s   t h e   p r o p e r t i e s   of  t h e  

a r t i c l e   by  i n c r e a s i n g   t h e   m o l e c u l a r   w e i g h t   of  the   l i q u i d   c r y s t a l -  

l i n e   p o l y m e r   w h i c h   c o m p r i s e s   t he   f i b e r s   p r e s e n t   w i t h i n   t h e  

a r t i c l e   and  i n c r e a s i n g   t h e   d e g r e e   of  c r y s t a l l i n i t y   t h e r e o f   w h i l e  

a l s o   i n c r e a s i n g   t h e   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   of  t h e   p o l y m e r .   S u c h  

h e a t   t r e a t m e n t   can  a l s o   s e r v e   to  bond   t h e   f i b e r s   t o g e t h e r .  

The  a r t i c l e s   may  be  t h e r m a l l y   t r e a t e d   in  an  i n e r t  

a t m o s p h e r e   ( e . g . ,   n i t r o g e n ,   c a r b o n   d i o x i d e ,   a r g o n ,   h e l i u m )   o r  

a l t e r n a t i v e l y ,   in  a  f l o w i n g   o x y g e n - c o n t a i n i n g   a t m o s p h e r e   ( e . g . ,  

a i r ) .   The  use   of  a  n o n - o x i d i z i n g   s u b s t a n t i a l l y   m o i s t u r e - f r e e  

a t m o s p h e r e   i s   p r e f e r r e d   t o   a v o i d   t h e   p o s s i b i l i t y   of  t h e r m a l  

d e g r a d a t i o n .   For   i n s t a n c e ,   t he   a r t i c l e   may  be  b r o u g h t   to   a  t e m -  

p e r a t u r e   a p p r o x i m a t e l y   10  t o   30  c e n t i g r a d e   d e g r e e s   b e l o w   t h e  

m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   of  t h e   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r ,   a t   w h i c h   t e m -  

p e r a t u r e   t he   f i b e r s   r e m a i n   a  s o l i d   o b j e c t .   I t   is   p r e f e r a b l e   f o r  

t he   t e m p e r a t u r e   of  t he   h e a t   t r e a t m e n t   to   be  as  h igh   as  p o s s i b l e  

w i t h o u t   e q u a l i n g   or  e x c e e d i n g   the   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   of  t h e  

p o l y m e r .   I t   i s   m o s t   p r e f e r a b l e   to   g r a d u a l l y   i n c r e a s e   t he   t e m -  



p e r a t u r e   of  h e a t   t r e a t m e n t   in  a c c o r d a n c e   w i t h   t he   i n c r e a s e   of  t h e  

m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   o f  t h e   p o l y m e r   d u r i n g  h e a t   t r e a t m e n t .  

The  d u r a t i o n   of  t he   h e a t   t r e a t m e n t   w i l l   commonly   r a n g e  

from  a  few  m i n u t e s   to   a  n u m b e r   of  d a y s ,   e . g . ,   f rom  0 .5   t o   2 0 0  

h o u r s ,   or   m o r e .   P r e f e r a b l y ,   t he   h e a t  t r e a t m e n t   i s   c o n d u c t e d   f o r  

a  t i m e   of   1  t o   48  h o u r s   and  t y p i c a l l y   f rom  a b o u t   5  to   30  h o u r s .  

G e n e r a l l y ,   t h e   d u r a t i o n   of  h e a t   t r e a t m e n t   v a r i e s  -  

d e p e n d i n g   upon   t h e   h e a t   t r e a t m e n t   t e m p e r a t u r e ;   t h a t   i s ,   a  s h o r t e r  

t r e a t m e n t   t i m e   i s   r e q u i r e d   as  a  h i g h e r   t r e a t m e n t   t e m p e r a t u r e   i s  

u s e d .   T h u s ,   t h e   d u r a t i o n   of  t he   h e a t   t r e a t m e n t   can  be  s h o r t e n e d  

f o r   h i g h e r   m e l t i n g   p o l y m e r s ,   s i n c e   h i g h e r   h e a t   t r e a t m e n t   t e m p e r a -  

t u r e s   can  be  a p p l i e d   w i t h o u t   m e l t i n g   t h e   p o l y m e r .  

P r e f e r a b l y ,   t h e   h e a t   t r e a t m e n t   i s  c o n d u c t e d   u n d e r   c o n -  

d i t i o n s   s u f f i c i e n t   to   i n c r e a s e   the   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   of  t h e  

p o l y m e r   a t   l e a s t   10  c e n t i g r a d e   d e g r e e s .   Most   p r e f e r a b l y ,   t h e  

m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   of  t h e   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y m e r   i s   i n c r e a s e d  

from  b e t w e e n   a b o u t   20  t o   a b o u t   50  c e n t i g r a d e   d e g r e e s   as  a  r e s u l t  

of  t h e   h e a t   t r e a t m e n t .   The  amount   of  i n c r e a s e   w h i c h   i s   o b t a i n e d  

i s   d e p e n d e n t   upon  t h e   t e m p e r a t u r e   u s e d   in  t h e   h e a t   t r e a t m e n t ,  

w i t h   h i g h e r   h e a t   t r e a t m e n t   t e m p e r a t u r e s   g i v i n g   g r e a t e r   i n c r e a s e s .  

