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(54) Title: AMINOPLAST MOLDING COMPOUNDS FOR PRODUCTS EXHIBITING AN IMPROVED FLEXIBILITY AND
AMINOPLAST PRODUCTS EXHIBITING AN IMPROVED FLEXIBILITY

(54) Bezeichnung: AMINOPLAST-FORMMASSEN FUR ERZEUGNISSE VERBESSERTER FLEXIBILITAT UND AMINO-
PLASTERZEUGNISSE VERBESSERTER FLEXIBILITAT

(57) Abstract: The invention relates to aminoplast molding compounds that are comprised of mixtures consisting of meltable 20 to
1000-ring polytriazine ethers, in which the triazine rings are primarily linked by binding links of the -NH-CHR,-O-R4-O-CHR,-NH-
and -NH-CHR,-NH- type, whereby: R, = H, C;-C; alkyl; Ry = C,-Cyg alkylene, -CH(CH;)-CH,-O-<SB>C2-C12</SB>-alky-
lene-O-CH,-CH(CH})-, -CH(CH;)-CH,-O-<SB>C2-C12</SB>-arylene-O-CH,-CH(CH)-, -[CH,-CH,-O-CH,-CH, ]
n - -[CH-CH(CH;5)-O-CH,-CH(CH3)] , -, -[-O-CH,-CH,-CH,-CHj,-],-,  -[(CHy),5-O-CO-<SB>C6-C14</SB>-ary-
lene-CO-O-(CHy)z.5-1, -5 -[(CH,),.5-O-CO-<SB>C2-C12</SB>-alkylene-CO-O-(CH,),.5-], -, in which n = 1 to 200. The aminoplast
molding compounds are also comprised of sequences containing siloxane groups, sequences based on the alkylene oxide adducts
of melamine, phenol ether sequences based on bivalent phenols and diols, and these compounds can contain up to 50 % by mass
of additional reactive polymers of the ethylene-copolymer, maleic anhydride-copolymer, modified maleic anhydride-copolymer,
poly(meth)acrylate, polyamide, polyester and/or polyurethane type, up to 75 % by mass of fillers, up to 20 % by mass of diols,
and up to 5 % by mass of stabilizers, UV absorbers and/or auxiliary agents. The invention also relates to aminoplast products that
exhibit an improved flexibility such as panels, pipes, profiled pieces, coatings, foam materials, fibers or injection-molded parts,
which can be produced by thermoplastic processing the inventive molding compounds. The aminoplast molding compounds can
be processed according to conventional melt processing methods and can be used as hot-melt adhesives and for producing panels,
pipes, profiled pieces, injection-molded parts, fibers and foam materials. The aminoplast products, which exhibit an improved
flexibility while meeting high requirements with regard to flame resistance and heat resistance, are used in the construction industry,
mechanical engineering, automotive industry and fire-protection engineering.

(57) Zusammenfassung: Aminoplast-Formmassen bestehend aus Mischungen aus schmelzbaren 20- bis 1000-Kern-Polytriazine-
= thern, in denen die Triazinringe iiberwiegend durch Briickenglieder vom Typ -NH-CHR,-O-R4-O-CHR,-NH- und -NH-CHR,-NH-
verkniipft sind, wobei R, = H, C;-C; - Alkyl; R, = C,-Cg-Alkylen, -CH(CHj3)-CH,-O-¢;.c12-Alkylen-O-CH,-CH(CHj3)-, -CH(CH3)-
CH,-O-cy.c12-Arylen-O-CH,-CH(CHz)-, -[CH,-CH,-O-CH,-CH,] , -, -[CH,-CH(CH;)-O-CH,-CH(CH3)] ,, -, -[-O-CH,-CH,-CH,-
% CH;-1y-, -[(CHy),.5-O-CO-cg.c14-Arylen-CO-O-(CHy)p5-1n -, -[(CH,)2.5-O-CO-¢y.c12-Alkylen-CO-O-(CHy),.5-1, -, wobei n = 1 bis
200; Siloxangruppen enthaltende Sequenzen, Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins, Phenolethersequenzen
auf Basis zweiwertiger Phenole und Diolen,bedeuten,und wobei die Formmassen bis zu 50 Masse% weitere reaktive Polymere vom
& Typ Ethylen-Copolymere, Maleinsdureanhydrid-Copolymere, modifizierte Maleinsdureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate,
Y= Polyamide, Polyester und/oder Polyurethane, bis zu 75 Masse% Fiillstoffe, bis zu 20 Masse% Diole sowie bis zu 5 Masse% Stabi-
R lisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe, enthalten kénnen; sowie Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitdt wie Platten,
& Rohre, Profile, Beschichtungen, Schaumstoffe, Fasern oder Spritzgussteile, die durch thermoplastische Verarbeitung der erfindungs-
O geméBen Formmassen hergestellt werden.Die Aminoplast-Formmassen lassen sich nach iiblichen Verfahren der Schmelzeverarbei-
tung verarbeiten und kénnen als Schmelzkleber und zur Herstellung von Platten, Rohren, Profilen,

g [Fortsetzung auf der ndchsten Seite]
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Verdiffentlicht:

mit internationalem Recherchenbericht

Zur Erkldrung der Zweibuchstaben-Codes und der anderen Ab-
kiirzungen wird auf die Erkldrungen ("Guidance Notes on Co-
des and Abbreviations") am Anfang jeder reguldren Ausgabe der
PCT-Gazette verwiesen.

Spritzgussteilen, Fasern und Schaumstoffen eingesetzt werden.Die Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilit4dt werden bei hohen
Anforderungen an Flammfestigkeit und Warmebestiandigkeit im Bauwesen, Maschinenbau, Fahrzeugindustrie und Brandschutztech-
nik eingesetzt.
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Aminoplast-Formmassen fir Erzeugnisse verbesserter Flexibilitat und

Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitat

Die Erfindung betrifft Aminoplast-Formmassen fiir Erzeugnisse verbesserter
Flexibilitat und ein Verfahren zu deren Herstellung, sowie Aminoplasterzeugnisse

verbesserter Flexibilitat und ein Verfahren zu deren Herstellung.

Aminoplaste  wie  Melamin-Formaldehyd-Harze oder = Melamin-Harnstoff-
Formaldehyd-Harze sowie Erzeugnisse aus Aminoplasten wie Melamin-
Formaldehyd-Harzen oder Melamin-Harnstoff-Formaldehyd-Harzen [Ullmann’s
Encyclopedia of Industrial Chemistry (1987), Vol. A2, 130-131] sind bekannt. Von
Nachteil bei der Herstellung von Erzeugnissen aus Melaminharzen ist die
schwierige Verarbeitbarkeit nach Ublichen thermoplastischen
Verarbeitungsverfahren wie Extrusion, Spritzguss oder Blasformen sowie deren

geringe Flexibilitat.

Niedermolekulare f\/lelaminharz—Vorkondensate besitzen eine 211 geringe
Schmelzviscositat flr diese Verarbeitungsverfahren und kénnen zu Erzeugnissen
lediglich als hochgefiilite Formmassen bei langen Zykluszeiten unter Hartung der
Erzeugnisse verarbeitet werden (Woebcken, W., Kunststoff-Handbuch Bd. 10
"Duroplaste", Carl Hanser Verl. Minchen 1988, S. 266-274).
Melaminharzerzeugnisse in Form von Fasern, Schdume oder Beschichtungen aus
Melaminharzen kénnen auf Grund der niedrigen Schmelzviscositadt der
Melaminharzvorkondensate nur ausgehend von Lésungen der
Melaminharzvorkondensate unter Aushértung wéhrend der Formgebung
hergestellt werden.

Bekannte Verfahren zur Verbesserung der Flexibilitat von
Melaminharzerzeugnissen sind der Zusatz von Polyvinylalkohol bei der
Herstellung von Melaminharzfasern durch Verspinnen aus Lésung (DE 23 64 091
B2) oder der Einsatz von Melaminharzen, die mit Alkylendiaminen,

Alkoxyalkylaminen bzw. Dicyandiamid modifiziert sind, bei der Herstellung von
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Post-Forming-Laminaten (WO 96 30 422 A1). Bei der Herstellung der
Erzeugnisse verbesserter Flexibilitdtt werden jedoch Melaminharzlésungen

eingesetzt.

Aufgabe der vorliegenden Erfindung sind Aminoplastformmassen, die sich nach
thermo-plastischen  Verarbeitungsverfahren zu Erzeugnissen verbesserter
Flexibilitat verarbeiten lassen.

Die erfindungsgeméfe Aufgabe wurde durch Aminoplast-Formmassen die aus
Mischungen aus schmelzbaren 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern bestehen, und

den daraus gefertigten Aminoplasterzeugnissen, gelost,

wobei in den Polytriazinethern die Triazinsegmente

RN

N
I

e C

N
I

C -

N

Rt = -NHz, -NH-CHR2-O-R3 ,-NH-CHR,-O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHR2-0-R4-O-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR,-NH-,

Rz = H, C1-C7 - Alkyl;

R3 = C1-C18 - AIkyI, H;

R4 = C2-C1g-Alkylen, -CH(CH3)-CHy-O-c2.c12-Alkylen-O-CH2-CH(CHs)-,
-CH(CH3)-CH2—O—CZ-C12-Arylen-O-CH2—CH(CH3)-,
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-[CH2-CH2-O-CH,-CHg);, -, -[CH2-CH(CHs)-O-CH2>-CH(CHs)]n -, ~-[-O-CH2-CH-
CH2-CHa-]n-,
-[(CHz)2-8-O-CO-cs-c14-Arylen-CO-0O-(CHz)z-8-]n -,
-[(CH2)2-8-0O-CO-ca.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)2--1n =,
wobei n = 1 bis 200;

- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
C1-C4-Alkyl C4-Cy-Alkyl
|

- C1-C18 - Alkyl -0- ?i -O-[|Si-]1-4- O- c1-C18 - AIkyI -

C1-C4-Alkyl C1-Cs-Alkyl

- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)-O-CO-(Y)s-
CO-O-(X)]-,
bei denen
X = {(CH2)2-8-O-CO-cg.c14-Arylen-CO-O-(CHz)2.s-} oder
" ~{(CH2)2-5-O-CO-cz.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)2-5-};

Ci-Ce-Alkyl  C4-Cy-Alkyl
|

Y = -{cs-c14-Al'y|en-CO-O-({Sli -O-[Si-O]y-CO-Ce. C14Arylen-}
|

C1-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl oder

C1-C4-A|kyl C1-C4-Al kyl
I I
-{0-CO-c2.c12.Alkylen-CO-O-({Si -O-[Si-0},-CO-cz. c12.Alkylen-CO-}
I I
C1-C4-A| kyl C1-C4-A| kyl N

r=1bis 70; s=1bis70 undy = 3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
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C1-C4-Alky! C4-C4-Alkyl

-CHZ-CHRg-O-({SIi -O-[|Si-O]y-CH Rz-CHo-
C1-C4-Alk31l |C1-C4-Alkyl

wobei Rz = H; C4-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-co-cs-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C,-Cg-Diolen
vom Typ

-Cz-cg-A|ky|en-O-cs-c1g-AI'ylen-O-cz-Ca-A|ky|en- Sequenzen;

durch Brickenglieder -NH-CHR2-O-R4-O-CHR2-NH- und -NH-CHR,-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHR2-O-CHR2-NH- zu 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verkn(ipft sind,

wobei in den Polytriazinethern das Molverhéltnis der Substituenten Rs : Ry =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,

der Anteil der Verknlipfungen der Triazinsegmente durch Bruckenglieder -NH-
CHR3-0-R4-O-CHR3-NH- 5 bis 95 Mol% betragt,

und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Flillstoffe und/oder
Adsorbermaterialien, bis zu 50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ
Ethylen-Copolymere, Maleinsadureanhydrid-Copolymere, modifizierte
Maleinséureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyester
und/oder Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole vom Typ HO-R4-OH sowie
bis zu 5 Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe, enthalten

kébnnen.

Die  endstadndigen  Trinzinsegmente in  den  Polytriazinethern  der

erfindungsgeméalen Aminoplast-Formmassen sind Triazinsegmente der Struktur
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Y= -NH-CH Rz-O-R3 ,-N H-CH Rz-O-R4-O H

Ry = -NHz, -NH-CHR2-O-R3 ,-NH-CHR2-O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHR2-0-R4-O-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR>-NH-,

Rz = H, C4-C7 - Alkyl;
R3 = C1-C18 - Alkyl, H;

R4 = C2-Cqg-Alkylen, -CH(CH3)-CH,-O-cz2-c12-Alkylen-O-CH2-CH(CHj3)-,

-CH(CH3)-CH2-O-c2-c12-Arylen-O-CHo-CH(CH3)-,

-[CH2-CH,-O-CH2-CHy],, -, {CH2-CH(CH3)-O-CH2-CH(CH3)l, -, -[-O-CH»-CHa-
CHx-CHa-]p-,

-[(CH2)2.6-O-CO-cp.c14-Arylen-CO-0O-(CH2)2--1n -,

-[(CH2)2.8-O-CO-c2-c12-Alkylen-CO-O-(CH2)2-8]n -,

wobei n = 1 bis 200;
- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
C1-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl

~ C1-C18 - Alkyl -0O- Sli -O-[Sli-]1-4- O- c1-Cc18 = Alky| -

C1-C4-A|ky| C1—C4-Alkyl
- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)~-O-CO-(Y)s-
CO-O-(X)]-,
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bei denen
X= {(CH2)2-3-0-00-ce-c14-Ary|en-CO—O-(CHQ)Q-g-} oder
-{(CH2)2.8-O-CO-02-C12-AIkylen-CO-O-(CHg)z-g-};

C1-C4—AlkylI |(31-C4-Alkyl
Y = -{06-014.Arylen-CO-O—({ISi -O-[ISi-O]y-CO-ce- c14.Arylen—}

C4-Cs-Alkyl C1-Cs-Alkyl oder
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Ci-Ca-Alkyl  C4-C4-Alkyl
| I
-{O-Co-c2_01 2-A| kern-CO-O-({Si -O- [Sf-O]y-CO-CQ- Cc1 2-Alkylen-CO-}
|
C1 -C4-Aikyl C1 -C4-A|kyl ;

r=1bis 70; s=1bis70 undy = 3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
C+-Cs-Alkyl C1-C4-Alkyl
-CH,-CH RZ-O-({S!‘»i -O-[Sli-O]y-CH Ra-CH,-
C1-C4-A|kl/| 131-C4-Alkyl
wobei R, = H; C4-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;
- Sequenzen auf !3asis von Alkylenoxidaddukien des Melamins vomNTyp

2-Amino-4,6-di-c2.cs-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C,-Cg-Diolen
vom Typ
-c2-cs-Alkylen-O-cs.c1s-Arylen-O-ca.cs-Alkylen-Sequenzen;

Die Aminoplast-Formmassen kénnen in Form von zylindrischen, linsenférmigen,

pastillenférmigen oder kugelférmigen Partikeln mit einem mittleren Durchmesser

von 0,5 bis 8 mm vorliegen.

Bevorzugt werden als Polytriazinether in den Aminoplast-Formmassen 30- bis

300-Kern-Polytriazinether, die 30 bis 300 Triazinzyklen im Makromolekiil

enthalten.

In den Aminoplast-Formmassen werden als Polytriazinether in den Mischungen

Polytriazinether mit R, = H bevorzugt.
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Die Mischungen aus Polytriazinethern in den Aminoplast-Formmassen kénnen

Gemische aus Polytriazinethern mit gleichem oder unterschiedlichem Substituent

R1 = -NHjy, -NH-CHR2-0-R3 ,-NH-CHR2>-0-R4~-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-
-NH-CHR,-0-R4-O-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR2-NH-

sein.

Beispiele fiir geeignete Fiillstoffe, die in den Aminoplast-Formmassen bis zu 75
Masse% enthalten sein konnen, sind AlOs Al(OH)s;, Bariumsulfat,
Calciumcarbonat, Glaskugeln, Kieselerde, Glimmer, Quarzmehl, Schiefermehl,
Mikrohohlkugeln, RuB, Talkum, Gesteinsmehl, Holzmehl, Cellulosepulver und/oder
Schalen- und Kernmehle wie Erdnussschalenmehl oder Olivenkernmehl.
Bevorzugt werden als Fullstoffe Schichtsilikate vom Typ Montmorillonit, Bentonit,
Kaolinit, Muskovit, Hectorit, Fluorhectorit, Kanemit, Revdit, Grumantit, Herit,
Saponit, Beidelit, Nontronit, Stevensit, Laponit, Taneolit, Vermiculit, Halloysit,
Volkonskoit, Magadit, Rectorit, Kenyait, Sauconit, Borfluorphlogopite und/oder

synthetische Smectite.

Beispiele fur reaktive Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere, die in den
Aminoplast-Formmassen bis zu 50 Masse% enthalten sein kodnnen, sind
teilverseifte  Ethylen-Vinylacetat-Copolymere,  Ethylen-Butylacrylat-Acrylsaure-
Copolymere, Ethylen-Hydroxy-ethylacrylat-Copolymere oder Ethylen-Butylacrylat-
Glycidylmethacrylat-Copolymere.

Beispiele flir reaktive Polymere vom Typ Maleinsaureanhydrid-Copolymere, die in
den Aminoplast-Formmassen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind C,-
Cx0-Olefin -  Maleinsaureanhydrid-Copolymere  oder  Copolymere  aus
Maleinsaureanhydrid und Cg-Cyo-Vinylaromaten.

Beispiele fiir die C2-C20-Olefin - Komponenten, die in den Maleinsdureanhydrid-
Copolymeren enthaltenen sein kénnen, sind Ethylen, Propylen, Buten-1,
Isobuten, Diisobuten, Hexen-1, Octen-1, Hepten-1, Penten-1, 3-Methylbuten-1, 4-
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Methylpenten-1, Methylethyl-penten-1, Ethylpenten-1, Ethylhexen-1, Octadecen-1
und 5,6-Dimethylnorbornen.

Beispiele fur die Cg-Czo-Vinylarométen - Komponenten, die in den
Maleinsaureanhydrid-Copolymeren enthaltenen sein kdnnen, sind Styren, o-
Methylstyren, Dimethylstyren, Isopropenylstyren, p-Methylstyren und
Vinylbiphenyl.

Die in den Aminoplast-Formmassen gegebenenfalls enthaltenen modifizierten
Maleinsdureanhydrid-Copolymere sind bevorzugt partiell oder vollstandig
veresterte, amidierte bzw. imidierte Maleinséureanhydrid-Copolymere.

