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Copolymere

Anwendungsgebiet der Erfindung

Die Erfindung betrifft Copolymere, welche wiederkehrende
Amid-Einheiten (A) und wiederkehrende Atherimid-Einheiten
(EI) enthalten, Sie werden angewandt fiir Beschichtungs~
zwecke und zur Herstellung von PreBteilen,

Charakteristik der bekannten technischen L&sungen

Es sind Homopolymere aus Amid-Einheiten und Homopolymere
aus Atherimid=Einheiten fiir Beschichtungszwecke und zur
Herstellung von PreBteilen bekannt,

Ziel der Erfindung

Ziel der Erfindung ist die Bereitstellung von Polymeren
mit verbesserten physikalischen Eigenschaften unter ge~
ringerem Kostenaufwand,

Darlegung des Wesens der Erfindung

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, Copolymere her-
zustellen, die wiederkehrende Amid~Einheiten und wieder~
kehrende Atherimid=Einheiten chemisch gebunden enthalten,

Die erfindungsgemiBen Copolymere sind dadurch gekenn-
zeichnet, daR sie aus der Klasse von Verbindungen der
allgemeinen Formeln, bestehend aus A
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ausgewahlt sind, worin die ~C~Gruppen der Einheit mit dem

Index m entweder in meta-Stellung oder in para-Stellung
zueinander stehen,

Insbesondere betrifft die Erfindung ein Copolymeres, das

(a) 5 bis 95 Molprozent chemisch gebundene Einheiten der
allgemeinen Formel I

0 H
. TR
H o C~N«R"« (1)

und
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(b) 95 bis 5 Molprozent chemisch gebundene Einheiten der
allgemeinen Formel II ' '
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enthidlt, wobei die -C-Einheiten der allgemeinen Formel I in
meta-Stellung oder in para-Stellung zueinander stehen, und
worin

R ausgewdhlt ist aus der Klasse bestehend aus.

(a) den folgenden, zweiwertigen, organischen Resten

CH3 CH3 CH3
CH3 CH3
CH3 : CH3
CH3 Br Br CH3
CH3 Br Br CH3
Br Br
[
CH3
r Br

und
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Die gebundenen, zufdllig angeordneten Einheiten oder Block-
Copolymeren kénnen als solche der allgemeinen Formel III
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angeschen werden, in welcher R und Rl die oben angegebene
Bedeutuny besitzen, die Indizes m und n ganze Zahlen sind,
die, upabhdngig voneinander, zumindest den Wert 1, z.B. 5
bis 5000 oder dariiber, besitzen, und der Index p eine ganze
7ahl mit einem Wert von grdBer als 1, z.B. mit einem Wert
von S'bis 10 000 oder dariiber, und vorteilhafterweise mit

einem Wert von 10 bis 1000, ist.

Vor der Imidisierung liegen die Copolymeren in der Amid-
Form vor, wie dies beispielhaft durch die nachfolgende all-

gemeine Formel

)
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und spezifisch durch die allgemeine Formel
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(b)

zweiwertigen organischen Resten der allgemeinen Formel

(X)

in welcher X den Rest _CyHZy- bedeutet, der Index y

eine ganze Zahl mit einem Wert von 1 bis 5 einschlieB-

lich ist, und

R} einen zweiwertigen organischen Rest bedeutet, ausgewdhlt

{c)

(d)

5 der Klasse bestehend aus

aromatischen Kohlenwasserstoffresten mit 6 bis 20
Kohlenstoffatomen und halogenierten Derivaten davon,
Alkylenresten und Cycloalkylenresten mit 2 bis 20
Kohlenstoffatomen,

Polydiorganosiloxanen mit C(2_8)—Alkylen-Endgruppen,
und

zweiwertigen Resten der nachfolgenden allgemeinen For-

mel

in welcher Q ein zweiwertiger Rest, ausgewdhlt aus

der Klasse bestehend aus

ist und der Index x eine ganze Zahl mit einem Wert

von 1 bis 5 einschlieBlich bedeutet.
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angegeben ist, wobei in den Formeln die Reste R, R1 und die

Indizes m, n und p die oben angegebene Bedeutung besitzen.

