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64 Verfahren zur Herstellung von siliciuammedifizierten Phthalsiurederivaten.

67 Neue Verbindungen der Formel I werden dadurch

erhalten, dass man an ein Phthalsidurederivat, welches
einen Allylgruppen-haltigen Substituenten aufweist, ein
Silan anlagert.

Die Symbole R;, R, und X haben die im Patentan-
spruch 1 angegebene Bedeutung.

Die neuen Verbindungen eignen sich als Haftvermitt-
ler oder, falls R; und R, zusammen -O- bedeuten, als
Hirter fiir Epoxidharze.

0-R
1 (1)
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PATENTANSPRUCHE
1. Verfahren zur Herstellung einer Verbindung der Formel

I

O0-R

L (1),

CO-R
% 2
worin

Riund Rz unabhiingig voneinander Alkoxy mit 1-12
C-Atomen oder Phenoxy oder
Ri und Rz zusammen die Gruppierung -O-,

X eine Gruppierung
oQ: oQ:
—N—CHZCHZCH:—-Sli-—Q oder —O—CH2CH2CH2—S|i—Q,
3 b Se:

R; Alkyl mit 2-7 C-Atomen, Cycloalkyl mit 5-7 C-Atomen,
Benzyl oder

oQ:

|
-CH:CH:2CH:-Si-Q,

|
0Q:

Q Methyl, Phenyl oder -OQs und

Q1, Q2 und Qs unabhingig voneinander Alkyl mit 1-6
C-Atomen oder Phenyl

bedeuten, dadurch gekennzeichnet, dass man an eine Verbin-
dung der Formel I1

O-Rl'
(11),

CO-R,'
X' 2

worin

Ri’ und Rz’ unabhingig voneinander Alkoxy mit 1-12
C-Atomen oder Phenoxy oder

Ri’ und Rz’ zusammen -O-,

X’ eine Gruppierung

-N-CH:CH=CH:

|
Ry’

oder -O-CH.CH=CH: und

Rs’ Alkyl mit 2-7 C-Atomen, Cycloalkyl mit 5-7 C-Atomen,
Benzyl oder Allyl darstellen, in mindestens stdchiometri-
schen Mengen eine Verbindung der Formel IT1

OoQ:
H—Sli-Q

I
0Q:

(1),

anlagert.
2. Verfahren zur Herstellung einer Verbindung der Formel

Ia
COOH

(Ia}),

X COOH
dadurch gekennzeichnet, dass man nach dem Verfahren des
10 Anspruchs 1 eine Verbindung der Formel Ib

C O\
wlxgggi‘\to//p

herstellt und diese hydrolysiert, wobei die Symbole X diein
Formel I von Anspruch 1 angegebene Bedeutung aufweisen.

20 3. Verfahren geméss Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, dass man eine Verbindung der Formel I, worin Ru
und Rz zusammen -O- darstellen, herstellt. )

4. Verfahren geméass Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, dass man eine Verbindung der Formel I herstellt,

25 worin die Gruppierung X in 3-Stellung an den Benzolring
gebunden ist.

5. Verfahren geméss Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, dass man eine Verbindung der Formel I herstellt,
worin R1 und R2 zusammen die Gruppierung -O-,

30 X eine in 3-Stellung gebundene Gruppierung

(Ib),

oQ: 0Q:

| |
_N(CH:CH:CH:-Si-Q): oder ~OCH:CH:CH:-Si-Q,

|
* 0Q: 0Q: -

Q Methyl oder Alkoxy mit 1-4 C-Atomen und Q: und Q2 je
Alkyl mit 1-4 C-Atomen bedeuten.
6. Verwendung der nach dem Verfahren geméss Anspruch
1 hergestellten Verbindungen der Formel I als Haftvermittler.
7. Verwendung gemiss Anspruch 6 als Haftvermittler zwi-
schen einem anorganischen Feststoff und einem organischen
Harz.
45

40

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Her-
so stellung neuer siliciummodifizierter Phthalsdurederivaten
sowie deren Verwendung als Haftvermittler z.B. zwischen
anorganischen Feststoffen und organischen Harzen.
Aus der Literatur ist bekannt, dass sich verschiedene
Silane, wie Vinyltrichlorsilan, Vinyl-tris-(2-methoxy)-silan
ss und y-Aminopropyltridthoxysilan, als Haftvermittler fiir ver-
schiedene Anwendungen, beispielsweise zur Herstellung von
glasfaserverstirkten Kunststoffen, fiir Dichtungsmassen,
Lacke und Klebstoffe, verwenden lassen [vgl. z.B. Defazet,
28,207-211 (1974) und Kunststoffe, 55, 909-912 (1965)]. Die
& Eigenschaften der mit diesen bekannten Haftvermittlern her-
gestellten Produkte lassen aber zum Teil zu wiinschen iibrig,
insbesondere hinsichtlich Wasseraufnahme, thermo-oxida-
tiver Bestindigkeit und/oder elektrischen Eigenschaften.
Aufgabe der Erfindung war daher die Bereitstellung neuer
65 Haftvermittler bzw. neuer Zwischenprodukte zur Herstellung
von Haftvermittlern, mit denen die obigen Nachteile iiber-
wunden werden kdnnen. :
Gegenstand der Erfindung ist daher ein Verfahren zur Her-



stellung einer Verbindung der Formel I

R,

CO-R
¥ 2

worin

R:und R: unabhingig voneinander, Alkoxy mit 1-12
C-Atomen oder Phenoxy oder

Riund R: zusammen die Gruppierung -O-,

X eine Gruppierung

oQ: OoQ:

I |
~N-CH:CH:CH:-Si-Q oder -O-CH:CH:CH:-5i-Q,

| | |
Rs 0Q: 0Q:

Rs Alkyl mit 2-7 C-Atomen, Cycloalkyl mit 5-7 C-Atomen,
Benzyl oder

o

I
-CH:CH:CH:-Si-Q,

|
0Q:

Q Methyl, Phenyl oder -OQ; und

Q1, Q2 und Qs unabhingig voneinander Alkyl mit 1-6
C-Atomen oder Pheny!

bedeuten, welches dadurch gekennzeichnet ist, dass man an
eine Verbindung der Formel 11

0-R,
(1),

CO-R,'
X! 2

worin

Ri” und R unabhiingig voneinander Alkoxy mit 1-12
C-Atomen oder Phenoxy oder

R:’ und R2' zusammen ~O-,

X’ eine Gruppierung

~-N-CH:CH=CH:
|
Ry’

oder -O-CH2CH=CH:und

3 632765

Rs’, Qi, Q2 und Q; konnen geradkettig oder verzweigt sein.
Als Beispiele definitionsgemésser Alkoxy- oder Alkyl-
gruppen seien genannt: die Methoxy-, Athoxy-, n-Propoxy-,
Isopropoxy-, n-Hexyloxy-, n-Decyloxy- und n-Dodecyloxy-
5 gruppe; die Methyl-, Athyl-, n-Propyl-, Isopropyl-, n-Butyl-,
tert-Butyl-, n-Pentyl-, n-Hexyl- und n-Heptylgruppe.