Besonders geeignet sind modifizierten Copolymere aus Maleinsdureanhydrid und
C2-C2-Olefinen bzw. Cg-Cyp-Vinylaromaten mit einem Molverhéltnis von 1 : 1 bis 1
: 9 und Molmassen-Gewichtsmitteln von 5000 bis 500000, die mit Ammoniak, C4-
C1s-Monoalkylaminen, Ce-Cqg-aromatischen Monoaminen, Co-Cqg-
Monoaminoalkoholen, monoaminierten Poly(C,-Cs-alkylen)oxiden einer Molmasse
von 400 bis 3000, und/oder monoveretherten Poly(C,-Cs-alkylen)oxiden einer
Molmasse von 100 bis 10000 umgesetzt worden sind, wobei das Molverhéltnis
Anhydridgruppen Copolymer / Ammoniak, Aminogruppen C4-C1g-Monoalkylamine,
Cs-Cqg-aromatische Monoamine, C2-C1g-Monoaminoalkohole bzw.
monoaminiertes Poly-(C,-Cs-alkylen)oxid und/oder Hydroxygruppen Poly(C,-Cy-
alky-len)oxid 1 : 1 bis 20 : 1 betragt.

Beispiele fiir reaktive Polymere vom Typ Poly(meth)acrylate, die in den
Aminoplast-Formmassen aus bis zu 50 Masse% enthalten sein kénnen, sind
Copolymere auf Basis von funktionellen ungeséttigien (Meth)acrylatmonomeren
wie  Acrylsdure, Hydroxyethylacrylat, Glycidylacrylat,  Methacrylsaure,
Hydroxybutylmethacrylat, oder Glycidylmethacrylat und nichtfunktionellen
ungeséttigten  (Meth)acrylatmonomeren  wie  Ethylacrylat,  Butylacrylat,
Ethylhexylacrylat, Methylmethacrylat,  Ethylacrylat und/oder Butylmethacrylat
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und/oder Cg-Cao-Vinylaromaten. Bevorzugt werden Copolymere auf Basis

Methacrylséure, Hydroxyethylacrylat, Methylmethacrylat und Styren.

Beispiele fur reaktive Polymere vom Typ Polyamide, die in den Aminoplast-
Formmassen bis zu 50 Masse% enthalten sein kénnen, sind Polyamid-6,
Polyamid-6,6, Polyamid-11, Polyamid-12, Polyaminoamide aus Polycarbonsauren
und Polyalkylenaminen sowie die entsprechenden methoxylierten Polyamide.

Beispiele fur reaktive Polymere vom Typ Polyester, die in den Aminoplast-
Formmassen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind Polyester mit
Molmassen von 2000 bis 15000 aus geséttigten Dicarbonsauren wie Phthalsdure,
Isophthalsdure, Adipinsdure und/oder Bernsteinsaure, ungeséttigten
Dicarbonsauren wie Maleinsdure, Fumarsaure und/oder Itakonsdure und Diolen
wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentylglycol und/oder Hexandiol. Bevorzugt
werden verzweigte Polyester auf Basis von Neopentylglycol, Trimethylolpropan,

Isophthals&ure und Azelainsaure.

Beispiele flir reaktive Polymere vom Typ Polyurethane, die in den Aminoplast-
Formmassen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind unvernetzte
Polyurethane auf Basis von Toluylendiisocyanat, Diphenylmethandiisocyanat,
Butandiisocyanat und/ oder Hexandiisocynat als Diisocyanatkomponenten und
Butandiol, Hexandiol und/oder Polyalkylenglycolen als Diolkomponenten mit
Molmassen von 2000 bis 30000.

Beispiele fiir geeignete Stabilisatoren und UV-Absorber, die in den Aminoplast-
Formmassen bis zu 2 Masse% enthalten sein kénnen, sind Piperidinderivate,
Benzophenonderivate, Benzotriazolderivate, Triazinderivate und/oder

Benzofuranonderivate.

Beispiele fUr geeignete Hilfsstoffe, die in den Aminoplast-Formmassen bis zu 2
Masse% enthalten sein kénnen, sind latente Harter wie Ammoniumsulfat und/oder
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Ammoniumchlorid und/oder  Verarbeitungshilfsmittel wie Calciumstearat,

Magnesiumstearat und/oder Wachse.

Die Aminoplast-Formmassen werden erfindungsgemall nach einem Verfahren
hergestellt, bei dem Mischungen. die aus schmelzbaren 20- bis 1000-Kern-
Polytriazinethern bestehen,

wobei in den Polytriazinethern die Triazinsegmente

—C C -
A4

R1 = -NH3, -NH-CHR2-O-R3 ,-NH-CHR2>-0O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHR2-0-R4-O-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR2-NH-,

Rz = H, C4-C7 - Alkyl;
Rs = C1-Cyg - Alkyl, H;

R4 = C2-Cyg-Alkylen, -CH(CH3)-CH2-O-ca-c12-Alkylen-O-CHy-CH(CH3)-,
~CH(CHa)-CH2-O-c2.c12-Arylen-0-CH,-CH(CHa)-,
-[CH2~CH2-O-CH2-CHj3],, -, -[CH2-CH(CH3)-O-CH,-CH(CH3)]n -, -[FO-CH2-CH,-
CH2-CHa-]q-,
-[(CH2)2-6-O-CO-cp-c14-Arylen-CO-O-(CHz)2-87]n -,
[(CH2)2.8-0-CO-c2.c12.Alkylen-CO-O~(CHa)z.o-Tn -, wobei n = 1 bis
200;
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- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
Cq-C4-Al kyI C1-C4-Al kyl
|

- C1-C18 - AIkyI -0- ?i -O-[|Si-]1-4- O- c1-c18 = AIkyI -

C1-Cy4-Alkyl C1-Cs-Alkyl

- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)-O-CO-(Y)s-
CO-O-(X)-,
bei denen
X = {(CH2)2.8-0O-CO-cs-c14-Arylen-CO-0O-(CHz)2.8-} oder
-{(CH2)2.8-O-CO-¢2.c12-Alkylen-CO-0O-(CH2)2.¢-};

C-Cs-Alkyl  C4-C4-Alkyl
| |

Y = -{ce.c1a-Arylen-CO-O-({Si-O-[Si-O],-CO-ce. c14-Arylen-}
| !

C1-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl oder

C1-C4-A|ky| C1—C4-A| kyl
| |
-{O-Co-cg-m 2-Alkylen—CO~O—({Si -O—[S|i~0]y-CO-C2. Cc1 2-Alkylen-CO—}
|
C1-C4-A| kyl C1-C4-A|ky| ;

r=1bis70; s=1bis70 undy = 3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
C1-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl
-CH2-CH RZ—O-({SIi -O-[ISi-O]y—CH Ro-CHz-
C1-C4-AlkJI | C1-Cy-Alkyl
wobei Ry = H; C1-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ
2-Amino-4,6-di~cy.c4-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:
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- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C»-Cg-Diolen
vom Typ

-co-ca-Alkylen-O-ce.c18-Arylen-O-c2cs-Alkylen- Sequenzen;

durch Briickenglieder -NH-CHR2-O-R4-O-CHR2-NH- und -NH-CHR>-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHR,-O-CHR2-NH- zu 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verkniipft sind,
wobei in den Polytriazinethern das Molverhéltnis der Substituenten Rs : R4 =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,
der Anteil der Verkniipfungen der Triazinsegmente durch Briickenglieder -NH-
CHR;-0O-R4-O-CHR3-NH- 5 bis 95 Mol% betréagt,
und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Fiillstoffe, bis zu
50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere,
Maleinsdureanhydrid-Copolymere, modifizierte Maleinsdureanhydrid-
Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyester  und/oder
Polyurethane, kis zu 20 Masse% Diole vom Typ HO-Rs-OH sowie bis zu 2
Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe, enthalten kdnnen,

nach einem Mehrstufenverfahren hergestellt werden, bei dem
- in der ersten Verfahrensstufe Vorkondensate aus C;-Cg-Aldehyden und

Triazinderivaten der Struktur

R4 = -NH,, -NH-CHR>-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-,
Ro=H, C1-C7 - A|kYI;
Rs = -NH-CHR,-OH
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durch Umsetzung mit C4-Cg-Alkoholen in neutralem bis schwach saurem
Medium bei 25 bis 150°C und 0,1 bis 5 bar verethert, und die substituierten
Triazinderivate bei Verweilzeiten von 5 bis 15 min bei 150 bis 250°C und 0,1 bis
15 bar konditioniert werden, wobei gebildete Saize unter Einhaltung eines pH-
Werts von 7 bis 10 abgetrennt werden kénnen, indem die Schmelze der
Aminotriazinether bei 70 bis 150°C in 70 bis 150 Masse%, bezogen auf die
Aminotriazinether, Cs- bis Cg-Alkoholen aufgeldst, unldsliche Anteile nach
Abkiihlung auf 15 bis 40°C abgetrennt, und die zugesetzten Cs- bis Cg-Alkohole
bei 70 bis 140°C bis zu einem Restgehalt von 5 bis 20 Masse% verdampft

werden,

- in der zweiten Verfahrensstufe die erhaltenen C-Cg-alkyl-oxa-C4-Cg-alkylen-
amino- substituierten Triazinderivate durch partielle Umetherung mit Diolen
vom Typ HO-R4-OH und/oder partielle Umsetzung mit B(s?poxiden vgm /Typ
H,C - CH - Rg - CH - CH2

‘ O O

wobei R4

C2-Cyg-Alkylen, -[CH2-CH2-O-CH2-CH2jy -,
-[CH2-CH(CH3)-O-CH2-CH(CH3)]n -,
-[-O-CH3-CH2-CH2-CH2-]s-,
-[(CH2)2.8-O-CO-cs-c14-Arylen-CO-O-(CHz2)2.6-]n -,
-[(CH2)2-8-O-CO-c2-¢12-Alkylen-CO-O-(CH2)2-8-]n -,

wobei n = 1 bis 200;

- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
C1-Cs-Alkyl C1-Cs-Alkyl
|

- C1-C18 - Alkyl -0- lSi -O-[|Si-]1-4- O- c1-C18 - Alkyl -

C4-C4-Alkyl C1-Cs-Alkyl
- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)-O-CO-(Y)s-
CO-O-(X)]-,
bei denen
X = {(CH2)2.6-O-CO-ce.c14-Arylen-CO-O-(CHz)2s-} oder
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-{(CHz)z-g-O-CO-Cz-m 2-A|kylen-CO-O-(CHz)z-a-};

C1-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl
|
Y = -{06-014-Arylen-CO-O-({Sli -O-[Ti-O]y-CO-ce- c14.Arern-}

C1-C4-Alkyl C+-C4-Alkyl oder

C4-Cs-Alkyl | lC1-C4-Al kyl
-{O-CO-Cz-m2-Alkylen-CO-O-({Si -O-[S|i-O]y-CO-c;2_‘ c12-Alkern-CO-}
I
C1 -C4-Alkyl C1 -C4-Alkyl y

r=1bis 70; s=1bis70 undy = 3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
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C4-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl
-CHz—CHRQ-O-({SiI-O-[Sl-O]y-CHR2‘CH2"
C4-C4-Alkyl | IC1-C4-AI kyl
wobei R, = H; C4-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;
- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-ca.cs-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C,-Cg-Diolen

vom Typ

-c2-cs-Alkylen-O-cs.c1s-Arylen-O-co.ce-Alkylen- Sequenzen;

und Re = -CHg-O-Cg-mg-Alkern-O-CHz—, -CHz-O-cs-m4-Arylen-O-CH2-,

bedeuten,

und wobei bei der partielle Umsetzung mit Diolen und/oder Bisepoxiden

‘Mischungen eingesetzt werden kénnen, die bis 70 Masse% Cs-Cqg-Alkohole

enthalten,

bei Verweilzeiten von 1 bis 60 min. unter Abdestillation von C4-Cg-Alkoholen bei
60 bis 250°C/0,05 bis 1 bar in die entsprechenden substituierten Triazinderivate
tiberfiihrt werden, wobei durch das Molverhaltnis C4-Cg-alkyl-oxa-C¢-Cg-alkylen-
amino-Gruppen / eingesetztes Diol und/oder eingesetztes Bisepoxid von 20 : 1
bis 1,1 : 1 eine partielle Umetherung der C4-Cg-Alkylethergruppen der C4-Cs-
alkyl-oxa-C1-Cg-alkylen-amino-triazine erzielt wird,

in der dritten Verfahrensstufe zur weiteren Kondensation der Aminotriazinether
zu  Polytriazinethern die  erhaltene  Schmelze, die veretherte
Aminotriazinderivate sowie Anteile an Polytriazinethern und an
nichtumgesetztem bzw. nicht abgetrenntem Diol enthélt und weiterhin Cs-Cg-

Alkohole enthalten kann, in einen Kneter dosiert, bei einer Verweilzeit von 2 bis
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12 min bei 140 bis 220°C unter Entgasung umgesetzt, und die Polytriazinether
ausgetragen und granuliert werden, wobei die Schmelze vor Dosierung in den
Kneter einer Temperierung von 20 bis 120 min bei 70 bis 140°C unterzogen
werden kann, der Schmelze bis zu 75 Masse% Fullstoffe, weitere reaktive
Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere, Maleinsdureanhydrid-Copolymere,
modifizierte Maleinsaureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide,
Polyester und/oder Polyurethane, sowie bis zu 2 Masse%, jeweils bezogen auf
die Polytriazinether, Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe zugesetzt
werden kénnen, und die Schmelze vor dem Austrag einer Schmelzefiltration

unterzogen werden kann.

Die in der ersten Verfahrensstufe eingesetzten Vorkondensate aus
Triazinderivaten und C4-Cg-Aldehyden sind Vorkondensate, die als C4-Cg-Aldehyd-
Komponenten insbesondere Formaldehyd, 'Acetaldehyd und/oder
Trimethylolacetaldehyd und als Triazinderivat insbesondere Melamin enthalten.
Besonders bevorzugt werden Vorkondensate aus Melamin und Formaldehyd mit
einem Molverhaltnis Melamin/Formaldehyd 1:2,5 bis 1: 3,5.

Geeignete Vorkondensate aus Triazinderivaten und C4-Cg-Aldehyden, die in der
ersten Verfahrensstufe eingesetzt werden kénnen, sind weiterhin Vorkondensate,
die als Triazinderivat Melaminharzether, Phthalimido-substituierte Triazine wie N-
(4,6-Diamino-(1,3,5-triazin-2-yl)-phthalimid oder Succinimido-substituierte Triazine
wie  2,4-Diamino-6-succinimido-1,3,5-triazin  enthalten. Als  Succinimido-
substituierte Triazine sind ebenfalls Alkenyl-substituierte Imidotriazinderivate der

Formel:
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#ooof

Ri- G——C-CH;-CH=CH-R>

N 7
N
/C\\
N N
Pl |
Rs-C C-Rs
A4
N

wobei
R4 = H, -CHas, -C2Hs,

Rz = H, C4-C1s-Alkyl, C+-C4s-Alkyloxa, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Ce-Ci2-Arylen, Ce-
Cqo-Arylenoxa, Cyano, Carboxy, - [CH2-]1.13 - CH = CHp,

R3 = -NHz, -NH-CHR4-OR4
Ry = H, C1-C7-A|ky|,

bedeuten, geeignet.

Beispiele fiir Alkenyl-substituierte Imidotriazinderivate, bei denen der Substituent
R¢{ = H ist, sind 2-Butenyl-2-succinimido-4,6-diamino-1,3,5-triazin, 2-Dodecenyl-2-
succinimido-4,6-diamino -1,3,5-triazin oder 2-Octenyl-2-succinimido-4,6-diamino-
1,3,5-triazin.

Beispiele fiir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = C2-C1s-Alkylen bedeuten, sind
Ethylenglycol, Butandiol, Octandiol, Dodecandiol und Octadecandiol.

Beispiele fiir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = -[CH-CH2-O-CH»-CHg],, - und
n = 1-200 ist, sind Polyethylenglycole mit Molmassen von 500 bis 5000.
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Beispiele fiir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei Ry = -[CH2-CH(CH3)-O-CHo-
CH(CHa)]» - und n = 1-200 ist, sind Polypropylenglycole mit Molmassen von 500
bis 5000.

Beispiele fir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei Ry = -[-O-CH2-CH2-CH2-CHz-], -
und n = 1-200 ist, sind Polytetrahydrofurane mit Molmassen von 500 bis 5000.

Beispiele fiir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = -[(CH2)2.8-O-CO-cs.c14-Arylen-
CO-O-(CHy)28-]n- ist, sind Ester und Polyester auf Basis gesattigter
Dicarbonsauren wie Terephthalsaure, Isophthalsdure oder
Naphthalindicarbonséure und Diolen wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentylglycol
und/oder Hexandiol. Als Ester wird Bis(hydroxyethyl)-terephthalat bevorzugt.

Beispiele fiir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = ~[(CH2)2.6-O-CO-c2.c12-Alkylen-
CO-O-(CHy)2.8-]n ist, sind Polyester auf Basis geséttigter Dicarbonsduren wie
Adipinsdure und/oder Bernsteinsdure, ungeséttigter Dicarbonséuren wie
Maleinsdure, Fumarsaure und/oder Itakons&dure und Diolen wie Ethylenglycol,

Butandiol, Neopentylglycol und/oder Hexandiol.

Beispiele flr Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = Siloxangruppen enthaltende
Sequenzen des Typs
C1-C4-AlkylI lC1-C4-A|ky|
- c1-C18 - AIKYI -0-Si -O-[lSi-]1-4- O- c1-C18 - AlkY| -

|
Ci-Ca-Akyl  Cq-Ca-Alkyl

bedeuten, sind 1,3-Bis(hydroxybutyl)tetramethyldisiloxan und 1,3-
Bis(hydroxyoctyl)tetraethyldisiloxan.

Beispiele flr Polyestersequenzen mit Siloxangruppen enthaltende Diole vom Typ
HO-R4-OH, wobei R4 = -[(X)~O-CO-(Y)s-CO-O-(X)/]- ist,
bei denen
X = {(CH2)2.6-O-CO-cs-c14-Arylen-CO-O-(CH>)2.8-} oder
-{(CH3),.6-O-CO-ca.c12-Alkylen-CO-0O-(CHz)2.8-};
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C1-C4-Alkyl C1-C4—Alky|
.
Y= -{06-014_Arylen-CO-O-({|Si -0-[Si-Ol,-CO-cs. c1aArylen-}
I

C1-C4-Alkyl C4-Cs-Alkyl oder

C4-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl
-{O-CO-cg_mg-Alkylen-CO-O-({|Si -O-[|Si~O]y-CO-Cz- c12-Alkylen-CO-}
C1-C4-Alk3|/I |C1-C4-Alkyl ;
r=1bis 70; s=1bis70 undy = 3 bis 50 bedeuten;

sind Hydroxylendgruppen enthaltende Polyester auf Basis aromatischer Cs-Cys-
Arylen-dicarbonséuren wie Terephthalsdure oder Naphthalindicarbons&ure,
aliphatischer C,-Cs2-Alkylendicarbonsduren wie Adipinsdure, Maleinsdure oder
Pimelinséuﬁre, Diolen wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentylglycol oder Hexandiol

und Siloxanen wie Hexamethyldisiloxan oder a,®-Dihydroxypolydimethylsiloxan.

