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Beschreibung
BEZUGNAHME AUF EINE VERWANDTE ANMELDUNG

[0001] Diese Anmeldung beansprucht den Nutzen aus der vorlaufigen US-Anmeldung Nr. 60/048830, einge-
reicht am 6. Juni 1997.

GEBIET DER ERFINDUNG

[0002] Diese Erfindung betrifft neue flissigkristalline Polyesterzusammensetzungen, abgeleitet von Tereph-
thalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure, Hydrochinon und p-Hydroxybenzoesaure, compoundiert mit Glasfa-
sern und enthaltend 0,1 bis 10 Gewichtsprozent Ruf}. Diese neuen Zusammensetzungen kénnen zu dinnen
Gegenstanden geformt werden, die eine Entflammbarkeitsklassifikation von 94V-0, wie durch den UL-94 Flam-
mability Test (Entflammbarkeitstest UL-94) bestimmt, zeigen. Die flussigkristailinen Polyesterzusammenset-
zungen besitzen auch ausgezeichnete mechanische, Temperaturbestandigkeits- und Flammbestandigkeitsei-
genschaften. Die Zusammensetzungen sind besonders nitzlich, wenn sie zu dinnen Gegenstanden spritzge-
gossen werden, die als Trager fur Leiterplatten und/oder als elektrische Verbindungsstiicke fir elektri-
sche/elektronische Anwendungen, wie beispielsweise in Computern, verwendbar sind.

HINTERGRUND DER ERFINDUNG

[0003] Flussigkristalline Polyester (LCPs) sind einzigartig unter den Polymeren, weil sie sehr hohe Zugfestig-
keits-, Biege- und Temperaturbestandigkeitseigenschaften haben, die fiir Hochleistungsanwendungen, wie
beispielsweise in baulichen Anwendungen und in elektrischen und elektronischen Anwendungen, aulerst
wilnschenswert sind. Eine andere Eigenschaft, die fur die elektrischen und elektronischen Eigenschaften in ho-
hem Male winschenswert ist, ist eine hohe Brennbestandigkeit. Diese Eigenschaft wird am haufigsten mit
dem Underwriters Laboratories Flammability Test (Entflammbarkeitstest der Underwriters-Laboratorien)
(UL-94) gemessen. Eine Bewertung von V-0 (was die bestmogliche Bewertung aus dem Test ist) wird fiir elek-
trische und elektronische Anwendungen gewilinscht.

[0004] Unterden frihesten verfugbaren LCPs waren diejenigen, die von Poly(ethylenterephthalat) und p-Ace-
toxybenzoesaure abgeleitet waren. Diese LCPs hatten die Nachteile relativ schlechter Temperaturbestandig-
keit und inadaquater charakteristischer Entflammbarkeitseigenschaften. Spater wurden dann vollaromatische
LCPs entwickelt und in den Handel gebracht. Typisch fiir diese vollaromatischen LCPs sind diejenigen, die in
der US-Patenschrift 4169933 beschrieben sind und von Terephthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure, Hy-
drochinon und p-Hydroxybenzoesaure abgeleitet sind. Relativ diinne, z.B. weniger als 1,5 mm, Gegenstande
mit guten Zugfestigkeits- und Biegemoduleigenschaften und hohen thermischen (Formbesténdigkeitstempe-
ratur) Eigenschaften werden als Leiterplatten in der elektrischen/elektronischen Industrie angewendet. Fir der-
artige elektronische Anwendungen ist es wichtig, dass diese diinnen Gegenstande ausgezeichnete Brennbe-
standigkeit haben, z.B. eine Klassifizierung von 94V-O, wie durch den UL-94 20 mm Vertical Burning Test
(senkrechter Brenntest) (ASTM D 3801) bestimmt.

[0005] Die US-Patentschrift 5124397 offenbart eine Harzzusammensetzung fir gleitende Bewegung, umfas-
send (a) bestimmte thermotrope fliissigkristalline Polyester und (b) 10 bis 70 Gewichtsprozent kugelférmigen
glasartigen Kohlenstoff. Die meisten von den offenbarten Zusammensetzungen enthalten auch Graphit, Glas-
faser oder Poly(tetrafluorethylen). Die charakteristischen Entflammbarkeitseigenschaften der Harzzusammen-
setzungen werden in der Patentschrift nicht erwahnt. Die veréffentlichte japanische Patentanmeldung JP
08-220407 A offenbart eine Halterung fir eine Lichtabtastlinse, umfassend ein gefilltes flammenhemmendes
Flussigkristallharz. Die internationale PCT-Anmeldung WO 96/06888 offenbart LCPs, die eine kleine Menge
von Polyethylen mit niedrigem Molekulargewicht enthalten. Das Polyethylen wirkt als internes Schmiermittel
oder Formtrennmittel, aber erhdht die Entflammbarkeit der LCP-Zusammensetzung nicht wesentlich. Beispiel
4C von diesem PCT-Patentdokument offenbart eine LCP-Zusammenstzung, bestehend aus (i) 61,5% von ei-
nem LCP, enthaltend Reste von Hydrochinon (9,6%), 4,4'-Biphenol (9,6%), Terephthalsdure (13,5%),
2,6-Naphthalindicarbonsaure (5,8%) und p-Hydroxybenzoesaure (61,5%), (ii) 0,5% oxidiertem Niederdruckpo-
lyethylen, (iii) 23,3% Glasfaser, (iv) 1,3% Rufd und (v) 13,3% Talkum. Die LCP-Zusammensetzungen, die durch
dieses PCT-Patentdokument in Erwagung gezogen werden, sind fir eine Verwendung bei der Herstellung von
Grundbestandteilen in Antriebsvorrichtungen von Kopiergeraten, Druckern und mit Video verbundener Ausris-
tung, bestimmt, welche starke charakteristische mechanische und hohe tribologische Eigenschaften bendti-
gen. Charakteristische Entflammbarkeitseigenschaften der LCP-Zusammensetzungen werden nicht erwahnt.
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[0006] Die veroffentlichte japanische Patentanmeldung JP 08-13248 A offenbart feuerbestandige schwarze
Polyesterfasern, hergestellt durch Mischen und Schmelzverspinnen einer Stammischung, enthaltend 5-40 Ge-
wichtsprozent Rufl und 60-95 Gewichtsprozent von auf Poly(ethylenterephthalat) basierendem Copoly-
mer-Polyester, hergestellt durch Copolymerisation von Poly(ethylenterephthalat) mit 5-20 Molprozent einer
Isophthalsdurekomponente und einem Matrixpolymer, bestehend aus Polyethylenterephthalat, das keinen
Rul} enthalt. Flissigkristalline Polyester werden von dieser Druckschrift nicht in Erwagung gezogen. Die ver-
offentlichte japanische Patentanmeldung JP 07-196894 A offenbart eine fllissigkristalline Harzzusammenset-
zung, bestehend aus 0,01-10 Gewichtsprozent Rufl und einem flissigkristallinen Polyesteramid oder Polyes-
ter, die eine anisotrope Schmelzphase erzeugen. Die flissigkristallinen Harzzusammensetzungen kénnen
auch 0,5-60 Gewichtsteile einer flammenhemmenden Organobromverbindung pro 100 Teile des flussigkristal-
linen Harzes enthalten. JP 07-196894 A offenbart charakteristische Entflammbarkeitseigenschaften nur fur
Harzzusammensetzungen, die eine flammenhemmende Menge einer Organobromverbindung enthalten, was
darauf schlieRen lasst, dass das Vorhandensein eines derartigen Flammenhemmstoffs wichtig fur eine an-
nehmbare Entflammbarkeitsbewertung ist.

ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG

[0007] Wir haben eine ausgewahlte Klasse von flissigkristallinen Polyesterzusammensetzungen entdeckt,
umfassend (i) bestimmte vollaromatische Flussigkristallpolyester, (i) Rufd und (iii) Glasfasern, die ausgezeich-
nete Zugfestigkeits- und Biegungsmoduleigenschaften, hohe thermische (Formbestandigkeitstemperatur) Ei-
genschaften und verbesserte charakteristische Entflammbarkeitseigenschaften zeigen. Zusammensetzungen,
umfassend die Komponenten (i) und (ii) und Glasfasern, z.B. 30 Gewichtsprozent Glasfasern, zeigen eine Ent-
flammbarkeitsklassifikation von 94V-O und verringerte Nachbrennzeiten, wie sie durch den UL-94 20 mm Ver-
tical Burning Test (ASTM D 3801) unter Verwendung eines Gegenstands mit einer Dicke von weniger als 1,5
mm, vorzugsweise weniger als 1 mm, geformt aus der Flussigkristall-Polyesterzusammensetzung, bestimmt
werden. Die Flissigkristall-Polyesterkomponente der Zusammensetzungen der vorliegenden Erfindung be-
steht im wesentlichen aus Disaureresten, bestehend aus Terephthalsaure-(T)- und 2,6-Naphthalindicarbon-
saure-(N)-Resten; Diolresten, bestehend aus Hydrochinon-(HQ)-Resten; und p-Hydroxybenzoesau-
re-(PHB)-Resten. Genauer gesagt bestehen die vollaromatischen flissigkristallinen Polyester, die in der vor-
liegenden Erfindung benutzt werden, aus 1,5 bis 25 Molprozent Terephthalsaure-(T)-Resten, 6,5 bis 37 Mol-
prozent 2,6-Naphthalindicarbonsaure-(N)-Resten, 16 bis 42 Molprozent Hydrochinon-(HQ)-Resten und 17 bis
67 Molprozent p-Hydroxybenzoesaure(PHB)-Resten; wobei die gesamten Molprozente von T-, N-, HQ- und
PHB-Resten gleich 100 sind. Vorzugsweise ist das T:N-Molverhaltnis 10:90 bis 60:40, sind die Mole von HQ
gleich den gesamten Molen von T und N und haben die flissigkristallinen Polyester Schmelzpunkte, bestimmt
durch Differentialscanningkalorimetrie (DSC), die gleich oder niedriger als 365°C sind.

[0008] Wir haben entdeckt, dass die Zugabe von Rul} zu vollaromatischen flissigkristallinen Polyestern die
charakteristischen Entflammbarkeitseigenschaften derartiger Polyester verbessert, indem sie die Nachbrenn-
zeiten, erhalten in dem UL-94 20 mm Vertical Burning Test (ASTM D 3801), signifikant verringert. Unsere Un-
tersuchungen haben gezeigt, dass die Zugabe von Rufl zusammen mit Glasfaser zu vollaromatischen flissig-
kristallinen Polyestern die Nachbrennzeit wahrend des UL-94-Tests verringert und die Entflammbarkeitsbewer-
tung des Polyesters auf V-O, wie mit dem UL-94 20 mm Vertical Burning Test gemessen, verbessern kann. Die
ausgezeichnete Entflammbarkeitsbewertung, welche die flissigkristallinen Polyesterzusammensetzungen der
Erfindung zeigen, ist nicht von dem Vorhandensein irgendwelcher Flammhemmstoffe, wie beispielsweise
bromhaltige Flammhemmstoffe, darin abhangig. Derartige bromhaltige Verbindungen stellen sowohl Gesund-
heits- als auch Korrosionsprobleme dar, und ihre Verwendung in Formmassen wird normalerweise nicht be-
glnstigt. So sind die Polyesterzusammensetzungen der vorliegenden Erfindung vorzugsweise im wesentli-
chen frei von irgendwelchen Flammhemmstoffen, insbesondere bromhaltigen Flammhemmstoffen.

[0009] Daher stellt unsere Erfindung in ihren breitesten Aspekten eine neue flussigkristalline Polyesterform-
masse bereit, umfassend:
(i) einen vollaromatischen Flissigkristallpolyester, bestehend aus 1,5 bis 25 Molprozent Terephthalsau-
re-(T)-Resten, 6,5 bis 37 Molprozent 2,6-Naphthalindicarbonsaure-(N)-Resten, 16 bis 42 Molprozent Hy-
drochinon-(HQ)-Resten und 17 bis 67 Molprozent p-Hydroxybenzoesaure-(PHB)-Resten;
wobei die gesamten Molprozent von T-, N-, HQ- und PHB-Resten gleich 100 sind; und
(i) 0,1 bis 10 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gesamtgewicht der flussigkristallinen Polyesterformmas-
se, Ruf}; und
(iif) mindestens 20 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gesamtgewicht der flissigkristallinen Polyesterform-
masse, Glasfaser;
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mit der Mal3gabe, dass Gegenstande mit einer Dicke von weniger als 1,5 mm, geformt aus der Formmasse,
eine Entflammbarkeitsklassifikation von 94V-O, wie durch den UL-94 20 mm Vertical Burning Test (ASTM D
3801) bestimmt, zeigen. Die flissigkristallinen Polyesterformmassen der vorliegenden Erfindung sind beson-
ders gut fur die Herstellung von Leiterplatten in verschiedenen elektronischen Vorrichtungen geeignet.

[0010] Weiterhin umfasst die Erfindung die Verwendung von Ruf3, um die Entflammbarkeit einer flissigkris-
tallinen Polyesterformmasse, enthaltend einen vollaromatischen flissigkristallinen Polyester und Glasfasern,
zu verringern.

BESCHREIBUNG DER ERFINDUNG

[0011] Die vollaromatischen, flissigkristallinen Polyester, die durch die vorliegende Erfindung bereitgestellt
werden, bestehen aus Disaureresten, bestehend aus Terephthalsaure-(T)- und 2,6-Naphthalindicarbonsau-
re-(N)-Resten; Diolresten, bestehend aus Hydrochinon-(HQ)-Resten; und p-Hydroxybenzoesaure-(PHB)-Res-
ten, genauer gesagt 1,5 bis 25 Molprozent Terephthalsaure-(T)-Resten, 6,5 bis 37 Molprozent 2,6-Naphthalin-
dicarbonsaure-(N)-Resten, 16 bis 42 Molprozent Hydrochinon-(HQ)-Resten und 17 bis 67 Molprozent p-Hy-
droxybenzoesaure-(PHB)-Resten; wobei die gesamten Molprozent von T-, N-, HQ- und PHB-Resten gleich
100 sind. Vorzugsweise ist das T:N-Molverhaltnis 10:90 bis 60:40, sind die Mole von HQ den gesamten Molen
von T und N gleich und haben die flissigkristallinen Polyester Schmelzpunkte, bestimmt durch Differentials-
canningkalorimetrie (DSC), gleich oder weniger als etwa 375°C, am meisten bevorzugt weniger als etwa
365°C.