Ri und Rz stellen bevorzugt Alkoxy mit 1-4 C-Atomen,
besonders Methoxy oder Athoxy dar. Ganz besonders bevor-
zugt bilden Ri1 und R2 zusammen jedoch die Gruppierung

10 -O-.

Ribzw. R’ in der Bedeutung einer Alkylgruppe stellt ins-
besondere eine Alkylgruppe mit 2-4 C-Atomen und ganz
besonders die Athyl- oder Isopropylgruppe dar.

Bedeutet Rs oder Ra’ eine Cycloalkylgruppe, so handelt es

15 sich z.B. um die Cyclopentyl- und vor allem um die Cyclo-
hexylgruppe.

Alkylgruppen Q1, Q2 und/oder Qs sind bevorzugt gerad-
kettig und weisen 1-6 und insbesondere 1-4 C-Atome auf.

Vorzugsweise werden Verbindungen der Formel I herge-

20 stellt, deren Gruppierung X in 3-Stellung an den Benzolring
gebunden ist.

Bevorzugt ist ein Verfahren zur Herstellung von Verbin-
dungen der Formel I, worin R1 und Rz zusammen die Grup-
pierung -O- bilden, X eine in 3-Stellung gebundene Grup-

25 pierung

oQ: 0Q:
| |
~N(CH:CH:CH:-Si~Q): oder ~OCH:CH:CH:-Si-Q,
» |
0Q: 0Q:

Q Methyl oder Alkoxy mit 1-4 C-Atomen und Q: und Q2 je
Alkyl mit 1-4 C-Atomen bedeuten.
35 Die Ausgangsverbindungen der Formel III sind bekannt.
Ausgangsverbindungen der Formel II, worin X’ eine Dial-
lylaminogruppe darstellt, kdnnen dadurch erhalten werden,
dass man ein Aminophthalsiurederivat der Formel IV

40 O-Rl”
(v),

CO-RZ'i
4 HAN
Vi

worin R1” und R2” unabhingig voneinander -OH oder eine
Gruppe -O~M* oder Ri” und R2” zusammen (-O~):M:*+,

50 M* ein Alkalimetallkation, ein Trialkylammoniumkation mit
3-24 C-Atomen oder ein quaternires Ammoniumkation und
Mi*+ ein Erdalkalimetallkation darstellen, mit einem Allyl-
halogenid, besonders Allylbromid oder Allylchlorid, umsetzt
und die erhaltene N,N-Bis-allylaminophthalséure anschlies-

Rs’ Alkyl mit 2-7 C-Atomen, Cycloalkyl mit 5-7 C-Atomen, 55 send in ein Derivat der Formel II iiberfiihrt, z.B. durch Cycli-

Benzyl oder Allyl darstellen, in mindestens stochiometri-
schen Mengen eine Verbindung der Formel I11

oQ:

H'Sli‘Q (1),
0Q:

anlagert und die erhaltene Verbindung, worin Ri* und Rz’
zusammen -O- darstellen, gegebenenfalls anschliessend in
die entsprechende freie Sdure iiberfiihrt.

Alkoxygruppen Ri und/oder R2 und Alkylgruppen Rs,

sierung zum Anhydrid oder Veresterung mit entsprechenden
Alkoholen.
Ausgangsverbindungen der Formel II, worin X' eine
Gruppierung ~-OCHCH=CH: darstellt, konnen durch
60 Umsetzung einer Verbindung der Formel V

O-R, '
1
& V),

CO-R,'
OH



632765

worin Ri’ und R»’ die unter Formel IT angegebene Bedeu-
tung haben, mit einem Allylhalogenid, bevorzugt Alkyl-
bromid oder Allylchlorid, in Gegenwart einer Base, wie
Alkalimetallcarbonaten, z.B. Kaliumcarbonat, hergestellt
werden.

Ausgangsverbindungen der Formel 11, worin X’ eine
Gruppierung

-N-CH:CH=CH:

és "

bedeutet und Rs” Alkyl mit 2-7 C-Atomen, Cycloalkyl mit
5-7 C-Atomen oder Benzyl darstellt, sind neu. Sie kénnen
dadurch erhalten werden, dass man eine Verbindung der
Formel VI

0-R, * |
L WD),

CO-RZ'
-p N
NI R3

worin Ri’, R2’ und Rs” die oben angegebene Bedeutung

haben, mit einem Allylhalogenid, besonders Allylbromid
oder Allychlorid, umsetzt, bevorzugt in Gegenwart einer

Base, wie Alkalimetallcarbonaten oder -hydroxiden, z.B.
Kaliumcarbonat, Kalium- oder Natriumhydroxid.

Die obigen Umsetzungen mit Allylhalogeniden werden
zweckmiissig in polarem Medium, insbesondere in wisse-
rigem Medium bei Temperaturen zwischen etwa 0°C und
100°C, besonders zwischen etwa 25 und 80°C, vorgenommen.

Die Verbindungen der Formeln V und VI sind bekannt
oder kdnnen nach an sich bekannten Methoden hergéstellt
werden.