Beispiele fiir Siloxangruppen enthaltende Polyetherdiole HO-R4-OH, bei denen Ry
Polyethersequenzen des Typs

C1-C4-Alkyl C1-Cs-Alkyl
-CH2-CHR2-O-({|Si -O-[Sli-O]y—CH R2-CHz-
C1-C4-Alky|l C|1-C4-Alkyl
wobei Rz = H; C4-C4-Alkyl und y = 3 bis 50; bedeuten,

sind Polyetherdiole auf Basis von Siloxanen wie Hexamethyldisiloxan oder o, -
Dihydroxypolydimethylsiloxan und Alkylenoxiden wie Ethylenoxid oder
Propylenoxid.
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Beispiele fiir Diole auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ 2-
Amino-4,6-bis(hydroxy-ca.c4-alkylenamino)-1,3,5-triazin  sind Diole auf Basis

Melamin und Ethylenoxid oder Propylenoxid.

Beispiele fiir Phenoletherdiole auf Basis zweiwertiger Phenole und C,-Cs-Diolen
vom Typ

Bis(hydroxy-cz-cs-Alkylen-O-)ces.c1g-Arylen sind Ethylenoxidaddukte oder
Propylenoxidaddukte an Diphenylolpropan.

Neben Diolen als mehrwertige Alkohole kdnnen beim erfindungsgemalen
Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen ebenfalls dreiwertige
Alkohole wie Glycerin oder vierwertige Alkohole wie Erythrit oder deren
Mischungen mit zweiwertigen Alkoholen eingesetzt werden. Der Umfang der
Umsetzung der Hydroxygruppen bei der partiellen Umetherung in der zweiten
Verfahrensstufe und der Kondensation in der dritten Verfahrensstufe erfolgt wie
bei Einsatz bifunktioneller Alkohole.

Beispiele fiir Bisepoxide des Typs H,C - CH - Rg- CH - CH>
‘ N4 N/

O O
wobei Rg -CHz-O-cz-c1 Q-Alkylen-O-CHg- oder -C H2-O-CB-C¢4-Arern-O—C Ho-
bedeuten, sind Ethylenglycoldiglycidether, Octandioldiglycidether,

Hydrochinondiglycidether und Diphenylolpropandiglycidether.

Beispiele flr Cs-Cqs-Alkohole, die in Mischungen mit Diolen und/oder Bisepoxiden
in der ersten Verfahrensstufe mit den C4-Cs-alkyl-oxa-C4-Cg-alkylen-amino-
substituierten Triazinderivaten umgesetzt werden koénnen, sind Amylalkohol,
Hexenylalkohol, Octylalkohol und Stearylalkohol.

Als Reaktoren sind zur Durchfiihrung der ersten Verfahrensstufe Rihrreaktoren
mit Bodenablass und absteigendem  Kihler geeignet. Bevorzugte
Reaktionsbedingungen sind Reaktionstemperaturen im Bereich von 25 bis 120°C
bei 0,1 bis 5 bar.
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Die Katalyse der Veretherung mit C4-Cg-Alkoholen in der ersten Verfahrensstufe
kann als homogene Katalyse in Gegenwart von léslichen ionischen Katalysatoren
oder als heterogene Katalyse in Gegenwart von lonenaustauschern oder Zeolithen

durchgefiihrt werden.

Beispiele fiir geeignete saure Katalysatoren bei der Veretherung sind Salzsaure,
Phosphorsaure, Salpetersdure, Schwefelséure,  Ameisensaure, Essigsaure,
Oxalséure, p-Toluolsulfonsaure, Phthalsaureanhydrid und Maleinsdureanhydrid.

Erfolgt die Veretherung in der ersten Verfahrensstufe unter homogener Katalyse
mit Salzsdure als saurem Katalysator, so werden fiir die Neutralisation der
Reaktionsmischung bevorzugt alkoholische Ldésungen von Alkalimetallhydroxiden
eingesetzt. Fir die Abtrennung der ausgefallenen Salze sind Drucknutschen
geeignet. Die Verdampfung des Restgehalts an C4-Cg-Alkoholen kann in

kontinuierlichen Filmverdampfern mit Austragsschnecke erfolgen.

Beispiele fiir geeignete lonenaustauschharze als heterogene Katalysatoren sind
chlormethylierte und Trimethylamin-aminierte Copolymere aus Styren und
Divinylbenzen, sulfonierte Copolymere aus Styren und Divinylbenzen und m-
Phenylendiamin-Formaldehyd-Copolymere.

Der Vorteil des Einsatzes von lonenaustauscherharzen besteht darin, dass bei der
heterogenen Katalyse alle Prozessstufen, die die Neutralisation und Abtrennung

von Salzen beinhalten, entfallen kénnen.

Eine bevorzugte Variante des Verfahrens zur Herstellung von Aminoplast-
Formmassen besteht darin, dass in der ersten Verfahrensstufe die Veretherung
der Vorkondensate mit C4-Cg-Alkoholen in Gegenwart von 10 bis 300 Masse%,
bezogen auf die Trockensubstanz der eingesetzten Vorkondensate,

Molekularsieben durchgefiihrt wird.
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Beispiele fiir geeignete Molekularsiebe sind natirliche oder synthetische Zeolithe.
Zusatze von mehr als 100 Masse%, bezogen auf die Trockensubstanz der
eingesetzten Vorkondensate, an Molekularsieben bei der Veretherung sind von
Vorteil, wenn wassrige Lésungen von Melaminharzvorkondensaten eingesetzt

werden.

In der zweiten Verfahrensstufe erfolgt die partielle Umsetzung der C4-Cy4-alkyl-oxa-
C+-Cg-alkylen-amino-  substituierten  Triazinderivate mit Diolen und/oder
Bisepoxiden erfindungsgemaR bei Temperaturen im Bereich von 60 bis 250°C, als

Reaktoren sind Fallfimverdampfer oder Kneter geeignet.

Der bevorzugte Temperaturbereich fiir die katalytische partielle Umetherung der
C1-Cs-alkyl-oxa-C4-Cg-alkylen-amino- substituierten Triazinderivate in Gegenwart
starker Sauren liegt bei Temperaturen im Bereich von 100-175°C.

Bei der thermischen partiellen Umetherung der C4-Cs-alkyl-oxa-C+-Cs-alkylen-
amino- substituierten Triazinderivate in der zweiten Verfahrensstufe liegt der
bevorzugte Temperaturbereich bei 150-250°C, insbesondere bei 180 bis 230°C.

Beispiele fiir saure Katalysatoren, die bei der katalytischen Umetherung eingesetzt
werden kdnnen, sind p-Toluolsulfonsdure und/oder Dicarbonséureanhydride wie
Phthalsaureanhydrid, Maleinsaureanhydrid, Itakons&ureanhydrid oder

Bernsteinsaureanhydrid.

Fir die partielle Umetherung der veretherten Melaminharzvorkondensate mit

Diolen ist es von Vorteil, den pH-Wert des Alkohols auf pH = 2 bis 7 einzustellen.

Werden in der zweiten Verfahrensstufe bei der Aufarbeitung des veretherten
Vorkondensats Wasser und nichtumgesetztes Diol und gegebenenfalls weitere
nichtumgesetzte Reaktanten aus dem neutralisiertem Reaktionsansatz durch
Abdestillation abgetrennt, so erfolgt die Abdestillation bevorzugt bei 50 bis
90°C/0,01 bis 0,2 bar. '
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Durch eine Temperierung der Aminotriazinether bei 70 bis 140°C in der dritten
Verfahrensstufe bei dem erfindungsgeméflen Verfahren zur Herstellung von
Aminoplast- Formmassen wird eine Kondensation bereits vor Dosierung in den

Kneter initiiert.

Als Kneter sind bevorzugt Doppelschneckenextruder L/D = 32-48 mit
gegenlaufiger Schneckenanordnung und mehreren Entgasungszonen geeignet.
Zur Abtrennung von Inhomogenitaten kann die Schmelze mit einer Zahnradpumpe
in einen Schmelzefilter geférdert werden. Die Uberfilhrung der Schmelze in
Granulatpartikel kann in Pastillierungsaniagen durch Dosierung der Schmelze
Uber eine Aufgabevorrichtung auf ein kontinuierliches Stahlband und Kihlung und

Verfestigung der abgelegten Pastillen erfolgen.

Eine bevorzugte Variante der Herstellung von Aminoplast-Formmassen besteht
darin, dass In der dritten Verfahrensstufe zur weiteren Kondensation der
Aminotriazinether zu Polytriazinethern Mischungen aus Produkten der 2.
Verfahrensstufe, die aus unter-schiedlichen Ausgangsprodukten hergestellt
wurden, oder Mischungen aus Produkten der 2. Verfahrensstufe mit nicht
umgeetherten C4-Cs-alkyl-oxa-C4-Cg-alkylen-amino- substituierten Triazinderivaten

eingesetzt werden.

Der Anteil der Polytriazinether, bei denen die Briickenglieder -NH-CHR; - O -
CHR3-NH- bzw. -NH-CHR3-NH- sind, wird durch die Verweilzeit im Extruder und
die Massetemperatur im Extruder in der dritten Verfahrensstufe bestimmt. Bei
kurzen Verweilzeiten und niedrigen Massetemperaturen im Extruder werden noch
Anteile an Polytriazinethern gebildet, bei denen die Briickenglieder -NH-CHR3-O-
CHR3-NH- sind. Bei langeren Verweilzeiten und héheren Massetemperaturen im
Extruder sind Polytriazinether mit Brickengliedern -NH-CHR3-O-CHR3-NH- nicht
mehr nachweisbar.
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Bevorzugt werden Aminoplast-Formmassen, bei denen die Polytriazinether frei
von Briickengliedern -NH-CHR3-O-CHR3-NH- sind.

Als bevorzugte technologische Variante konnen bei dem Verfahren zur
Herstellung von Aminoplast-Formmassen alle Verfahrensstufen in einem
Reaktionsapparat nacheinander durchgefthrt werden. Beispiele fiir geeignete
Reaktionsapparate fiir diese technologische Variante sind kontinuierliche Kneter,

denen statische Mischer nachgeschaltet sein kénnen.

Bei dem erfindungsgemalen Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-
Formmassen konnen neben Festharzen ebenfalls Lésungen von
Aminoplastvorkondensaten aus Triazinderivaten und C4-Cg-Aldehyden eingesetzt
werden, die unmittelbar in einer vorgelagerten Prozessstufe durch
Hydroxyalkylierung von Triazinderivaten mit C4-Cg-Aldehyden in C4-C4-Alkoholen
oder Mischungen aus 70 bis 99 Masse% C1-C4-Alkoholen und 30 bis 1 Masse%
Wasser, gegebengnfalls in Gegenwart ionischer Katalysatoren, bei 45 bis 90°C
und Verweilzeiten von 15 bis 140 min hergestellt worden sind.

Der besondere Vorteil der erfindungsgemaflen Aminoplast-Formmassen besteht
darin, dass sie auf Grund der héheren Schmelzviscositdt gegeniiber (iblichen
Triazinderivat-vorkondensaten wie Melamin-Formaldehyd-Vorkondensaten nach
Schmelzeverarbeitungsverfahren wie Thermoplaste verarbeitet werden kénnen
und Hérte und Flexibilitdt der daraus hergestellten Erzeugnisse in einem breiten
Eigenschaftsbereich einstellbar sind.

Der Anteil an flichtigen Spaltprodukten wahrend der Aushartung der
erfindungsgemafien Aminoplast-Formmassen aus Polytriazinethern wahrend der
Ausformung der Schmelze zum Erzeugnis ist gegenliber blichen Formmassen

auf Basis von niedermolekularen

Aminoplast-Vorkondensaten drastisch reduziert. Dadurch lassen sich aus den

Aminoplast-Formmassen bei kurzen Taktzeiten rissfreie Erzeugnisse herstellen.
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Bevorzugte Einsatzgebiete der Aminoplast-Formmassen sind Schmelzkleber
sowie die Herstellung von Platten, Rohren, Profilen, Spritzgussteilen, Fasern und

Schaumstoffen.

Die erfindungsgemaRen Aminoplast-Formmassen, insofern sie keine Fiillstoffe
oder weitere reaktive Polymere enthalten, sind in polaren Lésungsmitteln vom Typ
C4-Cqo-Alkoholen, Dimethylformamid oder Dimethylsulfoxid in Konzentrationen bis
60 Masse% léslich. Die Losungen oder Dispersionen sind als Adhesiv,
Impragniermittel, Lackharz- oder Laminierharzrezeptur oder zur Herstellung von
Schaumen, Mikrokapseln oder Fasern geeignet. Die Vorteile der Lésungen bzw.
Dispersionen der Polytriazinether gegeniiber den entsprechenden Triazinharz-
Vorkondensaten bestenen in der hoheren Viscositdt und den daraus
resultierenden besseren Verlaufeigenschaften oder hdheren Festigkeiten nicht
ausgeharteter Zwischenprodukie bei der Faser- oder Schaumherstellung.

Bevorzugt sind die Aminoplasterzeugnisse durch Schmelzeverarbeitung
hergestelite Halbzeuge, insbesondere Platten, Rohre, Profile, Beschichtungen,
Schaumstoffe oder Fasern, oder Formstoffe, insbesondere Spritzgussteile, oder
aus Fasern nach der Wickel-, Flecht- oder Pultrusionstechnik und nachfolgender
Harzimpragnierung hergestelite Bauteile.

In den Aminoplast-Formmassen, die die Basis der erfindungsgemafen
Aminoplasterzeugnisse bilden, werden als Polytriazinether in den Mischungen

Polytriazinether mit Ry = H bevorzugt.

Die Mischungen aus Polytriazinethern in den Aminoplast-Formmassen kénnen

Gemische aus Polytriazinethern mit gleichem oder unterschiedlichem Substituent

R1 = -NHa, -NH-CHR>-O-R3 ,-NH-CHR2-O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-
-NH-CHRy-0-R4-O-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR2>-NH-

sein.
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Die in den Aminoplasterzeugnissen  enthaltenen  Fillstoffe  bzw.
Adsorbermaterialien sind bevorzugt AlLOs; Al(OH); SiO,, Bariumsulfat,
Calciumcarbonat, Glaskugeln, Kieselerde, Glimmer, Quarzmehl, Schiefermehl,
Mikrohohlkugeln, Russ, Talkum, Schichtsilikate, Molekularsiebe, Gesteinsmehl,
Holzmehl, Cellulose, Cellulosederivate. Besonders bevorzugt ais Flillstoffe werden
Schichtsilikate vom Typ Montmorillonit, Bentonit, Kaolinit, Muskovit, Hectorit,
Fluorhectorit, Kanemit, Revdit, Grumantit, llerit, Saponit, Beidelit, Nontronit,
Stevensit, Laponit, Taneolit, Vermiculit, Halloysit, Volkonskoit, Magadit, Rectorit,
Kenyait, Sauconit,  Borfluorphlogopite und/oder synthetische Smectite. Als
Adsorbermaterial werden Schichtsilikate vom Typ Montmorillonit, Bentonit und
Hectorit, Molekularsiebe des Typen A, X, Y, besonders 5A, Adsorber auf
Siliciumdioxidbasis, Mikrohohlkugeln, Cellulose und/oder Cellulosederivate

besonders bevorzugt.

Beispiele fir reaktive Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere, die in den
Aminoplasterzeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten sein konnen, sind
teilverseifie  Ethylen-Vinylacetat-Copolymere,  Ethylen-Butylacrylat-Acrylsdure-
Copolymere, Ethylen-Hydroxy-ethylacrylat-Copolymere oder Ethylen-Butylacrylat-
Glycidylmethacrylat-Copolymere.

Beispiele flr reaktive Polymere vom Typ Maleinsaureanhydrid-Copolymere, die in
den Aminoplasterzeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind Co-
C2-Olefin -  Maleinsaureanhydrid-Copolymere  oder  Copolymere aus

Maleins&ureanhydrid und Cg-Cgo-Vinylaromaten.

Beispiele flr die C,-Cy-Olefin - Komponenten, die in den Maleinsdureanhydrid-
Copolymeren enthaltenen sein kénnen, sind Ethylen, Propylen, Buten-1,
Isobuten, Diisobuten, Hexen-1, Octen-1, Hepten-1, Penten-1, 3-Methylbuten-1, 4-
Methylpenten-1, Methylethylpenten-1, Ethylpenten-1, Ethylhexen-1, Octadecen-1
und 5,6-Dimethylnorbornen.
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Beispiele flr die Cg-Cy-Vinylaromaten - Komponenten, die in den
Maleinsaureanhydrid-Copolymeren enthaltenen sein kdnnen, sind Styren, a-
Methylstyren, Dimethylstyren, Isopropenylstyren,  p-Methylstyren und
Vinylbiphenyl.

Die in den Aminoplasterzeugnissen gegebenenfalls enthaltenen modifizierten
Maleinsaureanhydrid-Copolymere sind bevorzugt partiell oder vollstandig
veresterte, amidierte bzw. imidierte Maleins&ureanhydrid-Copolymere.

Besonders geeignet sind modifizierten Copolymere aus Maleins&ureanhydrid und
C,-Coo-Olefinen bzw. Cg-Cqo-Vinylaromaten mit einem Molverhéltnis von 1 : 1 bis 1
: 9 und Molmassen-Gewichtsmitteln von 5000 bis 500000, die mit Ammoniak, C4-
C1g-Monoalkylaminen, Cs-C1g-aromatischen Monoaminen, Co-Cig-
Monoaminoalkoholen, monoaminierten Poly(C2-Cs-alkylen)oxiden einer Molmasse
von 400 bis 3000, und/oder monoveretherten Poly(C,-Cs-alkylen)oxiden einer
Molmasse von 100 bis 10000 umgesetzt worden sind, wobei das Molverhéltnis
Anhydridgruppen Copolymer / Ammoniak, Aminogruppen C4-C{g-Monoalkylamine,
Ces-Cqg-aromatische Monoamine, C,-C4g-Monoaminoalkohole bzw.
monoaminiertes Poly-(C,-C4-alkylen)oxid und/oder Hydroxygruppen Poly(C,-Cy-
alky-len)oxid 1 : 1 bis 20 : 1 betragt. '

Beispiele fur reaktive Polymere vom Typ Poly(meth)acrylate, die in den
Aminoplasterzeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind
Copolymere auf Basis von funktionellen ungeséttigten (Meth)acrylatmonomeren
wie  Acrylsadure, Hydroxyethylacrylat, Glycidylacrylat, Methacrylsaure,
Hydroxybutylmethacrylat, oder Glycidylmethacrylat und nichtfunktionellen
ungesattigten  (Meth)acrylatmonomeren  wie  Ethylacrylat,  Butylacrylat,
Ethylhexylacrylat, Methylmethacrylat,  Ethylacrylat und/oder Butylmethacrylat
und/oder Cg-Coo-Vinylaromaten. Bevorzugt werden Copolymere auf Basis

Methacrylsaure, Hydroxyethylacrylat, Methylmethacrylat und Styren.
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Beispiele fiir reaktive Polymere vom Typ Polyamide, die in den
Aminoplasterzeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind Polyamid-
6, Polyamid-6,6,  Polyamid-11, Polyamid-12, = Polyaminoamide  aus
Polycarbonsduren und Polyalkylenaminen sowie die entsprechenden
methoxylierten Polyamide.

