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(57) Abstract

The invention relates to polycarbonate/ABS plastic molding

materials containing phosphazenes and inorganic nanoparticles which

cxhibit an excellent flame protection and very good mechanical propertics.

(57) Zusammenfassung

Die vorliegends Erfindung betrifft Polycarbonat/ ABS-Formmassen, enthaltend Phosphazene und anorganische Nanopartikel, die einen
ausgezeichneten Flammschutz und seht gute mechanische Eigenschaften aufweisen,
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Flammwidrige Polycarbonat/ABS-Formmassen

Die vorliegende Erfindung betrifft Polycarbonat/ ABS-Formmassen, enthaltend
Phosphazene und anorganische Nanopartikel, die einen ausgezeichneten Flamm-

schutz und sehr gute mechanische Eigenschaften aufweisen.

In DE-A 196 16 968 werden polymerisierbare Phosphazenderivate, Verfahren zu
deren Herstellung und deren Verwendung als aushirtbare Bindemittel fiir Lacke,
Beschichtungen, Fillmittel, Spachtelmassen, Klebstoffe, Formteile oder Folien be-

schrieben.

[n WO 97/40092 werden flammgeschiitzte Formmassen aus thermoplastischen Poly-

meren und unsubstituierten Phosphazenen vom Typ PN, ,H, .y beschrieben.

EP-A 728 811 beschreibt eine thermoplastische Mischung bestehend aus aromati-
schem Polycarbonat, Pfropfcopolymer, Copolymer und Phosphazenen; welche gute
Flammschutzeigenschaften, Schlagzihigkeit und Wirmeformbestindigkeit aufwei-

sen.

Eine Kombination aus Phosphazenen und anorganischen Nanopartikeln wird weder

in WO 97/400 92 noch in EP-A 728 811 beschrieben.

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist die Bereitstellung von Polycarbonat/ABS-
Formmassen mit einer ausgezeichneten Flammfestigkeit, hoher Wirmeformbestin-
digkeit und ausgezeichneten mechanischen Eigenschaften wie Kerbschlagzihigkeit,
Bindenahtfestigkeit und Spannungsrifibestindigkeijt. Diese Eigenschaftskombination
wird besonders bei Anwendungen im Bereich Datentechnik wie etwa fiir Geh#iuse

von, Monitoren, Druckern oder Kopierer gefordert.



10

15

20

25

30

WO 00/00541 " PCT/EP99/04059

[

Es wurde nun gefunden, dafl PC/ABS-Formmassen, die Phosphazene in Kombina-
tion mit anorganischen Nanopartikeln enthalten, die gewiinschten Eigenschaften auf-

weisen.

Gegenstand der Erfindung sind daher thermoplastische Formmassen enthaltend Poly-
carbonat und/oder Polyestercarbonat, Pfropfpolymerisat, Phosphazene und anorgani-
sches Pulver mit einem durchschnittlichen Teilchendurchmesser kleiner gleich
200 nm, welche weitere Polymere, beispielsweise thermoplastische Vinyl(co)poly-
merisate und/oder Polyalkylenterephthalate und gegebenenfalls andere Zusatzstoffe

enthalten kénnen.

Gegenstand der Erfindung sind vorzugsweise thermoplastische Formmassen enthal-

tend

A) 40 bis 99, vorzugsweise 60 bis 98,5 Gew.-Teile aromatisches Polycarbonat

und/oder Polyestercarbonat

B) 0,5 bis 60, vorzugsweise 1 bis 40, insbesondere 2 bis 25 Gew.-Teile Pfropf-

polymerisat von

B.1) 5 bis 95, vorzugsweise 30 bis 80 Gew.-% eines oder mehrerer Vinylmono-

meren auf

B2} 95 bis 5, vorzugsweise 20 bis 70 Gew.% einer oder mehrerer Pfropfgrundla-
gen mit eciner Glasumwandlungstemperatur <10°C, vorzugsweise <0°C,

besonders bevorzugt < -20°C,

O 0 bis 45, vorzugsweise 0 bis 30, besonders bevorzugt 2 bis 25 Gew.-Teile
mindestens eines thermoplastischen Polymers, ausgewshlt aus der Gruppe der

Vinyl(co)polymerisate und Polyalkylenterephthalate,
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D) 0,1 bis 50, vorzugsweise 2 bis 33, insbesondere 5 bis 25 Gew.-Teile minde-

stens einer Komponente, ausgewihit aus der Gruppe der Phosphazene der

Formeln

ST “

AN (®)

worin

10 R jeweils gleich oder verschieden ist und flir Amino, jeweils gegebenen-
falls halogeniertes, vorzugsweise mit Fluor halogeniertes C,- bis Cg-
Alkyl, oder C;{-Cg-Alkoxy, jewells gegebenenfalls durch Alkyl, vor-
zugsweise C;-Cy-Alkyl, und/oder Halogen, vorzugsweise Chlor
und/oder Brom, substituiertes Cs- bis Cg-Cycloalkyl, C4- bis Cyg-

15 Aryl, vorzugsweise Phenoxy, Naphthyloxy, oder C4- bis C,-Aralky!
vorzugsweise Phenyl-C-Cy-alkyl, steht,

k fiir 0 oder eine Zah! von 1 bis 15, vorzugsweise fiir eine Zahl von 1 bis
10 steht,
20
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E} 0,5 bis 40, vorzugsweise 1 bis 25, besonders bevorzugt 2 bis 15 Gew.-Teile
feinteiliges anorganisches Pulver mit einem durchschnittlichen Teilchen-

durchmesser von kleiner gleich 200 nm, und

F) 0 bis 5 Gew.-Teile, vorzugsweise 0,15 bis | Gew.-Teil, besonders bevorzugt

0,1 bis 0,5 Gew.-Teile eines fluarierten Polyolefins.

Komponente A

Erfindungsgemif geeignete aromatische Polycarbonate und/oder aromatische Poly-
estercarbonate gemif Komponente A sind literaturbekannt oder nach literaturbe-
kannten Verfahren herstelibar (zur Herstellung aromatischer Polycarbonate siehe bei-
spielsweise Schnell, "Chemistry and Physics of Polycarbonates”, Interscience
Publishers, 1964 sowie die DE-AS 1 495 626, DE-OS 2 232 877, DE-OS 2 703 376,
DE-OS 2 714 544, DE-OS 3 000 610, DE-OS 3 832 396; zur Herstellung aromati-
scher Polyestercarbonate z. B. DE-OS 3 077 934).

Die Herstellung aromatischer Polycarbonate erfolgt z. B. durch Umsetzung von
Diphenolen mit Kohlensdurehalogeniden, vorzugsweise Phosgen und/oder mit aro-
matischen Dicarbonsiuredihalogeniden, vorzugsweise Benzoldicarbonsiuredihalo-
geniden, nach dem Phasengrenzflichenverfahren, gegebenenfalls unter Verwendung
von Kettenabbrechem, beispielscise Monophenolen und gegebenenfalls unter Ver-
wendung von trifunktionellen oder mehr als trifunktionellen Verzweigern, beispiels-

weise Triphenolen oder Tetraphenalen.

Diphenole zur Herstellung der aromatischen Polycarbonate und/oder aromatischen

Polyestercarbonate sind vorzugsweise solche der Formel (I}
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wobei
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15 B

20 p

&} (B}, OH
A é>/ ,
w7\

eine Einfachbindung, C;-Cs-Alkylen, C5-Cs-Alkyliden, Cs-Cy-Cycloalkyli-
den, -0-, -80-, -CO-, -§-, -80,-, C¢-Cq-Arylen, an das weitere aromatische
gegebenenfalls Heteroatome enthaltende Ringe kondensiert sein kénnen,
oder ein Rest der Formel (II) oder (III)
_——p
oo
(XY,

SN\

Loy
| | (I

jeweils C;-Cy5-Alkyl, vorzugsweise Methyl, Halogen, vorzugsweise Chlor

und/oder Brom
jeweils unabhingig voneinander 0, 1 oder 2,

1 oder 0 sind, und
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-6-
RS und RS fiir jedes X! individuell wéhlbar, unabhingig voneinander Wasserstoff
oder C;-C¢-Alkyl, vorzugsweise Wasserstoff, Methyl oder Ethyl,

X1 Kohlenstoff und

m eine ganze Zahl von 4 bis 7, bevorzugt 4 oder 5 bedeuten, mit der Mafgabe,

daf} an mindestens einen Atom X!, RS und R6 gleichzeitig Alkyl sind.

Bevorzugte Diphenole sind Hydrochinon, Resocin, Dihydroxydipbenole, Bis-
(hydroxyphenyl)-C,-Cs-alkane,  Bis-(hydroxyphenyl)-Cs-Cg-cycloalkane,  Bis-
(hydroxyphenyl)-ether, Bis-(hydroxyphenyl)-sulfoxide, Bis-(hydroxyphenyl)-ketone,
Bis-(hydroxyphenyl)-sulfone und  a,a-Bis-(hydroxyphenyl)-diisopropyl-benzole

sowie deren kernbromierte und/oder kernchlorierte Derivate.

Besonders bevorzugte Diphenole sind 4,4’-Dihydroxydiphenyl, Bisphenol-A, 2,4-
Bis(4-hydroxyphenyl)-2-methylbutan, 1,1-Bis-(4-hydroxyphenyl)-cyclohexan, 1,1-
Bis-(4-hydroxyphenyl)-3.3.5-trimethylcyclohexan,  4,4'-Dihydroxydiphenylsulfid,
4,4'-Dihydroxydiphenyl-sulfon sowie deren di- und tetrabromierten oder chlorierten
Derviate wic beispielsweise 2,2-Bis(3-Chlor-4-hydroxyphenyl)-propan, 2,2-Bis-(3,5-
dichlor-4-hydroxyphenyl)-propan oder 2,2-Bis-(3,5-dibrom-4-hydroxyphenyl)-pro-

pan.
Insbesondere bevorzugt ist 2,2-Bis-(4-hydroxyphenyl)-propan (Bisphenol-A).
Es konnen die Diphenole einzeln oder als beliebige Mischungen eingesetzt werden.

Die Diphenole sind literaturbekannt oder nach literaturbekannten Verfahren erhilt-

lich.

Fiir die Herstellung der thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate geeignete

Kettenabbrecher sind beispielsweise Phenol, p-Chlorphenol, p-tert.-Butylphenol oder
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2,4,6-Tribromphenol, aber auch langkettige Alkylphenole, wie 4-(1,3-Tetramethyl-
butyl)-phenol gemil DE-OS 2 842 005 oder Monoalkylphenol bzw. Dialkylphenole |
mit insgesamnt 8 bis 20 C-Atomen in den Alkylsubstituenten, wie 3,5-di-tert.-Butyl-
phenol, p-iso-Octylphenol, p-tert.-Octylphenol, p-Dodecylphenol und 2-(3,5-Dime-
thylhepty!)-phenol und 4-(3,5-Dimethylheptyl)-phenol. Die Menge an einzusetzen-
den Kettenabbrechern betrigt im allgemeinen zwischen 0,5 Mol-%, und 10 Mol-%,

bezogen auf die Molsumme der jeweils eingesetzten Diphenole.