Die Umsetzung der Verbindungen der Formel II mit den
Silanen der Formel ITI wird zweckmaissig in wasserfreiem
organischem Medium und in Gegenwart eines Katalysators
vorgenommen. Als Katalysatoren kdnnen beispielsweise
organische Peroxide, wie tert.-Butylhydroxyperoxid, Di-tert-
Butylperoxid, Peressigsiure, Benzoylperoxid, Diacylpero-
xide und Cumolhydroperoxid, oder Platin- und Palladium-

p—

/Zl
(HOOC) 7

.

dar, worin

a eine ganze Zahl von 1-15, besonders 1-10,

m und n unabhéngig voneinander einen aliphatischen Rest
mit mindestens zwei C-Atomen, einen cycloaliphatischen,
carbocyclisch-aromatischen oder heterocyclisch-aromati-
schen Rest, in dem die Carbonamid- und Carboxylgruppen
an verschiedene C-Atome gebunden sind und sich an Z:
gebundene Carboxylgruppen je in ortho-Stellung zu einer
Carbonamidgruppe befinden und die einzelenen Z> unab-
hidngig voneinander einen aliphatischen Rest mit mindestens
zwei C-Atomen, einen cycloaliphatischen, araliphatischen,

NH—CO\ P

Katalysatoren, z.B. Platin/Kohle-Katalysatoren oder
PtClsH»-Katalysatoren, verwendet werden.
Geeignete inerte organische Losungsmittel sind beispiels-
weise aromatische Kohlenwasserstoffe, wie Benzol, Toluol
s und Xylole, cyclische Ather, wie Tetrahydrofuran, Tetrahy-
dropyran und Dioxan, oder Athylenglykolmono- und
-dialkyldther mit je 1-4 C-Atomen in den Alkylteilen, wie
Athylenglykolmonomethyl- und -monodthylither, Athylen-
glykoldidthyl- und -di-n-butylither.

Bevorzugt sind aromatische Kohlenwasserstoffe als
Losungsmittel.

Die Anlagerung wird mit Vorteil unter Schutzgas, z.B.
Stickstoff oder Argon, vorgenommen.

Die Reaktionstemperaturen liegen im allgemeinen etwa
15 zwischen 80 und 150°C; bevorzugt sind Reaktionstempera-

turen zwischen etwa 90 und 120°C.

Die Verbindungen der Formeln IT und IIT werden in min-
destens stochiometrischer Menge eingesetzt. Bevorzugt setzt
man einen leichten Uberschuss an Silan der Formel IT1 ein,

20 2.B. einen etwa 10-50%igen Uberschuss.

Die allfdllige Hydrolyse der erhaltenen Anhydride zu den
freien Sduren kann nach bekannten Methoden durchgefiihrt
werden. .

Nach Beendigung der Anlagerung werden das Losungs-

25 mittel und allfillig vorhandenes iiberschiissiges Silylierungs-
mittel auf iibliche Weise entfernt, beispielsweise durch Abde-
stillieren im Vakuum.

Die Verbindungen der Formel I fallen im allgemeinen in
Form von hellgelben bis rétlichen Olen an.

Wie eingangs erwihnt, stellen die Verbindungen der
Formel I auch wertvolle Zwischenprodukte zur Herstellung
anderer siliciummodifizierter Haftvermittler dar, z.B. Verbin-
dungen der Formel VII

10

30

35

_~CONH-Y -NHOC

(VII)
CO—Rl Rl-OC

40X

sowie der entsprechenden zum Imid cyclisierten Derivate. In
Formel VII haben X und R: die unter Formel I angegebene
Bedeutung und Y stellt ein Strukturelement der Formel VIII

(COOH)m'l (VIII)

\\CO-NH-ZZ-—~———

a-1

carbocyclisch-aromatischen oder heterocyclisch-aromati-
schen Rest darstellen.

@ Bevorzugt stellen Z: und Z: carbocyclisch-aromatische

Reste dar. Bei m und n = 1 bedeutet Z: insbesondere die 1,3-
oder 1,4-Phenylengruppe, bei m = 1 und n = 2 eine Benzol-
trylgruppe und bei m und n = 2 eine Benzoltetraylgruppe
oder das Benzophenonringsystem. Bevorzugte Bedeutungen

% von Zz sind die 1,3- oder 1,4-Phenylengruppe, der 4,4'-

Diphenylmethan- oder 4,4’ -Diphenylétherrest.
Die Verbindungen der Formel VII kénnen auf an sich
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bekannte Weise durch Umsetzung von mindestens stdchio- Form von Losungen in geeigneten organischen Ldsungsmit-
metrischen Mengen einer Verbindung der Formel I oder teln, wie N,N-Dimethylformamid, N,N-Dimethylacetamid,
eines Gemisches von zwei verschiedenen Verbindungen der N-Methyl-2-pyrrolidon, Aceton, Methylédthylketon, Tetrahy-
Formel I mit Diaminen H2N-Y-NH: hergestellt werden. Die  drofuran und Dioxan, oder in Form wisseriger Dispersionen
Umsetzung wird zweckmassig in einem inerten organischen 5 oder Emulsionen nach iiblichen Techniken appliziert.

Losungsmittel oder einem Losungsmittelgemisch, z.B. Verbindungen der Formel I, worin Ri und R> zusammen
N,N-Dialkylamiden von aliphatischen Monocarbonsduren -O- bilden, konnen auch als Hérter fiir Epoxidharze ver-
mit [-3 C-Atomen im Sdureteil, wie N,N-Dimethylformamid ~ wendet werden. Entsprechende hirtbare Gemische, die sich
oder N,N-Dimethylacetamid, cyclischen Amiden, wie zur Herstellung von Formkdrpern, Imprignierungen, Uber-
N-Methyl-2-pyrrolidon, cyclischen Athern oder Athylengly- 10 ziigen, Verklebungen und dergleichen eignen, enthalten eine
kolmono- oder -dialkylidthern mit je 1-4 C-Atomen in den Polyepoxidverbindung und als Hérter mindestens eine Ver-
Alkylteilen, wie Tetrahydrofuran, Dioxan, Athylenglykol- bindung der Formel I, worin R: und Rz zusammen -O- dar-
monomethyl- und -monoéthylither, Athylenglykoldithyl- stellen, sowie gegebenenfalls weitere Zusitze.

und -di-n-butylither, vorgenommen. Als Polyepoxidverbindungen kommen alle diejenigen in

Die Verbindungen der Formel I und besonders die daraus 15 Betracht, die mit Anhydridhértern ausgehirtet werden
herstellbaren Derivate der Formel VII stellen wertvolle Haft-  k&nnen. Insbesondere seien genannt:
vermittler, insbesondere zwischen anorganischen Feststoffen

und organischen Harzen, dar und eignen sich fiir eine grosse Alicyclische Polyepoxide, wie Epoxyithyl-3,4-epoxycyclo-
Zahl von Anwendungen in der Klebstoffindustrie, und der hexan (Vinylcyclohexendiepoxid), Limonendiepoxid, Dicy-
lack- und kunststoffverarbeitenden Industrie. 20 clopentadiendiepoxid, Bis-(3,4-epoxycylohexylmethyl)-

Beispiele einiger Anwendungsgebiete sind: zur Verbesse- adipat, (3',4’-Epoxycyclohexylmethyl)-3,4-epoxycyclohe-
rung der Haftung spezieller Dichtungsmassen, z.B. Polysul- xancarboxylat, (3',4'-Epoxy-6' -methylcyclohexylmethyl)-
fiden, Polyurethanen und Polyacrylaten, auf verschiedenen 3,4-epoxy-6-methylcyclohexancarboxylat; 3-(3/,4’-Epoxycy-