[0012] Diese flussigkristallinen Polyester kénnen durch Verfahrensweisen hergestellt werden, die dem Fach-
mann bekannt sind, z.B. durch Erwarmen von Terephthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure und acylierten
Derivaten von Hydrochinon und p-Hydroxybenzoesaure mit oder ohne einen Katalysator, um den LCP und
eine flichtige Carbonsaure zu erzeugen. Zu Beispielen von mdéglichen acylierten Derivaten von Hydrochinon
und p-Hydroxybenzoesaure gehdren Hydrochinondiacetat und -dipropionat und p-Acetoxy- und p-Propionylo-
xybenzoesaure. Alternativ kdnnen die Zusammensetzungen hergestellt werden, indem Terephthalsaure,
2,6-Naphthalindicarbonsaure, Hydrochinon und p-Hydroxybenzoesaure in einem Reaktor mit einem aliphati-
schen Saureanhydrid, wie beispielsweise Essigsaure- oder Propionsaureanhydrid, mit oder ohne einen Kata-
lysator erwarmt werden, um zuerst die Acylierung der Hydroxgruppen auszufiihren und dann die Polykonden-
sationsreaktion wie zuvor beschrieben zu bewirken. Fir den Fachmann ist eine nitzliche Variation dieses al-
ternativen Verfahrens die gesonderte Acylierung der hydroxyhaltigen Monomere in einem ersten Reaktor, die
Uberfiihrung dieses Produkts in einen zweiten Reaktor, die Zugabe der Dicarbonséuren und die Ausfiihrung
der Polykondensationsreaktion wie zuvor beschrieben. Auch kénnen die flissigkristallinen Polyester der vor-
liegenden Erfindung hergestellt werden, indem zuerst ein Polyester mit relativ geringem Molekulargewicht
durch eines der bereits beschriebenen Verfahren synthetisiert wird, um ein Vorpolymer zu erzeugen, welches
dann durch Festphasenpolymerisationstechniken, die dem Fachmann bekannt sind, zu einem hohen Moleku-
largewicht weiter polymerisiert werden kann. Auch kann ein Vorpolymer der Polyester der Erfindung mit oder
ohne einen Katalysator in einem Extruder hergestellt werden und durch Festphasenpolymerisationstechniken,
die dem Fachmann bekannt sind, weiter zu hohem Molekulargewicht polymerisiert werden.

[0013] Die Disaurereste kdnnen von Terephthalsdure und 2,6-Naphthalindicarbonséaure, Diarylestern davon,
z.B. Diphenylterephthalat und Diphenyl-2,6-naphthalindicarboxylat, und méglicherweise Saurechloriden davon
abgeleitet sein, obwohl die Disauren bevorzugt werden. Wenn die Diarylester der Disauren verwendet werden,
sollten die phenolischen Hydroxylgruppen des Hydrochinons und der p-Hydroxybenzoesaure unverestert sein.

[0014] Zu Katalysatoren, die zur Verwendung bei der Herstellung der LCPs geeignet sind, gehdren Dial-
kylzinnoxid, Diarylzinnoxid, Titandioxid, Alkoxytitansilicate, Titanalkoxide, Alkalimetall- und Erdallcalimetallsal-
ze von Carbonsauren, gasformige Sdurekatalysatoren, wie beispielsweise Lewis-Sauren, z.B. BF;, Halogen-
wasserstoffe, z.B. HCI, und dergleichen. Die benutzte Menge von Katalysator betragt typischerweise etwa 50
bis etwa 500 Teile pro Million, bezogen auf das Gesamtgewicht der Ausgangsmaterialien (abzuglich der Menge
eines angewendeten Acylanhydrids). Wenn ein Mehrstufensyntheseverfahren wie vorstehend beschrieben
verwendet wird, kann der Katalysator wahrend des Acylierungs- oder Polykondensationsschrittes hinzugege-
ben werden. Die Verwendung von etwa 100 bis etwa 300 Gewichtsteilen pro Million von mindestens einem al-
kalimetallhaltigen Katalysator ist ausreichend.

[0015] Die flissigkristallinen Polyester der vorliegenden Erfindung haben inharente Viskositaten (IVs) in dem

Bereich von 4 bis 10 dl/g, vorzugsweise 5 bis 8 dl/g, gemessen bei 25°C in 60:40, bezogen auf das Gewicht,
Pentafluorphenol/1,2,4-Trichlorbenzol mit 0,1 g/100 ml in einem Viskosimeter von Schott Gerate. Wie dem
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Fachmann offensichtlich ist, kdnnen die flissigkristallinen Polyester kleinere Mengen, z.B. bis zu 10 Molpro-
zent des Polyesters, an Resten enthalten, die von anderen Disdure- und Diolmonomeren, wie beispielsweise
Isophthalsaure, 1,4-Cyclohexandicarbonsaure und 4,4'-Biphenol, abgeleitet sind, jedoch mit der Mafligabe,
dass die Grundeigenschaften der Formmassen der Erfindung beibehalten werden. Die vollaromatischen flis-
sigkristallinen Polyester bestehen am meisten bevorzugt allein aus Resten von Terephthalsaure, 2,6-Naphtha-
lindicarbonsaure, Hydrochinon und p-Hydroxybenzoesaure.

[0016] Die flissigkristallinen Polyesterformmassen der vorliegenden Erfindung enthalten, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Formmasse, etwa 0,1 bis 10, vorzugsweise 0,5 bis 5, Gewichtsprozent Ruf3. Jeder Rul},
der feinteilig ist, ist fur die Verwendung in den Formmassen der vorliegenden Erfindung geeignet. Zu geeigne-
ten Rufden gehdren, ohne aber darauf begrenzt zu sein, Black Pearl 800 und Dusty Dye Black 35 von Carbot
Corporation. Die Teilchengrofie der Rufde kann von etwa 10 bis zu 500 Nanometer reichen, wobei ein Teilchen-
gréRenbereich von etwa 100 bis 200 Nanometer bevorzugt wird. Die flussigkristallinen Polyesterformmassen
enthalten am meisten bevorzugt etwa 1 bis 3 Gewichtsprozent Ruf3. Der Ruf® kann zu dem LCP durch ein be-
liebiges auf dem Fachgebiet bekanntes Mittel hinzugegeben werden, so lange wie der Ruf? gut dispergiert wird
und die mechanischen Eigenschaften der Zusammensetzung nicht nachteilig beeinflusst. Zu Beispielen geeig-
neter Dispersionsverfahren gehéren Extrusion und Zugabe des RulRes wahrend der Herstellung des LCP. In
dem Extrusionsverfahren kénnen der LCP, Ruf3 und andere optionale Zusatzstoffe wie beispielsweise Glasfa-
ser als physikalisches Gemisch extrudiert werden. Auch kann der LCP und einer von den anderen Bestandtei-
len vorextrudiert und pelletisiert, physikalisch mit dem(n) verbliebenen Bestandteilen) gemischt und extrudiert
werden. Alternativ kdnnen der LCP und Rul oder der LCP und Glasfaser an dem Einfulltrichter des Extruders
hinzugegeben werden und der andere Bestandteil (der Rul oder die Glasfaser) kdnnen spater seitlich in den
Extruder eingefihrt werden. Vorzugsweise werden der LCP, der Ru® und die Glasfaser in einem Arbeitsgang
gemischt, so daf’ die Herstellungskosten auf einem Minimum gehalten werden. Eine andere Alternative ist, ein
Gemisch von dem Ruf3, z.B. etwa 10 bis 50 Gewichtsprozent, in einem geeigneten Polymer, vorzugsweise der
gleiche flissigkristalline Polyester, vorzuextrudieren, um eine Stammischung zu erzeugen, die dann weiter mit
zusatzlichem LCP und Glasfaser gemischt wird, um die gewiinschte Mischung herzustellen.