Die thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate haben mittlere Gewichtsmittel-
molekulargewichte (M,, gemessen z. B. durch Ultrazentrifuge oder Streulichtmes-
sung) von 10 000 bis 200 000, vorzugsweise 20 000 bis 80 000,

Die thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate kénnen in bekannter Weise ver-
zweigl sein, und zwar vorzugsweise durch den Einbau von 0,05 bis 2,0 Mol-%, bezo-
gen auf die Summe der eingesetzten Diphenole, an dreifunktionellen oder mehr als
dreifunktionellen Verbindungen, beispielsweise solchen mit drei und mehr phenoli-

schen Gruppen.

Geeignet sind sowohl Homopolycarbonate als auch Copolycarbonate. Zur Herstel-
lung erfindungsgemaBer Copolycarbonate gemifl Komponente A kénnen auch 1 bis
25 Gew.-%, vorzugsweise 2,5 bis 25 Gew.% (bezogen auf die Gesamtmenge an ein-
zusetzenden Diphenolen) Polydiorganosiloxane mit Hydroxy-aryloxy-Endgruppen
eingesetzt werden. Diese sind bekannt (s. beispielseise US-Patent 3 419 634) bzw,
nach literaturbekannten Verfahren herstellbar. Die Herstellung Polydiorganosiloxan-

haltiger Copolycarbonate wird z. B. in DE-OS 3 334 782 beschrieben.

Bevorzugte Polycarbonate sind neben den Bisphenol-A-Homopolycarbonaten die
Copolycarbonate von Bisphenol-A mit bis zu 15 Mol-%, bezogen auf die Molsum-
men an Diphenolen, anderen als bevorzugt bzw. besonders bevorzugt genannten

Diphenole, insbesondere 2,2-Bis(3,5-dibrom-4-hydroxyphenyl)-propan.
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Aromatische Dicarbonsduredihalogenide zur Herstellung von aromatischen Poly-
estercarbonate sind vorzugsweise die- Disduredichloride der Isophthalsiure, Tere-

phthalsiure, Diphenylether-4,4'-dicarbonsdure und der Naphthalin-2,6-dicarbonsiure.

Besonders bevorzugt sind Gemische der Disduredichloride der Isophthalssure und

der Terephthalsiure im Verhéltnis zwischen 1:20 und 20:1.

Bei der Herstellung von Polyestercarbonaten wird zusitzlich ein Kohlensiurehaloge-

nid, vorzugsweise Phosgen als bifunktionelles Siurederivat mitverwendet.

Als Kettenabbrecher fiir die Herstellung der aromatischen Polyestercarbonatc kom-
men aufler den bereits genannten Monophenolen noch deren Chlorkohlensdureester
sowie die Siurechloride von aromatischen Monocarbonsiuren, die gegebenenfalls
durch C,-C,-Alkylgruppen oder durch Halogenatome substituiert sein kénnen,

sowie aliphatische C,-C,,-Monocarbonsiurechloride in Betracht,

Die Menge an Kettenabbrechern betrigt jeweils 0,1 bis 10 Mol-%, bezogen im Falle
der phenolischen Kettenabbrecher auf Mole Diphenole und Falle von Monocarbon-

siurechlorid-Kettenabbrecher auf Mole Dicarbonsiuredichloride.

Die aromatischen Polyestercarbonate konnen auch aromatische Hydroxycarbonsiu-

ren eingebaut enthalten,

Die aromatischen Polyestercarbonatc kénnen sowohl linear als auch in bckannter
Weise verzweigt sein (siche dazu ebenfalls DE-OS 2 940 024 und DE-OS 3 007
934),

Als Verzweigungsmittel konnen beispiclsweise 3- oder mehrfunktionelle Carbonsiu-
rechloride, wie Trimesinsduretiichionid, Cyanursiuretrichlorid, 3,3'-,4,4'-Benzophe-
non-tetracarbonsiuretetrachlorid, 1,4,5,8-Napthalintetracarbonséuretetrachlorid oder

Pyromellithsiuretetrachlorid, in Mengen von 0,01 bis 1,0 Mol-% (bezogen auf cinge-
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setzte Dicarbonsiuredichloride) oder 3- oder mehrfunktionelle Phenole, wie Phloro-
glucin,  4,6-Dimethyl-2,4,6-tri-(4-hydroxyphenyl)-hepten-2,4,4-Dimethyl-2,4-6-tri-
(4-hydroxyphenyl)-heptan, 1,3,5-Tri-(4-hydroxyphenyl)-benzol, L1,1-Tri-(4-
hydroxyphenyl)-ethan,  Tri-(4-hydroxyphenyl)-phenylmethan, 2,2-Bis(4,4-bis(4-
hydroxy-phenyl)-cyclohexylj-propan,  2,4-Bis(4-hydroxyphenyl-isopropyl)-phenol,
Tetra-(4-hydroxyphenyl)-methan,  2,6-Bis(2-hydroxy-5-methyl-benzyl)-4-methyl-
phenol, 2-(4-Hydroxyphenyl)-2-(2,4-dihydroxyphenyl)-propan, Tetra-(4-[4-hydroxy-
phenyl-isopropyl]-phenoxy)-methan, 1,4-Bis[4,4'-dihydroxytri-phenyl)-methyl]-ben-
zol, in Mengen von 0,01 bis 1,0 Mol-% bezogen auf eingesetzte Diphenole verwen-
det werden. Phenolische Verzweigungsmittel konnen mit den Diphenolen vorgelegt,
Siurechlorid-Verzweigungsmittel kénnen zusammen mit den Siuredichloriden ein-

getragen werden.

In den thermoplastischen, aromatischen Polyestercarbonaten kann der Anteil an Car-
bonatstruktureinheiten beliebig variieren. Vorzugsweise betrigt der Anteil an Carbo-
natgruppen bis zu 100 Mol-%, insbesondere bis zu 80 Mol-%, besonders bevorzugt
bis zu 50 Mol-%, bezogen auf die Summe an Estergruppen und Carbonatgruppen.
Sowoh] der Ester- als auch der Carbonatanteil der aromatischen Polyestercarbonate

kann in Form von Blocken oder statistisch verteilt im Polykondensat vorliegen.

Die relative Losungsviskositit (n,,,) der aromatischen Polycarbonate und Polyester-
carbonate liegt im Bereich 1,18 bis 1,4, vorzugsweise 1,22 bis 1,3 (gemessen an
Lasungen von 0,5 g Polycarbonat oder Polyestercarbonat in 100 ml Methylenchlorid-
Lésung bei 25°C).

Die thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate und Polyestercarbonate kinnen

allein oder im beliebigen Gemisch untereinander eingesetzt werden.

Komponente B

Die Komponente B umfaBt ein oder mehrere Pfropfpolymerisate von
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B.1

B.2

-10 -

5 bis 95, vorzugsweise 30 bis 80 Gew.-%, wenigstens eines Vinylmonomeren

auf

95 bis 5, vorzugsweisc 70 bis 20 Gew.-% einer oder mehrerer Pfropfgrund-
fagen mit Glasiibergangstemperaturen < 10°C, vorzugsweise < 0°C, beson-

ders bevorzugt < -20°C.

Die Pfropfgrundlage B.2 hat im allgemeinen eine mittlere TeilchengroBe (dsq-
Wert) von 0,05 bis 5 um, vorzugsweise 0,10 bis 0,5 um, besonders bevorzugt

0,20 bis 0,40 um.

Monomere B.1 sind vorzugsweise Gemische aus

B.1.1

50 bis 99 Gew.-Teilen Vinylaromaten und/oder kernsubstituierten Vinylaro-
maten (wie beispielsweise Styrol, a-Methylstyrol, p-Methylstyrol, p-Chlor-
styroly und/oder Methacrylsiure-(C,-C;)-Alkylester (wie z.B. Methyimeth-
acrylat, Ethylmethacrylat) und

1 bis 50 Gew.-Teilen Vinylcyanide (ungesittigte Nitrile wie Acrylnitril und
Methacrylnitril) und/oder (Meth)Acrylsiure-(C,-C,)-Alkylester (wie z.B.
Methylmethacrylat, n-Butylacrylat, t-Butylacrylat) und/oder Derivate (wie
Anhydride und Imide) ungesittigter Carbonsiuren (beispielsweise Maleinsiu-
reanhydrid und N-Phenyl-Maleinimid).

Bevorzugte Monomere B.1.1 sind ausgewshlt ans mindestens einem der Monomere

Styrol, a-Methylstyrol und Methylmethacrylat, bevorzugte Monomere B.1.2 sind

ausgewdhlt aus mindestens einem der Monomere Acrylnitril, Maleinsiureanhydrid

und Methylmethacrylat.

Besonders bevorzugte Monomere sind B.1.1 Styrol und B.1.2 Acrylnitril.



10

15

20

25

30

WO 00/00541 PCT/EP99/04059

<11 -

Fir die Pfropfpolymerisate B gecignete Pfropfgrundlagen B.2 sind beispielsweise
Dienkautschuke, EP(D)M-Kautschuke, also solche auf Basis Ethylen/Propylen und
gegebenenfalls Dien, Acrylat-, Polyurcthan-, Silikon-, Chloropren und Ethylen/Vi-
nylacetat-Kautschuke.

Bevorzugte Pfropfgrundlagen B.2 sind Dienkautschuke (z. B. auf Basis Butadien,
[sopren etc.) oder Gemische von Dienkautschuken oder Copolymerisate von Dien-
kautschuken oder deren Gemischen mit weiteren copolymerisierbaren Monomeren
{z.B. gemif B.1.1 und B.1.2), mit der Maflgabe, dafl die Glasiibergangstemperatur
der Komponente B.2 unterhalb <10°C, vorzugsweise <0°C, besonders bevorzugt <

-10°C liegt.

Besonders bevorzugt ist reiner Polybutadienkautschuk.

Besonders bevorzugte Polymerisate B sind z.B. ABS-Polymerisate (Emulsions-,
Masse- und Suspensions-ABS), wie sie z. B. in der DE-OS 2 035 390 (=US-PS 3 644
574) oder in der DE-OS 2 248 242 (=GB-PS 1 409 275) bzw. in Ullmann, Enzyklo-
pidie der Technischen Chemie, Bd. 19 (1980), S. 280 ff. beschrieben sind. Der Gel-
anteil der Pfropfgrundlage B.2 betrigt mindestens 30 Gew.-%, vorzugsweise

mindestens 40 Gew.-% (in Toluol gemessen).

Die Pfropfecopolymerisate B werden durch radikalische Polymerisation, z.B. durch
Emulsions-, Suspensions-, Losungs- oder Massepolymerisation, vorzugsweise durch

Emulsionspolymerisation hergestelit.