Beispiele fur reaktive Polymere vom Typ Polyester, die in den
Aminoplasterzeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind Polyester
mit Molmassen von 2000 bis 15000 aus gesattigten Dicarbonséduren wie
Phthalsaure, Isophthalséure, Adipinsaure und/oder Bernsteinséaure, ungesattigten
Dicarbonsauren wie Maleinsdure, Fumarséure und/oder ltakonséure und Diolen
wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentylglycol und/oder Hexandiol. Bevorzugt
werden verzweigte Polyester auf Basis von Neopentylglycol, Trimethylolpropan,

Isophthalsaure und Azelainséaure.

Beispiele fiir reaktive Polymere vom Typ Polyurethane, die in den Aminoplaster-
zeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten sein konnen, sind unvernetzte
Polyurethane auf Basis von Toluylendiisocyanat, Diphenylmethandiisocyanat,
Butandiisocyanat und/oder Hexandiisocynat als Diisocyanatkomponenten und
Butandiol, Hexandiol und/oder Polyalkylenglycolen als Diolkomponenten mit
Molmassen von 2000 bis 30000.

In den erfindungsgemaRen Aminoplasterzeugnissen kénnen bis zu 20 Masse%
Diole des Typs HO - R4 - OH enthalten sein.

Beispiele fiir Diole vom Typ HO-R4~OH, wobei R4 = C5-C+g-Alkylen bedeuten, sind
Ethylenglycol, Butandiol, Octandiol, Dodecandiol und Octadecandiol.

Beispiele fiir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = -[CH2-CH2-O-CH2-CHa], - und
n = 1-200 ist, sind Polyethylenglycole mit Molmassen von 500 bis 5000.
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Beispiele fir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = -[CH2-CH(CHS3)-O-CHy-
CH(CHjs)]n - und n = 1-200 ist, sind Polypropylenglycole mit Molmassen von 500
bis 5000.

Beispiele fiir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = -[-O-CH>-CH2>-CH2-CHa-l;, -
und n = 1-200 ist, sind Polytetrahydrofurane mit Molmassen von 500 bis 5000.

Beispiele fur Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = -[(CH2)2.8-O-CO-cg.c1s.Arylen-
CO-O-(CH2)2.5-In- ist, sind Ester und Polyester auf Basis geséttigter
Dicarbonséuren wie Terephthalséure, Isophthalséure oder
Naphthalindicarbonsaure und Diolen wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentylglycol
und/oder Hexandiol. Als Ester wird Bis(hydroxyethyl)-terephthalat bevorzugt.

Beispiele flir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = -[(CH2)2.8-O-CO-ca.c12-Alkylen-
CO-0O-(CH2)2.8-]n ist, sind Polyester auf Basis gesattigter Dicarbons&uren wie
Adipinsdure und/oder B’ernsteinséure, ungeséttigter Dicarbonsduren ‘wie
Maleinsaure, Fumarséure ‘und/oder Itakonsdure und Diolen wie Ethylenglycol,

Butandiol, Neopentylglycol und/oder Hexandiol.

Beispiele fir Diole vom Typ HO-R4~OH, wobei R4 = Siloxangruppen enthaltende
Sequenzen des Typs
C1-Cy-Alkyl C1-Cs-Alkyl
|

- c1-c1s- Alkyl - O - S|i -O-[Sli-]1-4- O - c1c1s - Alkyl -

C1-Cy-Alkyl C1-Cs-Alkyl
bedeuten, sind 1,3-Bis(hydroxybutyl)tetramethyldisiloxan und 1,3-
Bis(hydroxyoctyl)tetraethyldisiloxan.

Béispiele fur Polyestersequenzen mit Siloxangruppen enthaltende Diole vom Typ
HO-R4-OH, wobei R4 = -[(X)-O-CO-(Y)s-CO-O-(X)]- ist,
bei denen
X = {(CHz)2.8-0-CO-cs.c14-Arylen-CO-O-(CHy)2.5-} oder
-{(CH2)2-8-O-CO-c2-c12-Alkylen-CO-O-(CHz)2.6-};
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C1 -C4-A| kyll C 1 -C4-A| kyI
|
Y= -{ca-c14.Arern-CO-O-({Sli -O-[?i-O]y-CO-Ce- c14-Arern-}

C4-C4-Alkyl C1-Cs-Alkyl oder

C4-Cs-Alkyl C1-C4-Alkyl
-{O-CO—Cg-m2-Alkylen-CO-O-({S|i -O-[Sli-O]y'CO-CQ- c12-Alkylen-CO-}
C1—C4~Alk)l/l 131-04-Alky| ;
r=1bis70; s = 1 bis 70 und y = 3 bis 50 bedeuten;

sind Hydroxylendgruppen enthaltende Polyester auf Basis aromatischer Cg-Cq4-
Arylendicarbonsduren wie Terephthalsdure oder Naphthalindicarbonsaure,
aliphatischer C,-Cq2-Alkylendicarbonsduren wie Adipinsdure, Maleinsdure oder
Pimelinsdure, Diolgn wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentylglycol oqer Hexandiol

und Siloxanen wie Hexamethyldisiloxan oder a,0-Dihydroxypolydimethylsiloxan.

Beispiele fiir Siloxangruppén enthaltende Polyetherdiole HO-R4-OH, bei denen R4
Poly-ethersequenzen des Typs
C1-C4-Alkyll C1-C4-Alkyl
|
-CH2>-CHR,-O-({Si -O-[f:?i-O]y-CH R2-CHo-
|
C1-C4-Alkyl C4-C4-Alkyl
wobei Ry = H; C1-C4-Alkyl und y = 3 bis 50; bedeuten,
sind Polyetherdiole auf Basis von Siloxanen wie Hexamethyldisiloxan oder o, ®-

Dihydroxypolydimethylsiloxan und Alkylenoxiden wie Ethylenoxid oder
Propylenoxid.

Beispiele fiir Diole auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ 2-
Amino-4,6-bis(hydroxy-cz-cs-alkylenamino)-1,3,5-triazin  sind Diole auf Basis
Melamin und Ethylenoxid oder Propylenoxid.
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Beispiele fiir Phenoletherdiole auf Basis zweiwertiger Phenole und C;-Cg-Diolen
vom Typ

Bis(hydroxy-cz-cs-Alkylen-O-)ce.c1s-Arylen sind Ethylenoxidaddukte oder
Propylenoxidaddukte an Diphenylolpropan.

Beispiele fiir geeignete Stabilisatoren und UV-Absorber, die in den
Aminoplasterzeugnissen bis zu 2 Masse% enthalten sein kdnnen, sind
Piperidinderivate, Benzophenonderivate, Benzotriazolderivate, Triazinderivate

und/oder Benzofuranonderivate.
Die Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitdt werden erfindungsgeman
nach einem Verfahren hergestellt, bei dem Aminoplast-Formmassen, die aus

Mischungen aus schmelzbaren 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern bestehen,

wobei in den Polytriazinethern die Triazinsegmente

—C C ---
A4

R1 = -NHz, -NH-CHR>-0O-R3 ,-NH-CHR3-O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHRz-0O-R4-O-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR>-O-CHR2-NH-,

Rz = H, C4-C7 - Alkyl;

Rg = C1-C18 - Alkyl, H;
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R4 = C2-Cqs-Alkylen, -CH(CH;)-CH2-0-co-c12-Alkylen-O-CHp-CH(CHa)-,
-CH(CH3)-CH2-0-¢2.c12-Arylen-O-CH2-CH(CHa)-,
-[CH2-CH2-0-CHz-CH_], -, -[CH2-CH(CH3)-O-CH2-CH(CHBa)]s -, -[-O-CH2-CHa-
CH2-CHa-]n-,
-[(CH3)2.8-0-CO-cs-c14-Arylen-CO-O-(CH2)2--]n -,
-[(CH2)2.8-0-CO-c2-c12-Alkylen-CO-O-(CH2)2.8-]n -,
wobei n = 1 bis 200;
- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs

C1-C4-A|ky|| |C1-C4—Alkyl
- Cc1-C18 - Alkyl -0 - |Si -O-[ISi-]1-4" O- c1-C18 - Alkyl -

C1-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl
- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)-O-CO-(Y)s-
CO-O-(X)l-,
" beidenen
X =‘{(CH2)2-3-O-C0-06-014-Al'y|en-CO-O-(CH2)2-8-} oder
-{(CHz2)2.8-O-CO-ca.c12-Alkylen-CO-0O-(CH2)2.6-};

C1-C4-A| ky‘l C1-C4-Alkyl
I
Y = -{ca_c14-Arern-CO-O—({Sli -O-[?i-O]y-CO-Cs- c1s-Arylen-}

C1-C4-Alkyl C1-Cs-Alkyl oder

C1-C4-Al ky‘ ?1 -C4—Alkyl
‘{O"CO'CQ-C1 2-A| kern-CO-O-({Si -O- [‘Si-O]y-CO-Cz- c1 Q-Alkylen-CO-}
|
C1-C4-Alkyl C1-Ca-Alkyl;

r=1bis70; s=1bis70 undy =3 bis 50 bedeuten;
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- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
C4-C4-Alkyl C4-C4-Alkyl
-CHz—CHRg-O-({|Si -O-[ISi-O]y—CH R2-CHo-
C1-C4-Alklll (|31-C4-AI kyl
wobei Ry = H; C4-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-co-c4-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C,-Cs-Diolen
vom Typ

-c2-cs-Alkylen-O-cg.c18-Arylen-O-co.cs-Alkylen- Sequenzen;

durch Brickenglieder -NH-CHR2-O-R4-O-CHR2-NH- und -NH-CHR2-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHR2-O-CHR2-NH- zu 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verknUpft sind,
wobei in den Polytriazinethern das Molverhéltnis der Substituenten Rz : Ry =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,
der Anteil der Verkniipfungen der Triazinsegmente durch Briickenglieder -NH-
CHR3-O-R4-O-CHR3-NH- 5 bis 95 Mol% betragt,
und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Flllstoffe und/oder
Adsorbermaterialien, bis zu 50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ
Ethylen-Copolymere, Maleinsaureanhydrid-Copolymere, modifizierte Malein-
saureanhydrid-Copolymere,  Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyester
und/oder Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole vom Typ HO - R4 - OH sowie
bis zu 5 Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber, Harter und/oder Hilfsstoffe,
enthalten kénnen,
in kontinuierlichen Knetern bei Massetemperaturen von 105 bis 260°C und
Verweilzeiten von 2 bis 12 min aufgeschmolzen werden und unter Aushértung der
Polytriazinether nach dblichen Verarbeitungsverfahren fiir thermoplastische
Polymere
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A) als Schmelze auf einen Glattwerk aufgegeben und als Platte Uber
Transportbénder abgezogen und geschnitten oder auf Flachenbahnen aus
Metallfolien, Kunststoffolien, Papierbahnen oder Textilbahnen aufgesiegelt und
als Mehrkomponentenverbunde abgezogen und konfektioniert werden,
oder
B) Uber eine Profildise ausgetragen und als Profil oder Plattenmaterial
abgezogen, geschnitten und konfektioniert werden,
oder
C) uber eine Ringdise ausgetragen, unter Einpressen von Luft als Rohr
abgezogen, geschnitten und konfektioniert werden,
oder
D) nach Eindosierung von Treibmitteln Uber eine Breitschlitzdlise ausgetragen
und als geschaumtes Plattenmaterial abgezogen werden,
oder
E) Uber die Breitschlitzdiise einer Rohrbeschichtungsanlage ausgetragen und
schmelzflissig auf das rotierende Rohr aufgesiegelt werden,
oder
F) in Spritzgussmaschinen, bevorzugt mit Dreizonenschnecken einer
Schneckenldnge von 18 bis 24 D, hohen Einspritzgeschwindigkeiten und bei
Werkzeugtemperaturen von 70 bis 150°C, zu Spritzgussformteilen verarbeitet
werden, oder
G) in Schmelzespinnanlagen mittels Schmelzepumpe durch das
Kapillarwerkzeug in den Blasschacht extrudiert und als Féden abgezogen oder
nach dem Melt-Blow-Verfahren als Fasern abgetrennt, oder als Schmelze nach
dem Rotationsspinnverfahren in eine Scherfeldkammer mit organischen
Dispergiermitteln unter Bildung von Faserfibriden ausgetragen, und in
Nachfolgeeinrichtungen weiterverarbeitet werden,
oder
K) zur Schmelzeimpragnierung von nach dem Wickelverfahren, Flechtverfahren

oder Pultrusionsverfahren hergestellter Bauteilrohlinge eingesetzt werden,
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und die Erzeugnisse gegebenenfalls zur vollstdndigen Aushéartung einer
thermischen Nachbehandlung bei Temperaturen von 180 bis 280°C und

Verweilzeiten von 20 bis 120 min unterzogen werden.

Die bei dem Verfahren zur Herstellung von Aminoplasterzeugnissen verwendeten
Aminoplast-Formmassen kénnen in Form von zylindrischen, linsenférmigen,
pastillenférmigen oder kugelférmigen Partikeln mit einem mittleren Durchmesser

von 0,5 bis 8 mm eingesetzt werden.

Die in den Aminoplast-Formmassen enthaltenen Mischungen aus schmelzbaren
20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern lassen sich durch Veretherung von
methylolierten Aminotriazinen mit C4-Cy4-Alkoholen, partielle Umetherung der
Aminotriazinether mit Diolen vom Typ H-O-R4-O-H und/oder partielle Umsetzung
mit Bisepoxiden vom Typ

H2C - CH-Rg - CH - CH2

\O/ \O/

wobei

R4 = C»-Cys-Alkylen, -[CH2-CH2-O-CH,-CHgly, -, -[CH2-CH(CHj3)-O-CH2-CH(CH3)l, -

-[~O-CH2-CH2-CH2-CHa-]n-
~[(CHz2)2.8-O-CO-c-c12-Aryl-CO-O-(CHz)2.8-]n -,
-[(CH2)2.5-O-CO-cs-c12-Alkylen-CO-O-(CHz)z.8-]n -,

n = 1 bis 200,

Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen oder Polyethersequenzen,
Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins,
Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und Diolen,

und Rg = -CH2-O-ca-c12-Alkylen-O-CHa-, ~-CH2-O-cs.c14-Arylen-O-CHo-,
bedeuten, und nachfolgendes Schmelzekneten der Aminotriazinether herstellen.
Neben Diolen kdnnen als mehrwertige Alkohole auch drei- und/oder vierwertige

Alkohole eingesetzt werden.
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Bevorzugt werden bei der Herstellung der erfindungsgemalien
Aminoplasterzeugnisse Aminoplast-Formmassen eingesetzt, bei denen die darin

enthaltenen Polytriazinether 30- bis 300-Kern-Polytriazinether sind.

Mit besonderem Vorteil werden bei der Herstellung von Aminoplasterzeugnissen
verbesserter Flexibilitdst Aminoplast-Formmassen eingesetzt, bei denen die darin

enthaltenen Polytriazinether Polytriazinether mit Rz = H sind.

Bevorzugt sind die bei der Herstellung der erfindungsgeméfen
Aminoplasterzeugnisse in den eingesetzten Aminoplast-Formmassen enthaltenen
Harter schwache Sauren vom Typ

- blockierte Sulfonséuren,

- aliphatische C4-C4g-Carbonséauren,

- Alkalisalze oder Ammoniumsalze der Phosphorséure,

- C4-Cqo-Alkylester oder C»-Cg-Hydroxyalkylester von Cg-Cqg-aromatischen
Carbonsauren oder anorganischen Sauren, '

- Salze von Melamin oder Guanaminen mit Cy-qg-aliphatischen
Carbonséuren,

- Anhydride, Halbester oder Halbamide von C4-Cy-Dicarbonséuren,

- Halbester oder Halbamide von Copolymeren aus ethylenisch ungesattigten
C4-Cyo-Dicarbonsaureanhydriden und ethylenisch ungesattigten
Monomeren vom Typ C,-Cyo-Olefine und/oder Cg-Coo-Vinylaromaten,

und/oder

- Salze von C4-Ci-Alkylaminen bzw. Alkanolaminen mit C4~Cys-
aliphatischen, Cg-Cys-aromatischen oder alkylaromatischen Carbonséauren
sowie anorganischen Sauren vom Typ Salzsdure, Schwefelséure oder

Phosphorsaure.

Die in den eingesetzten Aminoplast-Formmassen als Harter enthaltenen
schwachen Sauren kdonnen bei der Rezepturierung der Aminoplast-Formmassen
und/oder nach dem Aufschmelzen der Aminoplast-Formmassen vor der
Ausformung zum Halbzeug bzw. Formstoff zugesetzt werden.
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Beispiele fir blockierte Sulfonsduren als Hérter bei der Herstellung der
erfindungsgemafen Aminoplasterzeugnisse sind Benzilmonoxim-tosylat, o~
Cyclohexylsulfonyl-oxyimi-no-phenylessigséureethylester, Acetonoxim-p-
benzoylbenzolsulfonat, a~(4-Nitro-benzol-sulfonyloxyimino)benzylcyanid, 2-

Nitrobenzylsulfonat und 2-Methylsulfonyloxyimino-4-phenyl-but-3-ennitril.

Beispiele fur aliphatische C4-C1g-Carbonsauren als Hérter bei der Herstellung der
erfindungsgemaRen Aminoplasterzeugnisse sind Butterséure, Capronsaure,

Palmitins&ure, Stearinsaure und Olssure.

Beispiele fur Alkalisalze oder Ammoniumsalze der Phosphorsaure als Harter, die
bei der Herstellung der erfindungsgeméafien Aminoplasterzeugnisse in den
eingesetzten Aminoplast-Formmassen enthalten sind, sind
Ammoniumhydrogenphosphat, Natriumpolyphosphat und
Kaliumhydrogenphosphat.

Beispiele fiir C4-Ci2-Alkylester oder C,-Cg-Hydroxyalkylester - von Cg-Cas-
aromatischen Carbonsduren oder anorganischen S&uren als Harter bei der
Herstellung der erfindungsgemaRen Aminoplasterzeugnisse sind Dibutylphthalat,
Phthalséurediglycolester und/oder Trimelliths&ureglycolester.

Beispiele fiir Salze von Melamin oder Guanaminen mit Cs-sg-aliphatischen
Carbonsduren als Harter bei der Herstellung der erfindungsgeméiien
Aminoplasterzeugnisse  sind  Melaminformiat, Melamincitrat  und/oder

Acetoguanaminbutyrat.

Beispiele fiir Anhydride, Halbester oder Halbamide von C4-Cgo-Dicarbonsauren als
Harter bei der Herstellung der erfindungsgeméafien Aminoplasterzeugnisse sind
Maleinsaureanhydrid, Mono-C+-Cyg-alkylmaleate wie Maleinsduremonobutylester,

Maleinsduremonoethylhexylester oder Monostearylmaleat oder Maleinsduremono-
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C+-Cig-alkylamide wie Maleinsauremonoethylamid, Maleinsduremonooctylamid

oder Maleinsduremonostearylamid.