[0017] Formmassen, umfassend eine innige Mischung von dem vorstehend beschriebenen vollaromatischen
flissigkristallinen Polyester, Ruf3 und Glasfasern, bilden eine zweite Ausfihrungsform der vorliegenden Erfin-
dung. Normalerweise enthalten die Polyesterzusammensetzungen mindestens 20 Gewichtsprozent, vorzugs-
weise etwa 25 bis 40 Gewichtsprozent, Glasfasern. Zu beim Herstellen der Zusammensetzungen der Erfin-
dung verwendbaren Glasfasern gehéren diejenigen mit Dicken (Durchmesser) von etwa 9 bis 15 Mikrometern
und Faserldngen von etwa 0,8 bis 26 mm (etwa 1/32 bis 1 Zoll). Die Glasfasern kénnen beschichtet oder un-
beschichtet sein.

[0018] Die LCP/Rufd/Glasfaser-Zusammensetzungen der vorliegenden Erfindung sind besonders zum For-
men von relativ diinnen Gegenstanden, z.B. eine Dicke von weniger als 1,5 mm, vorzugsweise weniger als 1
mm, verwendbar. Die LCP/Ruf/Glasfaser-Zusammensetzungen und Formgegenstande kénnen hergestellt
werden, indem die vorstehend beschriebenen Compoundierungstechniken und Verfahrensweisen verwendet
werden, die bei der Compoundierung und Formgebung synthetischer Polymerzusammensetzungen herkdmm-
lich sind. Zum Beispiel kdnnen ein oder mehrere von den hier definierten flissigkristallinen Polyestern mit Ruf}
und Glasfaser in einem Extruder compoundiert und zu Pellets umgewandelt werden. Der flissigkristalline Po-
lyester, RuB und Glasfaser kdnnen in Doppelschneckenextrudern von 10 bis 400 mm, die gleichlaufend oder
entgegenlaufend sein kdnnen, compoundiert werden. Pellets von den LCP/Ruf/Glasfaser-Zusammensetzun-
gen kénnen mit Hilfe einer Spritzgielimaschine zu Formgegenstanden geformt werden. Geeignete Spritzgie3-
maschinen haben typischerweise eine Spannkraft von 20 bis etwa 500 Tonnen.

[0019] Die flussigkristallinen Formmassen der Erfindung kdnnen, wenn gewiinscht, verschiedene Zusatzstof-
fe und Fullstoffe, wie beispielsweise Antioxidantien, Titandioxid, Flammhemmstoffe und Tropfunterdriickungs-
mittel, enthalten. Gegenstande, die aus den Zusammensetzungen geformt sind, sind fir eine Vielzahl von End-
verwendungen brauchbar, die eine Kombination von sehr guten Zugfestigkeits-, Biege-, Entflammbarkeits- und
Warmebestandigkeitseigenschaften erfordern. Die Formgegenstande sind besonders zur Verwendung in elek-
tronischen Anwendungen, wie beispielsweise spritzgegossene Leiterplatten und elektrische Verbindungssti-
cke, brauchbar, die Bedingungen des Létens widerstehen. Eine wichtige Anforderung an derartige Leiterplat-
ten ist es, dal ein Prifstab mit einer Dicke von 0,8 mm (0,03125 Zoll) eine Entflammbarkeitsklassifikation oder
Bewertung von 94V-0, wie durch den UL-94 20 mm Vertical Burning Test (ASTM D 3801) bestimmt, hat.

[0020] Die Herstellung der flissigkristallinen Polyester und der glasfaserhaltigen Zusammensetzungen der
vorliegenden Erfindung wird durch die folgenden Beispiele weiter veranschaulicht. In den Beispielen werden
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inharente Viskositaten (IVs; dl/g) der LCPs bei 25°C in 60:40 Pentafluorphenol/1,2,4-Trichlorbenzol mit 0,1
g/100 ml in einem Viskosimeter von Schott Gerate gemessen. Die Proben werden durch Rihren bei Raum-
temperatur gelést. Schmelzpunkte werden durch Verwendung eines Differentialscanningkalorimeters, Modell
2920, unter Verwendung eines Kontrollsystems Thermal Analyst 2200 mit Zubehér LNCA Il mit einer Aufheiz-
geschwindigkeit von 20°C/Minute bestimmt.

[0021] Die Zusammensetzung der flissigkristallinen Polyester wird durch Hydrolysieren von etwa 100 mg des
Polyesters in einem magnetisch gerthrten Kulturréhrchen in 2 ml desoxidiertem Dimethylsulfoxid (d6) und 0,5
ml desoxidierter 5 N NaOH in Methanol (d4) bestimmt. Die Hydrolyse wird bei 80°C durchgefiihrt. Nach der
Hydrolyse wird das Réhrchen leicht gekuhlt und dann werden 5 ml desoxidiertes D,O, das eine Referenz ent-
halt, hinzugegeben, um alle Feststoffe zu I6sen. Die Lésung wird dann in das NMR-Rdhrchen gegeben und
verschlossen. Die Proton-NMR-Spektraldaten werden zur Beobachtung des Protonenkerns mit einem Spek-
trometer JEOL Delta 270 gesammelt, das bei 270,05 MHz arbeitet.