S i m i l a r   a d v a n t a g e s   can  a l s o   be  o b t a i n e d   by  h e a t   t r e a t -  

ment   of  t h e   f i b e r s   p r i o r   to   t h e i r   i n c o r p o r a t i o n   i n t o   the   n o n -  

woven  s t r u c t u r e .   I t   i s ,   h o w e v e r ,   p r e f e r a b l e   to   h e a t   t r e a t   t h e  

s t r u c t u r e   s u b s e q u e n t   to   i t s   f o r m a t i o n   s i n c e   t h e   t h e r m a l   b o n d i n g  

and  h e a t   t r e a t m e n t   s t e p s   can  t h e n   be  c o m b i n e d .  

I t   s h o u l d   be  n o t e d   at   t h i s   t i m e   t h a t   r e f e r e n c e   h e r e i n  

to   a  t e m p e r a t u r e   b e l o w   w h i c h   a  s p e c i f i c   p o l y m e r   may  e x h i b i t  

a n i s o t r o p i c   p r o p e r t i e s   in  t h e   m e l t   p h a s e   i s   i n t e n d e d   to  r e f e r   t o  

the   t e m p e r a t u r e   b e l o w   w h i c h   t he   p o l y m e r   e x h i b i t s   s u c h   p r o p e r t i e s  



p r i o r   to   any  h e a t   t r e a t m e n t   t h e r e o f .  

The  c h e m i c a l   r e s i s t a n c e   of  t h e   p o l y m e r   a l s o   i n c r e a s e s  

w i t h   h e a t   t r e a t m e n t   and  the   s o l u b i l i t y   i n t o   p e n t a f l u o r o p h e n o l ,  

one  of  t h e   r a r e   s o l v e n t s   f o r   t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l   p o l y -  

m e r s ,   c o n t i n u o u s l y   d e c r e a s e s   w i t h   i n c r e a s i n g   h e a t   t r e a t m e n t   t i m e  

and  e v e n t u a l l y   t he   m a t e r i a l   w i l l   n o t   d i s s o l v e   even   m i n i m a l l y  

( s u c h   as  in  a m o u n t s   of  0 .1   p e r c e n t   by  w e i g h t ) .   A c c o r d i n g l y ,  

r e f e r e n c e   h e r e i n   to   s o l u t i o n   c h a r a c t e r i s t i c s   of  s p e c i f i c   p o l y m e r s  

i s   i n t e n d e d   to   r e f e r   to   such   c h a r a c t e r i s t i c s   p r i o r   to   any  h e a t  

t r e a t m e n t   of  t he   p o l y m e r .  

The  i n v e n t i o n   i s   a d d i t i o n a l l y   i l l u s t r a t e d   in  c o n n e c t i o n  

w i t h   t he   f o l l o w i n g   E x a m p l e s   w h i c h   a r e   to   be  c o n s i d e r e d   as  i l l u s -  

t r a t i v e   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n .   I t   s h o u l d   be  u n d e r s t o o d ,  

h o w e v e r ,   t h a t   t h e   i n v e n t i o n   i s   n o t   l i m i t e d   to  t h e   s p e c i f i c  

d e t a i l s   of  t h e   E x a m p l e s .  



EXAMPLE  1 

A s - s p u n   f i b e r s   c o m p r i s e d   of  a  t h e r m o t r o p i c   l i q u i d  

c r y s t a l   p o l y m e r   c o n s i s t i n g   of   40  mole   p e r c e n t   of  a  p - o x y b e n z o y l  

m o i e t y   and  60  mo le   p e r c e n t   of  a  6 - o x y - 2 - n a p h t h o y l   m o i e t y   a r e  

p r o v i d e d   h a v i n g   a  d e n i e r   p e r   f i l a m e n t   r a n g i n g   f rom  a b o u t   7  t o  

10.   The  f i b e r s   a r e   c h o p p e d   i n t o   m i c r o f i b e r s   r a n g i n g   in  l e n g t h  

f rom  a b o u t   1 / 4   to   3 /8   i n c h   in   l e n g t h   and   a d m i x e d   w i t h   w a t e r   t o  

fo rm  a  s l u r r y .   The  s l u r r y   i s   w e l l   s t i r r e d   t o   a c h i e v e   a  u n i f o r m  

d i s p e r s a l   of  t h e   c h o p p e d   f i b e r s   in  t he   s l u r r y .  