Besonders geeignete Pfropfkautschuke sind auch ABS-Polymerisate, die durch
Redox-Initilerung mit einem Initiatorsystem aus organischem Hydroperoxid und’

Ascorbinsiure gemil US-P 4 937 285 hergestellt werden.
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Da bei der Pfropfreaktion die Pfropfmonomeren bekanntlich nicht unbedingt voll-
stiindig auf die Pfropfgrundlage aufgepfropft werden, werden erfindungsgemah unter
Pfropfpolymerisaten B auch solche Produkte verstanden, die durch (Co)Polymeri-
sation der Pfropfinonomere in Gegenwart der Pfropfgrundlage gewonnen werden und

bei der Aufarbeitung mit anfallen.

Gecignete Acrylatkautschuke gemél B.2 der Polymerisate B sind vorzugsweise
Polymerisate aus Acrylsiurealkylestern, gegebenenfalls mit bis zu 40 Gew.-%, bezo-
gen auf B.2 anderen polymerisicrbaren, ethylenisch ungesiittigten Monomeren. Zu
den bevorzugten polymerisierbaren Acrylsdureestern gehdren C,-C,-Alkylester, bei-
spielsweise Methyl-, Ethyl-, Butyl-, n-Octyl- und 2-Ethylhexylester; Halogenalky-
fester, vorzugsweise Halogen-C -C;-alkyl-ester, wie Chlorethylacrylat sowie Mi-

schungen dieser Monomeren.

Zur Vemetzung konnen Monomere mit mehr als einer polymerisierbaren Doppelbin-
dung copolymerisiert werden. Bevorzugte Beispiele fiir vemetzende Monomere sind
Ester ungesittigter Monocarbonsiuren mit 3 bis § C-Atomen und ungesittigter ein-
wertiger Alkohole mit 3 bis 12 C-Atomen, oder gesittigter Polyole mit 2 bis 4 OH-
Gruppen und 2 bis 20 C-Atomen, wie z.B. Ethylenglykoldimethacrylat, Allylmeth-
acrylat; mehrfach ungesittigte heterocyclische Verbindungen, wie z.B. Trivinyl- und
Triallylcyanurat; polyfunktionelle Vinylverbindungen, wie Di- und Trivinylbenzole;

aber auch Triallylphosphat und Diallylphthalat.

Bevorzugte vernetzende Monomere sind Allylmethacrylat, Ethylenglykoldimethacry-
lat, Diallylphthalat und heterocyclische Verbindungen, die mindestens 3 ethylenisch

ungesittigte Gruppen aufweisen.

Besonders bevorzugte vernetzende Monomere sind die cyclischen Monomere Trial-
lylcyanurat, Triallylisocyanurat, Triacryloylhexahydro-s-triazin, Triallylbenzole. Dic
Menge der vernetzten Monomere betrigt vorzugsweise 0,02 bis 5, insbesondere 0,05

bis 2 Gew.-%, bezogen auf dic Pfropfgrundlage B.2.
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Bei cyclischen vernetzenden Monomeren mit mindestens 3 ethylenisch ungesittigten
Gruppen ist es vorteilhaft, die Menge auf unter 1 Gew.-% der Pfropfgrundlage B.2 zu
beschrdnken.

Bevorzugte “andere" polymerisierbare, ethylenisch ungeslittigte Monomere, die
neben den Acrylsidureestern gegebenenfalls zur Herstellung der Pfropfgrundlage B.2
dienen konnen, sind z. B. Acrylnitril, Styrol, a-Methylstyrol, Acrylamide, Vinyl-C,-
Calkylether, Methylmethacrylat, Butadien. Bevorzugte Acrylatkautschuke als
Pfropfgrundlage B.2 sind Emulsionspolymerisate, die einen Gelgehalt von minde-

stens 60 Gew.-% aufweiscn.

Weitere geeignete Pfropgrundlagen gemdf B.2 sind Silikonkautschuke mit pfropfak-
tiven Stellen, wie sie in den DE-OS 3 704 657, DE-OS 3 704 655, DE-OS 3 631 540
und DE-OS 3 631 539 beschrieben werden.

Der Gelgehalt der Pfropfgrundlage B.2 wird bei 25°C in einem geeigneten Losungs-
mitte! bestimmt (M. Hoffmann, H. Krdmer, R. Kuhn, Polymeranalytik 1 und II,
Georg Thieme-Verlag, Stuttgart 1977).

Die mittlere TeilchengréBe d,, ist der Durchmesser, oberhalb und unterhalb dessen
jeweils 50 Gew.-% der Teilchen liegen. Er kann mittels Ultrazentrifugenmessung
(W. Scholtan, H. Lange, Kolloid, Z. und Z. Polymere 250 (1972), 782-1796)

bestimmt werden,

Komponente C

Die Komponente C umfaBt ein oder mehrere thermoplastische Vinyl (co)polymeri-

sate C.1 und/oder Polyalkylenterephthalate C.2.
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Geeignet sind als Vinyl(co)Polymerisate C.1 Polymerisate von mindestens einem
Monomeren aus der Gruppe der Vinylaromaten, Vinylcyanide (ungeséttigte Nitrile),
(Meth)Acrylsiure-(C,-C,)-Alkylester, ungesittigte Carbonsduren sowie Derivate
(wie Anhydride und Imide) ungesittigter Carbonsiuren. Insbesondere geeignet sind

(Co)Polymerisate aus

C.1.1 50 bis 99, vorzugsweise 60 bis 80 Gew.-Teilen Vinylaromaten und/oder kern-
substituierten Vinylaromaten wie beispielsweise Styrol, a-Methylstyrol, p-
Methylstyrol, p-Chlorstyrol) und/oder Methacrylsdure-(C,-Cq)-Alkylester wic
z.B. Methylmethacrylat, Ethylmethacrylat), und

C.1.2 1 bis 50, vorzugsweise 20 bis 40 Gew.-Teilen Vinylcyanide (ungesittigte
Nitrile) wie Acrylnitril und Methacrylnitril und/oder (Meth)Acrylséure-(C,-
C,)-Alkylester (wie z.B. Methylmethacrylat, n-Butylaceylat, t-Butylacrylat)
und/oder ungesittigte Carbonsduren (wie Maleinsiure) und/oder Derivate
(wie Anhydride und Imide) ungesittigter Carbonsduren (beispielsweise

Maleinsiureanhydrid und N-Phenyl-Maleinimid).

Die (Co)Polymerisate C.1 sind harzartig, thermoplastisch und kautschukfrei.

Besonders bevorzugt ist das Copolysmerisat aus C.1.1 Styrol und C.1.2 Acrylnitril.

Die (Co)Polymerisate gem#f C.1 sind bekannt und lassen sich durch radikalische
Polymerisation, insbesondere durch Emulsions-, Suspensions-, Lésungs- oder Mas-
sepolymerisation herstellen. Die (Co)Polymerisate gemifl Komponente C.1 besitzen
vorzugsweise Molekulargewichie M, (Gewichtsmittel, ermittelt durch Lichtstreuung

oder Sedimentation) zwischen 15 000 und 200 000.

Die Polyalkylenterephthalate der Komponente C.2 sind Reaktionsprodukte aus aro-

matischen Dicarbonsduren oder ihren reaktionsfihigen Derivaten, wie Dimethyl-
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estern oder Anhydriden, und aliphatischen, cycloaliphatischen oder araliphatischen
Diolen sowie Mischungen dieser Reaktionsprodukte.

Bevorzugte Polyalkylenterephthalate enthalten mindestens 80 Gew.-%, vorzugsweise
mindestens 90 Gew.-%, bezogen auf die Dicarbonsiurekomponente Terephthalsaure-
reste und mindestens 80 Gew.-%, vorzugsweise mindestens 90 Mol-%, bezogen auf

die Diolkomponente Ethylenglykol- und/oder Butandiol-1,4-Reste.

Die bevorzugten Polyalkylenterephthalate kénnen neben Terephthalsiureresten bis
zu 20 Mol-%, vorzugsweise bis zu 10 Mol-%, Reste anderer aromatischer oder
cycloaliphatischer Dicarbonsiuren mit 8 bis 14 C-Atomen oder aliphatischer Dicar-
bonsiuren mit 4 bis 12 C-Atomen enthalten, wie z.B. Reste von Phthalsiure,
[sophthalsdure, Naphthalin-2,6-dicarbonsiure, 4,4'-Diphenyldicarbonséure, Bern-

steinsdure, Adipinsdure, Sebacinsiure, Azelainsiure, Cyclohexan-diessigsiure.

Die bevorzugten Polyalkylenterephthalate kénnen neben Ethylenglykol- bzw. Butan-
diol-1,4-Resten bis zu 20 Mol-%, vorzugsweise bis zu 10 Mol-%, andere aliphatische
Diole mit 3 bis 12 C-Atomen oder cycloalipahtische Diole mit 6 bis 21 C-Atomen
enthalten, z.B. Reste von Propandiol-1,3, 2-Ethylpropandiol-1,3, Neopentylgiykol,
Pentandiol-1,5, Hexandiol-1,6, Cyclohexan-dimethanol-1,4, 3-Ethylpentandiol-2.4,
2-Methylpentandiol-2,4, 2,2,4-Trimethylpentandiol-1,3, 2-Ethylhexandiol-1,3, 2,2-
Diethylpropandiol-1,3, Hexandiol-2,5, 1,4-Di-(B-hydroxyethoxy)-benzol, 2,2-Bis-(4-
hydroxycyclohexyl)-propan, 2,4-Dihydroxy-1,1,3,3-tetramethyl-cyclobutan, 2,2-Bis-
(4-B-hydroxyethoxy-phenyl)-propan und 2,2-Bis-(4-hydroxypropoxyphenyl)-propan
(DE-OS 2407 674,2 407 776,2 715 932).

Die Polyalkylenterephthalate kénnen durch Einbau relativ kleiner Mengen 3- oder 4-
wertiger Alkohole oder 3- oder 4-basischer Carbonsduren, z.B. gem#f DE-OS’
1 900 270 und US-PS 3 692 744, verzweigt werden. Beispiele bevorzugter Verzwei-
gungsmittel sind Trimesinsdure, Trimellithsiure, Trimethylolethan und -propan und

Pentaerythrit.
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Besonders bevorzugt sind Polyalkylenterephthalate, dic allein aus Terephthalsiure
und deren reaktionsfahigen Derivaten (z.B. deren Dialkylestern) und Ethylenglykol
und/oder Butandiol-1,4 hergestellt worden sind, und Mischungen dieser Polyalkylen-
terephthalate.

Mischungen von Polyalkylenterephthalaten enthalten 1 bis 50 Gew.-%, vorzugsweise
1 bis 30 Gew.-%, Polyethylenterephthalat und 50 bis 99 Gew.-%, vorzugsweise 70
bis 99 Gew.-%, Polybutylenterephthalat.

Die vorzugsweise verwendeten Polyalkylenterephthalate besitzen im allgemeinen
eine Grenzviskositdt von 0,4 bis 1,5 dl/g, vorzugsweise 0,5 bis 1,2 dl/g, gemessen in

Phenol/o-Dichlorbenzol (1:1 Gewichtsteile} bei 25°C im Ubbelohde-Viskosimeter.

Die Polyalkylenterephthalate lassen sich nach bekannten Methoden herstellen (s. z.B.
Kunststoff-Handbuch, Band VIII, S. 695 ff., Carl-Hanser-Verlag, Miinchen 1973).