Von Polyamiden der allgemeinen Formel

Lot

in welcher der Rest R und der Index p die oben angegebenen
Bedeutungen besitzen, ist es bekannt, daB sie eine gute
chemische Bestidndigkeit und Wirmebest&ndigkeit aufweisen.
Obwohl derartige aromatische Polyamide in geeigneten Lbsungs-
mitteln fiir Beschichtungszwecke gel&st werden konnen, sind
derartige Polyamide oftmals schwierig zu verpressen und
erfordern in dem Prefzyklus libermdfig hohe Temperaturen

und Drucke. Von Poly&dtherimiden ist es bekannt, daB sie gute
Hochtemperatur-Eigenschaften besitzen und praktisch durch-
flihrbaren PreBzyklen zugdnglicher sind; jedoch widre es von
Vorteil, die chemische Besténdigkeit dieser Polyédtherimide
zu verbessern und deren Kosten filir die Anwendungsbereiche

des Verpressens und Beschichtens zu senken.

Es wurde nun im Rahmen von Untersuchungen, die zur vorlie-

genden Erfindung flihrten, gefunden, daB man Copolymere, die
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chemisch gebundene Einheiten der allgemeinen Formeln I und

II iiber einen weiten Bereich der molaren Konzentration ent-
halten, herstellen kann, wobei die Eigenschaften der Copo-
lymeren gegeniilber den Eigenschaften von Homopolymeren aus
diesen Einheiten modifiziert werden. In einigen Féllen war
die Verbesserung der Eigenschaften unerwértet, wenn man den
Anteil von entweder der A-Einheit oder der EI-Einheit beriick-
sichtigt,'welcher in dem Copolymeren vorhanden war. Durch

die Herstellung der oben beschriebenen Copolymeren kann

die Brauchbarkeit der Copolymeren erheblich erweitert wer-
den. AuBerdem k&nnen durch Kombination dieser zwei Einheiten
in dem Copolymeren Produkte erhalten werden, die einen gerin-
geren Kostenaufwand erfordern, als er gewdhnlich mit der
He:stellung von Polydtherimiden allein verbunden iét, ohne
daB ein signifikanter Verlust (falls ein solcher iberhaupt
eintritt) in den physikalischen Eigehschaften zu verzeich-

nen ist.

Eine bevorzugte Klasse von Copolymeren, die von der allge-
meinen Formel III umfaBt werden, sind solché Copolymeren,

die im wesentlichen aus etwa 2 bis 5000 oder mehr Einheiten,
und vorzugsweise aus 5 bis 100 Einheiten von EI-Einheiten der

allgemeinen Formel IV

bestehen, in welcher Rl die oben angegebene Bedeutung pesitzt

und R2 die nachfolgende Formel
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CH3
CH
aufweist.
Eingeschlossen in die Atherimid-Einheiten der allgemeinen

Formel IV als Teil des Copolymer-Molekiils sind die nachste-

henden chemisch gebundenen Einheiten V, VI und VII

Nows
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und Mischungen davon, in welchen Rl und R2 die gleiche Be-

deutung wie oben besitzen.
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Die Copolymeren der allgemeinen Formel III kodnnen erhalten
werden, indem man ein aromatisches Bis(dtheranhydrid) der
allgemeinen Formel VIII

O0=C C=0
| R | (VIII)
0 0
\\C C’/
| [

0 0]

ein Isophthaloyl- oder Terephthaloylchlorid (nachstehend
ganz allgemein als "Phthaloylchlorid" bezeichnet) der all-

gemeinen Formel IX

0

o —C—cC1 (IX)
Cl—C
0

in welcher die =C-Cl-Gruppen in meta- oder in para-Stellung
zueinander stehen, und ein organisches Diamin der allgemei-

nen Formel X

1
H N—R"—NH, (X)
in welcher die Reste R und R1 die gleiche Bedeutung wie oben

besitzen, umsetzt.