The  s l u r r y   a d m i x t u r e   is  p o u r e d   i n t o   a  t a l l   B u c h n e r  

f i l t e r   f u n n e l   c o n t a i n i n g   a  d i s k   of  f i l t e r   p a p e r .   The  w a t e r   i s  

d r a i n e d   o f f   w i t h   t he   a i d   of  a  vacuum  l e a v i n g   a  r a n d o m   mat  o f  

c h o p p e d   f i b e r s   upon  t h e   f i l t e r   p a p e r .   The  web  i s   c a r e f u l l y  

r e m o v e d   f rom  c o n t a c t   w i t h   t he   f i l t e r   p a p e r   and   d r i e d .   The  d r i e d  

web  of  f i b e r s   d e m o n s t r a t e s   weak  s t r u c t u r a l   i n t e g r i t y   ( i . e . ,   i t  

b a r e l y   s u p p o r t s   i t s   own  w e i g h t   and  i s   e a s i l y   p u l l e d   a p a r t ) .  

The  f i b e r s   a r e   b o u n d   t o g e t h e r   by  p r e s s i n g   the   w e b  

b e t w e e n   two  h e a t e d   p l a t e s   w h e r e u p o n   t h e   web  i s   h e a t e d   to  a p p r o x i -  

m a t e l y   2 7 5 ° C .   The  web  i s   s a n d w i c h e d   b e t w e e n   K a p t o n   r e l e a s e  

f i l m s   to   p r e v e n t   t h e   web  f rom  s t i c k i n g   t o   t h e   p l a t e s .   The  w e b  

s u b s e q u e n t   to   h o t   p r e s s i n g   e x h i b i t s   s u b s t a n t i a l   s t r u c t u r a l  

i n t e g r i t y   and  i s   p u l l e d   a p a r t   o n l y   w i t h   d i f f i c u l t y   w h i l e   a l s o  

e x h i b i t i n g   t e x t i l e - l i k e   d r a p i n g   c h a r a c t e r i s t i c s .  

EXAMPLE  2 

P e l l e t s   c o m p r i s e d   of  a  t h e r m o t r o p i c   l i q u i d   c r y s t a l  

p o l y m e r   c o n s i s t i n g   of  40  mole   p e r c e n t   of  a  p - o x y b e n z o y l   m o i e t y  



and   60  m o l e   p e r c e n t   of  a  6 - o x y - 2 - n a p h t h o y l   m o i e t y   a r e   d r i e d   f o r  

24  h o u r s   in  a  warm  vacuum  o v e n .   The  p e l l e t s   a r e   t h e n   i n t r o d u c e d  

i n t o   t h e   h o p p e r   of  a  s p r a y   s p i n n i n g   u n i t   w i t h   t h e   t e m p e r a t u r e   o f  

t h e   p o l y m e r   s u b s e q u e n t l y   b e i n g   r a i s e d   t o   360°C  w i t h i n   t h e  

e x t r u d e r   s e c t i o n   of  t h e   u n i t   to   p r o v i d e   a  p o l y m e r   m e l t .   The  m e l t  

i s   t h e n   spun   from  a  0 . 1 6   m i l l   j e t   i n t o   an  a i r   a t t e n u a t i o n   s e c t i o n  

of   t h e   s p r a y   s p i n n i n g   u n i t   w h e r e   t he   m e l t   i s   e x p o s e d   to  t he   a i r  

d r ag   of  t h r e e   i m p i n g i n g   u n h e a t e d   a i r   j e t s   and  r e d u c e d   to  a  f i b e r  

of  a b o u t   50  d e n i e r   p e r   f i l a m e n t .   The  spun   f i b e r   is   c o l l e c t e d   a s  

a  n o n - b o n d e d   mat  upon  a  w i r e   s c r e e n   l o c a t e d   a p p r o x i m a t e l y   3 0  

i n c h e s   f rom  t h e   j e t .  

A i r   h e a t e d   t o   b e t w e e n   a b o u t   2 0 0 - 5 0 0 ° C .   i s   a l s o   e m p l o y e d  

" - t o   a t t e n u a t e   t h e   m e l t   w h i c h   r e s u l t s   in  t h e   p r o d u c t i o n   of  a  m a t   o f  

f i b e r s   w h i c h   a r e   b o n d e d   t o g e t h e r   a t   t h e i r   c r o s s - o v e r   p o i n t s .  

T h i s   b o n d e d   mat  i s   f o r m e d   by  c o l l e c t i n g   t h e   f i b e r s   on  a  s c r e e n  

l o c a t e d   a p p r o x i m a t e l y   12  t o   16  i n c h e s   from  t h e   j e t .  

The  p r i n c i p l e s ,   p r e f e r r e d   e m b o d i m e n t s   and  modes   o f  

o p e r a t i o n   of  t he   p r e s e n t   i n v e n t i o n   have  been   d e s c r i b e d   in  t h e  

f o r e g o i n g   s p e c i f i c a t i o n .   The  i n v e n t i o n   w h i c h   i s   i n t e n d e d   to   b e  

p r o t e c t e d   h e r e i n ,   h o w e v e r ,   i s   no t   to   be  c o n s t r u e d   as  l i m i t e d   t o  

t he   p a r t i c u l a r   f o r m s   d i s c l o s e d ,   s i n c e   t h e s e   a r e   to   be  r e g a r d e d   a s  

i l l u s t r a t i v e   r a t h e r   t h a n   r e s t r i c t i v e .   V a r i a t i o n s   and  c h a n g e s   may  

be  made  by  t h o s e   s k i l l e d   in  t h e   a r t   w i t h o u t   d e p a r t i n g   from  t h e  

s p i r i t   of  t h e   i n v e n t i o n .  