Beispiele flr Halbester oder Halbamide von Copolymeren aus ethylenisch
ungesattigten C4-Cyo-Dicarbonsdureanhydriden und ethylenisch ungeséttigten
Monomeren vom Typ C2-C2-Olefine und/oder Cg-Coo-Vinylaromaten als Héarter bei
der Herstellung der erfindungsgemaflen Aminoplasterzeugnisse sind Halbester
oder Halbamide von Copolymeren aus Maleinsaureanhydrid und Cs-Cg-a-Olefinen
vom Typ Isobuten, Diisobuten und/oder 4-Methylpenten und/oder Styren mit
einem Molverhéltnis Maleinsaureanhydrid/Cs-Cg-a-Olefin  bzw. Styren bzw.

entsprechender Monomermischungen von 1 : 1 bis 1 : 5.

Beispiele fur Salze von C4-Cix-Alkylaminen bzw. Alkanolaminen mit C4-Cqg-
aliphatischen, Cs-Cqs-aromatischen oder alkylaromatischen Carbonsduren sowie
anorganischen Sauren vom Typ Salzsaure, Schwefelsdure oder Phosphorsaure
als Harter bei der Herstellung der erfindungsgeméaRen Aminoplasterzeugnisse
sind Ethanolammmoniumchlorid, Triethylammoniummaleat,
Diethanolammoniumphosphat und/oder Isopropylammonium-p-toluolsulfonat.

Beispiele fiir geeignete Hilfsstoffe, die bei dem erfindungsgemaBen Verfahren zur
Herstellung von Aminoplasterzeugnissen eingesetzt werden kénnen, sind

Verarbeitungshilfsmittel wie Calciumstearat, Magnesiumstearat und/oder Wachse.

Fir die Herstellung von  Aminoplasterzeugnissen, die  Fiillstoffe,
Adsorbermaterialien, weitere reaktive Polymere, Diole, Stabilisatoren, UV-
Absorber und/oder Hilfsstoffe enthalten, kénnen Formmassen eingesetzt werden,
in denen diese Komponenten bereits enthalten sind, oder die Komponenten
werden  bei der  Verarbeitung der  Aminoplast-Formmassen  zu
Aminoplasterzeugnissen zugesetzt.

Fur das Aufschmelzen der Aminoplast-Formmassen bei der Herstellung der

Aminoplasterzeugnisse sind als kontinuierliche Kneter Extruder mit
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Kurzkompressionsschnecken oder Dreizonenschnecken mit L/D = 20-40 geeignet.
Bevorzugt werden 5-Zonen-Schnecken mit Einzugszone, Kompressionszone,
Scherzone, Dekompressionszone und Homogenisierungszone. Schnecken mit
Schnittiefen von 1 : 2,5 bis 1 : 3,5 sind bevorzugt geeignet. Besonders ginstig ist
die Zwischenschaltung von statischen Mischern oder Schmelzepumpen zwischen

Zylinder und Duse.

Guinstige Massetemperaturen fur die aufgeschmolzenen Aminoplast-Formmassen
bei der Verarbeitung nach der Glatiwerktechnologie zu Aminoplasterzeugnissen in
Form von Platten oder Beschichtungen oder bei der Herstellung von Platten,
Profilen oder Rohren durch Austrag aus einer Profildiise liegen im Bereich von
140 bis 220°C.

Bei der Herstellung von geschaumtem Plattenmaterial als Aminoplasterzeugnis
durch Austrag Uber eine Breitschlitzdiise konnen Aminoplast-Formmassen
eingesetzt werden, die gasabspaltende Treibmittel wie Natriumhydrogencarbonat,
Azodicarbonamid, Zitronensaure/Bicarbonat-Treibsysteme und/oder
- Cyanurséuretrinydrazid enthalten, oder in die Schmelze werden vor dem Austrag
leichtfliichtige Kohlenwasserstoffe wie Pentan, Isopentan, Propan und/oder
Isobutan, oder Gase wie Stickstoff, Argon und/oder Kohlendioxid dosiert. Ginstige
Diisentemperaturen fiir den Austrag der Treibmittel-enthaltenden Schmelze sind
135 bis 185°C. Bevorzugte  Schaumdichten der geschaumten

Aminoplasterzeugnisse liegen im Bereich von 10 bis 500 kg/m?.

Fur die Extrusionsbeschichtung von Metallrohren sind Massetemperaturen
der Schmelzen aus Aminoplast-Formmassen von 145°C bis 210°C und eine

Vorwarmung des Rohrmaterials auf 120 bis 160°C erforderlich.

Vorzugsweise werden bei der Herstellung von Aminoplast-Spritzgusserzeugnissen
Spritzgussmaschinen mit Spritzeinheiten eingesetzt, die Dreizonenschnecken mit
einer Schneckenlange von 18 bis 24 D besitzen. Die Einspritzgeschwindigkeit bei
der Her-stellung der durch Spritzgiessen erzeugten Formteilerzeugnisse soll
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mdoglichst hoch eingestellt werden, um Einfallstellen und schlechte Bindenahte
auszuschliessen. Bevorzugte Schmelzetemperaturen liegen im Bereich von 170
bis 260°C

Bei der Herstellung von Fasererzeugnissen aus Aminoplasten werden zur
gleichmassigen Schmelzedosierung der im Plastifizierextruder aufgeschmolzenen
Formmassen Uber den Schmelzeverteiler zum Kapillarwerkzeug bevorzugt
Diphenyl-beheizte Schmelzepumpen fiir die auf 170-250°C erhitzten Schmelzen
eingesetzt.

Die Herstellung von Filamentgarnen als Aminoplasterzeugnisse kann in
Kurzspinnanlagen durch Abzug der Faden mit Hilfe schnelllaufender Galetten mit
Fadenabzugsgeschwindigkeiten auf 60 bis 450 m/min und Weiterverarbeitung in
Nachfolgeeinrichtungen aus Hartungskammer, Reckeinrichtung und Wickler

erfolgen.

Fasern oder Vliese als Aminopla;sterzeugnisse kdénnen ebenfalls nach dem Melt-
Blow-Verfahren durch Applizierung eines hocherhitzten Luftstroms um die
Kapillardisendffnungen bei der Extrusion der Féden aus dem Kapillarwerkzeug in
den Blasschacht hergestellt werden. Der Luftstrom verstreckt den geschmolzenen
Faden unter gleichzeitiger Zerteilung in viele Einzelfdserchen mit
Faserdurchmessern von 0,5 bis 12 um. Eine Weiterverarbeitung der auf dem
Siebtransportband abgelegten Fasern zu Vliesen kann durch Applikation von
Thermobondier- oder Vernadelungsprozessen zur Erzielung der erforderlichen

Festigkeit und Dimensionsstabilitét erfolgen.

Bei dem erfindungsgemafien Verfahren  zur Herstellung von

Aminoplasterzeugnissen erfolgt die Herstellung von Faserfibriden aus den

Aminoplastformmassen bevorzugt durch

- Eintrag der Schmelze tber Eintragsdiisen bei Schmelzetemperaturen von 160
bis 220°C in eine Scherfeldkammer, die auf 150 bis 210°C erhitzte

hochsiedende organische Dispergiermittel, bevorzugt Paraffindl oder
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Motorendl, enthalt, wobei in die Scherfeldkammer saure Gase, bevorzugt
Chlorwasserstoff oder Schwefeldioxid, eingeleitet werden, und wobei der aus
der Eintragsdiise austretende Schmelzestrang durch das vom Rotor
verwirbelte Ol unter Faserbildung verstreckt und zerteilt wird,

- Uberfuhrung der Dispersion der gebildeten Faserfibride in organischen
Dispergiermitteln in einen Siebabscheider unter gleichzeitiger Extraktion der
hochsiedenden Dispergiermittel mit niedrigsiedenden Kohlenwasserstoffen,
bevorzugt Hexan oder Heptan,

- Austrag des Faserfibrid-Kurzfaservlieses und gegebenenfalls thermische
Nachver-netzung des Kurzfaservlieses bei Temperaturen von 190 bis 240°C
und Verweilzeiten von 40 bis 120 min
erfolgt.

Aminoplasterzeugnisse in Form von rotationssymmetrischen Bauteilen nach dem
Wickelverfahren, in Form komplexer Bauteile nach der Rundflechttechnik oder von
Profilen nach der Pultrusionstechnik lassen sich durch Trénkung der Faserrohlinge
in Form von Rohren, Fittings, Behaltern oder Profilen mit der Schmelze der

Aminoplast-Formmasse herstelien.

Die Harte und Flexibilitat der hergestellten Erzeugnisse wird durch den Gehalt der
Briickenglieder zwischen den Triazinsegmenten, Art und Molmasse des
Substituenten R4 in den Briickengliedern, den Anteil linearer Verkniipfungen
zwischen den Triazinsegmenten sowie weiterhin durch den Anteil von
langerkettigen Substituenten an den Triazinsegmenten bestimmt, die aus der
Umsetzung mit Cs-Cqs-Alkoholen resultieren. Je hoher der Anteil und die
Molmasse der Briickenglieder, der Anteil der linearen Triazinsegment-
Verkniipfungen und der Anteil an langerkettigen Substituenten, um so hoher ist die

Flexibilitat der hergesteliten Aminoplasterzeugnisse.

Die Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitdét werden bevorzugt fur
Anwendungen mit hohen Anforderungen an  Flammfestigkeit und
Warmebestandigkeit im Bauwesen, Maschinenbau und Fahrzeugindustrie,
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insbesondere in Form von Schaumplatten als Isolationsbauteile, in Form von
Platten als Verkleidungselemente, in Form von Rohren und Hohlprofilen in der
Liftungstechnik, in Form von Spritzgussteilen als Funktionsteile sowie in Form von
Fasern insbesondere zur Herstellung von  Elektroisolationspapieren,
Feuerschutzkleidung, Kleidung fir hohe Arbeitstemperaturen, Brandschutzdecken,
Filtervliesen, Filzen fur Papiermaschinen sowie Fahrzeug- bzw. Maschinen-
Isolationsabdeckungen, sowie in Form komplexer Bauteile, Behalter oder Profile

nach dem Wickel-, Flecht- oder Pultrusionsverfahren eingesetzt.

Die Erfindung wird durch folgende Beispiele erlautert :

Beispiel 1

1.1 Herstellung des veretherten Aminotriazin-Aldehyd-Vorkondensats

Zur Herstellung des Vorkondensats werden in einen 50 | - Ruahrreaktor, 5,05 kg
Melamin, 4,2 kg Paraformaldehyd, 21 g p-Toluolsulfonsdure und 17,9 kg Methanol
dosiert. Innerhalb 15 min wird auf 90°C erwarmt und bis zum Erreichen einer
klaren Losung bei dieser Temperatur weiter gertihrt. Nach AbkuUhlung auf
Raumtemperatur wird mit 20% methanolischer KOH auf einen pH von 8,7
eingestellt.  Nachfolgend wird die Ldsung in einem 2zweistufigen
Verdampfungsschritt bis zu einem Restlésungsmittelgehalt von 10 Masse%

eingeengt.

1.2  Herstellung der Aminoplast-Formmasse

Fur die Herstellung der Aminoplast-Formmasse wird als verethertes Vorkondensat
2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin nach 1.1 und als Diolkomponente

Bis(hydroxy-ethyl)terephthalat eingesetzt.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether  wird

diskontinuierlich im Messkneter (Fa. Haake Polylabsystem 540p) durchgefiihrt.
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Nach Vorheizen auf 170°C werden in die Knetkammer 32,5¢g
Bis(hydroxyethyl)terephthalat und 39,59 2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-
triazin dosiert und bei einer Drehzahl von 50 min™ geknetet, bis nach einer
Reaktionszeit von 6 min ein Drenmoment von 3 Nm erreicht ist. Das wéhrend der
Compoundierung freiwerdende Methanol wird durch Vakuum aus der Knetkammer
entfernt. Der Polytriazinether wird nach Abkiihlen entnommen und in einer
Universal-Miihle 100 UPZ/II (Alpine Hosokawa) mit Schlagscheibe und 2 mm Sieb

gemabhlen.

Der durch HPLC im Reaktionsprodukt ermitteite Gehalt an nicht umgesetztem
Bis(hydroxyethyl)terephthalat betragt 19 Masse%. Die Viscositat der Aminoplast-
Formmasse bei 140°C betragt 300 Pa.s .

1.3 Herstellung von Prepregs und 3D-Profil-Laminaten

Die Herstellung der Prepregs erfolgt (iber eine Bepulverung von Cellulosevliesen
(120g/m?, Lenzmg AG, Osterreich) mit dem fein vermahlenen Polytriazinether
nach 1.2 (mittlerer Partikeldurchmesser 0,1 mm)  mit anschliessender
Aufschmelzung des Pulvers im Infrarotstrahlerfeld bei ca. 150°C. Die so

hergestellten Prepregs besitzen einen Harzauftrag von ca. 50%.

Die Prepregs werden auf eine Grofe von 30x20 cm zugeschnitten. Zur
Herstellung eines Formteils mit gebogenen Kanten im Sinne eines U-Profils
werden 3 Prepregs plus ein unbehandeltes Cellulosevlies als Oberseite
Ubereinander in eine auf 150°C vorgeheizte Pressform (30x20cm) gelegt und die
Presse langsam zugefahren, wobei sich die Prepregs auf Grund des noch nicht
ausgeharteten Harzes leicht verformen lassen. Unter einem Druck von 150 bar
wird die Temperatur auf 180°C erhoht und 15 min gepresst. Das fertige Werkstlick
wird entnommen, langsam abgekiihlt und der durch austretendes Harz an der

Tauchkante des Presswerkzeuges entstandene Grat abgeschliffen.
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Aus dem Werkstlick herausgefraste Probekdrper besitzen im Biegeversuch ein E-
Modul von 5,6 GPa, eine Dehnung bei Maximalkraft von 3,2% und eine
Schlagzahigkeit von 12,5 kJ/m?.

Beispiel 2

Fur die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Vorkondensat eine
Mischung aus 75 Masse% 2,4,6-Tris-Ethoxymethylamino-1,3,5-triazin und 25
Masse% eines Triazinmethylethers, der aus einem Vorkondensat aus
Butyroguanamin/Melamin 1 5 als Aminotriazinkomponente und
Butyraldehyd/Formaldehyd 1:8 als  Aldehydkomponente bei  einem
Aldehyd/Aminotriazin - Verhaltnis 3 : 1 hergestellt wurde, eingesetzt. Die
Diolkomponente bildet eine Mischung aus 50 Masse% Butandiol und 50 Masse%

eines Polypropylenglycols mit einer Molmasse von 500.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether wird
diskontinuierlich im Messkneter (Fa. Haake Polylabsystem 540p) durchgeflhrt.
Nach Vorheizen auf 175°C werden in die Knetkammer 45¢g der
Triazinethermischung und 35 g der Mischung der Diolkomponenten dosiert und
bei einer Drehzahl von 50 min"' 12 min geknetet. Die wahrend der
Compoundierung freiwerdende Alkoholmischung wird durch Vakuum aus der
Knetkammer entfernt. Nach 10 min werden 5 Masse% Na-Montmorillonit
(Stdchemie AG) sowie 5 Masse%, jeweils bezogen auf die Aminotriazinmischung,
Polyamid D1466 (Ems-Chemie) zugegeben und weitere 5 min geknetet. Die
Aminoplast-Formmasse wird nach Abklihlen entnommen und in einer Universal-
Mahle 100 UPZ/Il (Alpine Hosokawa) mit Schlagscheibe und 2 mm Sieb
gemahlen.

Beispiel 3

Far die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Vorkondensat eine
Mischung aus 20 Masse% 2,4-Bis-methoxymethylamino-6-methyl-1,3,5-triazin und
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80 Masse% 2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin  und als Diol ein
Oligoethylenglycolether auf Basis Pentaerythrit (Simulsol PTKE, Seppic S.A,,
Frankreich) eingesetzt.

In einem Laborextruder GL 27 D44 (Leistritz) mit Vacuumentgasung,
Temperaturprofil
130°C/150°C/190°C/230°C/230°C/230°C/230°C/230°C/230°C/100°C/100°C
werden in den Einzugstrichter mit 1,38 kg/h die Mischung des veretherten
Vorkondensats und mittels Seitenstromdosierung in die Einzugszone mit 1,12
kg/h das Diol auf Basis Pentaerythrit gravimetrisch dosiert. In die Zone 8 des
Extruders wird tiber eine Seitenstromdosierung mit 0,1 kg/h ein mit Bernsteinséure
oberflichlich  benetzter  Natriummontmorillonit ~ (Stidchemie, = Moosburg
Deutschland) zudosiert. Die Extrusion findet bei einem bei einer durchschnittlichen
Verweilzeit von 3 bis 4 min statt. Die Extruderdrehzahl betragt 150 min™. Der aus
dem Extruder austretende Strang des geflilten Polytriazinethers wird in einem
Granulator geschnitten.

Die Aminoplast-Formmasse zeichnet sich durch eine niedrige Viskositat bei 150°C
von ca. 100-200 Pas aus.

Beispiele 4 bis 15

Versuchsdurchfilhrung wie Beispiel 1.2, als Diole werden Simuisol BPLE
(Oligoethylen-glycolether von Bisphenol A, Seppic S.A., Paris), Simulsol PTKE
(Oligoethylenglycolether von Pentaerythrit, Seppic S.A., Paris), PEG 1000
(Polyethylenglycol, Molmasse rd. 1000, BASF), 1,6 Hexandiol, 1,12 Dodecandiol,
PTHF 250 (Polytetrahydrofuran Molmasse 250, BASF Schwarzheide) und 1,3-
Bis(hydroxybutyl)tetramethyldisiloxan eingesetzt :
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Masse Viskositat |Restdiolge-
Beispiel Diol % in |Temp| Reaktionszeit |[Pa s]/140°C halt
Nr. Mischg| . [°C] | [min] bis 3 Nm (DMA- (HPLC)
. Werte) [Gew.%]
4 Simulsol 300 15 %
BPLE 241 | 170 14
5 Simulsol - _ 800 14 %
BPLE 24,1 | 200 5-7
6 Simulsol 700 15 %
PTKE 24,1 | 170 13
7 Simulsol 1000 12 %
PTKE 24,1 | 200 6-8
8 PEG 1000 39,4 | 170 15 1200 20 %
9 PEG 1000 39,4 | 200 ~6-7 1400 17 %
10 1,6-Hexandiol| 21,1 | 170 17 1000 10 %
11 1,6-Hexandiol| 7,1 170 14 400 4 %
12 1,12- %) - 400 15 %
Dodecandiol 29,1 1130 30
13 1,12- %) _ 800 12 %
Dodecandiol | 221 120 40
14 PTHF 250 | 32,8 [120* ~ 40 1200 20 %
1,3-
Bis(hydroxybu _
15 tyl)tetramethyl 29,5 | 170 11 300 17 %
disiloxan

* Bei den Beispielen 12 bis 14 wurden 0,1 Masse%, bezogen auf die Summe der

Mischungskomponenten, p-Toluolsulfons&ure als Hilfsstoff zugesetzt.