Es konnen pro Mol des organischen Diamins der allgemeinen
Formel X insgesamt von 0,95 bis 1,05 Mole der beiden Verbin-
dungen der allgemeinen Formeln VIII und IX eingesetzt werden.
Es wird bevorzugt, im wesentlichen gleiche molare Mengen von
(a) den Verbindungen der allgemeinen Formeln VIII und IX, und
(b) dem organischen Diamin zu verwenden. Die in der vorliegen-



227277 2

den Erfindung eingesetzten Copolymeren kénnen solche sein,
pei denen von 10 bis 5000 oder mehr Einheiten von einer der
Formeln I und II vorhanden sind, und der Index p in der For-
mel III den Wert 5 oder hdher, z.B. den Wert 10 bis 1000,
besitzt.

Die Acylhalogenid-Derivate der allgemeinen Formel Ix, die
sich von Terephthal- oder Isophthalsduren ableiten, kdnnen
auch in das Bromid und andere reaktionsfihige Halogenid-
Derivate auBer den Chlorid-Derivaten umgewandelt werden.

Bei der Herstellung der Copolymeren k&nnen Kettenabbrecher,
wie Anilin, oder Monoorganoséure~Derivate oder Monoanhydride

verwendet werden.

Im allgemeinen kdnnen die Copolymeren der vorliegenden Exrfin-
dung erhalten werden, indem man das gewdhlte organische
piamin und das besondere Dianhydrid und Phthaloylchlorid der
allgemeinen Formeln VIII bzw. IX in Gegenwart eines dipola-
ren, aprotlschen, organischen L&sungsmittels unter Umgebungs-
bedingungen zur Herstellung einer copolymeren Amidsdure
unsetzt. Beim weiteren Erhitzen wandelt sich die Amidsdure

in die Imid-Form um, wobei das Copolymere die Einheiten derxr
allgemeinen Formeln I und II in einer zufé&dlligen Vertellung
enthdlt. In Abhdngigkeit von dem Feststoffgehalt der Poly-
amidsdure-Ldsung kann die Reaktion in 0,5 bis 2 Stunden, oderx
mehr, beendet sein. Nach Beendigung der Reaktion kann die
Losung auf ein Substrat gegossen werden, so daB Verdampfung
des organischen L3sungsmittels erfolgt. Durch Erhitzen auf
Temperaturen im Bereich von 150 bis 200°C, oder hdher, wan=
delt man die copolymere Polyamidsdure in die Polyimid-Form
um, so daf das Copolymere an diesem Punkt gute Warmebestén-
digkeit, chemische Bestindigkeit, wie Lbsungsmlttelbestandlg-
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keit, und Verprefbarkeit, aufweist. Derartige Zubereitungen
sind besonders als Lackbeschichtung flir¢Drdhte brauchbar
und verleihen verschiedenen Substraten die Eigenschaften der

Losungsmittelbestédndigkeit und der Wdrmebestdndigkeit.

Das aromatische Bis(dtheranhydrid) der allgemeinen Formel
VIII kann durch Hydrolyse, gefolgt von Deﬁydratisierung, des
Reaktionsproduktes des nitrosubstitulerten Phenyldinitrils
und anschlieBender Umsetzung mit einem Dialkalimetallsalz
einer zweiwertigen Arylverbindung in Gegenwart eines dipola-
ren aprotischen LOsungsmittels hergestellt werden, wobei das
Alkalimetallsalz die allgemeine Formel

Alk—O—RY—0—alk

1 die gleiche Bedeutung wie oben be-

2 ist und Alk
ein Alkalimetallion bedeutet. Zur Uberfilhrung der erhaltenen

aufweist, in welcher R

sitzt und vorzugsweise der gleiche Rest wie R

Tetranitrile in die entsprechenden Tetrasduren und -dianhy-
dride k&nnen verschiedene, wohlbekannte Verfahren eingesetzt

werden.