1.  A  n o n - w o v e n   a r t i c l e   w h i c h   e x h i b i t s   d e s i r a b l e  

t h e r m a l   s t a b i l i t y   and  c h e m i c a l   a n d   s o l v e n t   r e s i s t a n c e   c o m p r i s e d  

of   f i b e r s   of  a  p o l y m e r   w h i c h   i s   c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c  

m e l t   p h a s e ,   s a i d   f i b e r s   b e i n g   b o n d e d   t o g e t h e r   to   an  e x t e n t   s u f f i -  

c i e n t   to   i m p a r t   s t r u c t u r a l   i n t e g r i t y   t o   s a i d   a r t i c l e .  

2.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   i s   a  

w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y m e r .  

3.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   i s   a  

w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r .  

4.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   e x h i -  .  

b i t s   an  i n h e r e n t   v i s c o s i t y   of  a t   l e a s t   2 . 0   d l . / g .   when  d i s s o l v e d  

i n   a  c o n c e n t r a t i o n   of  0 .1   p e r c e n t   by  w e i g h t   in  p e n t a f l u o r o p h e n o l  

a t   6 0 ° C .  

5.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   c o m -  

p r i s e s   n o t   l e s s   t h a n   a b o u t   10  mo le   p e r c e n t   of  r e c u r r i n g   u n i t s  .  

w h i c h   i n c l u d e   a  n a p h t h a l e n e   m o i e t y .  

6.  The  a r t i c l e   of  c l a i m  5   w h e r e i n   s a i d   n a p h t h a l e n e  

m o i e t y   of  s a i d   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y m e r   i s   s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p  

c o n s i s t i n g   of  a  6 - o x y - 2 - n a p h t h o y l   m o i e t y ,   a  2 , 6 - d i o x y n a p h t h a l e n e  

m o i e t y ,   and  a  2 , 6 - d i c a r b o x y n a p h t h a l e n e   m o i e t y .  

7.  The  a r t i c l e   o f  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   a n _ a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   a t   a  t e m p e r a t u r e  

b e l o w   a p p r o x i m a t e l y   4 0 0 ° C .  



8.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   c o m -  

p r i s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   and  c o n s i s t s  

e s s e n t i a l l y   of  t h e   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I,   I I ,   and   I I I   w h e r e i n :  

w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   30  t o  

70  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I  and  w h e r e i n   a t   l e a s t  

some  of  t h e   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t   upon  t h e   r i n g s  

o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n   s e l e c t e d  

f rom  t he   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  t o  

4  c a r b o n   a t o m s ,   an  a l k o x y   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n  

a t o m s ,   h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d   p h e n y l ,   a n d  

m i x t u r e s   t h e r e o f .  

9.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   8  w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r   c o m -  

p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   40  t o   60  mole  p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   a p p r o x i -  

m a t e l y   20  t o   30  mo le   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I ,   and  a p p r o x i m a t e l y   20  

to   30  mole  p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I .  

10.   The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   c o m -  

p r i s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   and  c o n s i s t s   e s s e n -  

t i a l l y   of  t h e   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I  and   I I   w h e r e i n :  



a n d  

w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   10  t o   90  m o l e  

p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   and   a p p r o x i m a t e l y   10  t o   90  m o l e   p e r c e n t   o f  

m o i e t y   I I   and   w h e r e i n   a t   l e a s t   some  of  t h e   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t  

upon  t h e   r i n g s   o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n  

s e l e c t e d   f rom  the   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  to  4 

c a r b o n   a t o m s ,   an  a l k o x y   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,  

p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d   p h e n y l ,   a n d  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

1 1 .   The  a r t i c l e   of  c l a i m   10  w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r  

c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   65  t o   85  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I .  

12 .   The  a r t i c l e   of  c l a i m   10  w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r  

c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   15  t o   35  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I .  

13 .   The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   c o m -  

p r i s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   and  c o n s i s t s   e s s e n -  

t i a l l y   of  t h e   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I ,   I I ,   and   I I I   w h e r e i n :  

I  i s  

I I   i s   a  d i o x y   a r y l   m o i e t y   of  t he   f o r m u l a   @O-Ar-O@-  w h e r e  

Ar  i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   o n e  

a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  



I I I   i s   a  d i c a r b o x y   a r y l   m o i e t y   of  t h e   f o r m u l a  

whe re   Ar '   i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t  

one  a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  

w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   10  t o   90  m o l e  

p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   a p p r o x i m a t e l y   5  to   45  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y  

I I ,   and  a p p r o x i m a t e l y   5  t o   45  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I   a n d  

w h e r e i n   a t   l e a s t   some  of  t h e   h y d r o g e n   a t oms   p r e s e n t   upon  t h e  

r i n g s   o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n   s e l e c t e d   f r o m  

t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n   a t o m s ,   a n  

a l k o x y   g r o u p   of  1  t o   4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d  

p h e n y l ,   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

14 .   The  a r t i c l e   of  c l a i m   13  w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r  

c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   20  t o   80  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,  

a p p r o x i m a t e l y   10  t o   40  mo le   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I ,   and  a p p r o x i -  

m a t e l y   10  t o   40  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I .  