Bei der Umesterung und Kondensation im Kneter werden 38 bis 59 Masse% des

eingesetzten Diols an den Polytriazinether gebunden.
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Der Polytriazinether in Beispiel 5 ergibt bei der Molmassenbestimmung (GPC)
M,=1800 und M,=22700. Der Rest -OCHs-Gehalt (GC) des Polytriazinethers
betragt 14,5 Masse%, die Viscositat bei 140°C 800 Pa.s

Beispiel 16

Fir die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Vorkondensat 2,4,6-
Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin nach Beispiel 1 und als Diol der
Ethylenglycol-Diether von Bisphenol A (Simulsol BPLE, Seppic S.A., Frankreich)

eingesetzt.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether findet bei 200°C
im Laborextruder GL 27 D44 mit Vacuumentgasung (Leistritz) bei einem
Temperaturprofil von
100°C/130°C/130°C/200°C/200°C/200°C/200°C/200°C/200°C/100°C/100°C  und
einer durchschnittlichen Verweilzeit von 2 bis 3 min statt. Die Extruderdrehzahl
betragt 150 min™. In die Einzugszone des Extruders werden 2,4,6-Tris-
methoxymethylamino-1,3,5-triazin mit 1,38 kg/h und der Ethylenglycol-Diether von
Bisphenol A mit 1,13 kg/h mittels Seitenstromdosierung gravimetrisch dosiert. Der
aus dem Extruder austretende Strang des Polytriazinethers wird in einem
Granulator geschnitten.

Der resultierende Aminoplast-Formmasse besitzt eine Viscositat bei 140°C von
250 Pa.s und einen durch HPLC ermittelien Gehalt an nicht umgesetztem Diol von
15 Masse%.

Beispiele 17 bis 30

Versuchsdurchfiihrung wie  Beispiel 16, als Diole werden DGT
(Bis(hydroxyethyl)tere-phthalat), Simulsol BPLE (Oligoethylenglycolether von
Bisphenol A, Seppic S.A., Paris), Simulsol PTKE (Oligoethylenglycolether von
Pentaerythrit, Seppic S.A., Paris), PEG 1000 (Polyethylenglycol, Molmasse rd.
1000, BASF), 1,6 Hexandiol, 1,12 Dodecandiol, PTHF 250 (Polytetrahydrofuran
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Schwarzheide)

tetramethyldisiloxan eingesetzt.

und

PCT/EP03/06173

1,3-Bis(hydroxybutyl)-

Die Temperaturen in den Zylinderschiissen bei der Umesterung und Kondensation

im Leistritzextruder betrugen:

Beispiel 17

1.Zyl. |2.Zyl. |3.2yl. |4.2Zyl. |5.Zyl. |6.2yl. |7.2yl. |8.Zyl. }9.Zyl. |10.Zyl |Dise
100°C | 130°C | 130°C | 200°C | 200°C | 200°C | 200°C | 200°C | 200°C | 100°C | 100°C
Beispiele 18 bis 20

1.Zyl. |2.Zyl. |3.2Zyl. |4.2Zyl. |5.Zyl. |6.2yl. |7.Zyl. |8.Zyl. |9.2yl. {10.Zyl |Dise
130°C | 150°C | 190°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C } 100°C } 100°C
Beispiele 21 und 22

1.Zyl. {2.Zyl. |3.2yl. |4.2Zyl. {5.2yl. |6.Zyl. |7.Zyl. |8.Zyl. |9.Zyl. |10.Zyl |Dise
130°C [ 150°C | 190°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C | 100°C | 100°C
Beispiele 23 und 24

1.Zyl. |2.Zyl. |3.Zyl. |4.2Zyl. |5.2yl. |6.Zyl. |7.Zyl. |8.Zyl. |9.Zyl. |10.Zyl |Dlse
130°C [150°C [ 190°C | 240°C | 240°C | 240°C | 240°C | 240°C | 240°C | 100°C | 100°C
Beispiele 25 und 26

1.2yl. |2.2yl. |3.Zyl. |4.2yl. |5.2Zyl. |6.Zyl. |7.Zyl. |8.Zyl. {9.2yl. |10.Zyl |Dise
100°C [110°C | 130°C | 150°C [170°C | 170°C |170°C |170°C | 170°C | 100°C | 100°C
Beispiele 27 und 28

1.Zyl. |2.2yl. |3.Zyl. [4.2yl. {5.2yl. |6.Zyl. |7.Zyl. |8.Zyl. |9.Zyl. [10.Zyl |Dise
100°C [120°C {150°C |170°C {190°C | 190°C | 190°C [190°C |190°C | 100°C | 100°C
Beispiel 29

1.Zyl. [2.2yl. {3.Zyl. [4.2yl. |5.Zyl. |6.Zyl. |7.Zyl. |8.Zyl. |9.2Zyl. [10.Zyl | Dise
100°C {130°C [ 160°C | 180°C | 200°C { 200°C | 200°C | 200°C | 200°C | 100°C | 100°C

Beispiel 30
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1.2yl. |2.2yl. |3.2yl. |4.Zyl. |5.Zyl. |6.Zyl. |7.Zyl. |8.Zyl. |9.Zyl. |10.Zyl |Duse
100°C {120°C [130°C|160°C [160°C|160°C | 160°C|160°C | 160°C |100°C | 100°C
Triazin- . Dreh- Restdic_;lge-
Bei- ether Mglsosl o “gi?iﬁn sahy |Viskositat halt in
spiel Diol Masse% | o ; [Pas]/ | Mischg.
X % in satz . - o (HPLC)
Nr. dn ischg.| kg || 140°C
Mischg. ] Masse%
17 DGT 54,8 45,2 5 250 200 18 %
18 Simulsol BPLE 48,6 51,4 2,5 150 1000 20 %
19 Simulsol BPLE 75,9 241 5 250 500 12 %
20 Simulsol BPLE 75,9 24 1 2,5 150 700 10 %
21 Simulsol PTKE 75,9 24,1 5 250 800 8 %
22 Simulsol PTKE 75,9 24,1 2,5 150 1000 6 %
23 PEG 1000 60,6 39,4 5 250 900 16 %
24 PEG 1000 60,6 39,4 2,5 150 1100 7 14%
25 1,6-Hexandiol | 78,9 21,1 5 | 250 | 700 13 %
26 1,6-Hexandiol 92,9 7.1 2,5 150 800 3%
1,12-
27 Dodecandiol 70,9 29,1 2,5 150 900 12 %
1,12-
28 Dodecandiol 70,9 29,1 5 250 600 14 %
29 PTHF 250 67,2 32,8 5 250 1200 17 %
1,3-
Bis(hydroxybutyl
30 70,5 29,5 2,5 150 700 13 %
tetramethyldisilo
Xan

Bei der Umesterung und Kondensation im Extruder werden 38 bis 67 Masse% des

eingesetzten Diols an den Polytriazinether gebunden.
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Der Polytriazinether in Beispiel 17 ergibt bei der Molmassenbestimmung (GPC)
M,=1600 und M,=18500. Der Rest -OCHs-Gehalt (GC) des Polytriazinethers
betragt 14,3 Masse%, die Viscositat bei 140°C 200 Pa.s .

Der Polytriazinether in Beispiel 23 ergibt bei der Molmassenbestimmung (GPC)
M,=2900 und M,=145000. Der Rest -OCHs-Gehalt (GC) des Polytriazinethers
betragt 11,2 Masse%, die Viscositat bei 140°C 900 Pa.s .

Beispiel 31

Fir die Herstellung der Aminoplast-Formmasse wird ein Vorkondensat mit 2,4,6-
Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin als Hauptkomponente (Gehalt an -NH-CHa-
Gruppen 1,56 mol/mol Triazin, Gehalt an -OCHs-Gruppen 1,95 mol/mol Triazin)
und als Bisepoxyverbindung Bisphenol-A-diglycidether (Molmasse 340)

eingesetzt.

Die Uﬁsetzung mit der Bisepoxyverbindung und we}tere Kondensation zum
Polytriazinether wird diskontinuierlich im Messkneter (Fa. Haake Polylabsystem
540p) durchgefiihrt. Nach Vorheizen auf 170°C werden in die Knetkammer 59 g
des Vorkondensats mit 2,4,6-Tris—meth.oxymethylamino-‘l ,3,5-triazin  als
Hauptkomponente dosiert und nach Aufschmelzen des Vorkondensats 13 g
Bisphenol-A-diglycidether zudosiert (Verhaltnis -NH-CHz-Gruppen Triazinether /
Epoxygruppen Bisepoxyverbindung 5 : 1) und bei einer Drehzahl von 30 min™’
geknetet, bis ein Drehmoment von 3 Nm erreicht ist. Das wahrend der
Compoundierung freiwerdende Methanol wird durch Vakuum aus der Knetkammer
entfernt. Der Polytriazinether wird nach Abkiihlen entnommen und in einer
Universal-Miihle 100 UPZ/II (Alpine Hosokawa) mit Schlagscheibe und 2 mm Sieb
gemahlen.

Die Viscositat der Aminoplast-Formmasse bei 140°C betragt 420 Pa.s .

Beispiel 32 Herstellung von Verbundkunststoffen
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32.1 Herstellung der Formmasse aus Polytriazinethern

Fir die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Melamin-
Formaldehyd-Vorkondensat 2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin und als
Diol der Ethylenglycol-Diether von Bisphenol A (Simulsol BPLE, Seppic S.A.,
Frankreich) eingesetzt.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether findet bei 200°C
im Laborextruder GL 27 D44 mit Vacuumentgasung (Leistritz) bei einem
Temperaturprofil von
100°C/130°C/130°C/200°C/200°C/200°C/200°C/200°C/200°C/100°C/100°C  und
einer durchschnittlichen Verweilzeit von 2 bis 3 min statt. Die Extruderdrehzahl
betragt 150 min™. In die Einzugszone des Extruders werden 2,4,6-Tris-
methoxymethylamino-1,3,5-triazin mit 1,38 kg/h und der Ethylenglycol-Diether von
Bisphenol A mit 1,13 kg/h mittels Seitenstromdosierung gravimetrisch dosiert. Der
aus dem Extruder austretende Strang des Polytriazinethers wird in einem
Granulator geschnitten.

Die durch GPC ermittelte Molmasse des Polyiriazinethers betrdgt 1800. Der
Gehalt an nichtumgesetztem Simulsol BPLE nach HPLC-Analyse (L&sung in THF,
UV-Detektion mit externem Standard) betragt 14 Masse%. Der Anteil der -OCHj -
Gruppen im Polytriazinether (Ermittlung durch GC-Analyse nach Spaltung des
Polytriazinethers mit Mineralséure) betragt 14,5 Masse%. Die Viscositat bei 140°C
liegt bei 800 Pa.s.

32.2 Herstellung von Prepregs und 3D-Profil-Laminaten

Die Herstellung der Prepregs erfolgt iiber eine Bepulverung von Cellulosevliesen
(120g/m?, Lenzing AG, Osterreich) mit dem fein vermahlenen Polytriazinether
nach 1.1 (mittlerer Partikeldurchmesser 0,1 mm) mit anschliessender
Aufschmelzung des Pulvers im Infrarotstrahlerfeld bei ca. 150°C. Die so

hergestellten Prepregs besitzen einen Harzauftrag von ca. 50%.
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Die Prepregs werden auf eine GroRe von 30x20 cm zugeschnitten. Zur
Herstellung eines Formteils mit gebogenen Kanten im Sinne eines U-Profils
werden 3 Prepregs plus ein unbehandeltes Cellulosevlies als Oberseite
tibereinander in eine auf 150°C vorgeheizte Pressform (30x20cm) gelegt und die
Presse langsam zugefahren, wobei sich die Prepregs auf Grund des noch nicht
ausgeharteten Harzes leicht verformen lassen. Unter einem Druck von 150 bar
wird die Temperatur auf 180°C erhoht und 15 min gepresst. Das fertige Werksttick
wird entnommen, langsam abgeklhlt und der durch austretendes Harz an der

Tauchkante des Presswerkzeuges entstandene Grat abgeschliffen.

Aus dem Werkstlick herausgefraste Probekorper besitzen im Biegeversuch ein E-
Modul von 5,6 GPa, eine Dehnung bei Maximalkraft von 3,2% und eine
Schlagzshigkeit von 12,5 kJ/m?.

Der Restgehalt an freiem Simulsol BPLE im Werkstiick (8 Std. Extraktion
gemahlener Proben mit Dioxan, HPLC-Analyse) liegt bei 0,3 Masse%. Der Anteil
der -OCHj3 - Gruppen im vernetzten Polytriazinether (Ermittlung durch GC-Analyse

nach Spaltung des Poly-triazinethers mit Mineralséure) betragt 2,7 Masse%.
Beispiel 33 Herstellung von Aminoplast-Glasfaserverbunden
33.1 Herstellung der Aminoplast-Formmasse

Fir die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Melamin-
Formaldehyd-Vorkondensat 2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin und als
Diol Bis(hydroxy-ethyl)terephthalat eingesetzt.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether wird
diskontinuierlich im Messkneter (Fa. Haake Polylabsystem 540p) durchgefihrt.
Nach Vorheizen auf 170°C werden in die. Knetkammer 325¢g
Bis(hydroxyethyl)terephthalat und 39,5 g 2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-
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triazin dosiert und bei einer Drehzahl von 50 min™ 10 min geknetet. Das wéhrend
der Compoundierung freiwerdende Methanol wird durch Vakuum aus der
Knetkammer entfernt. Nach 10 min werden 5 Masse% Na-Montmorillonit
(Stidchemie AG) sowie 5 Masse%, jeweils bezogen auf 2,4,6-Tris-
methoxymethylamino-1,3,5-triazin, Polyamid D1466 (Ems-Chemie) zugegeben
und weitere 5 min geknetet. Der Polytriazinether wird nach Abkihlen entnommen
und in einer Universal-Miihle 100 UPZ/ Il (Alpine Hosokawa) mit Schlagscheibe
und 2 mm Sieb gemahlen.

Die durch GPC ermittelte Molmasse des Polytriazinethers betragt 1600. Der
Gehalt an nichtumgesetztem Bis(hydroxyethyl)terephthalat nach HPLC-Analyse
(Lésung in THF, UV-Detektion mit externem Standard) betragt 18 Masse%. Der
Anteil der -OCHs - Gruppen im Polytriazinether (Ermittlung durch GC-Analyse
nach Spaltung des Polytriazinethers mit Mineralséure) betragt 14,3 Masse%. Die
Viscositét bei 140°C liegt bei 200 Pa.s.

33.2 Herstellung von mit Endlosglasfasern verstéarkten Platten

Zur Herstellung Endlosglasfaser-verstarkter Aminoplast-Platten werden 10
Ansadtze des in 2.1 hergestellten Granulats im Laborextruder bei 190°C
aufgeschmolzen und Uber eine Breitschlitzdlise kontinuierlich auf ein  mit 0,8
m/min bewegtes Glasfaserviies (105 g/m?) aufgegeben. Durch die Imprégnierung
erhdht sich die Flachenmasse des Glasfaservlieses auf 165 g/m? Das
impragnierte Glasfaservlies wird zusammen mit zwei weiteren auf diese Art
behandelten Glasfaservliesen kontinuierlich iber eine Heizkammer mit 150°C in
eine Doppelbandpresse gefiihrt und bei 180°C mit einem Druck von 20 bar zum

Verbund verpresst.

Die mechanische Prifung von Prifkérpern, die aus dem Verbund ausgefrast
wurden, ergab im Biegeversuch ein E-Modul von 7,3 GPa, eine Dehnung bei
Maximalkraft von 3,2%, eine Schlagzadhigkeit von 9,5 kJ/m? sowie eine
Wassersorption von 0,08%.
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Der Restgehalt an freiem Bis(hydroxyethyl)terephthalat (8 Std. Extraktion
gemahlener Proben mit Dioxan, HPLC-Analyse) betragt 0,5 Masse%. Der Anteil
der -OCHjs - Gruppen im vernetzten Polytriazinether (Ermittlung durch GC-Analyse
nach Spaltung des Polytriazinethers mit Mineralséure) betragt 1,7 Masse%.

Beispiel 34 Herstellung von Rohren

In einen Leistritz-Doppelschnecken-Extruder ZSK 27, L/D=44 mit gleichlaufigen
Schnecken, Dosiereinrichtung flir Fasermaterialien im 4. Zylinder und einer
Dekom-pressionszone far Vacuumentgasung, Temperaturprofil
20/120/120/120/120/120/ 120/120/140/160°C, werden in die Einzugszone mit 9 kg
die Aminoplast-Formmasse entsprechend Beispiel 1, mit 4,5 kg/h Granulat aus
Ethylen-Vinylacetat-Copolymer (Schmelzindex 18g/10min bei 190°C/2,19 kp,
Vinylacetatgehalt 17 Masse%) und mit 0,75 kg/h Wollastonit (Tremin 939,
Quarzwerke Oste\‘rreich) dosiert. Nach Mischung und Homogenisierung der
Komponenten werden im 4. Zylinder Cellulosefasern in Form von Kardenband
zugeben, indem sie direkt von einer Spule abgewickelt und vom Extruder selbst
eingezogen werden. Nach Zerkleinerung der Fasern, intensiver Homogenisierung
und Kondensation wird die Mischung in ein Siebdorn-Rohrwerkzeug, welches
mehrstufig dielektrisch auf einen Temperaturgradienten von 160-195°C beheizt ist,

als rundes Hohlprofil ausgetragen.

Wird die Mischung anstelle durch das Siebdorn-Rohrwerkzeug durch ein
Profilwerkzeug 10 x 4 mm ausgetragen, so besitzen aus dem Profil hergestellte
Normprifstdbe im Biegeversuch einen E-Modul von 9,2GPa und eine
Schlagzshigkeit von 12 kJ/m?.

Beispiel 35 Herstellung von Spritzgiessformteilen

35.1 Herstellung der Formmasse
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in einen Leistritz-Doppelschnecken-Extruder ZSK 27, L/D=44, mit gleichlaufigen
Schnecken, Seitenstromdosiereinrichtung fur pulverférmige Medien im 7. Zylinder
und einer Dekompressionszone fiir Vacuumentgasung, Temperaturprofil
20/120/120/120/120/ 120/120/120/120/100°C, werden in die Einzugszone mit 7,5
kg/h der Polytriazinether entsprechend Beispiel 1, mit 1,5 kg/h Glasfaserschnitzel
(Aminosilanschlichte, Faserquerschnitt 17 um, Faserléange 3mm) und mit 0,5 kg/h
handelstblicher Nitril-Kautschuk dosiert. Uber die Seitenstromdosiereinrichtung im
7. Zylinder wird ein Gemisch aus 20 Masse% Zeolith (Molekularsieb 5A, UOP
GmbH) und 80 Masse% Kaolin TEC 2 (Quarzwerke, Osterreich) mit 1,0 kg/h
zugegeben. Nach intensiver Homogenisierung wird die Mischung ausgetragen und

granuliert.
35.2 Herstellung von Formteilen mittels Spritzgiess-Technik

Das Granulat nach 4.1 wird mit einer Spritzgiessmaschine zu Verbundplatten
verarbeitet. Im Forderteil wird eine Temperatur von 110°C eingestellt. Die
Temperatur der Spritzgusskammer liegt bei ca. 150°C, und es wurde ein
Spritzdruck von ca. 100 N/cm? eingestellt. Nach einer Verweilzeit von 5 min ist das

Werkstiick ausgehartet und kann nach Abktihlung entnommen werden.