Substraten, wie Glas, Aluminium und Keramik; fiir die clohexyl)-2,4-dioxaspiro-(5,5)-8,9-epoxyundecan, 3-(Glyci-
Umbhiillung von mineralischen Fiillstoffen zur Verbesserung 25 dyloxyithoxyéthyl)-2,4-dioxaspiro(5,5)-8,9-epoxyundecan.
der mechanischen Eigenschaften der damit hergestellten Pro- Di- oder Polyglycidyldther von mehrwertigen Alkoholen,
dukte, z.B. bei in der Giesserei-Industrie verwendeten sand- wie 1,4-Butandiol oder Polyalkylenglykolen, wie Polypropy-
gefiillten Masken und Kernen, mineralisch gefiillten Kabel- lenglykole; Di- oder Polyglycidylather von cycloaliphati-
mischungen oder anderen mineralisch gefiillten Kunst- schen Polyolen, wie 2,2-Bis-(4-hydroxycyclohexyl)-propan;
stoffen, beispielsweise gefiillte Duroplaste, wie quarzgefiillte 30 Di- oder Polyglycidylither von mehrwertigen Phenolen, wie
Epoxidharze und gefiillte ungeséttigte Polyester; gefiillte Resorcin, Bis-(p-hydroxyphenyl)-methan, 2,2-Bis-(p-hydro-
Thermoplaste, wie Polyamid-6.6 und Polyéthylentereph- xyphenyl)-propan (Diomethan), 2,2-Bis-(4’ -hydroxy-3‘,5'-
thalat; gefiillte Elastomere, wie Natur- und Synthesekaut- dibromphenyl)propan, 1,1,2,2-Tetrakis-(p-hydroxyphenyl)-
schuck; fiir Klebstoffe, Klebstoffzusammensetzungen und dthan, oder unter sauren Bedingungen erhaltene Kondensa-
Lacke, z.B. epoxidharz-haltige Klebstoffzusammenset- 35 tionsprodukte von Phenolen mit Formaldehyd, wie Phenol-
zungen, Epoxid-, Polyacrylat-, Polyurethan- und Vinyl- Novolake und Kresol-Novolake; ferner Di- oder Poly-(B-

chlorid-Copolymerisat-Lacke. Die genannten Verbindungen  methylglycidyl)-dther der oben angefiihrten Polyalkohole
eignen sich jedoch vor allem zur Herstellung von verstirkten,  und Polyphenole.

insbesondere glasfaserverstirkten Kunststoffen, besonders Polyglycidylester und Poly-(B-methylglycidyl)-ester von
Verbundkérpern, wie Laminaten, zur Verbesserung der Haft- 4 mehrwertigen Carbonséuren, wie Phthalsiure, Terephthal-
festigkeit zwischen dem Substrat bzw. der Matrix und dem sdure, Tetrahydrophthalsdure und Hexahydrophthalséure.
darauf applizierten Kunststoff. Das Substrat kann dabei in N-Glycidylderivate von Aminen, Amiden und heterocycli-
an sich beliebiger Form vorliegen, z.B. in Form von Fasern, schen Stickstoffbasen, wie N,N-Diglycidylanilin,

Geweben oder Nonwovens, und besteht vorzugsweise aus N,N-Diglycidyltoluidin, N,N,N’,N’-Tetraglycidyl-bis-(p-
Glas, oder aber-auch mineralischen Stoffen, wie Quarz, 4s aminophenyl)-methan; Triglycidylisocyanurat; N,N’-Digly-
Steinwolle, Asbest, Glimmer, oder metallischen Fasern und cidylathylenharnstoff; N,N’-Diglycidyl-5,5-dimethylhydan-
Folien. Geeignete Kunststoffe fiir die Herstellung solcher toin, N,N’-Diglycidyl-5-isopropyl-hydantoin; N,N’-Digly-
Laminate sind beispielsweise Acrylate, Polyester-, Epoxid-, cidyl-5,5-dimethyl-6-isopropyl-5,6-dihydrouracil.

Silikon-, Melamin-, Phenol- und Furanharze; ferner auch Gewiinschtenfalls kann man den hirtbaren Gemischen zur

Polyamide und Polyamidsiduren bzw. Polyimide, insbeson- 50 Herabsetzung der Viskositit aktive Verdiinner, wie z.B. Sty-
dere jedoch iiber C=C-Doppelbindungen vernetzbare Poly- roloxid, Butylglycidylather, Isooctylglycidylither, Phenyl-

mere, wie ungesittigte Polyester und Maleinimidyl- oder glycidylither, Kresylglycidylither, Glycidylester von synthe-
Nadicimidylgruppen aufweisende Homo- und Copolymere, tischen, hochverzweigten, in der Hauptsache tertiren alipha-
deren Vorldufer oder Gemische mit anderen Polymeren. tischen Monocarbonsiuren zusetzen.

Gegeniiber vergleichbaren Verbundkorpern, zu deren Her- 55 Man kann bei der Hartung ausserdem Hértungsbeschleu-
stellung bekannte siliciumhaltige Haftvermittler, insbeson- niger einsetzen; solche Beschleuniger sind z.B. tertidire

dere solche der eingangs erwihnten Art, verwendet werden, Amine, deren Salze oder quaternire Ammoniumverbin-
zeichnen sich unter Verwendung der nach dem erfindungsge-  dungen, z.B. 2,4,6-Tris-(dimethylaminomethyl)-phenol, Ben-
missen Verfahren hergestellten Haftvermittler der Formel I zyldimethylamin, 1-Methyl-imidazol, 2-Athyl-4-methyl-imi-
bzw. der oben erwihnten Derivate davon hergestellte glas- 6 dazol, 4-Aminopyridin, Triamylammoniumphenolat; oder
faserverstirkte Verbundkdrper vor allem durch eine erhohte  Alkalimetallalkoholate, wie z.B. Natriumhexantriolat. Die

thermo-oxidative Bestindigkeit, verbesserte dielektrische Hartung wird zweckmaéssig im Temperaturintervall von 50°C
Eigenschaften nach Feuchtigkeitseinwirkung und/oder bis 250°C, bevorzugt von 120-220°C, durchgefiihrt.
geringere Wasseraufnahme aus. Die Verbindungen der Man kann die Hartung in bekannter Weise auch zwei- oder
Formel I bzw. die daraus herstellbaren Derivate zeichnen sich ¢s mehrstufig durchfithren, wobei die erste Hartungsstufe bei
ferner durch eine gute Benetzung der Substrate aus. niedriger Temperatur und die Nachhirtung bei hdherer Tem-