Komponente D

Phosphazene gemifl Komponente D welche gemil der vorliegenden Erfindung ein-

gesetzt werden, sind lineare Phosphazene gemill Formel (Ia) und cyclische Phos-

phazene gemif} Formel (Ib)
R R R
e e
| i | g (Ia),
R R R
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wobeci R und k die oben angegebene Bedeutung haben.

Beispielhaft seien genannt:

Propoxyphosphazen, Phenoxyphosphazen, Methylphenoxyphosphazen, Aminophos-
phazen und Fluoralkylphosphazene.

Bevorzugt ist Phenoxyphosphazen,

Die Phosphazene konnen allein oder als Mischung eingesetzt werden. Der Rest R
kann immer gleich sein oder 2 oder mehr Reste in den Formeln (Ia) und (Ib) kénnen

verschieden sein.

Die Phosphazene und deren Herstellung sind beispielsweise in EP-A 728 811, DE-A
1 961 668 und WO 97/40092 beschrieben.

Komponente E

Die Komponente E umfaBt feinstteilige anorganische Pulver.

Die erfindungsgemil} zum Einsatz kommenden feinstteiligen anorganischen Pulver E
bestehen vorzugsweise aus wenigstens einer polaren Verbindung von einem oder
mehreren Metallen der 1. bis 5. Hauptgruppe oder 1. bis 8. Nebengruppe des Peri-
odensystems, bevorzugt der 2. bis 5. Hauptgruppe oder 4. bis 8. Nebengruppe, be-
sonders bevorzugt der 3. bis 5. Hauptgruppe oder 4. bis 8. Nebengruppe mit wenig-
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stens einem Element ausgewhlt aus Sauerstoff, Wasserstoff, Schwefel, Phosphor,

Bor, Kohlenstoff, Stickstoff oder Silicium.

Bevorzugte Verbindungen sind beispielsweise Oxide, Hydroxide, wasserhaitige
Oxide, Sulfate, Sulfite, Sulfide, Carbonate, Carbide, Nitrate, Nitrite, Nitride, Borate,
Silikate, Phosphate, Hydride, Phosphite oder Phosphonate.

Bevorzugt bestehen die feinstteiligen anorganischen Pulver aus Oxiden, Phosphaten,
Hydroxiden, vorzugsweise aus TiOy, 8§10, SnO,, Zn0, ZnS, Bahmit, ZrO,, Al;0;,
Aluminiumphosphate, Eisenoxide, ferner TiN, WC, AlO(OH), Sb,0,, Eisenoxide,
NaSQ,4, Vanadiumeoxide, Zinkborat, Silicate wie Al-Silikate, Mg-Silikate, ein-,
zwei-, dreidimensionale Silikate. Mischungen und dotierte Verbindungen sind eben-

falls verwendbar.

Desweiteren konnen diese nanoskaligen Partikel mit organischen Molekiilen ober-
flichenmodifiziert sein, um eine bessere Vertriglichkeit mit den Polymeren zu er-
zielen. Auf diese Weise lassen sich hydrophobe oder hydrophile Oberflichen erzeu-

gen.

Besonders bevorzugt sind hydrathaltige Aluminiumoxide, z.B. Bohmit oder TiO,.

Die durchschnittlichen Teilchendurchmesser der Nanopartikel sind kleiner gleich

200 run, bevorzugt kleiner gleich 150 nm, insbesondere 1 bis 100 nm.

TeilchengréBe und Teilchendurchmesser bedeutet immer den mittleren Teilchen-
durchmesser dgg, ermittelt durch Ultrazentrifugenmessungen nach W. Scholtan et al.,
Kolloid-Z. und Z. Polymere 250 (1972), S. 782-796.

Das anorganische Pulver wird in Mengen von 0,5 bis 40, vorzugsweise 1 bis 25,
besonders bevorzugt von 2 bis 15 Gew.-%, bezogen auf das thermoplastische Mate-

rial in die thermoplastische Formmasse eingearbeitet.
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Die anorganischen Verbindungen kinnen als Pulver, Pasten, Sale Dispersionen oder
Suspensionen vorliegen. Durch Ausféllen kénnen aus Dispersionen, Sole oder Sus-

pensionen Pulver erhalien werden.

Die Pulver konnen nach iiblichen Verfahren in die thermoplastischen Formmassen
eingearbeitet werden, beispielsweise durch direktes Kneten oder Extrudieren von
Formmassen und den feinstteiligen anorganischen Pulvern. Bevorzugte Verfahren
stellen die Herstellung eines Masterbatch, z.B. in Flammschutzadditiven und wenig-
stens einer Komponente der erfindungsgeméfien Formmassen in Monomeren oder
Lésungsmitteln, oder die Cofillung von einer thermoplastischen Komponente und
den feinstteiligen anorganischen Pulvern, z.B. durch Coféllung einer wifirigen Emul-
sion und den feinstteiligen anorganischen Pulvern dar, gegebenenfalls in Form von
Dispersionen, Suspensionen, Pasten oder Solen der feinstteiligen anorganischen

Materialien.

Komponente F

Die fluorierten Polyolefine F sind hochmolekular und besitzen Glastibergangstempe-
raturen von tiber -30°C, in der Regel von tiber 100°C, Fluorgehalte, vorzugsweise
von 65 bis 76, insbesondere von 70 bis 76 Gew.-%, mittlere Teilchendurchmesser d,,
von 0,05 bis 1 000, vorzugsweise 0,08 bis 20 pm. Im allgemeinen haben die
fluorierten Polyolefine F eine Dichte von 1,2 bis 2,3 g/cm’. Bevorzugte fluorierte
Polyolefine F sind Polytetrafluorethylen, Polyvinylidenfluorid, Tetrafluorethy-
len/Hexafluorpropylen- und Ethyien/Tetrafluorethylen-Copolymerisate. Die fluorier-
ten Polyolefine sind bekannt (vgl. "Vinyl and Related Polymers" von Schildknecht,
John Wiley & Sons, Inc., New York, 1962, Seite 484-494; "Fluorpolymers" von
Wall, Wiley-Interscience, John Wiley & Sons, Inc., New York, Band 13, 1970, Seite
623-654; "Modern Plastics Encyclopedia”, 1970-1971, Band 47, Nr. 10 A, Oktober
1970, Mc Graw-Hill, Inc., New York, Seite 134 und 774; "Modem Plastica Encyclo-
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pedia”, 1975-1976, Oktober 1975, Band 52, Nr. 10 A, Mc Graw-Hill, Inc., New
York, Seite 27, 28 und 472 und US-PS 3 671 487, 3 723 373 und 3 838 092).

Sie konnen nach bekannten Verfahren hergestellt werden, so bcispiclsweise‘ durch
Polymerisation von Tetrafluorethylen in wiBrigem Medium mit einem freie Radikale
bildenden Katalysator, beispiclseise Natrium-, Kalium- oder Ammeoniumperoxidisul-
fat bei Drucken von 7 bis 71 kg/cm’ und bei Temperaturen von 0 bis 200°C, vorzugs-
weise bei Temperaturen von 20 bis 100°C, (Nihere Einzelheiten s. z. B. US-Patent
2 393 967). Je nach Einsatzform kann die Dichte dieser Materialien zwischen 1,2 und

2,3 g/em’, die mittlere TeilchengroBe zwischen 0,5 und 1 000 pm liegen.

ErfindungsgemiB bevorzugte fluorierte Polyolefine F sind Tetrafluorethylenpolyme-
risate mit mittleren Teilchendurchmesser von 0,05 bis 20 pm, vorzugsweise 0,08 bis
10 pum, und eine Dichte von 1,2 bis 1,9 g/em® und werden vorzugsweise in Form
einer koagulierten Mischung von Emulsionen der Tetrafluorethylenpolymerisate F

mit Emulsionen der Pfropfpolymerisate B eingesetzt.

Geeignete, in Pulverform einsetzbare fluorierte Polyolefine F sind Tetrafluorethy-
lenpoiymerisate mit mittleren Teilchendurchmesser von 100 bis 1 000 pum und Dich-

ten von 2,0 g/em® bis 2,3 g/em’.

Zur Herstellung einer koagulierten Mischung aus B und F wird zuerst eine wibBrige
Emulsion (Latex) eines Pfropfpolymerisates B mit emner feinteiligen Emulsion eines
Tetrafluorethylenpolymerisates F vermischt; geeignete Tetrafluorethylenpolymerisat-
Emulsionen besitzen iiblicherweise Feststoffgehalte von 30 bis 70 Gew-.%, insbe-

sondere von 50 bis 60 Gew.-%, vorzugsweise van 30 bis 35 Gew.-%.

Die Mengenangabe bei der Beschreibung der Komponente B kann den Anteil des
Pfropfpolymerisats fiir die koagulierte Mischung aus Pfropfpolymerisat und fluorier-

tem Polyolefinen einschlicien.
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In der Emulsionsmischung liegt das Gleichgewichtsverhiltnis Pfropfpolymerisat B
zum Tetrafluorethylenpolymerisat F bei 95:5 bis 60:40. AnschlieBend wird die Emul-
sionsmischung in bekannter Wiese koaguliert, beispielsweise durch Sprithtrocknen,
Gefriertrocknung oder Koagulation mittels Zusatz von anorganischen oder organi-
schen Salzen, Sduren, Basen oder organischen, mit Wasser mischbaren Lsemitteln,
wie Alkoholen, Ketonen, vorzugsweise bei Temperaturen von 20 bis 150°C, insbe-
sondere von 50 bis 100°C. Falls erforderlich, kann bei 50 bis 200°C, bevorzugt 70
bis 100°C, getrocknet werden.

Geeignete Tetrafluorethylenpolymerisat-Emulsionen sind handelsiibliche Produkte

und werden beispielsweise von der Firma DuPont als Teflon® 30 N angeboten.

Dic erfindungsgemdfien Formmassen kénnen weingstens eines der iiblichen Addi-
tive, wie Gleit- und Entformungsmittel, Nukleiermittel, Anmtistatika, Stabilisatoren

sowie Farbstoffe und Pigmente enthalten.

Die erfindungsgemifien Formmassen kénnen bis za 35 Gew.-%, bezogen auf die
Gesamt-Formmasse, eines weiteren, gegebenenfalls synergistisch wirkenden Flamm-
schutzmittels enthalten. Beispielhaft werden als weitere Flammschutzmitte] orga-
nische Phosphorverbindungen wie beispielsweise beschrieben in EP-A 363 608, EP-
A 345 522 und EP-A 640 655, organische Halogenverbindugen wie Decabrom-
bisphenylether, Tetrabrombisphenol, anorganische Halogenverbindungen wie
Ammonjumbromid, Stickstoffverbindungen, wie Melamin, Melaminformaldehyd-
Harze, anorganische Hydroxidverbindungen wie Mg-, Al-Hydroxid, anorganische
Verbindungen wie Antimonoxide, Bariummetaborat, Hydroxoantimonat, Zirkonoxid,
Zirkonhydroxid, Molybdenaoxid, Ammoniuramolybdat, Zinkbarat, Ammoniumborat,
Bariummetaborat, Talk, Silikat, Silhziumdioxid und Zinnoxid sowie Siloxanverbin-

dungen genannt.