[0022] Die LCP/Rul/Glasfaser-Zusammensetzungen werden mit Rul® Black Pearl 800 (Cabot Corporation)
mit einer mittleren TeilchengréRe von 17 nm und Glasfaser Owens Corning OC492A mit einem Durchmesser
von 11 Mikrometern und einer Lange von 6,4 mm (1/4 Zoll) oder Glasfaser Owens Corning OC408BC mit ei-
nem Durchmesser von 14 Mikrometern und einer Lange von 6,4 mm (1/4 Zoll) durch Compoundieren in und
Extrudieren aus einem 30-mm-Werner-Pfleiderer-Extruder mit einem L/D-Verhaltnis von 32, 9 Zylindern und 6
Zonen hergestellt. Der LCP und Ruf werden in den Hals des Extruders eingefuhrt und die Glasfaser wird
stromabwarts durch eine seitliche Zuflihrung eingefihrt. Ein Temperatursollwert von 335°C wird in der ersten
Halfte des Extruders verwendet, um vollstdndiges Schmelzen des LCP zu sichern. Ein niedrigerer Sollwert von
310°C wird in der Stromabwartshalfte des Extruders verwendet, um die Integritat des Extrudatstrangs zu ver-
bessern, der in Pellets von etwa 3 mm (etwa 1/8 Zoll) zerhackt wird. Die compoundierten Pellets werden zu
Prifstaben von 13 mm x 125 mm x 0,8 mm auf einer Boy 50 Injection Molding Machine (SpritzgieBmaschine)
mit einer Schmelztemperatur von 335°C und einer Formtemperatur von 90°C spritzgegossen. Das fllisssigkris-
talline Polymer und die compoundierten Pellets werden vor jedem Schritt bei 150°C Gber Nacht in einem feuch-
tigkeitsentziehenden Conair-Trockner getrocknet. Die Entflammbarkeit der 0,8 mm dicken Prifstabe wird be-
stimmt, wie durch den UL-94-Flammability-Test festgelegt ist.

BEISPIEL 1 UND VERGLEICHSBEISPIEL C-1

[0023] Ein flissigkristalliner Polyester, bestehend aus 8,6 Molprozent Terephthalsaureresten, 20 Molprozent
2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 28,6 Molprozent Hydrochinonresten und 42,8 Molprozent p-Hydroxyben-
zoesaureresten sowie mit einer IV von etwa 6,0 dl/g, wird durch Schmelzpolymerisationsverfahren aus Tere-
phthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure, p-Diacetoxybenzol und p-Acetoxybenzoesaure hergestellt. Der
LCP wird dann mit Glasfaser Owens Corning OC492A compoundiert, um eine flissigkristalline Polyesterform-
masse, enthaltend 30 Gewichtsprozent Glasfaser, herzustellen (Vergleichsbeispiel C-1). Der gleiche LCP wird
mit Ru® und Glasfaser Owens Corning OC492A compoundiert, um eine flissigkristalline Polyesterformmasse
zu erhalten, die 1,0 Gewichtsprozent Ruf® und 30 Gewichtsprozent Glasfaser enthalt (Beispiel 1). Prifstabe,
13 mm x 125 mm x 0,8 mm dick, werden aus beiden Formmassen hergestellt und die charakteristischen Ent-
flammbarkeitseigenschaften werden durch den UL-94 Flammability Test bestimmt. Die Entflammbarkeitsbe-
wertung (1) der Prifstabe von Beispiel 1 ist V-O/33 und (2) der Priifstabe von Vergleichsbeispiel C-1 ist V-0/42,
wie durch den UL-94 20 mm Vertical Burning Test bestimmt wird. Die Werte ,33" und ,42" bezeichnen gesamte
Nachbrennzeiten (in Sekunden) fiir einen Satz von 5 getesteten Stében, d.h. die Summe der Nachbrennzeiten
(t, + t,) fir einen Satz von 5 Staben. Die Zeiten t, und t, sind die Zeiten in Sekunden, in denen der Stab weiter
flammt, nachdem die Flammenquelle entfernt wurde. ,Tests for Flammability of Plastics Materials — UL 94"
(, Tests zur Entflammbarkeit von Kunststoffmaterialien — UL 94"), verdffentlicht am 14. Mai 1993, definieren wei-
ter die Zeiten t, + t,. Wenn die Summe der Nachbrennzeiten t, + t, fiir einen Satz von 5 Proben 50 Sekunden
Uberschreitet, kann die UL-94-Bewertung nicht V-O sein.

[0024] Beispiel 1 und Vergleichsbeispiel C-1 veranschaulichen, da} Rul3 die Entflammbarkeit, insbesondere
die Nachbrennzeiten, einer flussigkristallinen Polyesterformmasse gemaf der vorliegenden Erfindung signifi-
kant verringert.

BEISPIELE 2 UND 3 UND VERGLEICHSBEISPIEL C-2
[0025] Ein flissigkristalliner Polyester, bestehend aus 8,6 Moleprozent Terephthalsaureresten, 20 Molprozent

2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 28,6 Molprozent Hydrochinonresten und 42,8 Molprozent p-Hydroxyben-
zoesaureresten und mit einer IV von etwa 6,2 dl/g, wird aus Terephthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure,

6/11



DE 698 34 182 T2 2007.03.08

p-Diacetoxybenzol und p-Acetoxybenzoesaure hergestellt und durch eine Festphasenverfahrensweise weiter
polymerisiert. Der LCP wird mit Glasfaser Owens Corning OC408BC compoundiert, um eine fllissigkristalline
Polyesterformmasse, enthaltend 30 Gewichtsprozent Glasfaser, herzustellen (Vergleichsbeispiel C-2). Der
gleiche LCP wird mit Ru® und Glasfaser Owens Corning OC408BC compoundiert, um flissigkristalline Poly-
esterformmassen, enthaltend 1,0 Gewichtsprozent Ru® und 30 Gewichtsprozent Glasfaser (Beispiel 2) und 2,0
Gewichtsprozent Ru® und 30 Gewichtsprozent Glasfaser (Beispiel 3), zu erhalten. Prifstabe, 13 mm x 125
mm % 0,8 mm dick (1/2 Zoll x 5 Zoll x 1/32 Zoll dick), werden aus allen drei Formmassen hergestellt und die
mechanischen Eigenschaften und die charakteristischen Entflammbarkeitseigenschaften (UL-94 Flammability
Test) werden bestimmt. Entflammbarkeitstests wurden an Staben von 13 mm x 125 mm x 0,8 mm durchge-
fuhrt. Zugfestigkeitstests wurden an 19 mm x 216 mm x 3,2 dicken (3/4 Zoll x 8,5 Zoll x 1/8 Zoll dicken) Staben
durchgefihrt. Biegetests wurden an 13 mm x 127 mm x 19 mm dicken (1/2 Zoll x 5 Zoll x 1/8 Zoll dicken) Sta-
ben durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 angegeben. Die fiir die Erweichungstemperaturen angege-
benen Werte (HDT; ASTM D 648; bei 264 Pound pro Quadratzoll, d.h. 1,82 MPa) sind °C; die fiir die Zugfes-
tigkeit angegebenen Werte (ASTM D 638) sind MPa (Pound pro Quadratzoll); die fir Bruchdehnung angege-
benen Werte (ASTM 638) sind Prozentgehalte; und die Werte fir Notched 1zod (Izod-Kerbschlag) (ASTM 256;
durchgefihrt bei 23°C) sind Joule pro Meter (Ful3-Pound pro Zoll).

[0026] Diese Beispiele veranschaulichen weiterhin, dass Ruf® die Nachbrennzeit der Proben signifikant ver-
ringert und keine schadliche Auswirkung auf die kritischen mechanischen Eigenschaften des LCP hat, wenn
er mit 30 Gewichtsprozent Glasfaser compoundiert wird.