Die nach dem erfindungsgeméssen Verfahren hergestellten  peratur durchgefiihrt wird.
Haftvermittler und deren Derivate werden zweckmiissig in Die Hartung kann gewiinschtenfalls auch derart in 2
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Stufen erfolgen, dass die Hartungsreaktion zunéchst vor-
zeitig abgebrochen bzw. die erste Stufe bei wenig erhdhter
Temperatur durchgefiihrt wird, wobei ein noch schmelzbares
und/oder l8sliches, hirtbares Vorkondensat (sogenannte
«B-Stufe») aus der Epoxid-Komponente (a) und dem Hérter
(b) erhalten wird. Ein derartiges Vorkondensat kann z.B. zur
Herstellung von «Prepregs», Pressmassen oder insbesondere
Sinterpulvern dienen.

Der Ausdruck «Hérten», wie er hier gebraucht wird,
bedeutet die Umwandlung der 16slichen, entweder fliissigen
oder schmelzbaren Polyepoxide in feste, unlosliche und
unschmelzbare, dreidimensional vernetzte Produkte bzw.
Werkstoffe, und zwar in der Regel unter gleichzeitiger Form-
gebung zu Formkdrpern, wie Giesskorpern, Presskdrpern
und Schichtstoffen, zu Imprignierungen, Beschichtungen,
Lackfilmen oder Verklebungen.

Die hirtbaren Gemische konnen vor der Hirtung in
irgendeiner Phase mit Streck-, Fiill- und Verstarkungsmit-
teln, wie beispielsweise Steinkohlenteer, Bitumen, Textilfa-
sern, Glasfasern, Asbestfasern, Borfasern, Kohlenstoffasern,
mineralischen Silikaten, Glimmer, Quarzmehl, Titandioxid,
Aluminiumoxidhydrat, Bentonite, Kaolin, Kieselsdure-
aerogel oder Metallpulver, Aluminiumpulver, oder Eisen-
pulver, ferner mit Pigmenten und Farbstoffen, wie Russ,
Oxidfarben, Titanoxid u.a. versetzt werden. Man kann den
hirtbaren Gemischen ferner auch andere iibliche Zusitze,
2.B. Flammschutzmittel, wie Antimontrioxid, Thixotropier-

6

mittel, Verlaufmittel («flow control agents»), wie Silicone,
Wachse oder Stearate (welche zum Teil auch als Formtrenn-
mittel Anwendung finden) zusetzen. ,
Die Herstellung der hirtbaren Mischungen kann in
5 iiblicher Weise mit Hilfe bekannter Mischaggregate (Riihrer,
Kneter, Walzen etc.) erfolgen.

Die beschriebenen hirtbaren Epoxidharzmischungen
finden ihren Einsatz vor allem auf den Gebieten des Oberfla-
chenschutzes, der Elektrotechnik, der Laminierverfahren

10 und im Bauwesen. Sie konnen in jeweils dem speziellen
Anwendungszweck angepasster Formulierung, im unge-
fiillten oder gefiillten Zustand, als Anstrichmittel, Lacke, als
Pressmassen, Tauchharze, Giessharze, Spritzgussformulie-
rungen, Imprégnierharze und Klebmittel, als Werkzeug-

1s harze, Laminierharze, Dichtungs- und Spachtelmassen,
Bodenbelagsmassen und Bindemittel fiir mineralische Aggre-
gate verwendet werden.

Fiir die in den Anwendungsbeispielen beschriebene Her-
stellung von hértbaren Mischungen wurde das folgende Epo-

20 xidharz verwendet:

Epoxidharz A
Durch Kondensation von 2,2-Bis-(p-hydroxyphenyl)-
25 propan mit einem stochiometrischen Uberschuss Epichlor-
hydrin in Gegenwart von Alkali hergestelltes, in der Haupt-
sache aus monomerem Diglycidylither der Formel

"
CH= CH—CH,—0— O ~CH.~CH— CH
\S/ H,, 0{__)—(':—@—0 iy~ - Cil,
' -0
Cit,

bestehendes, bei Zimmertemperatur fliissiges Epoxidharz
(technisches Produkt) mit einem Epoxidgehalt von 5,12-5,54
Epoxiddquivalenten/kg. Viskositdt (Hoeppler) bei 25°C:
9000-13 000 cP.

Zur Bestimmung der mechanischen Eigenschaften der in
den nachfolgenden Beispielen beschriebenen hértbaren
Mischungen wurden Platten von 4 mm Dicke hergestellt. Die
Priifkorper fiir die Bestimmung der Biegefestigkeit, des Ela-
stizitdtsmoduls und der Durchbiegung nach VSM-Norm

77 103 sowie der Wasseraufnahme, gemessen bei 23°C an Bie-

gepriifkdrpern nach VSM-Norm 77 103, wurden aus den
Platten herausgearbeitet.

Herstellungsbeispiele
Beispiel 1

CO/

NE(CH,)5Si—~0-n.C3H,) 4],

In einem Sulfierkolben werden unter Stickstoffatmosphére

50 g (0,205 Mol) 3-N,N-Diallylamino-phthalsdureanhydrid
in 250 m] wasserfreiem Toluol geldst und auf 115°C erhitzt.
Unter Riihren wird bei dieser Temperatur eine Losung von
115 g (0,55 Mol) Tri-n-propoxysilan und 2 ml einer 0,02-
molaren Hexachlorplatinwasserstoffsdure (H2PtCle.6Hz0) in
Propanol in 50 ml wasserfreiem Toluol wéhrend 20 Minuten
zugetropft. Danach wird das Reaktionsgemisch noch wih-

rend 10 Stunden bei 110°C geriihrt. Das Losungsmittel und
iiberschiissiges Tri-n-propoxysilan werden im Vakuum ent-
fernt. Man erhalt 111 g (83% d.Th.) 3-N,N-Bis-[3-(Tri-n-pro-

40 poxy)-silyl-propyll-aminophthalséureanhydrid in Form
eines rotlichen Ols.

Analyse fiir Cs2Hs7NO»Si2 (Molgewicht 656):

45
Ber.:. C 58,59%
Gef.: C 59,0 %

H 8,76%
H 84 %

N 2,14%
N25%

Si 8,56%
Si 8,0 %.