Von den Alkalimetallsalzen der oben beschriebenen zweiwer-
tigen Phenole werden Natrium- und Kaliumsalze der nachste-
henden, zweiwertigen Phenole, umfaBt:
2,2-Bis (hydroxyphenyl)-propan,
2,4'-Dihydroxydiphenylmethan,
Bis (2-hydroxyphenyl)-methan,
2,2-Bis(4-hydroxyphenyl)-propan (nachstehend als
"Bisphenol-A" oder als "BPA" bezeichnet),
1,1-Bis(4-hydroxyphenyl)-dthan,
1,1-Bis (4-hydroxyphenyl)-propan,
3,3-Bis(4-hydroxyphenyl)~pentan,
4,4'-Dihydroxybiphenyl,
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4,4'-Dihydroxy-3,3',5,5"'-tetramethylbiphenyl,
2,4~Dihydroxybenzophenon,
4,4'-Dihydroxydiphenyl=-sulfon,
2,4'-Dihydroxydiphenyl-sulfon,
4,4'-Dihydroxydiphenyl-sulfoxid,
4,4'-Dihydroxydiphenyl~-sulfid, etc.

Von den organischen Diaminen der allgemeinen Formel X werden
beispielsweise die nachfolgenden Verbindungen umfaBt:

m-Phenylendiamin,
p-Phenylendiamin,
4,4'-Diaminodiphenylpropan,
4,4'~Diaminodiphenylmethan,
Benzidin, , :
4,4'-Diaminodiphenyl-sulfid,
4,4'-Diaminodiphenyl-sulfon,
4,4'-Diaminodiphenyl-dther (4,4'-Oxydianilin),
1,5-Diaminonaphthalin,
3,3'-Dimethylbenzidin,
3,3'-Dimethoxybenzidin,
2,4-Diaminotoluol,
2,6~Diaminotoluol,
2,4-Bis(B~amino-tert.-butyl)-toluol,
Bis (p~B-methyl-o-aminopentyl)-benzol,
1,3-Diamino-4~isopropylbenzol,
1,2-Bis(3-aminopropoxy)-dthan,

. m-Xylylendiamin, ‘
p-Xylylendiamin, _
Bis (4~-aminocyclohexyl)~methan,
3-Methylheptamethylendiamin,
4,4-Dimethylheptamethylendiamin,
2,11-Dodecandiamin,
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2,2-Dimethylpropylendiamin,
Octamethylendiamin, |
3-Methoxyhexamethylendiamin,
2,5~-Dimethylhexamethylendiamin,
3-Methylheptamethylendiamin,
S=Methylnonamethylendiamin,
1,4~Cyclohexandiamin,
1,12-0Octadecandiamin,
Bis(3~aminopropyl)~sulfid,
N~Methyl~bis(3-aminopropyl )~amin,
Hexamethylendiamin,
Nonamethylendiamin,
2,6-Diaminotoluol,
Bis(3~aminopropyl)~tetramethyldisiloxan, etc,

Die copolymere Zubereitung kann mit verschiedenen teilchen-
formigen Fillstoffen, wie Glasfasern, Kieselerdefullstoffen,
Kohlenstoff-Whiskers, bis zu einer Menge von 50 Gewichts-
prozent des Copolymeren, oder dariiber, verstirkt werden,

Ausfihrungsbeispiel

Die nachfolgenden Beispiele dienen zur weiteren Erlauterung
der Erfindung, sollen diese jedoch nicht beschranken, Alle
Teile sind Gewichtsteile, es sei denn, daB ausdricklich
etwas anderes angegeben ist,

Beispiel 1

Dieses Beispiel erléiutert die Herstellung eines Homopoly-
amids aus Isophthaloylchlorid und 4,4'~Oxydianilin, Dieses
Homopolymere wird dann spiter mit einer copolymeren Zube-
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reitung verglichen werden, welche die gleiche Diaminoorgano-
Verbindung enthalt, Insbesondere wurden 2,03 g (0,01 Mol)
Isophthaloylchlorid und 2,0 g (0,01 Mol) 4,4'-Oxydianilin

in 15 ml
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N-Methylpyrrolidon gel&st. Infolge des Rilhrens erwdrmte sich
die Mischung durch die exotherme Reaktion auf eine Tempera-
tur von 64°C unter Bildung einer homopolymeren Amid-Ldsung.
Von dieser L8sung wurde bei 280° bis 300°C ein Film gegos-

sen, wobei ein homogener Polyamid~Film erhalten wurde.