TABELLE 1
Beispiele
c-2 2 3
HDT 296 297 296
Zugfestigkeit 125,3 (18,169) 136,9 (19,859) 133,2 (19,325)
Bruchdehnung 1,5 1,7 1,8
Izod-Kerbschlag 110 (2,1) 100 (1,9) 100 (1,9)
UL-94-Bewertung V2/42 VvO/32 VO/36

[0027] Die Formmasse von Beispiel C-2 erhielt eine V2-Bewertung, weil einer der funf getesteten Stabe tropf-
te und die Baumwolle entziindete. Die Nachbrennzeit fir diese Zusammensetzung betrug 42 Sekunden, was
niedriger ist als die fur eine V-0-Bewertung erlaubten 50 Sekunden Nachbrennzeit.

BEISPIEL 4 UND VERGLEICHSBEISPIEL C-3

[0028] Ein flussigkristalliner Polyester, bestehend aus 8,6 Molprozent Terephthalsaureresten, 20 Molprozent
2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 28,6 Molprozent Hydrochinonresten und 42,8 Molprozent p-Hydroxyben-
zoesaureresten und mit einer IV von etwa 6,5 dl/g, wird aus Terephthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure,
p-Diacetoxybenzol und p-Acetoxybenzoesdure hergestellt und durch eine Festphasenverfahrensweise weiter
polymerisiert. Der LCP wird mit Glasfaser Owens Corning OC408BC compoundiert, um eine fllissigkristalline
Polyesterformmasse, enthaltend 30 Gewichtsprozent Glasfaser, herzustellen (Vergleichsbeispiel C-3). Der
gleiche LCP wird mit Ruf® und Glasfaser Owens Corning OC408BC compoundiert, um eine flussigkristalline
Polyesterformmasse, enthaltend 1,0 Gewichtsprozent Rufd und 30 Gewichtsprozent Glasfaser, zu erhalten
(Beispiel 4). Prifstabe, 13 min x 125 mm x 0,8 mm dick, werden aus beiden Formmassen hergestellt und die
charakteristischen Entflammbarkeitseigenschaften (UL-94 Flammability Test) werden fur zwei Gruppen von
funf Prifstaben fir jede Formmasse bestimmt. Die aus der Zusammensetzung der Vergleichsprobe C-3 her-
gestellten Prifstabe haben Entflammbarkeitsbewertungen von V-0O/45 und V-O/47, wohingegen die aus der
Zusammensetzung von Beispiel 4 hergestellten Prifstdbe Entflammbarkeitsbewertungen von V-O/35 und
V-O/38 haben.

BEISPIEL 5

[0029] Ein flissigkristalliner Polyester, bestehend aus 8,6 Molprozent Terephthalsaureresten, 20 Molprozent
2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 28,6 Molprozent Hydrochinonresten und 42,8 Molprozent p-Hydroxyben-
zoesaureresten und mit einer IV von etwa 6,1 dl/g wird aus Terephthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure,
p-Diacetoxybenzol und p-Acetoxybenzoesdure hergestellt und durch eine Festphasenverfahrensweise weiter
polymerisiert. Dieser LCP wird mit Ruf und Glasfaser Owens Corning OC408BC compoundiert, um eine flus-
sigkristalline Polyesterformmasse, enthaltend 1,0 Gewichtsprozent Ruf3, und 30 Gewichtsprozent Glasfaser,
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zu erhalten. Prifstabe, 13 mm x 125 mm x 0,8 mm dick, werden aus der Formmasse hergestellt und die cha-
rakteristischen Entflammbarkeitseigenschaften (UL-94 Flammability Test) werden fiir zwei Gruppen von funf
Prifstaben bestimmt. Beide Gruppen von Prifstaben haben Entflammbarkeitsbewertungen von V-0/40.

BEISPIEL 6

[0030] Ein flissigkristalliner Polyester, bestehend aus 8,6 Molprozent Terephthalsaureresten, 20 Molprozent
2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 28,6 Molprozent Hydrochinonresten und 42,8 Molprozent p-Hydroxyben-
zoesaureresten und mit einer IV von etwa 6,0 dl/g, wird aus Terephthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure,
p-Diacetoxybenzol und p-Acetoxybenzoesdure hergestellt und durch eine Festphasenverfahrensweise weiter
polymerisiert. Dieser LCP wird mit Ruf und Glasfaser Owens Corning OC408BC compoundiert, um eine flus-
sigkristalline Polyesterformmasse, enthaltend 1,0 Gewichtsprozent Ruf3 und 30 Gewichtsprozent Glasfaser, zu
erhalten. Prifstabe, 13 mm x 125 mm x 0,8 mm dick, werden aus der Formmasse hergestellt und die charak-
teristischen Entflammbarkeitseigenschaften (UL-94 Flammability Test) werden fir zwei Gruppen von funf Prif-
staben bestimmt. Beide Gruppen von Priifstaben haben Entflammbarkeitsbewertungen von V-0O/37.

BEISPIEL 7 UND VERGLEICHSBEISPIEL C-4

[0031] Ein flissigkristalliner Polyester, bestehend aus 12,7 Molprozent Terephthalsaureresten, 20,7 Molpro-
zent 2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 33,4 Molprozent Hydrochinonresten und 33,2 Molprozent p-Hydro-
xybenzoesaureresten und mit einer IV von etwa 6,8 dl/g und einem Schmelzpunkt von 332°C, wird durch
Schmelzpolymerisation aus Terephthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure, p-Diacetoxybenzol und p-Aceto-
xybenzoesaure hergestellt. Dieser LCP wird in einem Werner-Pfleiderer-Extruder compoundiert, in einem Fall
mit Glasfaser Owens Corning OC-492A, um eine flissigkristalline Polyesterformmasse, enthaltend 30 Ge-
wichtsprozent Glasfaser, zu erhalten (Zusammensetzung von Vergleichsbeispiel 4), und in einem zweiten Fall
mit Ruf® Black Pearl 800 (Cabot Corporation) und Glasfaser Owens Corning OC-492A, um eine fllissigkristal-
line Polyesterformmasse, enthaltend 1,0 Gewichtsprozent Ruf und 30 Gewichtsprozent Glasfaser (Zusam-
mensetzung von Beispiel 7), zu erhalten. Prifstabe, 13 mm x 125 mm x 0,8 mm dick, werden aus den Form-
massen durch SpritzgieRen in einer Boy 50-S Injection Molding Machine hergestellt und die charakteristischen
Entflammbarkeitseigenschaften (UL-94 Flammability Test) werden fir zwei Gruppen von funf Prifstaben be-
stimmt. Die aus der Zusammensetzung von Beispiel 7 hergestellten Prifstabe hatten eine Gesamtbrennzeit
von 27 Sekunden und eine Entflammbarkeitsbewertung von V-O, wohingegen die aus der Zusammensetzung
von Vergleichsbeispiel 4 hergestellten Priifstabe eine Gesamtbrennzeit von 101 Sekunden und eine Entflamm-
barkeitsbewertung von V-1 hatten.