Die erfindungsgeméfien Formmassen enthaltend die Komponenten A bis F und

gegebenenfalls weitere bekannte Zusitze wie Stabilisatoren, Farbstoffen, Pigmenten,
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Gleit- und Entformungsmitteln, Nukleiermittel sowie Antistatika, werden hergestellt,
indem man die jeweiligen Bestandteile in bekannter Weise vermischt und bei Tempe-
ratuern von 200°C bis 300°C in iiblichen Aggregaten wie Innenknetern, Extrudern
und Doppelwellenschnecken schmelzcompoundiert und schmelzextrudiert, wobei die

Komponente F vorzugsweise in Form der bereits erwihnten koagulierten Mischung

eingesetzt wird,

Die Vermischung der einzelnen Bestandteile kann in bekannter Weise sowohl suk-
zessive als auch simultan erfolgen, und zwar sowohl bei etwa 20°C (Raumtempera-

tur) als auch bei héherer Temperatur,

Die erfindungsgemifien thermoplastischen Formmassen eignen sich aufgrund ihrer
ausgezeichneten Flammfestigkeit und Wiarmeformbestindigkeit sowie ihren guten
Eigenschaften wie Bindenahtfestigkeit und ESC-Verhalten (Spannungsrifibestindig-
keit) zur Herstellung von Formkorpern jeglicher Art, insbesondere solchen mit

erhohten Anforderungen an Bruchbestindigkeit.

Die Formmassen der vorliegenden Erfindung kdnnen zur Herstellung von Formkdr-
pern jeder Art verwendet werden. Insbesondere konnen Formkérper durch Spritzgull
hergestellt werden. Beispiele flir herstellbare Formkérper sind: Gehéuseteile jeder
Art, z.B. fiir Haushaltsgerite wic Saftpressen, Kaffeemaschinen, Mixer, fir Biiro-
maschinen, wie Monitore, Drucker, Kopierer oder Abdeckplatten fiir den Bausektor
und Teile fiir den Kfz-Sektor. Sie sind auflerdem auf dem Gebiet der Elektrotechnik

einsetzbar, weil sie sehr gute elekirische Eigenschaften haben.

Weiterhin kénnen die erfindungsgemifen Formmassen beispielsweise zur Herstel-
lung von folgenden Formkdrpern bzw. Formteilen verwendet werden:
Innenausbauteile fiir Schinenfahrzeuge, Radkappen, Gehiuse von Kleintransforma-
toren enthaltenden Elektrogeriten, Gehéduse fiir Gerdte zur Informationsverbreitung
und -Ubermittlung, Gehiuse und Verkleidung fiir medizinische Zwecke, Massage-
gerite und Gehiuse dafiir, Spiclfahrzeuge fiir Kinder, Fliachige Wandelemente,
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Gehiuse fiir Sicherheitseinrichtungen, Heckspoiler, Wirmeisolierte Transportbehalt-
nisse, Vorrichtung zur Haltung oder Versorgung von Kleintieren, Formteile fiir
Sanitdr- und Badeausriistungen, Abdeckgitter fiir Liiftertffnungen, Formteile fiir
Garten- und Geriitehiuser, Gehiuse fiir Gartengerite.

Eine weitere Form der Verarbeitung ist die Herstellung von Formkérpern durch Tief-

ziehen aus vorher hergestellten Platten oder Folien.

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist daher auch die Verwendung
der erfindungsgemafen Formmassen zur Herstellung von Formkérpern jeglicher Art,
vorzugsweise der oben genannten, sowie die Formk&rper aus den erfindungsgemifien

Formmassen.
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Beispiele

Komponente A

Lineares Polycarbonat auf Basis Bisphenol A mit einer relativen Losungsviskositit
von 1,252, gemessen in CHyCly als L8sungsmittel bei 25°C und einer Konzentration
von 0,5 g/100 ml,

Komponente B

Pfropfpolymerisat von 40 Gew.-Teilen eines Copolymerisats aus Styrol und Acryl-
nitril im Verhiltnis von 73:27 auf 60 Gew.-Teile teillchenférmigen vernetzten Poly-
butadienkautschuk (mittlerer Teilchendurchmesser dgp = 0,28 um), hergestellt durch

Emulsionspolymerisation.

Komponente C

Styrol/Acrylnitril-Copolymerisat mit einem Styrol/Acrylnitril-Gewichtsverhdltnis
von 72:28 und einer Grenzviskositit von 0,55 dl/g (Messung in Dimethylformamid
bei 20°C).

Komponente D

Phenoxyphosphazen der Formel
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Handelsprodukt: P-3800 der Firma Nippon Soda CoLtd, Japan

Komponente E

Pural® 200, ein Aluminiumoxidhydroxid (Fa. Condea, Hamburg, Deutschland),

mittlere Teilchengrife ca. 50 nm.

Komponente F

Tetrafluorethylenpolymerisat als koagulierte Mischung aus einer SAN-Pfropfpoly-
merisat-Emulsion gemiB o.g. Komponente B in Wasser und einer Tetrafluorethylen-
polymerisat-Emulsion in Wasser. Das Gewichtsverhiltnis Pfropfpolymerisat B zum
Tetrafluorethylenpolymerisat E in der Mischung ist 90 Gew.-% zu 10 Gew.-%. Die
Tetrafluorethylenpolyermisat-Emulsion besitzt einen Feststoffgehalt von 60 Gew.-%,
der mittlere Teilchendurchmesser liegl zwischen 0,05 und 0,5 um. Die SAN-Pfropf-
polymerisat-Emulsion besitzt einen Feststoffgehalt von 34 Gew.-% und einen mittle-

ren Latexteilchendurchmesser von dsg = 0,28 um.
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Herstellung von F

Die Emulsion des Tetrafluorethylenpolymerisats (Teflon 30 N der Fa. DuPont) wird
mit der Emulsion des SAN-Pfropfpolymerisats B vermischt und mit 1,8 Gew.-%, be-
zogen auf Polymerfeststoff, phenolischer Antioxidantien stabilisiert. Bei 85 bis 95°C
wird die Mischung mit einer wilflrigen Losung von MgSO4 (Bittersalz) und Essig-
sdure bei pH 4 bis 5 koaguliert, filtriert und bis zur praktischen Elektrolytfreiheit ge-
waschen, anschliefend durch Zentrifugation von der Hauptmenge Wasser befreit und
danach bei 100°C zu einem Pulver getrocknet. Dieses Pulver kann dann mit den wei-

teren Komponenten in den beschriebenen Aggregaten compoundiert werden.

Herstellung und Priifung der erfindungsgemifien Formmassen

Das Mischen der Komponenten erfolgt auf einem 3-I-Innenkneter. Die Formk&rper
werden auf einer Spritzgiefimaschine Typ Arburg 270 E bei 260°C hergestellt.

Die Bestimmung der Wiarmeformbestindigkeit nach Vicat B erfolgt gemal DIN
53 460 (ISO 306) an Stiben der Abmessung 80 x 10 x 4 mm.

Die Bestimmung der Kerbschlagzihigkeit a, wird gemaB ISO 180/1 A durchgefiihrt,
Zur Emittlung der Bindenahtfestigkeit wird die Schlagziihigkeit nach DIN 53 453 an
der Bindenaht von beidseitig ausgespritzten Priifk6rpern (Verarbeitungstemperatur:
260°C) der Dimension 170 x 10 x 4 mm gemessen.

Das Brandverhalten der Proben wurde nach UL-Subj. 94 V an Stiben der Abmes-
sung 127 x 12,7 x 1,6 mm gemessen, hergestellt auf einer SpritzguBmaschine bei

260°C.

Der UL 94 V-Test wird wie foigt duchgefiihrt:



10

15

20

25

30

WO 00/00541 - PCT/EP99/04059

-27-

Substanzproben werden zu Stiben der Abmessungen 127 x 12,7 x 1,6 mm geformt.
Die Stibe werden vertikal so montiert, daB8 die Unterseite des Probekérpers sich
305 mm dber einen Streifen Verbandstoff befindet. jeder Probestab wird einzeln
mittels zweier aufeinanderfolgender Ziindvorgénge von 10 s Dauer entziindet, die
Brenneigenschaften nach jedem Ziindvorgang werden beobachtet und danach die.
Probe bewertet. Zum Entziinden der Probe wird ein Bunsenbrenner mit einer 100 mm
(3,8 inch) hohen blauen Flamme von Erdgas mit einer Wirmeeinheit von

3,73 x 104 kJ/m3 (1000 BTU per cubic foot) benutzt.

Die UL 94 V-O-Klassifizierung umfafit die nachstehend beschriebenen Eigenschaf-
ten von Materialien, die gemall der UL 94 V-Vorschrift gepriift werden. Die Form-
massen in dieser Klasse enthalten keine Proben, die ldnger als 10 s nach jeder Ein-
wirkung der Testflamme brennen; sie zeigen keine Gesamtflammzeit von mehr als
50 s bei der zweimaligen Flammeinwirkung auf jeden Probesatz; sie enthalten keine
Proben, die vollstindig bis hinauf zu der am oberen Ende der Probe befestigten Hal-
teklammer abbrennen; sie weisen keine Proben auf, die die unterhalb der Probe
angeordnete Watte durch brennende Tropfen oder Teilchen entziinden; sie enthalten

auch keine Proben, die tinger als 30 s nach Entfernen der Testflamme glimmen.

Andere UL 94-Klassifizierungen bezeichnen Proben, die weniger flammwidrig oder
weniger selbstverloschend sind, weil sie flammende Tropfen oder Teilchen abgeben.
Diese Klassifizierungen werden mit UL 94 V-1 und V-2 bezeichnet. N.B. heifit
,.nicht bestanden* und ist die Klassifizierung von Proben, die eine Nachbrennzeit von

> 30 s aufweisen.

Das Spannungsrifiverhalten (ESC-Verhalten) wurde an Stében der Abmessung 80 x
10 x 4 mm, Verarbeitungstemperatur 260°C, untersucht. Als Testmedium wurde eine
Mischung aus 60 Vol.-% Toluol und 40 Vol.-% Isopropanol verwendet. Dic Probe--
kérper wurden mittels einer Kreisbogenschablone vorgedehnt (Vordehnung in Pro-

zenl) und bei Raumtemperatur im Testmedium gelagert. Das Spannungsrifverhalten
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wurde iiber die Riflbildung bzw. den Bruch in Abhingigkeit von der Vordehnung im
Testmedium beurteilt,

Eine Zusammenstellung der Eigenschaften der erfindungsgemifien Formmassen ist

in der nachfolgenden Tabelle 1 gegeben:

Durch Verwendung der Kombination aus Phosphazen und feinstteiligem anorgani-
schen Pulver werden Formmassen mit erhdhter Warmeformbestindigkeit erhalten,
die sich durch schr gute mechanische Eigenschaften wie Kerbschlagzihigkeit, Span-
nungsriBbestindigkeit und Bindenahtfestigkeit auszeichnen. Uberraschenderweise
wird der gute Flammschutz der erfindungsgemifien Formmassen bei deutlich redu-

zierten Mengen an Phosphazen erreicht.