15.   The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   c o m -  

p r i s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   which   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   and  c o n s i s t s   e s s e n -  

t i a l l y   of  t he   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I,   I I ,   I I I   a n d   IV  w h e r e i n :  

I I I   i s   a  d i o x y  a r y l   m o i e t y   of  the   f o r m u l a   @O-Ar-O@ 

w h e r e i n   Ar  is   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   o n e  

a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  



IV  i s   a  d i c a r b o x y   a r y l   m o i e t y   of  t h e   f o r m u l a  

w h e r e   Ar '   i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   o n e  

a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  

w h e r e i n   t h e   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   20  t o   40  m o l e  

p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   in   e x c e s s   of  10  up  to  a b o u t   50  mole   p e r c e n t  

o f   m o i e t y   I I ,   in   e x c e s s   of  5  up  to   a b o u t   30  m o l e   p e r c e n t   o f  

m o i e t y   I I I ,   and   in   e x c e s s   of   5  up  to   a b o u t   30  mole   p e r c e n t   o f  

m o i e t y   IV  a n d   w h e r e i n   a t   l e a s t   some  of  t h e   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t  

upon   t he   r i n g s   o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n  

s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  to   4 

c a r b o n   a t o m s ,   an  a l k o x y   g r o u p   of  1  t o   4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,  

p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d   p h e n y l ,   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

16 .   The  a r t i c l e   of  c l a i m   15  w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r  

c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   20  t o   30  mo le   p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,  

a p p r o x i m a t e l y   25  t o   40  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I ,   a p p r o x i m a t e l y  

15  t o   25  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I   and   a p p r o x i m a t e l y   15  t o   2 5  

mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I V .  

1 7 .   The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r  

c o m p r i s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   p o l y ( e s t e r - a m i d e )   w h i c h   i s   c a p a b l e  

of   f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   and  c o n s i s t s   e s s e n t i a l l y   o f  

t h e   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I ,   I I ,   I I I   and  o p t i o n a l l y   IV  w h e r e i n :  

I I   i s  w h e r e   A  i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g  

a t   l e a s t   one  a r o m a t i c   r i n g   or   a  d i v a l e n t   t r a n s -  



c y c l o h e x a n e   r a d i c a l ;  

I I I   i s   @Y-Ar-Z@,  whe re   Ar  i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l  

c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   one  a r o m a t i c   r i n g ,   Y  i s   0,  NH, 

or  NR,  and   Z  i s   NH  or  NR,  w h e r e   R  is   an  a l k y l   g r o u p  

of  1  to   6  c a r b o n   a toms   or  an  a r y l   g r o u p ;   a n d  

IV  i s  whe re   Ar'   i s  a   d i v a l e n t   r a d i c a l  

c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   one  a r o m a t i c   r i n g ;  

and  w h e r e i n   s a i d   p o l y ( e s t e r - a m i d e )   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   10  t o  

90  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   a p p r o x i m a t e l y   5  to   45  mole   p e r c e n t  

of  m o i e t y   I I ,   a p p r o x i m a t e l y   5  to   45  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I ,  

and   a p p r o x i m a t e l y   0  t o   40  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   IV  and  w h e r e i n  

a t   l e a s t   some  of  t h e   h y d r o g e n   a t oms   p r e s e n t   upon  t h e   r i n g s  

o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n   s e l e c t e d   from  t h e  

g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  t o   4  c a r b o n   a t o m s ,   a n  

a l k o x y   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d  

p h e n y l ,   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

18.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   h a s  

b e e n   s u b j e c t e d   to  a  h e a t   t r e a t m e n t   f o r   a  p e r i o d   of  t i m e   and  a t   a  

t e m p e r a t u r e   s u f f i c i e n t   to   i n c r e a s e   t he   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   of  t h e  

p o l y m e r   b e t w e e n   a b o u t   20  t o   50  c e n t i g r a d e   d e g r e e s .  

19.   The  a r t i c l e   of  c l a i m   18  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   h a s  

b e e n   s u b j e c t e d   to  a  h e a t   t r e a t m e n t   a f t e r   f o r m a t i o n   of  s a i d  

a r t i c l e .  

20.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   18  w h e r e i n   s a i d   h e a t   t r e a t -  



m e n t   t e m p e r a t u r e   r a n g e s   f rom  a b o u t   10  t o   a b o u t   30  c e n t i g r a d e  

d e g r e e s   b e l o w   t h e   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   of  t h e   p o l y m e r .  