Das als Ausgangsprodukt verwendete 3-N,N-Diallylami-
nophthalsiureanhydrid kann wie folgt hergestelit werden:

50

225 g (1,0 Mol) 3-Aminophthalséure-dinatriumsalz und

138 g (1,0 Mol) Kaliumcarbonat werden in 400 ml Wasser

ss gelost. Die Losung wird bei ca. 25°C mit 317,2 g (2,6 Mol)
Allylbromid versetzt, und das Reaktionsgemisch wird 4
Stunden bei 30-35°C geriihrt. Durch Zugabe von 200 ml
35%iger wisseriger Salzsdure fillt man die Diallylamino-
phthalsiure aus. Das Produkt wird bei 10°C abgesaugt, mit

60 100 ml Wasser gewaschen und getrocknet. 261 g (1 Mol) der
erhaltenen 3-N,N-Diallylaminophthalsdure werden auf
150-155°C erhitzt. Es entsteht eine Schmelze, die man 2
Stunden bei ca. 150°C unter Uberleiten eines Stickstoff-
stromes riihrt und anschliessend auf 50°C abkiihlen ldsst.

¢s Dann gibt man je 750 ml Toluol und n-Hexan zu und kristal-
lisiert das Rohprodukt aus diesem Gemisch um. Man erhdlt
237 g 3-N,N-Diallylaminophthalsdureanhydrid; Fp.
94-95°C. ,
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Beispiel 2 wird mehrere Male mit heissem Cyclohexan extrahiert. Nach
Nach der im Beispiel 1 beschriebenen Arbeitsweise werde'n dem Entfernen des Losungsmittels erhilt man 12 g (52%
50 (0,205 Mol) 3-N,N-Diallylaminophthalsdureanhydridin  4.Th.) 3-N-Athyl-N-allylaminophthalsiureanhydrid; Smp.
250 ml wasserfreiem Toluol mit 136,5 g (0,41 Mol) Tri-n- 80-83°C.
hexyloxysilan und 2 ml 0,02-molarer Hexachlorplatinwasser- 5
stoffsiure in 50 ml Toluol umgesetzt. Nach der Entfernung Analyse fiir C1s3HuuNOs:
des Losungsmittels und des iiberschiissigen Silylierungsmit-
tels erhdlt man 186 g (100% d.Th.) 3-N,N-Bis-[3-Tri-n-hexyl- Ber.. C 67,23% H 6,08% N 6,03%
oxy)-silylpropyl]-aminophthalsdureanhydrid in Form eines Gef. C 67,35% H 6,02% N 5,94%.

rétlichen Ols, 10
Beispiel 4

Analyse fiir CsoHssNOsSi2 (Molgewicht 908): In einem 750 ml Sulfierkolben, der mit Riihrer, Thermo-

meter, Riickflusskiihler und Tropftrichter ausgestattet ist,
Ber: C 66,11% H 10,32% N 1,54% Si 6,18% werden unter Feuchtigkeitsausschluss 20,4 g (0,1 Mol) 3-Ally-
Gef: C 66,1 % H 10,5% N 1,7% Si 6,2 % 15 loxyphthalséureanhydrid in 250 m! absolutem Toluol und

2 ml H2PtCls- 6H20 (0,02 molar in n-Propanol) vorgelegt.

Beispiel 3 Unter Riihren wird bei 110°C Innentemperatur eine Losung

In einem Sulfierkolben werden unter Stickstoffatmosphére ~ von 23 g (0,11 Mol) Tri-n-propoxysilan in 50 ml absolutem
18,7 g (0,08 Mol) 3-N-Athyl-N-allylaminophthalsiureanhy- Toluol und 2 ml H2PtCle- 6 H20 (0,02 molar in n-Propanol)
drid in 300 m! wasserfreiem Toluol geldst und auf 105°C 20 wihrend 30 Minuten zugetropft. Nach 10 Stunden Riihren

erhitzt. Unter Riihren werden bei dieser Temperatur 25,6 g des Reaktionsgemisches bei 110°C wird das Losungsmittel im
(0,124 Mol) Tri-n-propoxysilan und 0,6 ml einer 0,02- Vakuum abdestilliert, und der erhaltene 6lige braune Riick-
molaren Hexachlorplatinwasserstoffsdure in Propanol wih-  stand wird einer Vigreux-Kurzdestillation unterworfen und

rend 45 Minuten zugetropft. Hierauf wird bei 110°C wihrend  fraktioniert. Bei 160-165°C/1073 Torr erhilt man das 3-(y-
3 Stunden nachgeriihrt. Nach dem Verdampfen des Losungs- 25 Tri-n-propoxy-silyl)-propoxyphthalsiureanhydrid.
mittels wird der Riickstand am Hochvakuum destilliert. Man

erhilt 24,5 g (70% d.Th.) 3-N-Athyl-N-(tri-n-propoxy)-silyl- Beispiel 5
propylaminophthalsiureanhydrid in Form eines hellgelben In einem Sulfierkolben werden unter Stickstoffatmosphére
Ols; Kp. 190-15°C/10~* mm Hg. 4,00 g (0,02 Mol) 4,4'-Diaminodiphenylather in 90 ml was-
3 serfreiem N,N-Dimethylacetamid (DMA) gel6st und bei 0°C
Analyse fiir C22H3sNOsSi (Molgewicht 438): portionenweise mit 3,27 g (0,015 Mol) Pyromellitsiuredian-
hydrid versetzt. Das Reaktionsgemisch wird wihrend einer
Ber: C 60,38% H 8,069 N 3,20% Si 6,42% Stunde bei 20-25°C geriihrt. Dann gibt man bei 0°C 6,56 g
Gef: C 60,6 % HB81% N34% Si64d % (0,01 Mol) des gemass Beispiel 1 hergestellten 3-N,N-Bis-[3-
35 (Tri-n-propoxy)-silyl-propyl]-aminophthalsdureanhydrids
Das als Ausgangsprodukt verwendete 3-N-Athyl-N-allyl- zu und rithrt das Reaktionsgemisch wahrend einer weiteren
aminophthalsdureanhydrid kann wie folgt hergestellt Stunde bei 20-25°C. Die erhaltene Polyamidsdure-Losung
werden: eignet sich als Haftvermittler zum Ausriisten von Glasfaser-
geweben, die fiir die Herstellung von glasfaserverstirkten
211,1 g(1 Mol) 3-Nitrophthalsdure werden in 1200 mi 40 Laminaten verwendet werden kdnnen.
Dioxan geldst und bei 20-25°C mit 10 g eines Palladium-
Kohle-Katalysators (5 Gew.-% Palladium) hydriert. Dann Beispiel 6
gibt man 89 g (2 Mol) frisch destillierten Acetaldehyd in In einem Sulfierkolben werden unter Stickstoffatmosphire
300 ml Dioxan zu und setzt die Hydrierung fort. Anschlies- 3,24 g (0,03 Mol) m-Phenylendiamin in 110 ml wasserfreiem

send wird der Katalysator entfernt, und die Raktionslosung 45 DMA geldst und auf —15°C bis —20°C gekiihlt. Zu dieser
wird am Vakuum eingedampft. Der Riickstand wird mehrere  Lésung gibt man unter Riihren und tropfenweise 5,07 g