Tabelle: Formmassen und ihre Eigenschaften
1(Vgl) 2 3
Komponenten {Gew.-Tie]
A 66,7 66,7 66,7
B 7,3 7.3 7.3
C 9,4 9.4 9,4
D 15,0 13,0 11,0
E - 1,0 1,0
42 4,2 4,2
Eigenschaften
a [kJ/m?] 56 58 59
Vicat B 120 [°C] 101 104 110
a, (Bindenaht) [kJ/m?) 15,8 17,8 17,8
ESC-Verhalten
Bruch bei ex [%] 1,6 1,8 2,0

UL 94V 1,6 mm V-0 V-0 V-0
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Patentanspriiche

L. Thermoplastische Formmassen enthaltend Polycarbonat und/oder Polyester-
carbonat, Pfropfpolymerisat, Phosphazene und anorganisches Pulver mit
einem durchschnittlichen Teilchendurchmesser kleiner gleich 200 nm.

2. Thermoplastische Formmassen geméf Anspruch | enthaltend

A) 40 bis 99 Gew.-Teile aromatisches Polycarbonat und/oder Polyester-

carbonat,

B) 0,5 bis 60 Gew.-Teile Pfropfpolymerisat von

B.1) S bis 95 Gew.-% eines oder mehrererr Vinylmonomeren auf

B.2) 95 bis 5 Gew.-% einer oder mehrerer Pfropfgrundlagen mit einer

Glasumwandiungstemperatur <10°C,

C) 0 bis 45 Gew.-Teile mindestens eines thermoplastischen Polymers,
ausgewihlt aus der Gruppe der Vinyl(co)polymerisate und Polyalky-
lenterephthalate,

D) 0,1 bis 50 Gew.-Teile mindestens einer Komponente, ausgewihlt aus

der Gruppe der Phosphazene der Formeln

R B R ] R
| LR
R—FP=N P—N P< (Ta),
ST
B R
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jeweils gleich oder verschieden ist und fiir Amino, jeweils
gegebenenfalls halogeniertes C,- bis Cg-Alkyl oder Cy-Cy-
Alkoxy, jeweils gegebenenfalls durch Alky,| und/oder Halogen
substituierics Cg- bis Cg-Cycloalkyl, Cg~ bis Cyg-Aryl, oder
C5- bis Cp-Aralkyl steht,

k fiir 0 oder eine Zahl von 1 bis 15 steht,

E) 0,5 bis 40 Gew.-Teile feinteiliges anorganisches Pulver mit einem
durchschnittlichen Teilchendurchmesser von kleiner gleich 200 nm,
und

F) 0 bis 5 Gew.-Teile cines fluorierten Polyolefins.

3. Formmassen gemdf} Anspruch [ und 2, enthaltend

60 bis 98,5 Gew.-Teile A,

1 bis 40 Gew,-Teile B3,
0 bis 30 Gew.-Teile C,
1 bis 18 Gew.-Teile D,
1 bis 25 Gew.-Teile E,

0,15 bis 1 Gew.-Teile F.
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Formmassen gemifi Anspruch 1 bis 3, enthaitend 2 bis 25 Gew.-Teile C.
Formmassen gemill der Anspriiche 1 bis 4, enthaltend 5 bis 25 Gew.-Teile D.

Formmassen gemill der vorhergehenden Anspriiche, wobei Vinylmonomere

B.1 Gemische sind aus

B.1.1 50 bis 99 Gew.-Teilen Vinylaromaten und/oder kemsubstituierten
Vinylaromaten und/oder Methacrylsiure-(C,-C,)-Alkylester und

B.1.2 1 bis 50 Gew.-Teilen Vinylcyanide und/oder (Meth)Acrylsdure-(C,-C,)-

Alkylester und/oder Derivate ungesittigter Carbonséiuren.

Formmassen gemil der vorhergehender Anspriiche, wobei die Pfropfgrund-
lage ausgewdhit ist aus mindestens einem Kautschuk aus der Gruppe der
Dienkautschuke, EP(D)M-Kautschuke, Acrylat-, Polyurethan-, Silikon-,
Chloropren- und Ethylen/Vinylacetat-Kautschuk.

Formmassen gemall der vorhergehenden Anspriiche, wobei Komponente D
ausgewdhlt ist aus der Gruppe bestehend aus Propoxyphosphazen, Phenoxy-
phosphazen, Methylphenoxyphosphazen, Aminophosphazen und Fluoralkyl-
phosphazene.

Formmassen gemil der vorhergehenden Aaspriiche, wobei Kompoente E aus
wenigstens einer polaren Verbindung von einem oder mehreren Metallen der
1. bis 5. Hauptgruppe oder 1 bis 8. Nebengruppe des Periodensystems mit
wenigstens einem Element ausgewihlt aus Sauerstoff, Wasserstoff, Schwefel,

Phosphor, Bor, Kohlenstoff, Stickstoff oder Silicium ausgewihlt ist.

Formmassen gemil Angpruch 9, wobei Komponente E aus wenigstens ciner

polaren Verbindung von einem oder mehreren Metallen der 2. bis 5. Haupt-
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14,

15.
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gruppe oder 4. bis 8. Nebengruppe mit wenigstens einem Element ausgewiihlt
aus Sauerstoff, Wasserstoff, Schwefel, Phosphor, Bor, Kohlenstoff, Stickstoff

oder Silicium ausgewihlt ist.

Formmassen geméf Anspruch 10, wabei Komponente E aus wenigstens einer
polaren Verbinung von einem oder mehreren Metallen der 3. bis 5§ Haupt-
gruppe oder 4. bis 8 Nebengruppe des Periodensystems mit wenigstens einem
Element ausgewihlt aus Sauerstoff, Wasserstoff, Schwefel, Phosphor, Bor,
Kohlenstoff, Stickstoff oder Silicium ausgewihlt ist.

Formmassen gemifl der vorhergehenden Anspriiche, wobei Komponente E
ausgewihlt ist aus mindestens einem Oxid, Hydroxid, wasserhaltigem Oxid,
Sulfat, Sulfit, Sulfid, Carbonat, Carbid, Nitrat, Nitrit, Nitrid, Borat, Silikat,
Phosphat, Hydrid, Phosphit und Phosphonat.

Formmassen gemi? der vorhergehenden Anspriiche, wobei Komponente E

ausgewiihlt ist aus Oxiden, Phosphaten und Hydroxiden.

Formmassen gemill der vorhergehenden Anspriiche, wobei Komponente E
ausgewahlt ist aus TiO,, Si0,, SnOy, Zn0, ZnS§, Béhmit, ZrO,, Al,0;, Alu-
miniumphosphate, Eisenoxide, TiN, WC, AIO(OH), Sb,04, Eisenoxide,
Na;S0,, Vanadiunoxide, Zinkborat, Silicate wie Al-Silikate, Mg-Silikate,
ein-, zwei-, dreidimensionale Silikate, deren Mischugnen und dotierte Verbin-

dungen.

Formmassen gemiill der vorhergehenden Anspriiche, wobei Komponente E
ausgewidhlt ist aus hydrathaltigen Aluminiumoxiden, TiO, und Mischungen

davon,
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Formmassen gemil der vorhergebenden Anspriiche, enthaltend wenigstens
ein Additiv ausgewdhlt aus der Gruppe der Gleit- und Entformungsmittel,

Nukleiermittel, Antistatika, Stabilisatoren, Farbstoffe und Pigmente,

Formumassen gemdll der vorhergehenden Anspriiche, enthaltend weitere

Flammschutzmittel, welche verschieden sind von Komponente D.
Verfahren zur Herstellung von Formmassen gem#fi Anspruch 1, wobei die
Komponenten A bis E und gegebenenfalls weiteren Zusitzen vermischt und

schmelzcompoundiert werden.

Verwendung der Formmassen geméf Anspruch 1 zur Herstellung von Form-

kdérpern.

Formkérper, hergestellt aus Formmassen gemiB der Anspriiche 1 bis 17.

Gehiuseteile gemil Anspruch 20.
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BE-FEABE(E—_ANELR. EMNA TS (Hi LLE+H
3,419 63X ETRAIK P Lo T EHE. 2R ANBLRY
ERBERENHHEF =X E DE-0S 3 334 782 .

BRTRE A BHRBEREZS, KANRERBIANR A 5% S
15mol%, AT _MEBEREMT, AAEAIRARLAKEG -8,
#HAAE 2,2-0(3,5-—#-4-BER)ARERG L RERE.

BIHEXARREEREN T AR AR ZNE_F
B, X TR, —FXB4,LO-BRAR2,6-R_BREFHBE.

M E_FRAOSE TG RS 1:20~ 20:1 H RSB
R AR,

B ARGEE, KREALR, ARGEREHEPH-FR

T raRIAY—-ABZ), ETETERTHETARBERS
MR HOELEARRBEEURFALLBOBE, A THE0E
C,~C, MEEAAAZRNFRATFRA, LOHMRKE C,~C, FRKRMNK
.

HHREATRAENGAEEH 0.1~ 10 mol% R PAREEL
ERMGHFATRA-BEREARE, RELRRBERSELLEHNGTR
TRA—RR - HEEREAEE,

FEERBERBEITOLBANTEALELR.

FHERBEBRETUARED A ZRAE LT EIAY (X TFX X
AR DE-0S 2 940 024 & DE-0S 3 007 934).

THEAG LM bR - RS ERBAMBE, #l 1,3,5-%=
M. RAR=Z8K.3,3-,4, - — AR RKRwWER. 1,45, 8
EoBARwEEX 1,2,4,5- ¥ wHwsd, AAEAT 0.01~1.0
mol¥ (AN T —BR—_HEAEFMT), A =-REFTHED, AlbAE
Z8. 4,6-—FH-246-=(4-B%ER) 2-FH. 4,4-=-Fk-2,4,6-
ZU-BER)BRK., 1,3,5-2(4-BEXERX. ,1,1-2U-B¥%XK)L
B, ZU-BER)ERELTR. 2,2-%[4, 4N (4-2ER)RCEL]IBHR.
2,4-BR (4-BEEFRL)EDR. wA-BEL)TR, 2,6-(2-BX-5-
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PEFR)4-FEEE, 2-4-RFEL)-2-2,4—REFx )k w
4-4-BEEFARXIERE)FR. 1,4-[4,4-—Ek =% R)F]
¥, AREANT 0.01-1.0 mol% UMM EHEAE. BEILMNT
EFHeEE —B—RIIAN BRICHNTHE —BK—RIIA,

BRERMEMPALARBETARBERB T ATEEAER.
ZESAHGAKRERE 100 mol% AEXZX & 80 mol%, AHE
ZFEEH 50 mol%, AGAHPERELALFILE FTHAEHTR
BOBAREERYG T TARBEHBAALE, AFZANLHFLERE
BT,

FHERERERREPEBSERBOBNEREE (n )4 T 1.18~
1.4, 3% 1.22~1.3(0.5 g REME X BHEELELE 100 oL —KF
P ER, & 25CHE).