21.   The  a r t i c l e   of  c l a i m   20  w h e r e i n   s a i d   p e r i o d   o f  

t i m e   r a n g e s   from  a b o u t   0 . 5   to   a b o u t   200  h o u r s .  

22.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   21  w h e r e i n   s a i d   p e r i o d   o f  

t i m e   r a n g e s   f rom  a b o u t   1  t o   a b o u t   48  h o u r s .  

23.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   22  w h e r e i n   s a i d   p e r i o d   o f  

t i m e   r a n g e s   f rom  a b o u t   5  to   a b o u t   30  h o u r s .  

24.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   18  w h e r e i n   s a i d   h e a t   t r e a t -  

men t   o c c u r s   in  a  n o n - o x i d i z i n g   a t m o s p h e r e .  

25.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   2 4  w h e r e i n   s a i d   a t m o s p h e r e   i s  

s u b s t a n t i a l l y   m o i s t u r e - f r e e .  

26.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   24  w h e r e i n   s a i d   h e a t   t r e a t -  

ment   o c c u r s   in  a  n i t r o g e n   a t m o s p h e r e .  

27.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h i c h   i s   in  t he   fo rm  of  a  

s h e e t .  

28.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h i c h   c o n s i s t s   e s s e n t i a l l y  

of  f i b e r s   of  a  p o l y m e r   w h i c h   i s   c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c  

m e l t   p h a s e .  

29.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   has  a  



m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   in  e x c e s s   of  a b o u t   2 0 0 ° C .  

30.   The  a r t i c l e   of  c l a i m   29  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   has   a  

m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   in  e x c e s s   of  a b o u t   4 0 0 ° C .  

31.   The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   f i b e r s   a r e  

t h e r m a l l y   b o n d e d   t o g e t h e r .  

32.  The  a r t i c l e   of  c l a i m   1  w h e r e i n   s a i d   f i b e r s   a r e  

b o n d e d   t o g e t h e r   by  means   of  an  a d h e s i v e .  

33.  A  m e t h o d   f o r   f o r m i n g   a  n o n - w o v e n   a r t i c l e   in  t h e  

form  of  a  web  or  s h e e t   w h i c h   e x h i b i t s   d e s i r a b l e   t h e r m a l   s t a b i l i t y  

and   c h e m i c a l   and  s o l v e n t   r e s i s t a n c e   c o m p r i s e d   of  f i b e r s   of  a  

p o l y m e r   wh ich   i s   c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e ,  

s a i d   m e t h o d   c o m p r i s i n g   s p r a y   s p i n n i n g   s a i d   p o l y m e r   in  the   m e l t  

p h a s e   to  form  a  m u l t i t u d e   of  d i s c o n t i n u o u s   f i b e r s   and  c o l l e c t i n g  

s a i d   f i b e r s   in  t he   form  of  a  web  or  s h e e t .  

34.   The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   f i b e r s   a r e  

c o l l e c t e d   on  a  s c r e e n .  

35.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   f i b e r s   b e c o m e  

t h e r m a l l y   b o n d e d   t o g e t h e r   as  t h e y   a r e   c o l l e c t e d .  

36.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   f i b e r s   a r e  

a d h e s i v e l y   b o n d e d   t o g e t h e r   s u b s e q u e n t   to  b e i n g   c o l l e c t e d .  

37.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   i s   a  



w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y m e r .  

38.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   i s   a  

w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r .  

39.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   e x h i -  

b i t s   an  i n h e r e n t   v i s c o s i t y   of  a t   l e a s t   2 .0   d l . / g .   when  d i s s o l v e d  

in   a  c o n c e n t r a t i o n   of  0 . 1   p e r c e n t   by  w e i g h t   in  p e n t a f l u o r o p h e n o l  

a t   6 0 ° C .  

40.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   c o m -  

p r i s e s   no t   l e s s   t h a n   a b o u t   10  mole   p e r c e n t   of  r e c u r r i n g   u n i t s  

w h i c h   i n c l u d e   a  n a p h t h a l e n e   m o i e t y .  

41.   T h e  m e t h o d   of  c l a i m   40  w h e r e i n   s a i d   n a p h t h a l e n e  

m o i e t y   of  s a i d   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y m e r   i s   s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p  

c o n s i s t i n g   of  a  6 - o x y - 2 - n a p h t h o y l   m o i e t y ,   a  2 , 6 - d i o x y n a p h t h a l e n e  

m o i e t y ,   and  a  2 , 6 - d i c a r b o x y n a p h t h a l e n e   m o i e t y .  

42.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   a t   a  t e m p e r a t u r e  

b e l o w   a p p r o x i m a t e l y   4 0 0 ° C .  