BEISPIEL 8 UND VERGLEICHSBEISPIEL C-5

[0032] Ein flissigkristalliner Polyester, bestehend aus 3,9 Molprozent Terephthalsaureresten, 15,4 Molpro-
zent 2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 19,3 Molprozent Hydrochinonresten und 61,4 Molprozent p-Hydro-
xybenzoesaureresten und mit einer IV von 6,6 dl/g und einem Schmelzpunkt von 322°C, wird durch Schmelz-
polymerisation aus Terephthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure, p-Diacetoxybenzol und p-Acetoxybenzoe-
saure hergestellt. Dieser LCP wird in einem Werner-Pfleiderer Extruder compoundiert, in einem Fall mit Glas-
faser Owens Corning OC-492A, um eine flussigkristalline Polyesterformmasse, enthaltend 30 Gewichtspro-
zent Glasfaser (Zusammensetzung von Vergleichsbeispiel 5), zu erhalten, und in einem zweiten Fall mit Ruf®
Black Pearl 800 (Cabot Corporation) und Glasfaser Owens Corning OC-492A, um eine flussigkristalline Poly-
esterformmasse, enthaltend 1,0 Gewichtsprozent Ruf3 und 30 Gewichtsprozent Glasfaser (Zusammensetzung
von Beispiel 8), zu erhalten. Prifstédbe, 13 mm x 125 mm x 0,8 min dick, werden aus den Formmassen durch
SpritzgieRRen in einer Boy 50-S Injection Molding Machine hergestellt und die charakteristischen Entflammbar-
keitseigenschaften (UL-94 Flammability Test) werden fiir zwei Gruppen von funf Prifstaben bestimmt. Die aus
der Zusammensetzung von Beispiel 8 hergestellten Prifstabe hatten eine Gesamtbrennzeit von 39 Sekunden
und eine Entflammbarkeitsbewertung von V-O, wohingegen die aus der Zusammensetzung von Vergleichsbei-
spiels 5 hergestellten Prifstabe eine Gesamtbrennzeit von 83 Sekunden und eine Entflammbarkeitsbewertung
von V-1 hatten.

BEISPIEL 9 UND VERGLEICHSBEISPIEL C-6
[0033] Ein flissigkristalliner Polyester, bestehend aus 10,3 Molprozent Terephthalsaureresten, 25,2 Molpro-
zent 2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 35,5 Molprozent Hydrochinonresten und 29,0 Molprozent p-Hydro-

xybenzoesaureresten und mit einer IV von 5,8 dl/g und einem Schmelzpunkt von 325°C, wird durch Schmelz-
polymerisation aus Terephthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure, p-Diacetoxybenzol und p-Acetoxybenzoe-
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saure hergestellt. Dieser LCP wird in einem Werner-Pfleiderer-Extruder compoundiert, in einem Fall mit Glas-
faser Owens Corning OC-492A, um eine flussigkristalline Polyesterformmasse, enthaltend 30 Gewichtspro-
zent Glasfaser (Zusammensetzung von Vergleichsbeispiel 6) zu erhalten, und in einem zweiten Fall mit Ruf®
Black Pearl 800 (Cabot Corporation) und Glasfaser Owens Corning OC-492A, um eine flussigkristalline Poly-
esterformmasse, enthaltend 1,0 Gewichtsprozent Ruf3 und 30 Gewichtsprozent Glasfaser (Zusammensetzung
von Beispiel 9), zu erhalten. Prifstédbe, 13 mm x 125 mm x 0,8 mm dick, werden aus den Formmassen durch
SpritzgieRRen in einer Boy 50-S Injection Molding Machine hergestellt und die charakteristischen Entflammbar-
keitseigenschaften (UL-94 Flammability Test) werden fir zwei Gruppen von funf Prifstaben bestimmt. Die aus
der Zusammensetzung von Beispiel 9 hergestellten Prifstabe hatten eine Gesamtbrennzeit von 42 Sekunden
und eine Entflammbarkeitsbewertung von V-O, wohingegen die aus der Zusammensetzung von Vergleichsbei-
spiel 6 hergestellten Prifstabe eine Gesamtbrennzeit von 90 Sekunden und eine Entflammbarkeitsbewertung
von V-1 hatten.

BEISPIEL 10 UND VERGLEICHSBEISPIEL C-7

[0034] Die in den Beispielen 7-9 beschriebenen Verfahrensweisen werden wiederholt, um Zusammensetzun-
gen, umfassend einen flussigkristallinen Polyester, bestehend aus 14,3 Molprozent Terephthalsaureresten,
14,3 Molprozent 2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 28,6 Molprozent Hydrochinonresten und 42,8 Molpro-
zent p-Hydroxybenzoesaureresten, enthaltend (1) 30 Gewichtsprozent Glasfaser PPG 3540 (Zusammenset-
zung von Vergleichsbeispiel 7) und (2) 1,0 Gewichtsprozent Rufd und 30 Gewichtsprozent Glasfaser PPG 3540
(Zusammensetzung von Beispiel 10), herzustellen. Die charakteristischen Entflammbarkeitseigenschaften
(UL-94 Flammability Test) werden fir zwei Gruppen von fiinf aus den Zusammensetzungen hergestellten Prif-
staben, 13 mm x 125 mm x 0,8 mm dick, bestimmt. Die aus der Zusammensetzung von Beispiel 10 hergestell-
ten Prifstabe hatten eine Gesamtbrennzeit von 27 Sekunden und eine Entflammbarkeitsbewertung von V-0,
wohingegen die aus der Zusammensetzung von Vergleichsbeispiel 7 hergestellten Prifstabe eine Gesamt-
brennzeit von 101 Sekunden und eine Entflammbarkeitsbewertung von V-1 hatten.

BEISPIEL 11 UND VERGLEICHSBEISPIEL C-8

[0035] Die in den Beispielen 7-9 beschriebenen Verfahrensweisen werden wiederholt, um Zusammensetzun-
gen, umfassend einen flissigkristallinen Polyester, bestehend aus 8,6 Molprozent Terephthalsaureresten, 20,0
Molprozent 2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 28,6 Molprozent Hydrochinonresten und 42,8 Molprozent
p-Hydroxybenzoesaureresten, enthaltend (1) 30 Gewichtsprozent Glasfaser PPG 3540 (Zusammensetzung
von Vergleichsbeispiel 8) und (2) 1,0 Gewichtsprozent Rufd und 30 Gewichtsprozent Glasfaser PPG 3540 (Zu-
sammensetzung von Beispiel 11), herzustellen. Die charakteristischen Entflammbarkeitseigenschaften (UL-94
Flammability Test) werden fiir zwei Gruppen von aus den Zusammensetzungen hergestellten fiinf Prifstaben,
13 mm x 125 mm x 0,8 mm dick, bestimmt. Die aus der Zusammensetzung von Beispiel 11 hergestellten Prif-
stabe hatten eine Gesamtbrennzeit von 43 Sekunden und eine Entflammbarkeitsbewertung von V-O, wohin-
gegen die aus der Zusammensetzung von Vergleichsbeispiel 8 hergestellten Priifstdbe eine Gesamtbrennzeit
von 87 Sekunden und eine Entflammbarkeitsbewertung von V-1 hatten.