Male mit heissem Toluol extrahiert, und die Lésungen (0,025 Mol) Isophthalsduredichlorid so zu, dass die Tempe-
werden nach dem Filtrieren bis zum Kristallisieren abge- ratur —15°C nicht iibersteigt. Anschliessend wird das Reak-
kiihlt. Man erhilt 82,4 g (43% d.Th.) 3-N-Athylaminophthal-  tionsgemisch wihrend einer Stunde bei 20-25°C geriihrt.
sdureanhydrid; Smp. 133-134°C. 50 Dann gibt man bei —15°C tropfenweise eine Losung von
5,06 g (0,05 Mol) Tridthylamin in 10 ml DMA zu. Nach wei-
Analyse fiir C1oHaNOs: terem 1-stiindigem Riihren bei 20-25°C wird die Reaktions-
16sung auf 0°C gekiihlt und mit 9,08 g (0,01 Mol) 3-N,N-Bis-
Ber.. C 62,82% H 4,75% N 7,33% [3-(Tri-n-hexyloxy)-silylpropyl]-aminophthalsiureanhydrid
Gef: C 628 % H48 % N 7,4 %. ss versetzt, und die Reaktionslosung wird noch wihrend einer

Stunde bei 20-25°C geriihrt. Nach dem Abfiltrieren vom aus-
19,1 g (0,1 Mol) 3-N-Athylaminophthalsiureanhydridund  gefallenen Triéthylaminhydrochlorid wird die erhaltene

13,8 g (0,1 Mol) Kaliumcarbonat werden unter Riihren und 10%ige Polyamidlosung zum Ausriisten von Glasfaserge-
Erwdrmen auf 100°C in 150 ml Wasser geldst. Nach dem weben verwendet.
Abkiihlen werden zu dieser Lésung 13,3 g (0,11 Mol) Allyl- ¢
bromid zugetropft, worauf man nochmals wihrend 3
Stunden auf 100°C erhitzt. Dann wird auf 20-25°C abge- Beispiel 7
kiihlt, nochmals mit 3,5 g Kaliumcarbonat versetzt, wieder Nach der im Beispiel 6 beschriebenen Arbeitsweise werden
auf 100°C erhitzt und nochmals 3,5 g Allylbromid zugetropft. 4,96 (0,025 Mol) 4,4’ -Diaminodiphenylmethan, 4,0 g (0,02
Nach I Stunde Riihren kiihlt man ab (pH der Losung 7-8) s Mol) Trimellitsiureanhydrid-chlorid, 2,02 £ (0,02 Mol) Trit-
und siuert die Losung mit konz. Salzsiure auf pH 3-4 an. hylamin und 6,56 g (0,01 Mol) 3-N,N-Bis-[3-Tri-n-pro-
Dann wird zur Trockne eingedampft, und der Riickstand poxy)silylpropyl]-aminophthalsdureanhydrid in 150 ml was-
wird wihrend 1 Stunde auf 160°C erhitzt. Das Rohprodukt serfreiem DMA umgesetzt. Die erhaltene 10%ige Polyamid-
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amidsiure-Losung kann zum Ausriisten von Glasfaserge-
weben verwendet werden.

Anwendungsbeispiele
Beispiel I

a) Imprégnieren von Glasfasergewebe

Glasfasergewebe, sog. E-Glas, mit einem Gewicht von
280 g/m? und Atlasbindung, das vorher thermisch auf etwa
0,1 Gew.-% Restschlichtegehalt entschlichtet worden war,
wird mit 2%igen Losungen der gemiss den Herstellungsbei-
spielen 5 bis 7 erhaltenen Haftvermittler bzw. handelsiib-
licher Haftvermittler imprigniert. Die Haftvermittler-
Losungen werden im Tauchverfahren mit einer Imprignier-
geschwindigkeit von 0,5 m/Minute appliziert und dann wih-
rend 20 Minuten bei 180°C in einem Umluftofen getrocknet.

Als Haftvermittler (Finish) werden verwendet:

1) kein Haftvermittler

2) Vinyl-tris-(2-methoxyéthoxy)silan («Silan A 172» der
Fa. Union Carbide); 2%ige Losung in N,N-Dimethylfor-
mamid (DMF)
3) y-Aminopropyl-tridthoxysilan ((«Silan A 1100» der Fa.
Union Carbide); 2%ige Losung in N,N-Diemthylformamid)
4) Polyamidsdurelosung gemiiss Herstellungsbeispiel 5
mit DMF auf 2 Gew.-% verdiinnt

5) Polyamidlosung gemiss Herstellungsbeispiel 6, mit
DMF auf 2 Gew.-% verdiinnt

6) Polyamid-amidsdureldsung geméss Herstellungsbei-
spiel 7, mit DMF auf 2 Gew.-% verdiinnt.

In der folgenden Tabelle I sind Griff, Aussehen und Haft-
vermittler-Gehalt der imprignierten Glasfasergewebe No.
4-6 zusammengefasst:

Tabelle I

Haftvermittler Nr.

4 5 6

Griff leicht steif weich bis

10

15

20

25

30

35

leicht steif 49

b) Herstellung von kupferkaschierten Laminatplatten

1,0 Mol N,N’-4,4'-Diphenylmethan-bis-maleinimid wird
bei 100°C in 500 g Furfurylalkohol gelst und auf 25°C abge-
kiihlt. 0,4 Mol 4,4’ -Diaminodiphenylmethan werden bei
25°C in 200 g Methylglykol geldst. Beide Losungen werden
vereinigt und gut vermischt. Mit dieser Losung werden die
gemdss Abschnitt a) ausgeriisteten Glasfasergewebe im
Tauchverfahren bei 25°C imprégniert und danach in einem
Umluftofen 18 Minuten lang bei 180°C getrocknet (Harzge-
halt der erhaltenen Prepregs 39 Gew.-%) Anschliessend
werden 10 Lagen des imprignierten Gewebes zwischen zwei
35 Mikron starken Kupferfolien, welche durch oberflich-
liche elektrolytische Messingbeschichtung vorbehandelt
wurden, heiss verpresst. Dabei wird die Presse zunéchst wih-
rend 2-3 Minuten unter leichtem Kontaktdruck gehalten,
anschliessend wird der Druck auf 40kp/cm? gesteigert und es
wird wihrend 1 Stunde bei 180°C verpresst. Danach werden
die Priifkorper der Presse entnommen und weitere 6 Stunden
im Ofen bei 240°C nachgehirtet (Harzgehalt der erhaltenen
Laminatplatten 35 Gew.-%).

