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o 57) Abstract: The invention relates to polyester mixtures containing i) between 75 and 95 % by weight, in relation to the total
poly g y weig

weight of components i and ii, of at least one polyhydroxyalkanoate and ii) between 5 and 25 % by weight, in relation to the total

~~ weight of components i and ii, of a lactone or lactam. The invention also relates to a method for preventing the thermal degradation
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of polyhydroxyalkanoates by the addition of lactones and lactams.

o (57) Zusammenfassung: Die vorliegende Erfindung betrifft Polyestermischungen, enthaltend i) 75 bis 95 Gew.-%, bezogen auf
das Gesamtgewicht der Komponenten i bis ii, mindestens eines Polyhydroxyalkanoats und ii) 5 bis 25 Gew.-%, bezogen auf das Ge-
samtgewicht der Komponenten i bis ii, eines Lactons oder Lactams. Weiterhin betrifft die Erfindung ein Verfahren zur Verhinderung
des thermischen Abbaus von Polyhydroxyalkanoaten durch Zusatz von Lactonen oder Lactamen.
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Stabilisierung von Polyhydroxybutyraten gegen thermischen Abbau
Beschreibung
Die vorliegende Erfindung betrifft Polyestermischungen, enthaltend

i) 75 bis 95 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Komponenten i bis ii,
mindestens eines Polyhydroxyalkanoats und

ii) 5 bis 25 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Komponenten i bis ii,
eines Lactons oder Lactams.

Weiterhin betrifft die Erfindung ein Verfahren zur Verhinderung des thermischen Ab-
baus von Polyhydroxyalkanoaten durch Zusatz von Lactonen oder Lactamen.

Polyhydroxyalkanoate sind interessante biologisch abbaubare Biopolymere. Poly-4-
hydroxybutyrate sind von der Fa. Metabolix bekannt. Poly-3-hydroxybutyrate werden
beispielsweise von der Fa. PHB Industrial unter dem Markennamen Biocycle® und von
der Fa. Tianan unter Enmat® vertrieben. All diese Produkte sind thermisch labil. Um
die Biopolymere verarbeiten zu kdnnen, missen sie in der Regel zumindest kurzfristig
- in einem Extruder beispielsweise - auf Temperaturen von 150 bis Uber 200°C erhitzt
werden. Bei diesen Temperaturen findet bereits ein deutlicher Molekulargewichtsabbau
statt.

Uberraschenderweise wurde nun gefunden, dass durch Zusatz von 5 bis 25 Gew.-%,
bezogen auf das Gesamtgewicht der Komponenten i bis ii, eines Lactons oder Lactams
der thermische Abbau der Polyhydroxyalkanoate weitgehend verhindert werden kann

Geignete Lactone sind beispielsweise B-Butyrolacton, y-Butyrolacton, y-Valerolacton,
0-Caprolacton und g-Caprolacton. Bevorzugt sind - Butyrolacton, y-Butyrolacton und
e-Caprolacton und insbesondere bevorzugt ist e-Caprolacton.

Geignete Lactame sind beispielsweise B-Butyrolactam, y-Butyrolactam, y-Valero-
lactam, &-Caprolactam und e-Caprolactam. Bevorzugt sind B-Butyrolactam, y-Butyro-
lactam und ¢-Caprolactam.

Unter Polyhydroxyalkanoaten werden in erster Linie Poly-4-hydroxybutyrate und Poly-
3-hydroxybutyrate verstanden, weiterhin sind Copolyester der vorgenannten Hydroxy-
butyrate mit 3-Hydroxyvaleraten umfasst. Poly-4-hydroxybutyrate sind insbesondere

von der Fa. Metabolix bekannt. Poly-3-hydroxybutyrate werden beispielsweise von der
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Fa. PHB Industrial unter dem Markennamen Biocycle® und von der Fa. Tianan unter
dem Namen Enmat® vertrieben.

Die Polyhydroxyalkanoate weisen in der Regel ein Molekulargewicht My von 100.000
bis 1.000.000 und vorzugsweise von 300.000 bis 600.000 auf.

Weiterhin hat es sich als vorteilhaft erwiesen, der Polyestermischung einen Katalysator
zuzusetzen, der die Umesterung beschleunigt. Insbesondere Zink- und Titan-
Katalysatoren sind auf Grund ihrer geringen Toxizitat bevorzugt. Insbesondere geeig-
net sind die Katalysatoren Zink(ll)acetat und Tetrabutyl-ortho-titanat.

Die Katalysatoren werden in der Regel in einer Konzentration von 0,01 bis 1 Gew.-%
bezogen auf das Gesamtgewicht der Komponenten i bis ii, eingesetzt.
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Beispiele

Eingesetzte Materialien:
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i) Biocycle® PHB FE 95: Poly-3-hydroxybutyrate der Fa. PHB-Industrial
i)  e-Caprolacton der Fa. Merck VWR International GmbH
i)  Tetrabutyl-ortho-titanat (TBOT) der Fa. Merck VWR International GmbH

Tabelle: Molekulargewicht und Schmelzviskositat von 3-PHB bei Zugabe von

g-Caprolacton

Mw (ohne | Mw (nach 3 | Viskositat Viskositat Viskositat
thermische | min Extrusi- | der Schmel- | der Schmel- | der Schmel-
Belastung) | on bei ze nach 1 zenach 5 ze nach 15
185°C) min bei min bei min bei
180°C 180°C 180°C
[Gew.-%] [g/mol] [g/mol] [Pa s] [Pa s] [Pa s]

PHB 580 000 130 000 3000 1000 200

90% PHB + 329 000 2000 900 650

10 % -

Caprolacton

80% PHB + 326 000 1500 1000 700

20 % -

Caprolacton

90% PHB + 283 000 2000 1300 1100

10 % -

Caprolacton +

0,3 % TBOT

80% PHB + 339 000 1500 1200 1000

20 % -

Caprolacton +

0,3 % TBOT
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Polyestermischung, enthaltend

i) 75 bis 95 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Komponenten i bis
ii, mindestens eines Polyhydroxyalkanoats und

i) 5 bis 25 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Komponenten i bis
ii, eines Lactons oder Lactams.

Polyestermischung nach Anspruch 1, wobei Komponente ii) ein Lacton ist aus-
gewahlt aus der Gruppe bestehend aus B-Butyrolacton, y-Butyrolacton und ¢-
Caprolacton.

Polyestermischung nach Anspruch 1, wobei Komponente ii) e-Caprolacton ist.

Polyestermischung nach Anspruch 1, wobei Komponente i) ein Poly-3-
hydroxybutyrat ist.

Polyestermischung nach Anspruch 1, wobei Komponente i) ein Poly-4-
hydroxybutyrat ist.

Polyestermischung nach einem der Ansprliche 1 oder 2, wobei 0,01 bis 1 Gew.-
% bezogen auf das Gesamtgewicht der Komponenten i bis ii, eines Katalysators
zugesetzt werden.

Polyestermischung nach Anspruch 4, wobei der Katalysator Tetrabutyl-ortho-
titanat ist.

Verfahren zur Verhinderung des thermischen Abbaus von Polyhydroxyalkanoa-
ten durch Zusatz von Lactonen oder Lactamen.
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