RBUNFARERREEPREERS TEEI A THEEHRR
REYXER.

A4 B

M5 BEL1IHASHEBRALERY, HTAHA

B.1) 5~95, 4% 30~80 wthl H R S LWL EK, BH3H

B.2) 95~5, & 70~20 wt%l HAX SHBBHIB L, ZIHH
EBLEHETRENT 10T, £EDF0C, LHAHKEANTF-20C,

BHETHB20-FHEE (A E)@FAT0.05~5pum, £#&0. 10~
0.5 pum, A H4E3% 0.20~0.40 pm.

$AKBIAARTHESHREY:

B.1.1 50~99 FXHLHBEFBA/ZARLBRROLEAFE
BlleFX M. o FERLH, TFPEXLHE. S ELH) /AT
EABRC-C-RABF b PEABRKRTRE. TEAHKRLE),
/9.8

B.1.2 1~50 €EWLHEARALY (REfM, HlrAaBREAP
EABH) /R (PR)ABRC,~C)-BLASE (Fl, FLAEBKRYT
B, ABRETE. ARBRRTE) /A RBHBBRIiTLH Bk 5
BBLIRE) (Bl B R EFA N-X B LR BT RE).

HEMHBER B 1.1 RELAELE, ao-FRAELBHTRABR
PEEPHES | F; KEHEKR B 1.2 XEEKEHE. LAHMT

6
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AABRTETHES L.

ARAEEGEALZB L 1ETHMB. 1.2 B,

xR TFEAESWBHEHK T4 B. 2 223, EP(D)M
BE, B, ALH/AHPadk —Sh KGR, AHRS. RA
B, BEK. KT HHLE/SERLBFRE.

KAHBEH T B2 A HBRE Bl T W, FAWHFAHR
BAOBB) R -_HRENREI A _FREI ARSI EAETERE
W (#lde, 4B 1L1FBL2ARE)HERY, FHZ A5 B2 H
BB TRENT 10C, £ T0C, LE#KAZIT-10C,

SR T B LR,

AREEGRELSW B4R ABS B4 (3L, AEKA KT ABS),
#l 43 3X £ DE-0S 2 035 390(=US-PS 3 644 574) K& DE-0S 2 248
242(=GB-PS 1 409 275) %, X # Ulmann ¥ (K KL F K4, £
19(1980), pp. 280 A&, #H 4 B.2 HH KL EEF R 30 wtk, 4%
BES 40 wtk(AFEXFRE).

BHERY B EZRABBERSHEY, HRAdk £F.
BEIAEAKRRE, KRARALKRES.

HANSGENHBRBRA, BB US-P 4 937 285, RA&LAMN
S A PRI RG] AR R B TARCE RN AR ES ABS K
&4,

KR, ETBHREAL -ZEABBEASHNLSRERIER
4k, A, BHERAY B, EBRAXNLERN, QERLER
PURLEBHIBAET (RI)REGEF, XXM IHRALS HHE
o EH.

LENELSY B AKBRERK B.2 AR AR LR, £
WERHMET B.28 40 vtk A TES. BARBFELPENE
&%, REHNTRAANREOHE C, ~C, AN, Pk, TA,
TR, EFER 2-TEATENE, gAKEAR, KAEXK C ~CK
A&, HoalRfRCESARXBEKRGRLSY.

BHEST 1 ATRARAHERETHEERS, REFEIHK,
RBEMRA) ERAEEHTRI-BAERTRAPERKRF 3~ 124
BRIGKRUPLEBEAGRIE 2200 4B RF. H2~-44858k3
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A2a Maas  aass aa

BN, A PRARKL 8% TEASREALE 22X
ot o i, Pl CHER Rl fARE: SERLE
st Pl -fZLHEX, URABRR=BAEEFPEE-_FR
et TP % N

REGXBREEITEAHEH AL, —FEAABKRL 88,
AE_TFRE-_BAHAEBEAAREY 3 AR PEAG R KLS
M.

AAR AN XBELEIRREARAR=HAESE., FRAAK=
WaER. ZABBRAE-s-Z%. ZHARE. XBMEAGH SR
MF0.02~-5 AFE0.05~2 wt¥, ABH 44 B.2 L 4.

HAGZ, WAAZEY 3 ABEFEPAAGKRIBFELARKE
BEAEK TR IS B. 2651 wtked KT,

A RE AN, THEANTHEREAIH B.2 —H¢ “}4e”
KETREFRL ALK R, AEHK. XLH. o-FEXLHE.
ANELE:., TWHE C~CREM, FTEAAIRRTSE. T oW Hik#h
ABBIHAB2HMANRBBRBEIRESETLETH 60 vtk LR RS
.

A—REENBAIHE B2 AAAERIERAGEREK, #li
#3& £ DE-0S 3 704 657. DE-0S 3 704 655. DE-0S 3 631 540 & DE-0S
3 631 539 P.

BHIMSB2UERSERELESEMN PR Z8 (M. Hof fmann, H.
Kromer, R. Kuhn, { X424 FY £141I, Georg Thieme i ixit,
27 B A dd 1977).

FHELE dAIH-FBEALE, PTRRTRABHEESE
50 wt%. EABATRERMARBELEBME (W Scholtan, H. Lange, €&
hERAHELEY 250(1972), 782~ 1796).

“auC

AR CeL 1 HASHRABRIFRG)ESWC 1 Fo/XREFE
P& — 8 C 2.

SENLHEGRRSMCIRAEY I HTHERGESH . LH
EFR. LHEARLY (Ref). (FR)AH%C, ~C) AR,
FraFa BB R WA BRGITEY (Pl FRABREE). LE4EY
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(BB E B TH R E e ARk

C.1.1 50~99, £ 60~80 EXH LHEAF B Fo/H K LRKE
LEHEZE HleXlH. o FAEXZE. SFPEXLH. XL
B/ FEABRC ~C)-REGHLTFLABKTE., FEK
&R LER) A A

C.1.2 1~50, i 20~ 40 FEH TH AR (REFR), ¥
AHBHEATREARE, P/R(FER)AHBR (C, - C) HA 8 (Fl,
PEASKTE. ARKRETE, ANRKRTER) /IR 0088
L RB)Fo /R RO RENITEY Pl R EFRB ) (B k5
BN-FRL ER IR,

(B)RESHC1AWKRY, RFEASAL2HBEK.

CCLIXZHS5CL2ANBGERPRALRKEA,

GRS C1 RELay, THELHAGERS, HHNEL%. &
H. ERAAARRSAHNE. BAS CIRA)REGVWH TN (FH,
B AMA R ER Z) AT 15000 ~ 200000.

BH C2 RAX-_FREAR-_BHEIFR-_REA L TRITLEY
W FTEIABHLBA ABEAXATBE-—BYEAE W, HEXE
REBEHeReM.

HAGENE _FHEER_BROCS, BT _REE5E) 80
wt%, HZEE D 90 wtk E_FRAL, AR T_HAH5E) 80
wt%, KA EF 90 vtk B /X 1,4-ToHAR,

BRTHEA-_PEAREZ), AAGRFE _TFRAR_E8TO
A% % 20 mol%, K& FH 10 nol%8~ 14 A% BT E4F & IKE
HIREBR A- 12 ARBATHRA—BRAORE, FlfEX VK. §
AP, 2,62 AR LLV-KRE-_BM, HH8. L-_8R. 3=
., T—M. ROR_LBREHARL.

BT oBR 1,4-ToBAXZ), RANRELAE-_FRA&R -
BRERE T A& ® 20 mol%, HikEFH 10 mol%H4 3~ 12 AKE-T4
A B~ 2ARRTHREX -8, HhTHABOEL:1,3-5
—8. 2-0E-1,3-F =8, HTXE. 1,5-K—8. 1,6-T K. 1,4-
HROR TR, 3-LK-2,4-AR=8, 2-FTE-2,4-KK_8. 2,2,4-
ZHE-1, 3R 2-0E-1,3-T -8, 2,2-=C K1, 3-% 8.

9
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2,5~ 8., L4 =P-BZAR)X. 2,2-R{U4-£ERIE) AR,
2,4-—#%-1,1,3,3-wFRKTHR. 2,2-R 4-p-BECRLER)
ARAE 2,2-R (4-EHEEX L) Ak (DE-0S 2 407 674. 2 407
776. 2 715 932).

BRME-_TFRAR —HETALIMAR T Z-AWE L8R =
-RwWAKKED F 4, HledB DE-0S 1 900 270 & US-PS 3 692 744
G5k, A—BAAGIAMNR 1,3,-X=8, 1,2,4-¥%=%. =%
FRILRAZEFPEARUARFAWHE.

AR R AR E-—_FTHBR - GHRINRERBFTE -_FRAE
EHATAY (B, A-REAR B _8Hh/X 1,4-T_BH449,
ABERERTE_TREK _BRGRSH,

RNE_9RER—_SEORSH L 1~ 50wtk £k 1~ 30wt
B E T K& 50~ 99 wit%, 46k 70~ 99 vtk BN E TR
T M8,

RAEEANRTE-_TREN —_SHOFBELE KN T 0.4~
1.5 dl/g, 6% 0.5~1.2 dl/g, MEKFEH £ BCER/HF KX
(1:1 1) PR 2.

EX_TRAR-_GETRACEY T EHEF LR (BH
F 4% EVIII, pp. 695 #&, Carl Hanser ik, ERZ 1973).

Aq D

AXRAEAGES D BHERAAX (Ta) AV FHAEX (Ib) 83F

3
R R
| . g/ﬁ
o l\R (1a),
R
K

R—T:N
R

—D—D

X
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N N
ﬁp iﬂj R (Ib),
K

AP REZKkNESNLE Laiar.

THEETHT SELHHE. FEAEHHN. TEEXELHR. &
A B A RIS

FREBH AR,

B TERREZARSYHXEA. BX (Ia)f (Ib) PHAEL
RTERZME, A 2AXSARETHHRE.

BEA LS EA, #4 EP-A 728 811, DE-A 1 961 668 & WO
97/40092 .

axk

44y E @448 fa iy i LR XK.

AEXRERORBSBGANB A EARRNEY | FXHFHHM
WeHER BRI I B EHAMEIR1-5RIAK1~862
B, KW Ik2-5KX8%4~-8 AR HIHRI~-5HF%4~8
Mek, 555 1 #HEHA. 4. 5 . M g XG0 Ea
B

S, i, L84, KeRikY. ki,
T, i, gRE, K. AR RN K.
Mk, S d BRI S rHBEI BB,

BufHaLin At b, i afLhai,
ml R, —ffs, —R4Y. B8, JiAs. 8 s.
a4, [, AEm. BB, S E TIN, 44, ALO(OH).
Fa—4. R, s, ELR. RS, 2Rdba g,
B, 1-. 2-K 3-4daBLun. ROVWABLNSHELTEA.

BEMRABRBELETRAANS FHAT LB, AL 54849
FHRSMFIFIBENGAN. ARBFTXTESERR ERG LA,

AKEREF P BERF ALK, TALAKRS,

11
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BEARBEGTHBEIZDTRFT 200 mm, KRN TFRFT
150 nm, X2 1~100 nm.