Eigenschaften der so erhaltenen kupferkaschierten Lami-
natplatten

Biegefestigkeit in N/mm? geméss ISO/R 178

a) Ausgangswert

b) nach 10 Tagen Alterung bei 270°C

Wasseraufnahme

in Gew.-% nach 24 Stunden bei 23°C. Die Messungen
erfolgen an Biegepriifkdrpern geméss der VSM Norm 77 103.

Dielektrischer Verlustfaktor tg /50 Hz geméss DIN
53483

a) Ausgangswert gemessen bei 23°C

b) nach 6 Stunden Lagern in kochendem Wasser

Dielektrizitdtskonstante /50 Hz geméss DIN 53 483
a) Ausgangswert gemessen bei 23°C
b) nach 6 Stunden Lagern in kochendem Wasser.

ISO/R = International Standards Organisation/Recom-

leicht steif mendations )
VSM = Verein Schweizerischer Maschinenindustrieller
Aussehen (Farbe)  goldgelb gelb goldgelb DIN = Deutsche Industrie Norm
Haftvermittler- 0,12 0,15 0,15 +  Die Resultate sind in der folgenden Tabelle II zusammen-
gehalt Gew.-% gefasst. Die Numerierung der Versuchsprodukte bzw. der
Priifkorper ist dieselbe wie unter a).
Tabelle 11
Versuchsprodukt Nr.
1 2 3 4 5 6
Biegefestigkeit N/mm? Ausgangswert 4223 401 586,7 569,4 603,6 455,4
Nach 10 Tagen Alterung bei 270°C 282,4 108,8 162,8 296,1 458,2 325,5
Wasseraufnahme in Gew.-% nach 24 Std. bei 23°C 0,54 0,28 0,29 0,13 0,08 0,18
Dielektr. Verlustfaktor 5/50 Hz Ausgangswert 1,08 L15 2,71 © 0,31 0,29 0,28
Nach 6 Std. lagern in Kochwasser 6,57 2,81 4,22 1,40 0,96 0,49
Dielektrizitdtskonstante /50 Hz Ausgangswert 5,1 5,4 5,1 5,2 5,2 5,0
Nach 6 Std. lagern in Kochwasser 6,9 5,8 5,5 5,7 5,5 5,2

Beispiel 11
14,41 g Epoxidharz A (Epoxidgehalt 5,20 Epoxiddquiva-

lente/kg), 9,0 g Phthalsdureanhydrid und 4,43 g des nach Bei-

spiel I hergestellten 3-N,N-Bis-[3-Tri-n-propoxy)-silyl-
propyllaminophthalsdureanhydrids (das Gesamtgewicht

beider Anhydride entspricht 0,9 Mol pro 1 Aquivalent Epo-
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xidgruppen) werden gemischt und unter Riihren wihrend 1 freien Giesskorpern verarbeitet. Die Biegefestigkeit betriigt
Stunde auf 125°C erwdrmt. Nach Zugabe von einigen 106 N/mm?, die Durchbiegung 8 mm, der Elastizitits-Modul
Tropfen Benzyldimethylamin wird die Reaktionsldsung zur 2540 N/mm? und die Wasseraufnahme bei 23°C nach 4
Herstellung von 4 mm dicken Platten rasch in eine auf 120°C ~ Tagen 0,28 Gew.-% und nach 10 Tagen 0,39 Gew.-%.

vorgewirmte Aluminiumform gegossen. Die Aushértung 5
erfolgt in einem Umluftofen zuerst wihrend 4 Stunden bei Beispiel IV
120°C und anschliessend wihren 16 Stunden bei 160°C. Man Auf analoge Weise wie in Beispiel 1 beschrieben werden

erhilt blasenfreie Giesskorper mit einer Biegefestigkeit von 9,6 g Epoxidharz A (Epoxidgehalt 5,20 Epoxidiquiva-

127 N/mm?, einer Durchbiegung von 6 mm und einem Ela- lente/kg) 4,66 g (0,0315 Mol) Phthalsiureanhydrid und
stizitdtsmodul von 2760 N/mm>. die Wasseraufnahme bei 10 5,90 g (0,0135 Mol) des gemiss Beispiel 3 hergesteliten

23°C betrigt nach 4 Tagen 0,21 Gew.-% und nach 10 Tagen 3-N-Athyl-N~(Tri-n-propoxy)-silyl-propyl-aminiophthalsiu-
0,37 Gew.-%. reanhydrids (das Gesamtgewicht der beiden Anhydride ent-
spricht 0,9 Mol pro 1 Aquivalent Epoxidgruppen) gemischt
und zu transparenten, blasenfeien Giesskdrpern verarbeitet.

Beispiel I11 15
Auf analoge Weise wie in Beispiel Il beschrieben werden Beispiel V
14,41 g Epoxidharz A (Epoxidgehalt 5,20 Epoxidiquiva- Auf analoge Weise wie in Beispiel II beschrieben werden

lente/kg), 8,0 g (0,054 Mol) Phthalséureanhydrid und 8,85 g 9,60 g Epoxidharz A (Epoxidgehalt 5,20 Epoxidiquivalente
(0,0135 Mol) des gemiss Beispiel 1 hergestellten 3-N,N-Bis- pro kg), 5,33 g (0,036 Mol) Phthalsdureanhydrid und 3,30 g
[3-(Tri-n-propoxy)-silyl-propyl]-aminophthalséiureanhydrids 20 (0,009 Mol) des gemdss Beispiel 4 hergestellten 3-[y-Tri-n-
(das Gesamtgewicht der beiden Anhydride entspricht 0,9 Mol propoxy-silyl)-propoxy-phthalsiureanhydrids gemischt und
pro Aquivalent Epoxidgruppen) gemischt und zu blasen- zu transparenten, blasenfreien Giesskdrpern verarbeitet.
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