BEISPIEL 12 UND VERGLEICHSBEISPIEL C-9

[0036] Die in den Beispielen 7-9 beschriebenen Verfahren werden wiederholt, um Zusammensetzungen, um-
fassend einen flissigkristallinen Polyester, bestehend aus 3,8 Molprozent Terephthalsaureresten, 19,2 Molpro-
zent 2,6-Naphthalindicarbonsaureresten, 23,0 Molprozent Hydrochinonresten und 54,0 Molprozent p-Hydro-
xybenzoesaureresten, enthaltend (1) 30 Gewichtsprozent Glasfaser PPG 3540 (Zusammensetzung von Ver-
gleichsbeispiel 9) und (2) 1,0 Gewichtsprozent Ruf3 und 30 Gewichtsprozent Glasfaser PPG 3540 (Zusam-
mensetzung von Beispiel 12), herzustellen. Die charakteristischen Entflammbarkeitseigenschaften (UL-94
Flammability Test) werden fir zwei Gruppen von funf aus den Zusammensetzungen hergestellten Prifstéaben,
13 mm x 125 mm x 0,8 mm dick, bestimmt. Die aus der Zusammensetzung von Beispiel 12 hergestellten Prif-
stabe hatten eine Gesamtbrennzeit von 39 Sekunden und eine Entflammbarkeitsbewertung von V-O, wohin-
gegen die aus den Zusammensetzungen von Vergleichsbeispiel 9 hergestellten Prifstabe eine Gesamtbrenn-
zeit von 83 Sekunden und eine Entflammbarkeitsbewertung von V-1 hatten.

[0037] Die Erfindung wurde im einzelnen mit besonderem Bezug auf bevorzugte Ausfihrungsformen davon
beschrieben.
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Patentanspriiche

1. Flussigkristalline Polyesterformmasse, umfassend:
(i) einen vollaromatischen Flissigkristallpolyester, bestehend aus 1,5 bis 25 Molprozent Terephthalsau-
re-(T)-Resten, 6,5 bis 37 Molprozent 2,6-Naphthalindicarbonsaure-(N)-Resten, 16 bis 42 Molprozent Hydrochi-
non-(HQ)-Resten und 17 bis 67 Molprozent p-Hydroxybenzoesaure-(PHB)-Resten;
wobei die gesamten Molprozent von T-, N-, HQ- und PHB-Resten gleich 100 sind und der Flissigkristallpoly-
ester eine inharente Viskositat in dem Bereich von 4 bis 10 dl/g, gemessen bei 25°C in 60:40, bezogen auf das
Gewicht, Pentafluorphenol/1,2,4-Trichlorbenzol, hat;
(ii) 0,1 bis 10 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gesamtgewicht der flissigkristallinen Polyesterformmasse,
Ruf}; und
(iii) mindestens 20 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gesamtgewicht der flissigkristallinen Polyesterform-
masse, Glasfaser;
mit der MaRRgabe, dal’l Gegenstande mit einer Dicke von weniger als 1,5 mm, geformt aus der Formmasse,
eine Entflammbarkeitsklassifikation von 94V-O, wie durch den UL-94 20 mm Vertical Burning Test (ASTM D
3801) bestimmt, zeigen.

2. Formmasse nach Anspruch 1, wobei das T:N-Molverhaltnis 10:90 bis 60:40 betragt, die Mole von HQ
gleich den Gesamtmolen von T und N sind, die flissigkristallinen Polyester Schmelzpunkte, bestimmt durch
Differentialscanningkalorimetrie (DSC), gleich oder weniger als 375°C haben.

3. Formmasse nach Anspruch 2, wobei der vorhandene Anteil von Glasfaser 25 bis 40 Gewichtsprozent,
bezogen auf das Gesamtgewicht der fllissigkristallinen Polyesterformmasse, betragt.

4. Formmasse nach Anspruch 1, wobei das T:N-Molverhaltnis 10:90 bis 60:40 betragt, die Mole von HQ
gleich den Gesamtmolen von T und N sind, die flissigkristallinen Polyester Schmelzpunkte, bestimmt durch
Differentialscanningkalorimetrie (DSC), gleich oder weniger als 375°C haben, der vorhandene Anteil von Rul}
1 bis 3 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gesamtgewicht der flissigkristallinen Polyesterformmasse, betragt,
der vorhandene Anteil von Glasfaser 25 bis 40 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gesamtgewicht der fllssig-
kristallinen Polyesterformmasse, betragt und die Glasfasern Dicken (Durchmesser) von 9 bis 15 Mikrometern
und Faserlangen von 0,8 bis 26 mm haben.

5. Formgegenstand mit einer Dicke von weniger als 1,5 mm und einer Entflammbarkeitsklassifikation von
94V-0, wie durch den UL-94 20 mm Vertical Burning Test (ASTM D 3801), bestimmt, bestehend aus:
(i) einem vollaromatischen Flussigkristallpolyester, bestehend aus 1,5 bis 25 Molprozent Terephthalsau-
re-(T)-Resten, 6,5 bis 37 Molprozent 2,6-Naphthalindicarbonsaure-(N)-Resten, 16 bis 42 Molprozent Hydrochi-
non-(HQ)-Resten und 17 bis 67 Molprozent p-Hydroxybenzoesaure-(PHB)-Resten;
wobei die gesamten Molprozent von T-, N-, HQ- und PHB-Resten gleich 100 sind und der Flissigkristallpoly-
ester eine inharente Viskositat in dem Bereich von 4 bis 10 dl/g, gemessen bei 25°C in 60:40, bezogen auf das
Gewicht, Pentafluorphenol/1,2,4-Trichlorbenzol, hat;
(ii) 0,1 bis 5 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gesamtgewicht des Formgegenstands, Ruf3; und
(iii) mindestens 20 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gesamtgewicht des Formgegenstands, Glasfaser.

6. Formgegenstand nach Anspruch 5, wobei das T:N-Molverhaltnis 10:90 bis 60:40 betragt, die Mole von
HQ gleich den Gesamtmolen von T und N sind, die flussigkristallinen Polyester Schmelzpunkte, bestimmt
durch Differentialscanningkalorimetrie (DSC), gleich oder weniger als 375°C haben.

7. Formgegenstand nach Anspruch 6, wobei der vorhandene Anteil von Glasfaser 25 bis 40 Gewichtspro-
zent, bezogen auf das Gesamtgewicht des Formgegenstands, betragt.

8. Formgegenstand nach Anspruch 7, wobei das T:N-Molverhaltnis 20:80 bis 45:55 betragt, die Mole von
HQ gleich den Gesamtmolen von T und N sind, die flussigkristallinen Polyester Schmelzpunkte, bestimmt
durch Differentialscanningkalorimetrie (DSC), gleich oder weniger als 355°C haben, der vorhandene Anteil von
RuB 1 bis 3 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gesamtgewicht des Formgegenstands, betragt, der vorhande-
ne Anteil von Glasfaser 25 bis 40 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gesamtgewicht des Formgegenstands,
betragt, und die Glasfasern Dicken (Durchmesser) von 9 bis 15 Mikrometern und Faserlangen von 0,8 bis 26
mm haben.

9. Verwendung von Ruf3, um die Entflammbarkeit einer flissigkristallinen Polyesterformmasse, umfassend
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einen vollaromatischen Flissigkristallpolyester und Glasfaser, zu verringern.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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