BEZBEABERBFHILAB I, T, RARECERV.
Scholtan FAL (BAERARESHEED 2560(1972), 782~ 796 ¥&i%
k)

BANBAERBUEBEALSHTHOIMAT, ARBHMHRAE
AATF0.5~40, £k 1~25 ARMKLHE2~15 wtk.

FEEAMASHTRES K., #H. BR. S RAZLESZEREFB .
BHETHIHE ZEAEFRERTEKA.

BHRESINRBURBEBASH T TRAEKE T EEE, Fldes)
BBAL Y ERBREBLHAMBRRXABELSXF B, ARG FTHOIEH
BREH, AoERRERflE) | FAZRNERBES WAL ES
BEXEMP, A/BHASHPEE SRS LMD XFETEIE, A
BAALARSERBYBEANDKANOLRE, ERRRARERBHFHL
LA A6 k. BFK, BRRERYEX.

agk

PR BETFAHSTEY, AABLEETRES T-30C, #&F
&5T 100C, RA2FHhEANMT 65~76, LKEZE 70~76 wt%, FHBE
A4 d, 4T 0.05~ 1000, ik 0.08~ 20 um. RAKEE F HEFE
BEMNT 1.2~2.3 g/en’. REHRUERE F TEORARLE. B
TR, WRLHE/ARABARLE /IR LEFERY. REAER
Wizt sty (B, CLHRERMERSH), Schildknecht #, John
Wiley & Sons 23], 4%, 1962, pp.484~ 494, (R E4S#H) , VWall
¥, Wiley-BFEH 5238, JohnWiley& Sons A3, &%, % 13,1970,
pp. 623~654; (LK BH KAL), 1970~ 1971, % 47, no. 10 A,
1970 5 10 A, McGraw-Hill 238, &%, pp. 134 H 774; (LEKEB
H XLy, 1975-1976, 1975 % 10 A, % 52, no. 10 A, McGraw-Hill
NS, @4, pp. 27. 28 & 472; vAK US-PS 3 671 487. 3 723 373
A 3 838 092).

CEMTRACFikHE Plridwf oHEXRMATAEAD
EABBEAN L —AKH, FREHFET. 7T~ 71 kg/c® §EH A
0~ 200CHRAE, £k 20~ IO0CHBERFELFH—FaHst

12
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B, £8+F) 2 393 967). AECMERAHHBERGR, XEHAHFE
TAT1.2-2.3 g/en’, FHEEAT 0.5~ 1000 pn.

AERHRARILEREB F 2o LHEeY, PHRELR
0.05~ 20 pm, &% 0.08~10 pum, FH 1.2~ 1.9 g/cm®, HLHE W
WERLHELSWFAREEBEHARESCYBANGRERSHBAEA.

T RABREAGET RLREZEF RT3 8E H£ 100~ 1000
pm. FBHEANT 2.0 g/en®~ 2.3 g/cn’ W RLHERLSY.

BHEFHRERSCHNHEL, ALEBHARSGH BIKALR (K
LYSHMHyBENTR LB REOPIFHILRRS, EX9RALHRLY
LR ERLSTEFNT 30~ 70 wtk, LHEZ 50~ 60 wt¥, 4k 30~
35 wth.

AXHAERLESY BHAITEHETRBERSY S AR ZH
FHREBRSHTFRERS WG,

BREASY BEwWRLHRAYF ALBRREGVPHETHR
95:5~ 60:40. LA BAYMEBRCHF EHTHE, FlradgtF
TR, A TRIBBALNRIARE, R, RAANUKREMNE
HAeBEE, MEIRARER, KA 20~ 150C, ALHKZ 50~100TH
mE, FEE&E, T 50~200C, £k 70~ 100T BEATF .

SENNGR LRGSO BRARETFTE &, Plihodpads
B et Teflon® 30 N&SE.

AXRAHBBESHTOLEY | HAL&FMHN, slAFHA
BLEEA)., RHEN. RBEHN. BEANARZHPHEA.

AEXPGBEBSH TS, AT EHBASH, K& 35 vtk
AR RERG PR, TERGS -REBRNGH T2 H N
o4, #ldedbR A EP-A 363 608. EP-A 345 522 & EP-A 640 655;
Agid, et —¥X& wENE, LRGBS &
B Ek, EE/PREME, LRAALAH A ALE. L8408,
AL G-t B iLE. M®E M. hydroxoantimonate (BE{L4H8R) .
f 4. [AME. Rifa. BARE. ARG, WS hAR4A.
moh. 28E —fHERELE, ARERARLESY.

AXRBRBUELSY, X485 A~-F RRERRF -LEH
iR N, . B ARMNPEEN. RBNLARSE N

13
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#, THIRXELAALECHFFARES, IR ENAEFEEEL L
TN, FHRAEHF RN FE 200C ~ 300C 69 32 B 85w % 5
FhiHE& RAPa5FRARERBRRRLSHHIEA.

AN ECEFTRAAORESTREMAZF H AN H X I BT
K% 20C (£2) X5 A8 &R AT

ERAEFGREEARE, RABZF RS XBEAR ESC 15
(HEH ) F T mGERNE AXNRBEEBALSWERTA
FEHERMBA, LAZREAEZEAEGRE,

AXARBUASCH TR TEAFEAHERBE, AHERFALET
KMEBELEF, TEFHRBHH TR : &%, AREALE,
AR, ZdE, RHREW, ATHAZTES, PloBTE.
e, HGh; AZFRATLEALEEHRELSHKR. EMETH
Fo & TRHK, BACNAAEEHOELLE.

R, AXPBBESHETAALE ZH ol THREBH F &G #

BEERAREN, RELET. AEITEBNEBSE. B E
ZRBEEEREINE. ERIIERAGBE. BRETARINE. LFE
WEE, BREX, 2284 E. BREXAFP)RAK. BRRER
A, I BRERE. DARASTRAEMBY,. AR K. BF
NERMTAMEBH. BLEREIIE.

F—FHh i RBIAAFTEFY AR ERATRARGRE
JEBEE A

B, AEAVERSEALXAEBHASHELFEHEBH, KL
THERINOARAEFTHHORM, AR BARPEBEASHH OB H,

% 754

a4 A

ZUNH A RRERE, AMERAEEA 1.252, ATvYRAER
¥R 0.5 g/100 mL AFH —RPRTHERBXAL 26CRIZ 4.

a4 B

BHEESY, LA FTIHXELHELANKE 73:2T S AHE&
MERY, BHIAGOEZTHLRRESHESYER, XERTHEER
(F3gWE A2 d,,=0.28 um) k.

14
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“agC

ELHB/ASHLERY, OLXLHB/ANE, BT 72:28,
P45 0.55 d1/g(20C, A -—FEAFERE PRE).

asbd

BX e THERLARR

W 4 & P-3800, Nippon Soda 23] (A &) 4.

A5 E

Pural® 200, —#F & fLE A4S (Condea 23] (UE, HEIRP),
F ¥ E 44 50 nm.

A F

WRLHRSHHBRRRSIHBA, LT LERAS B & SAN
BEHESHALRP —FOROH RSB ALK R. ARG TR
BEESY BEWRLHRAY FHEFILE 90 wtkh:10 vtk WHT
WESHALAHEKRSTH 60wtk FHHRALZAT 0.05~0.5pn.
SANRBRERASHLEGHERSEN 34wt FHRILBA AL d,~0. 28
pLm.

F ey §l &

WR LIRS WL (Teflon 30N, BIRAS L) L5 SAN BHE
G4 B HLERBITRAS, FASTRSPAKY 1.8 wikBERR
MAFTREH. £ 8~95C, BASBHAMAMRE Epsom &) KERE
LEMHERLEpHF T 4~-5 #TRE, SEBF AREEZHFRLERESLH
B, B, AL BECBEKES K, REWHE 100CFEAH K.

15
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GREATE R A3 EMBEGEE FHATRE.

AEAEBHESHNHFER XL

HESE 3L FHEMNPIFTRAS. & Arburg 27T0E Rz 8P, 260
TH RSB,

R4 80 x 10 x 4 mn MH & FEME DIN 53 460 (ISO 306) #]
&% B &I,

B OISO 180/1 ARMEHB A FER a,.

BOBBEAREFEZ BB DIN 53 453 RMEZMNBHER (L
2E 260C)MmARM. R+ 170 x 10 x 4 om M XA LERSELNF
B,

XA B KPLAEB B UL-Subj. 94 V, st ®sm k. 260CH
&8, R4 127 x 12.7 x 1.6 mp & X4 S 47,

UL 94 VKB LHRBER 4T

HFHHMHELEBA 127 x 12.7 x 1.6 mm &K, XHLEELR
B, EFEAFLEEHFATHRDETYH & EH) EF 305 m
g, FARKHFEE 2 B R RBE, FAFHE 10s, RRER,
REFREBREGHBIRIIE, RETXARE 4, KFRKXLEN S
B, AXARALBEEXBHAA100mm (3.8 %), #4FH3.73x10
kj/m® (1000 BTU/ % % R).

UL 94 V-0 464, HHER UL 94V FER LR ETH
EBRR., L—EHEBuasyholr FAERETREREXBERE A
HaoBEEd 10 s; SAHREESHEERL 2 AEZUBENEAIE
MBI Z oy LB 50 s; EMEPEA-—IHE—HIXEH
B bR TRIERE ENTEA—AHBE TR BEEDXH
BAATAHSETOORELEEN, ENPLEF - AEREB LR
BXBEHEABRAE 30 s.

R4e UL 94 F2 5%, dTFESqEFAEMGAHFIBE, KG
MR MK E. XEFRHSNET UL 94 V-1 B V-2. “F48
ABBEHRAFTFRKXT I sHIHESFH.

RS R AT (ESC TA)RHAMFRY 80 x 10 x 4 . TR
B 260CHH &L, RANKEMNTL 605 (KRR FELE 40%(4k
PRYFAKNRLSY. KFAANAHNAEEELESHAE LT (0

16
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HK, B, RERALLEEZERGBZBRARNTY. REMIRES KOG
ERXEARTHARCEIARGHA, RFEEHCETH.

TR1EETAXNERASHGHE:

BEBBE Ry RANR KN ASHEA, MERFHARBESH
HARFIARS, AFER, AAUPBRESSROFEBRE. HE)
CHEHABSABAEFIMERESE, SARTHE, KANERAAL
B RREERERERAP RS B IHHGHAT ERFSG.

A BRBEALSPAFHE

Varmsn) 2 3

ag (L E0]

A 66,7 66,7 66,7
B 7.3 73 7,3
C 9,4 9.4 9,4
D 15,0 13,0 11,0
E 1,0 1,0
F 4,2 4,2 4,2
=Y, |

g [kI/m?) 56 58 59
%+ B120[°C) 101 104 110
a, (BE#) [k¥im?) 15,8 17,8 17,8
ESC- 74,

R, £ %) 1,6 1,8 2,0

UL 94V 1,6 mm V-0 V-0 V-0

17