Die entstehenden Verbundplatten besitzen kratzfeste Oberflachen und sind
wasserdampf- und chemikalienresistent. Ausgefrdste Normstdbe haben im
Biegeversuch einen E-Modul von 7,8 GPa, eine Schlagzahigkeit von 9,7 kJ/m? und

eine Dehnung von 4,1%.
Beispiel 36 Herstellung von fasergefiillten Profilstaben

In einen Leistritz-Doppelschnecken-Extruder ZSK 27, L/D=44 mit gleichlaufigen
Schnecken, Seitenstromdosiereinrichtung fur pulverférmige Medien im 4. Zylinder,
einer Dekompressionszone fiir Vacuumentgasung und einem Profilwerkzeug 4 x
10 mm, Temperaturprofil 20/120/120/120/120/120/120/120/140/160°C, werden in
die Einzugszone mit 6,7 kg/h der Polytriazinether nach Beispiel 1, mit 0,7 kg/h
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Styrol-Maleinsdureanhydrid-Copolymer ~ (Styrol:MSA=2:1), mit 1,3  kg/h
Cellulosekurzfasern (3 mm), und mit 1,3 kg/h Polyamidkurzfasern (3 mm) dosiert.
Uber die Seitenstrom-dosiereinrichtung im 4. Zylinder wird mit 1 kg/h ein mit
Aminopropyltriethoxysilan modifizierter Na-Montmorillonit zugegeben. Nach
intensiver Homogenisierung und Kondensation wird die Mischung in einer
Profildiise zu einem Vollprofil geformt und nach Aushértung durch Temperung
konfektioniert.

Aus dem Profil geschnittene Normpriifstabe ergaben im Biegeversuch einen E-
Modul von 10,5 GPa, eine Dehnung von 3,7% und eine Schlagzéhigkeit von 13,1
kJ/m?,

Beispiel 37 Herstellen einer Verbundplatte mittels Niederdruckverfahren
37.1 Herstellung der Aminoplast-Formmasse

Fir die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Vorkondensat eine
Mischung aus 20 Masse% 2,4-Bis-methoxymethylamino-6-methyl-1,3,5-triazin und
80 Masse% 2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin und als Diol ein Oligool

auf Basis Pen-taerythrit (Simulsol PTKE, Seppic S.A., Frankreich) eingesetzt.

In einem Laborextruder GL 27 D44 (Leistritz) mit Vacuumentgasung,
Temperaturprofil
130°C/150°C/190°C/230°C/230°C/230°C/230°C/230°C/230°C/100°C/100°C
werden in den Einzugstrichter mit 1,38 kg/h die Mischung des veretherten
Vorkondensats und mittels Seitenstromdosierung in die Einzugszone mit 1,12
kg/h das Oligool auf Basis Pentaerythrit gravimetrisch dosiert. In die Zone 8 des
Extruders wird Uiber eine Seitenstromdosierung mit 0,1 kg/h ein mit Bernsteinsaure
oberflachlich  benetzter  Natriummontmorillonit ~ (Stidchemie, = Moosburg
Deutschland) zudosiert. Die Extrusion findet bei einem bei einer durchschnittlichen
Verweilzeit von 3 bis 4 min statt. Die Extruderdrehzahl betragt 150 min™. Der aus

dem Extruder austretende Strang des geftiliten Polytriazinethers wird in einem
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Granulator geschnitten. Die Aminoplast-Formmasse zeichnet sich durch eine
niedrige Viskositat bei 150°C von ca. 100-200 Pas aus.

37.2 Herstellen der Verbundplatte

In einem Vorratsbehalter wird die Aminoplast-Formmasse nach 6.1 bei 150°C
aufgeschmolzen. In das Werkzeug wird ein Kohlenstoff-Filamentgewebe mit 245
g/m? eingelegt. Das Werkzeug wird auf 150°C temperiert, geschlossen und ein
Vakuum von 130 mbar angelegt. Nach Offnen des Injektionsstutzens fliesst das
Harz in das Werkzeug, wobei nach volistandiger Trankung des Vlieses nach 4 min
liberschiissiges Harz abgesaugt wird. Nach einer Hartungszeit von 6 min kann die

ausgehdrtete Platte entnommen werden.

Aus der Platte herausgefraste Probestibe haben eine Zugfestigkeit von 230 MPa
und eine Schlagzahigkeit von 35 kJ/cm?.

Beispiel 38 Herstellung von Endlosfasern

Die Aminoplast-Formmasse entsprechend Beispiel 1 wird in einem Laborextruder

aufgeschmolzen und auf 120°C erwéarmt.

Die Schmelze wird bei konstanter Temperatur zur Einzugsdffnung einer
Spinnpumpe geférdert. Mit der Spinnpumpe wird der fiir die Durchstromung eines
Schmelzefilters und einer Spinndiise mit 6 Léchern erforderliche Vordruck
aufgebaut. Die  Schmelze des  Polytriazinethers wird bei  einer
Abzugsgeschwindigkeit von 1300 m/min in einem von erwarmten Stickstoff
durchstromten Abzugsschacht auf einen Fadendurchmesser von 8 - 10 um

ausgezogen und abgekihlt.

Nach Erstarren des Harzes werden die Fasern in einem zweiten Abschnitt des

Abzugschachtes in saurer Atmosphare (trockener HCI) volisténdig ausgehartet
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und auf Ubliche Weise konfektioniert. Die ausgehérteten Fasern besitzen eine

Dehnung von 4,2 %.
Beispiel 39 Herstellung von Aminoplast-Glasfaserverbunden
39.1 Herstellung der Aminoplast-Formmasse

Fur die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Vorkondensat eine
Mischung aus 75 Masse% 2,4,6-Tris-Ethoxymethylamino-1,3,5-triazin und 25
Masse% eines Triazinmethylethers, der aus einem Vorkondensat aus
Butyroguanamin/Melamin 1 5 als Aminotriazinkomponente und
Butyraldehyd/Formaldehyd  1:8 als  Aldehydkomponente  bei  einem
Aldehyd/Aminotriazin - Verhéltnis 3 : 1 hergestellt wurde, eingesetzt. Die
Diolkomponente bildet eine Mischung aus 50 Masse% Butandiol und 50 Masse%

eines Polypropylenglycols mit einer Molmasse von 500.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether wird
diskontinuierlich im Messkneter (Fa. Haake Polylabsystem 540p) durchgefihrt.
Nach Vorheizen auf 175°C werden in die Knetkammer 45g der
Triazinethermischung und 35 g der Mischung der Diolkomponenten dosiert und
bei einer Drehzahl von 50 min? 12 min geknetet. Die wahrend der
Compoundierung freiwerdende Alkoholmischung wird durch Vakuum aus der
Knetkammer entfernt. Nach 10 min werden 5 Masse% Na-Montmorillonit
(Sudchemie AG) sowie 5 Masse%, jeweils bezogen auf die Aminotriazinmischung,
Polyamid D1466 (Ems-Chemie) zugegeben und weitere 5 min geknetet. Der
Polytriazinether wird nach Abkiihlen entnommen und in einer Universal-Muhle 100
UPZ/ Il (Alpine Hosokawa) mit Schlagscheibe und 2 mm Sieb gemahlen.

39.2 Herstellung von mit Endlosglasfasern verstérkten Platten

Zur Herstellung Endlosglasfaser-verstarkter Aminoplast-Platten werden 10

Ansétze des in 2.1 hergesteliten Granulat im Laborextruder bei 195°C
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aufgeschmolzen und Uber eine Breitschlitzdiise kontinuierlich auf ein  mit 0,8
m/min bewegtes Glasfaservlies (105 g/m?) aufgegeben. Durch die Imprégnierung
erhoht sich die Flachenmasse des Glasfaservlieses auf 155 g/m? Das
impragnierte Glasfaservlies wird zusammen mit zwei weiteren auf diese Art
behandelten Glasfaservliesen kontinuierlich tber eine Heizkammer mit 155°C in
eine Doppelbandpresse gefuhrt und bei 180°C mit einem Druck von 20 bar zum

Verbund verpresst.

Die mechanische Prifung von Priifkérpern, die aus dem Verbund ausgefréast
wurden, ergab im Biegeversuch ein E-Modul von 6,3 GPa, eine Dehnung bei
Maximalkraft von 4,2%, eine Schlagzahigkeit von 15 kd/m? sowie eine

Wassersorption von 0,14%.
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Patentanspriiche

1. Aminoplast-Formmassen fiir Erzeugnisse verbesserter Flexibilitat, dadurch
gekennzeichnet, dass die Aminoplast-Formmassen Mischungen aus
schmelzbaren 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern bestehen,
wobei in den Polytriazinethern die Triazinsegmente

R4 .

/C\\

N N
Il |

—C C -
A4

R1 = -NHjz, -NH-CHR2-0-R3 ,-NH-CHR2-O-R4-OH, -OH, Phthalimido-,
Succinimido-, -NH-CHRz-O-R4-O—CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR»-
NH-,

Rz = H, C1-C7 - AIkyI;
Ra = C1-C18 - Alkyl, H;

R4 = C2-Cqg-Alkylen, -CH(CHj3)-CH2-O-c2.c12-Alkylen-O-CH2-CH(CHs)-,
-CH(CH3)-CH2-0-c2.c12-Arylen-O-CHz-CH(CHs)-,
~-[CH2-CH2-O-CHa-CHa, -, -[CH2-CH(CH3)-O-CH2-CH(CHa)]y, -, ~[-O-CH2-CH2-
CHp-CHy- ]
~[(CH2)2.6-O-CO-cs.c14-Arylen-CO-O-(CHz)2-g-]n -,
{[(CH2)2-8-O-CO-c2.c12.Aylen-CO-O-(CHz)a s-Tn-,
wobei n = 1 bis 200;

- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
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Ci-Cs-Alkyl  C4-C4-Alkyl
|
~ C1-C18 - AIkyl -0- Sli -O-[?i-]1-4- O - ¢c1-c1s - Alky! -

C1 -C4-A| kyl C1 -C4~A|kyl

- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)-O-CO-(Y)s-
CO-0O-(X)]- ,
bei denen
X = {(CHz)2.8-0-CO-cp.c14-Arylen-CO-O-(CHz)2-5-} oder
-{(CH2)2.6-O-CO-c2.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)2--};

C1-C4-Alkyll C4-C4-Alkyl
I
Y= —{CG-CM.Arern—CO-O-({ISi -O-[|Si-O]y—CO-ce- ciaArylen-}

C1-Ca-Alkyl C1-C4-Alky! oder

C4-Ca-Alkyl IC1—C4-AIkyI
I
-{0-CO~c2-c12Alkylen-CO-O-({Si -O-[Sli-O]y-CO-Cz- c12Alkylen-CO-}
|
C1-Ca-Alkyl C1-CoAkyl

r=1bis 70; s=1bis 70 undy = 3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
C1-Cs-Alkyl C1-C4-Alkyl
-CH,-CH Rg-O-({SI:i -O-[ISi-O]y-CH R2-CHz-}
C1-C4-AlkylI é1—C4-Alkyl
wobei R, = H; C4-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-co.cs-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:
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- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C2-Cg-Diolen
vom Typ ‘

-c2.cs Alkylen-O-cs.c1s-Arylen-O-co.ce-Alkylen- Sequenzen;

durch Briickenglieder -NH-CHR2-O-R4~O-CHR2-NH- und -NH-CHR2-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHR2-O-CHR2-NH- zu 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern

mit linearer und/oder verzweigter Struktur verknipft sind,

wobei in den Polytriazinethern das Molverhéltnis der Substituenten Rz : Rqy =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,

der Anteil der Verkniipfungen der Triazinsegmente durch Brickenglieder -NH-
CHR3-0-R4-O-CHR3-NH- 5 bis 95 Mol% betréagt,

und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Flillstoffe und /
oder Absorbermaterialien, bis zu 50 Masse% weitere reaktive Polymere vom
Typ Ethylen-Copolymere, Maleinsaureanhydrid-Copolymere, modifizierte
Maleinsaureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)-acrylate, Polyamide, Polyester
und/oder Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole vom Typ HO-R4-OH sowie
bis zu 5 Masse%, insbesondere bis zu 2 Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber

Harter und/oder Hilfsstoffe, enthalten kdnnen.

2. Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die
Polytriazinether 30- bis 300-Kern-Polytriazinether sind.

3. Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet,

dass die Polytriazinether in den Mischungen Polytriazinether mit R, = H sind.

4. Verfahren zur Herstellung von  Aminoplast-Formmassen, dadurch
gekennzeichnet, dass die Aminoplast-Formmassen, die aus Mischungen aus
schmelzbaren 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern bestehen,

wobei in den Polytriazinethern die Triazinsegmente
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R4 = -NH,, -NH-CHR,-0-R3 ,-NH-CHR;-O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHR2-0-R4-O-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR2-NH-,

Rz = H, C1-C7 - Alkyl;
R3 = C1-C13 - AIkyI, H;

R4 = Co-Cqg-Alkylen, -CH(CH3)-CH2-O-c2-c12-Alkylen-O-CH;-CH(CHa)-,
-CH(CH3)-CHz-0O-ca.c12-Arylen-O-CH,-CH(CHs)-,
-[CH2-CH3-O-CH,-CHy), -, -[CH2-CH(CH3)-O-CH,-CH(CHz3)lh -, -[-O-CH2-CH,-
CH2-CHz-1n-,
-[(CH2)2-8-O-CO-gg-c14-Arylen-CO-O-(CHz)2.8-]n -,
-[(CH2)2.6-0-CO-c2-c12-Alkylen-CO-O-(CH2)2-8-]n -,
wobei n = 1 bis 200;

- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
C1-C4-Alkyl |C1-C4—Alkyl
|
- c1-c18- Alkyl - O - ?i 'O'[lSi']M- O - cit-c1s - Alkyl -
C+-Cs-Alkyl C1-C4-Alkyl

- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)-O-CO-(Y)s-
CO-0-(X)-,
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bei denen
X= {(CHz)z-g-O-CO-Cs-m4-Ary|en-CO-O-(CH2)2-3-} oder
~{(CH2)2.8-O-CO-co-c1 2. Alkylen-CO-O-(CH2)2¢-};

C1-C4-Alkyll |C1—C4-Alkyl
Y = -{06-014_Arylen-CO~O-({S‘3i -O-[?i-O]y-Co-ce- c14-Arern-}

C1-C4-Al kyI C1 —C4-A| kyl oder

C1-C4—Alky1 IC1—C4-AIkyI
-{O-CO-Cg-m2Alkylen-CO-O-({Si -O-[‘Si-O]y-CO-cz- C12-Alkylen-CO-}
|
C+-C4-Alkyl C4-Cy4-Alkyl ;

r=1bis70; s=1bis 70 undy = 3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltepde Polyethersequenzen des Typs
C4-Cs-Alkyl  C4-Cs-Alkyl
-CH,-CH Rg-O-({Sli -O-[ISi;O]y-CHRg—CHg-
C1-C4—Alky|l (|31-C4-Alkyl
wobei R, = H; C4-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;
- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-c2.cs-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C>-Cs-Diolen
vom Typ

-co-cg-Alkylen-O-ce.c1s-Arylen-O-ca.ce-Alkylen- Sequenzen;

durch Briickenglieder -NH-CHR2-0-R4-O-CHR2-NH- und -NH-CHRz-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHR2-O-CHR,-NH- zu 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verknupft sind,
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wobei in den Polytriazinethern das Molverhaltnis der Substituenten Rz : R4 =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,

der Anteil der Verkniipfungen der Triazinsegmente durch Briickenglieder -NH-
CHR3-O-R4-O-CHR3-NH- 5 bis 95 Mol% betréagt,

und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Fillstoffe, bis zu
50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere,
Maleinsaureanhydrid-Copolymere, modifizierte Maleinsaureanhydrid-
Copolymere,  Poly(meth)-acrylate, Polyamide,  Polyester  und/oder
Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole vom Typ HO-Rs-OH, sowie bis zu 2

Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe, enthalten kbnnen,

nach einem Mehrstufenverfahren hergestellt werden, bei dem

- in der ersten Verfahrensstufe Vorkondensate aus C4-Cg-Aldehyden und

Triazinderivaten der Struktur

R1 = -NHj2, -NH-CHR2-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-,

Rz = H, C4-C7 - Alkyl;

Rs = -NH-CHR2-OH
durch Umsetzung mit C4-Cg-Alkoholen in neutralem bis schwach saurem
Medium bei 25 bis 150°C und 0,1 bis 5 bar verethert, und die substituierten
Triazinderivate bei Verweilzeiten von 5 bis 15 min bei 150 bis 250°C und 0,1 bis
15 bar konditioniert werden, wobei gebildete Salze unter Einhaltung eines pH-

Werts von 7 bis 10 abgetrennt werden koénnen, indem die Schmelze der
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Aminotriazinether bei 70 bis 150°C in 70 bis 150 Masse%, bezogen auf die
Aminotriazinether, Cs- bis Cs-Alkoholen aufgeldst, unldsliche Anteile nach
Abkiihlung auf 15 bis 40°C abgetrennt, und die zugesetzten Cs- bis Cs-Alkohole
bei 70 bis 140°C bis zu einem Restgehalt von 5 bis 20 Masse% verdampft

werden,

- in der zweiten Verfahrensstufe die erhaltenen C4-Cg-alkyl-oxa-C4-Cg-alkylen-
amino- substituierten Triazinderivate durch partielle Umetherung mit Diolen

vom Typ HO-R;-OH und/oder partielle Umsetzung mit Bisepoxiden vom Typ

HZVH -Res - C‘\HO-/CHZ

wobei Ry
Co-C1g-Alkylen, -[CHp-CHz-0-CHy-CHzln -,
-[CH2-CH(CH3)-O-CH2-CH(CHa)]n -,
-[-O-CHa-CH3-CHa-CHa- ],
-[(CHz)2-8-O-CO-ce.c14-Arylen-CO-O-(CHz)2.87]n -,
{(CH2)2.6-0-CO-cz.c12.Alkylen-CO-O-(CHz)o.5-1n -,
wobei n = 1 bis 200;

- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
C1-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl
|