43.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   c o m -  

p r i s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   and  c o n s i s t s   e s s e n -  

t i a l l y   of  t he   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I ,   I I ,   and   I I I   w h e r e i n :  



I I   i s  a n d  

I I I   i s  a n d  

w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   30  t o  

70  mo le   p e r c e n t   of  m o i e t y   I  and   w h e r e i n   a t   l e a s t  

some  of  t h e   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t   upon  the   r i n g s  

o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n   s e l e c t e d  

f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  t o  

4  c a r b o n   a t o m s ,   an  a l k o x y   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n  

a t o m s ,   h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d   p h e n y l ,   a n d  

m i x t u r e s   t h e r e o f .  

44.   The  m e t h o d   of  c l a i m   43  w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r  

c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   40  to   60  mole  p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,  

a p p r o x i m a t e l y   20  t o   30  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I ,   and  a p p r o x i -  

m a t e l y   20  t o   30  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I .  

45.   The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r  

c o m p r i s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   and  c o n s i s t s   e s s e n -  

t i a l l y   of  t h e   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I  and   I I   w h e r e i n :  

I  i s  a n d  

I I   i s  

w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   10  to   90  m o l e  



p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   and  a p p r o x i m a t e l y   10  t o   90  m o l e   p e r c e n t   o f  

m o i e t y   I I   and   w h e r e i n   a t   l e a s t   some  of  t h e   h y d r o g e n   a t oms   p r e s e n t  

u p o n   t h e   r i n g s   o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n  

s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  t o   4 

c a r b o n   a t o m s ,   an  a l k o x y   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,  

p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d   p h e n y l ,   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

46 .   The  m e t h o d   of  c l a i m   45  w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r  

c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   65  t o   85  mole  p e r c e n t   of  m o i e t y   I I .  

47 .   The  m e t h o d   of  c l a i m   45  w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r  

c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   15  t o   35  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I .  

48 .   The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r  

c o m p r i s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c  p o l y e s t e r   wh ich   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   and  c o n s i s t s   e s s e n -  

t i a l l y   of  t h e   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I,  I I ,   and   I I I   w h e r e i n :  

I  i s  

I I   i s   a  d i o x y   a r y l   m o i e t y   of  t h e   f o r m u l a   f o - F r - o f   w h e r e  

Ar  i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   o n e  

a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  

I I I   i s   a  d i c a r b o x y   a r y l   m o i e t y   of  t h e   f o r m u l a  

w h e r e   Ar '   i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t  

one  a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  

w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   10  t o   91  m o l e  

p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   a p p r o x i m a t e l y   5 .  t o   A5  m o l e   p e r c e n t   o f  m o i e t y  



I I ,   and  a p p r o x i m a t e l y   5  t o   45  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I   a n d  

w h e r e i n   a t   l e a s t   some  o f   t h e   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t   u p o n  t h e  

r i n g s   o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n   s e l e c t e d   f r o m  

t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n   a t o m s ,   a n  

a l k o x y   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d  

p h e n y l ,   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

49.   The  m e t h o d   of  c l a i m   48  w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r  

c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   20  t o   80  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,  

a p p r o x i m a t e l y   10  to   40  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I ,   and  a p p r o x i -  

m a t e l y   10  t o   40  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I .  

50.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r  

c o m p r i s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   w h o l l y   a r o m a t i c   p o l y e s t e r   w h i c h   i s  

c a p a b l e   of  f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   and  c o n s i s t s   e s s e n -  

t i a l l y   of  t h e   r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I ,   I I ,   I I I   and  IV  w h e r e i n :  

I  i s  

I I   i s  

I I I   i s   a  d i o x y   a r y l   m o i e t y   of  t he   f o r m u l a  

w h e r e i n   Ar  i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   o n e  

a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  

IV  i s   a  d i c a r b o x y   a r y l   m o i e t y   of  the   f o r m u l a  

whe re   Ar '   i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   o n e  

a r o m a t i c   r i n g ,   a n d  

w h e r e i n   t he   p o l y e s t e r   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   20  t o   4Q  mo le   p e r -  



c e n t   of  m o i e t y   I ,   in  e x c e s s   of  10  up  to   a b o u t   50  m o l e   p e r c e n t   o f  

m o i e t y   I I ,   in   e x c e s s   o f   5  up  to   a b o u t   30  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y  

I I I ,   and  in  e x c e s s   of  5  up  t o   a b o u t   30  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I V  

and  w h e r e i n   a t   l e a s t   some  of  t he   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t   upon  t h e  

r i n g s   o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n   s e l e c t e d   f r o m  

t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of.  an  a l k y l   g r o u p   of  1  t o   4  c a r b o n   a t o m s ,   a n  

a l k o x y   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d  

p h e n y l ,   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

51.   T h e  m e t h o d   of  c l a i m   50  w h e r e i n   s a i d   p o l y e s t e r  

c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   20  t o   30  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,  

a p p r o x i m a t e l y   25  t o   40  m o l e   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I ,   a p p r o x i m a t e l y  

15  t o   25  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I   and  a p p r o x i m a t e l y   15  to   2 5  

mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I V .  