Beispiel 2
Durch Umsetzen von 2,0 g (0,01 Mol) 4,4'-Oxydianilin, 4,16 g
(0,008 Mol) 2,2-Bis[4-(3,4~-dicarboxyphenoxy)-phenyl]-propan-
dianhydrid (Bisphenol-A) und 0,41 g (0,002 Mol) Isophthaloyl-
chlorid (IC) in 15 ml N-Methylpyrrolidon wurde ein Copolyme-
res mit A~Einheiten und EI-Einheiten hergestellt. Die Mi-
schung wurde bei Raumtemperatur gertihrt, bis sie klar wurde,

wobei die Mischung sich exotherm auf 529C erwirmte. Nach
Abkiihlen wurde die copolymere Zubereitung auf Glas zu einem
Film bei einer Temperatur von etwa 280° bis 300°C ausgegos-
sen, um die Amidsiure~Gruppen zu imidisieren. Dieses Polymere,
das ein molares Verhdltnis von 80 Molprozent EI-Einheiten

und 20 Molprozent A-Einheiten aufwies, hatte die nachstehen-
de Formel XI

{:E ot@k@}_ Eﬁ)&oq@*m],r@{ @(} e @} |
“ 4

r

D W

\

in welcher die Einheiten in zufélliger Anordnung vorliegen,
die Indizes m und n, unabhingig, ganze Zahlen mit einem
Wert von grdBer als 1 sind, und der Index p eine ganze Zahl
mit einem Wert von grdfSer als 1 ist.
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Beispiel 3

Isophthaloylchlorid, Bisphenol-A-dianhydrid und 4,4'-Oxy-
dianilin wurden in variierenden Anteilen jeweils unter Ver-
wendung von 15 ml N-Methylpyrrolidon als L&sungsmittel
unter Anwendung der in Beispiel 2 angegebenen Bedingungen
umgesetzt. Die nachfolgende Tabelle I zeigt die Anteile und
die molaren Konzentrationen der Bestandteile, den exothermen
Temperaturanstieg einer jeden Reaktion, und die gemessene
Glastemperatur Tg, die den Grad der Erweichung der Polyme-
ren mift, des Homopolymeren von Beispiel 1 und der Copoly-
meren der Beispiele 2 und 3. Die in Beispiel 3 beschriebe-
nen Copolymeren kénnen durch die gleiche allgemeine Formel,
wie sie in Beispiel 2 beschrieben wird, wiedergegeben wer-
den, in welcher die Indizes m und n die gleiche Bedeutung
wie oben besitzen und im wesentlichen die gleichen sind,'
wie die molaren Konzentrationen der verwendeten Reaktions-

teilnehmer.
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Beispiel 4

Unter Anwendung der gleichen Reaktionsbedingungen wie in
Beispiel 1 wurden 2,03 g (0,01 Mol) Isophthaloylchlorid und
1,98 g (0,01 Mol) 4,4'-Methylendianilin der Formel XII

N H NH (XII)

in 15 ml N-Methylpyrrolidon sorgfdltig miteinander gemischt,
wobei sich die Mischung exotherm auf 55°C unter Bildung
einer klaren, polymeren Amidharz-L&sung erwdrmte. Es wurde
bei 280° bis 300°C ein Film unter Bildung eines homogenen

Filmes gegossen.

Beispiel 5

Unter Anwendung der in den Beispielen 2 und 4 angegebenen
Bedingungen wurden Isophthaloylchlorid, BPA-dianhydrid und
4,4'-Methylendianilin in 15 ml N-Methylpyrrolidon unter Bil-
dung einer klaren, polymeren Amidsdure-Amid-LOsung umgesetzt,
die einen imidisierten, polymeren Film lieferte, wenn man