- C1-C18 - AIkyl -0- ISi-O-[?i-]1_4- O- c1-c18 = Alkyl -

C4-Cy-Alkyl C1-C4-Alkyl
- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)~-O-CO-(Y)s-
CO-0O-(X)]-,
bei denen
X = {(CHz)2.6-O-CO-cs.c1a-Arylen-CO-O-(CHz)26-} oder
-{(CH2)2.8-O-CO-ca.c12-Alkylen-CO-O-(CH2)2.6-};
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C1-C4-Alkyll I01-C4-Alkyl
Y = -{C6_014-Arylen-CO-O-({lSi -O-[Sli-O]y-CO-Ce- cia-Arylen-}

C1-Ca-Alkyl  C4-Cy-Alkyl oder

C1 -C4-A| kyl (|31 -C4—Al kyl
|
-{0-CO-ca.c12-Alkylen-CO-O-({Si -O-[SiI-O]y-CO-cz- c12-Alkylen-CO-}
|
C1-C4-Alky| C1 -C4-Alkyl ;

r=1bis 70; s=1bis70 undy = 3 bis 50 bedeuten;
- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs

C4-Cy4-Alkyl C+-C4-Alkyl
-CH-CH RZ-O-({Sli -O-[ISi-O]y-CH Ro-C H?-
C1-C4-Alk)|/l IC1-C4-Alkyl
wobei R, = H; C4-Cs-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;
- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-co.cs-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C»-Cg-Diolen
vom Typ

-c2.ca-Alkylen-O-cs.c1s-Arylen-O-co.cs-Alkylen- Sequenzen;
und Rg = -CH2-O-ca.c12-Alkylen-O-CHaz-, -CH2-O-cs.c14-Arylen-O-CHa-,

bedeuten,
und wobei bei der partielle Umsetzung mit Diolen und/oder Bisepoxiden

Mischungen eingesetzt werden konnen, die bis 70 Masse% Cs-Cqg-Alkohole
enthalten,
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bei Verweilzeiten von 1 bis 60 min. unter Abdestillation von C4-Cg-Alkoholen bei
60 bis 250°C/0,05 bis 1 bar in die entsprechenden substituierten Triazinderivate
tiberfiihrt werden, wobei durch das Molverhéltnis C¢-Cg-alkyl-oxa-C4-Cs-alkylen-
amino-Gruppen / eingesetztes Diol und/oder eingesetztes Bisepoxid von 20 : 1
bis 1,1 : 1 eine partielle Umetherung der C4-Cg-Alkylethergruppen der C4-Cg-

alkyl-oxa-C4-Cg-alkylen-amino-triazine erzielt wird,

- in der dritten Verfahrensstufe zur weiteren Kondensation der Aminotriazinether
zu  Polytriazinethern die  erhaltene  Schmelze, die  veretherte
Aminotriazinderivate sowie Anteile an Polytriazinethern und an
nichtumgesetztem bzw. nicht abgetrenntem Diol enthait und weiterhin Cs-Cys-
Alkohole enthalten kann, in einen Kneter dosiert, bei einer Verweilzeit von 2 bis
12 min bei 140 bis 220°C unter Entgasung umgesetzt, und die Polytriazinether
ausgetragen und granuliert werden, wobei die Schmelze vor Dosierung in den
Kneter einer Temperierung von 20 bis 120 min bei 70 bis 140°C unterzogen
werden kann, der Schmelze bis zu 75 Masse% Fullstoffe, weitere reaktive
Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere, Maleinsdureanhydrid-Copolymere,
modifizierte Maleinsédureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide,
Polyester und/oder Polyurethane, sowie bis zu 2 Masse%, jeweils bezogen auf
die Polytriazinether, Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe zugesetzt
werden kénnen, und die Schmelze vor dem Austrag einer Schmelzefiltration

unterzogen werden kann.

5. Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,
dadurch gekennzeichnet, dass als ionische Katalysatoren und/oder zur
Neutralisation des Reaktionsansatzes anorganische oder organische Sauren,

Basen, lonenaustauschharze und/oder saure Zeolithe eingesetzt werden.

6. Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,
dadurch gekennzeichnet, dass in der ersten Verfahrensstufe die Veretherung
der Vorkondensate mit C4-Cs-Alkoholen in Gegenwart von 10 bis 300 Masse%,
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bezogen auf die Trockensubstanz der eingesetzten Vorkondensate,

Molekularsieben durchgeftihrt wird.

7. Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,
dadurch gekennzeichnet, dass in der zweiten Verfahrensstufe die partielle
Umetherung der  C4-Cg-alkyl-oxa-C4-Cg-alkylen-amino-  substituierten
Triazinderivate katalytisch in Gegenwart starker Suren bei Temperaturen im
Bereich von 100-175°C durchgefihrt wird.

8. Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,
dadurch gekennzeichnet, dass in der zweiten Verfahrensstufe die partielle
Umetherung der  C4-Cg-alkyl-oxa-C4-Cg-alkylen-amino-  substituierten
Triazinderivate thermisch bei Temperaturen im Bereich von 150-250°C

durchgefuhrt wird.

9. Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,
dadurch gekennzeichnet, das:s in der dritten Verfahrensstufe zur weiteren
Kondensation der Aminotriazinether zu Polytriazinethern Mischungen aus
Produkten der 2. Verfahrensstufe unterschiedlicher Ausgangsprodukte oder
Mischungen aus Produkten der 2. Verfahrensstufe mit nicht umgeetherten Cs-
Cg-alkyl-oxa-C+-Cg-alkylen-amino- substituierten Triazinderivaten eingesetzt
werden.

10.Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,
dadurch  gekennzeichnet, dass alle Verfahrensstufen in einem

Reaktionsapparat nacheinander durchgefiihrt werden.

11.Verwendung von Aminoplast-Formmassen nach einem oder mehreren der
Anspriiche 1 bis 3 zur Schmelzeverarbeitung, insbesondere als Schmelzkleber
und zur Herstellung von Platten, Rohren, Profilen, Spritzgussteilen, Fasern

und Schaumstoffen, sowie zur Verarbeitung aus Lésung oder Dispersion als
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Adhesiv, Impragnierharz, Lackharz oder Laminierharz oder zur Herstellung von

Schiumen, Mikrokapseln oder Fasern.

12. Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitat, dadurch gekennzeichnet, dass
die Aminoplasterzeugnisse Erzeugnisse auf Basis von Aminoplast-

Formmassen, gemaR mindestens einem der Anspriiche 1 bis 3 sind.

13.Aminoplasterzeugnisse nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, dass die
Aminoplasterzeugnisse durch Schmelzeverarbeitung hergestellte Halbzeuge,
bevorzugt Platten, Rohre, Profile, Beschichtungen, Schaumstoffe oder Fasern,
oder Formstoffe, bevorzugt Spritzgussteile, oder aus Fasern nach der Wickel-,
Flecht- oder Pultrusionstechnik und nachfolgender Harzimprégnierung

hergestellte Bauteile, sind.

14. Aminoplasterzeugnisse nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, dass die
in den Aminoplasterzeugnissen enthaltenen Flllstoffe  bzw.
Adsorbermaterialien ‘AI203, Al(OH);, SiO, Bariumsulfat, Calciumcarbonat,
Glaskugeln, Kieselerde, Glimmer, Quarzmehl, Schiefermehl, Mikrohohikugeln, .
Russ, Talkum, Schichtsilikate, Molekularsiebe, Gesteinsmehi, Holzmehl,
Cellulose, Cellulosederivate, bevorzugt als Flllstoffe Schichtsilikate vom Typ
Montmorillonit, Bentonit, Kaolinit, Muskovit, Hectorit, Fluorhectorit, Kanemit,
Revdit, Grumantit, llerit, Saponit, Beidelit, Nontronit, Stevensit, Laponit,
Taneolit, Vermiculit, Halloysit, Volkonskoit, Magadit, Rectorit, Kenyait,
Sauconit, Borfluorphlogopite und/oder synthetische Smectite, sowie bevorzugt
als Adsorbermaterial Schichtsilikate vom Typ Montmorillonit, Bentonit, Hectori,
Molekularsiebe des Typen A, X, Y, besonders 5A, Adsorber auf
Siliciumdioxidbasis, Mikrohohlkugeln, Cellulose und/oder Cellulosederivate
sind.

15. Aminoplasterzeugnisse nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, dass die
in den Aminoplasterzeugnissen enthaltenen Verstarkungsfasern anorganische

Fasern, insbesondere Glasfasern und/oder Kohlenstofffasern, Naturfasern,
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insbesondere Cellulosefasern sowie Flachs, Jute, Kenaf und Holzfasern,

und/oder Kunststofffasern, insbesondere Fasern aus Polyacrylnitril,
Polyvinylalkohol,  Polyvinylacetat, ~Polypropylen,  Polyestern  und/oder
Polyamiden, sind.

16.Verfahren zur Herstellung von Aminoplasterzeugnissen verbesserter

Flexibilitat, dadurch gekennzeichnet, dass Aminoplast-Formmassen, die aus
Mischungen aus schmelzbaren 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern bestehen,
wobei in den Polytriazinethern die Triazinsegmente
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R4 = -NHj, -NH-CHR2-O-R3 ,-NH-CHR2-O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHR2-O-R4-O-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR2-NH-,

R2 = H, C1-C7 - A|ky|;
Rz = C1-C13 - AIkyI, H;

R4 = Co-Cqg-Alkylen, -CH(CH3;)-CH2-O-ca-c12-Alkylen-O-CHz-CH(CHa)-,
-CH(CHj3)-CH3-O-ca-c12-Arylen-O-CHz-CH(CH3)-,
-[CH2-CH,-O-CH2-CHa),, -, -[CH2-CH(CH3)-O-CHz-CH(CH3)l, =, -[-O-CH2-CH,-
CH2-CHa-}n-,
-[(CH2)2.3-O-CO-cs-c14-Arylen-CO-O-(CHz)2.-]n -,
~[(CHz2)2.8-O-CO-c2-c12-Alkylen-CO-O-(CHz)2-8-]n -,
wobei n = 1 bis 200;
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- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs

C1-C4-A|ky‘| IC1-C4-Alkyl
- C1-C18 - AIKYI -0- lSi —O-[Sli-]1-4- O- c1-C18 - Alkyl -

C1-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl

- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)-O-CO-(Y)s-
CO-0O-(X)]- ,
bei denen
X = {(CH2)2.8-O-CO-cp-c14-Arylen-CO-O-(CHz)z.¢-} oder
-{(CH2)2.8-O-CO-ca-c12-Alkylen-CO-O-(CHz)z--};

C1-C4—Alkyl C1-C4-Alkyl
[
Y = -{06-014_Arylen-CO-O-({Si -O-[Si-O]y-CO-cs- C14-Arylen—}
| |

C+-C4-Alkyl C1-C4-Alkyl oder

C4-C4-Alkyl C4-C4-Alkyl
—{O-CO-oz-m2.Alkylen-CO—O-({éi -O—[Sli-O]y-CO—Cz_ c12-Alkylen-CO-}
C1-C4-Alk3|/I |C1-C4-Alkyl ;
r=1bis 70; s=1bis70 undy = 3 bis 50 bedeuten;
- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
C4-C4-Alkyl C4-Cs-Alkyl
-CH2-CH Rg—O-({ISIi -O-[S‘Ii-O]y-CH R2-CHo-

C4-Ca-Alkyl C1-Ca-Alkyl
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wobei Ry = H; C4-C4-Alkyl undy = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-c2.cs-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C»-Cg-Diolen
vom Typ

-c2-ca-Alkylen-O-cs c1s-Arylen-O-co.ce-Alkylen- Sequenzen;

durch Bruickenglieder -NH-CHR2-O-Rs-O-CHR2-NH- und -NH-CHRz-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHR,-O-CHR,-NH- zu 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verknipft sind,
wobei in den Polytriazinethern das Molverhéaltnis der Substituenten Rz : R4 =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,
der Anteil der Verknuipfungen der Triazinsegmente durch Briickenglieder -NH-
CHR3-0-R4-0O-CHR3-NH- 5 bis 95 Mol% betrégt,
und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Fillstoffe und/oder
Adsorbermaterialien, bis zu 50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ
_Ethylen-Copolymere, Maleinsaureanhydrid-Copolymere, modifizierte
Maleinsaureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyester
und/oder Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole des Typs HO - R4 - OH,
sowie bis zu 2 Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber, Harter und/oder
Hilfsstoffe, enthalten kénnen,
in kontinuierlichen Knetern bei Massetemperaturen von 105 bis 260°C und
Verweilzeiten von 2 bis 12 min aufgeschmolzen werden und unter Aushértung der
Polytriazinether nach ({blichen Verarbeitungsverfahren fiir thermoplastische

Polymere

A) als Schmelze auf einen Glattwerk aufgegeben und als Platte Uber
Transportbéander abgezogen und geschnitten oder auf Flachenbahnen aus
Metallfolien, Kunststoffolien, Papierbahnen oder Textilbahnen aufgesiegelt und
als Mehrkomponentenverbunde abgezogen und konfektioniert werden,

oder
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B) Uber eine Profildiise ausgetragen und als Profil oder Plattenmaterial
abgezogen, geschnitten und konfektioniert werden,
oder’
C) uber eine Ringdise ausgetragen, unter Einpressen von Luft als Rohr
abgezogen, geschnitten und konfektioniert werden,
oder
D) nach Eindosierung von Treibmitteln tGber eine Breitschlitzdiise ausgetragen
und als geschaumtes Plattenmaterial abgezogen werden,
oder
E) Gber die Breitschlitzdiise einer Rohrbeschichtungsanlage ausgetragen und
schmelz-fllissig auf das rotierende Rohr aufgesiegelt werden,
oder
F) in Spritzgussmaschinen, bevorzugt mit Dreizonenschnecken einer
Schneckenlénge von 18 bis 24 D, hohen Einspritzgeschwindigkeiten und bei
Werkzeugtemperaturen von 70 bis 150°C, zu Spritzgussformteilen verarbeitet
werden, oder
G) in Schmelzespinnanlagen mittels Schmelzepumpe durch das
Kapillarwerkzeug in den Blasschacht extrudiert und als Faden abgezogen oder
nach dem Melt-Blow-Verfahren als Fasern abgetrennt, oder als Schmelze nach
dem Rotationsspinnverfahren in eine Scherfeldkammer mit organischen
Dispergiermitteln unter Bildung von Faserfibriden ausgetragen, und in
Nachfolgeeinrichtungen weiterverarbeitet werden,
oder
K) zur Schmelzeimpragnierung von nach dem Wickelverfahren, Flechtverfahren

oder Pultrusionsverfahren hergestellter Bauteilrohlinge eingesetzt werden,

und die Erzeugnisse gegebenenfalls zur vollstandigen Aushartung einer
thermischen Nachbehandlung bei Temperaturen von 180 bis 280°C und

Verweilzeiten von 20 bis 120 min unterzogen werden.

17.Verfahren zur Herstellung von Aminoplasterzeugnissen nach Anspruch 16,

dadurch gekennzeichnet, dass die in den eingesetzten Aminoplast-
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Formmassen enthaltenen Polytriazinether 30- bis 300-Kern-Polytriazinether

sind.

18.Verfahren zur Herstellung von Aminoplasterzeugnissen verbesserter Flexibilitat

nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, dass die in den eingesetzten

Aminoplast-Formmassen enthaltenen Polytriazinether Polytriazinether mit R, =
H sind.

19.Verfahren zur Herstellung von Aminoplasterzeugnissen verbesserter Flexibilitat

nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, dass die in den eingesetzten

Aminoplast-Formmassen enthaltenen Harter schwache Sauren vom Typ

blockierte Sulfonsauren,

aliphatische C4-Cg-Carbonsauren,

Alkalisalze oder Ammoniumsalze der Phosphorséaure,

C1-Cq2-Alkylester oder C,-Cg-Hydroxyalkylester von Cg-Cqs-aromatischen

Carbonséauren oder anorganischen Sauren,

Salze von Melémin oder Guanaminen mit Cy-yg-aliphatischen

Carbonséuren, .

Anhydride, Halbester oder Halbamide von C4-Cyg-Dicarbonséuren,

Halbester oder Halbamide von Copolymeren aus ethylenisch ungesattigten

C4-Cao-Dicarbonsaureanhydriden und ethylenisch ungeséttigten

Monomeren vom Typ C,-Cyo-Olefine und/oder Cg-Coo-Vinylaromaten,
und/oder

Salze von C4-Cqiz-Alkylaminen bzw. Alkanolaminen mit C4-Cqg-

aliphatischen, Cg-Cqs-aromatischen oder alkylaromatischen Carbons&uren

sowie anorganischen Sauren vom Typ Salzsaure, Schwefelsdure oder

Phosphorséaure,

sind.

20.Verfahren zur Herstellung von Aminoplasterzeugnissen nach Anspruch 16,

dadurch gekennzeichnet, dass die Herstellung von Faserfibriden aus den

Aminoplastformmassen durch
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Eintrag der Schmelze Uber Eintragsdisen bei Schmelzetemperaturen von 160
bis 220°C in eine Scherfeldkammer, die auf 150 bis 210°C erhitzte
hochsiedende organische Dispergiermittel, bevorzugt Paraffindl oder
Motorendl, enthélt, wobei in die Scherfeldkammer saure Gase, bevorzugt
Chlorwasserstoff oder Schwefeldioxid, eingeleitet werden, und wobei der aus
der Eintragsdise austretende Schmelzestrang durch das vom Rotor
verwirbelte Ol unter Faserbildung verstreckt und zerteilt wird,
Uberfiilhrung der Dispersion der gebildeten Faserfibride in organischen
Dispergier-mitteln in einen Siebabscheider unter gleichzeitiger Extraktion der
hochsiedenden Dispergiermittel mit niedrigsiedenden Kohlenwasserstoffen,
bevorzugt Hexan oder Heptan,
Austrag des Faserfibrid-Kurzfaservlieses und gegebenenfalls thermische
Nachvernetzung des Kurzfaservlieses bei Temperaturen von 180 bis 210°C
und Verweilzeiten von 40 bis 120 min,

erfolgt.

Verwendung von Aminoplasterzeugnissen verbesserter Flexibilitdt nach einem
oder mehreren der Anspriche 12 bis 15 fur Anwendungen mit hohen
Anforderungen an Flammfestigkeit und Warmebesténdigkeit im Bauwesen,
Maschinenbau und Fahrzeugindustrie, insbesondere in Form von
Schaumplatten als Isolationsbauteile, in Form von Platten als
Verkleidungselemente, in Form von Rohren und Hohlprofilen in der
Luftungstechnik, in Form von Spritzgussteilen als Funktionsteile sowie in Form
von Fasern insbesondere zur Herstellung von Elektroisolationspapieren,
Feuerschutzkleidung, Kleidung far hohe Arbeitstemperaturen,
Brandschutzdecken, Filtervliesen, Filzen flr Papiermaschinen sowie Fahrzeug-
bzw. Maschinen-Isolationsabdeckungen, sowie in Form komplexer Bauteile,

Behalter oder Profile nach dem Wickel-, Flecht- oder Pultrusionsverfahren.
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