52.   The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   c o m -  

p r i s e s   a  m e l t   p r o c e s s a b l e   p o l y ( e s t e r - a m i d e )   w h i c h   i s   c a p a b l e   o f  

f o r m i n g   an  a n i s o t r o p i c   m e l t   p h a s e   and  c o n s i s t s   e s s e n t i a l l y   of  t h e  

r e c u r r i n g   m o i e t i e s   I,   I I ,   I I I   and  o p t i o n a l l y   IV  w h e r e i n :  

I  i s  

I I   i s  w h e r e   A  i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s i n g  

a t   l e a s t  o n e   a r o m a t i c   r i n g   or  a  d i v a l e n t   t r a n s -  

c y c l o h e x a n e   r a d i c a l ;  

I I I   i s   + Y - A r - Z + ,   w h e r e   Ar  i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l   c o m p r i s -  

ing  a t   l e a s t   one  a r o m a t i c  r i n g ,   Y  i s   O,  NH,  or   NR,  

and   Z  i s   NH  or   NR,  w h e r e   R  i s   an  a l k y l   g r o u p   of  1  t o  



6  c a r b o n   a t o m s   or  an  a r y l   g r o u p ;   a n d  

IV  i s   @O-Ar ' -O@,   w h e r e   Ar '   i s   a  d i v a l e n t   r a d i c a l  

c o m p r i s i n g   a t   l e a s t   one  a r o m a t i c   r i n g ; .  

and  w h e r e i n   s a i d   p o l y ( e s t e r - a m i d e )   c o m p r i s e s   a p p r o x i m a t e l y   10  t o  

90  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I ,   a p p r o x i m a t e l y   5  to   45  m o l e   p e r c e n t  

of  m o i e t y   I I ,   a p p r o x i m a t e l y   5  t o   45  mole   p e r c e n t   of  m o i e t y   I I I ,  

and  a p p r o x i m a t e l y   0  t o   40  m o l e   p e r c e n t  o f   m o i e t y   IV  a n d   w h e r e i n  

at   l e a s t   some  of  t he   h y d r o g e n   a t o m s   p r e s e n t   upon  t h e   r i n g s  

o p t i o n a l l y   may  be  r e p l a c e d   by  s u b s t i t u t i o n   s e l e c t e d   f rom  t h e  

g r o u p   c o n s i s t i n g   of  an  a l k y l   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n   a t o m s ,   a n  

a l k o x y   g r o u p   of  1  to   4  c a r b o n   a t o m s ,   h a l o g e n ,   p h e n y l ,   s u b s t i t u t e d  

p h e n y l ,   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

53.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   i s  

s u b j e c t e d   to  a  h e a t   t r e a t m e n t   f o r   a  p e r i o d   of  t ime   and  a t   a  

t e m p e r a t u r e   s u f f i c i e n t   to   i n c r e a s e   t he   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   of  t h e  

p o l y m e r   b e t w e e n   a b o u t   20  to   50  c e n t i g r a d e   d e g r e e s   s u b s e q u e n t   t o  

f o r m a t i o n   of  s a i d   a r t i c l e .  

54.   The  m e t h o d   of  c l a i m   53  w h e r e i n   s a i d   h e a t   t r e a t m e n t  

t e m p e r a t u r e   r a n g e s   f rom  a b o u t   10  to  a b o u t   30  c e n t i g r a d e   d e g r e e s  

b e l o w   t h e   m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   of  t h e   p o l y m e r .  

55.   The  m e t h o d   of  c l a i m   54  w h e r e i n   s a i d   p e r - i o d   of  t i m e  

r a n g e s   f rom  a b o u t   0 .5   t o   a b o u t   200  h o u r s .  

56 .   The  m e t h o d   of  c l a i m   55  w h e r e i n   s a i d   p e r i o d   of  t i m e  

r a n g e s   f rom  a b o u t   1  to   a b o u t   48  h o u r s .  



57.  The  m e t h o d   of  c l a i m   56  w h e r e i n   s a i d   p e r i o d   of  t i m e  

r a n g e s   f rom  a b o u t   5  t o   a b o u t   30  h o u r s .  

58.   The  m e t h o d   of  c l a i m   53  w h e r e i n   s a i d   h e a t   t r e a t m e n t  

o c c u r s   in  a  n o n - o x i d i z i n g   a t m o s p h e r e .  

59.  The  m e t h o d   of  c l a i m   58  w h e r e i n   s a i d   a t m o s p h e r e   i s  

s u b s t a n t i a l l y   m o i s t u r e - f r e e .  

60.  The  m e t h o d   of  c l a i m   58  w h e r e i n   s a i d   h e a t   t r e a t m e n t  

o c c u r s   in  a  n i t r o g e n   a t m o s p h e r e .  

61.  The  m e t h o d   of  c l a i m   33  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   has   a  

m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   in   e x c e s s   of  a b o u t   2 0 0 ° C .  

62.  The  m e t h o d   of  c l a i m   61  w h e r e i n   s a i d   p o l y m e r   has   a  

m e l t i n g   t e m p e r a t u r e   in   e x c e s s   of  a b o u t   4 0 0 ° C .  
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