© sie aus der Lésung als Film bei 280° bis 300°C goB. Die
nachstehende Tabelle II zeigt die Gewichte und molaren Kon-=
zentrationen der zur Herstellung des Copolymeren verwendeten
Bestandteile, die exotherme Temperatur einer jeden Reaktion,
und die Glas- oder Einfriertemperatur Tg fir das Homopoly-
mere und die Copolymeren, die mit dem Methylendianilin her-
gesteilt wurden. )
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Die unter Verwendung des 4,4'-Methylendianilins hergestell-
ten Copolymeren kénnen als solche der Formel XIIIX

Y

e ﬁ
{N‘z’ O,y o0y ’\Eﬁxgw,z_@_@(}@n@

angesehen werden, in welcher die Indizes m und n die glei-
che Bedeutung wie oben besitzen und die molare Konzentra-
tion der Reaktlonstellnehmer w1edersp1egeln, und der Index p

eine ganze Zahl mit einem Wert von grbBer als 1 ist.

Beispiel 6

Unter Anwendung der in Beispiel 1 beschriebenen Bedingungen
wurden 2,03 g (0,01 Mol) Isophthaloylchlorid und 2,48 g
(0,01 Mol) 4,4'-Diaminodiphenylsulfon der Formel XIV

HZN H2 (XIV)

in 15 ml N-Methylpyrrolidon geldst und sorgfdltig bis zu dem
Punkt gemischt, wo die Mischung durch die exotherme Reaktion
eine Temperatur von 59°C erreichte. Aus dieser polymeren

Amidharz-L8sung wurde bei 280° bis 300°C zur Erzielung eines

homogenen, flexiblen Filmes ein Film gegossen.

Beispiel 7
Unter Anwendung der in den Beispielen 2 und 4 angegebenen
Bedingungen wurden Isophthaloylchlorid, BPA-dianhydrid und
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4,4'-Diaminodiphenylsulfon in 15 ml N-Methylpyrrolidon unter
Bildung einer klaren, polymeren Amidsdure-LOsung umgesetzt,
die einen imidisierten, polymeren Film lieferte, wenn sie-
als Film aus der L&sung bei 280° bis 300°c gegossen wurde.
Die nachfolgende Tabelle III zeigt die Gewichte und mola-

ren Konzentrationen der Bestandteile, die zur Herstellung
der Copolymeren verwendet wurden, die exotherme Tempera-

tur einer jeden Reaktion und die Glas- oder Einfriertempe-
ratur Tg fiir das HomOpolymeré und die Copolymeren, die mit

dem Diaminodiphenylsulfon hergestellt wurden.
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Die Copolymeren von Beispiel 7 k¥nnen beispielhaft durxch
die nachfolgende Formel XV

Ny

[ o
[PANY ° g !' 9 —_
QO} VCRCRWORCEIOH
1

]

n

wiedergegeben werden, in welcher die Indizes m, n und p

die gleiche Bedeutung wie oben besitzen.

Beispiel 8

Unter Anwendung der in Beispiel 1 beschriebenen Bedingungen
wurden 2,03 g (0,01 Mol) Isophthaloylchlorid und 1,08 g
(0,01 Mol) m-Phenylendiamin, geldst in 15 ml N-Methylpyrro-
lidon, heftig bis zu einem Punkt geriihrt, bei welchem die
Mischung infolge der exothermen Reaktion eine Temperatur
von 63°C erreichte. Die erhaltene, klare, homopolymere
Amid-L8sung wurde bei 280° bis 300°C auf eine Fliche unter

Bildung eines homogenen Filmes vergossen.

Beispiliel 9
Unter Anwendung der in den Beispielen 2, 4 und 7 beschrie-
" benen Bedingungen wurden Isophthaloylchlorid, BPA-dianhydrid

und m~Phenylendiamin in 15 ml N-Methylpyrrolidon unter Bil-
dung einer copolymeren Amidsdure-Amid-L&sung umgesetzt, die
einen imidisierten, polymeren Film mit guter Abriebbestén-
digkeit lieferte, wenn sie auf eiﬁe erhitzte Oberfldche bei
einer Temperatur von 280° bis 300°C gegossen wurde. Die

nachfolgende Tabelle IV zeigt die zur Herstellung der Copo-
lymeren eingesetzten Mengen der Reaktionsteilnehmer, die
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flir jedes dieser Copolymeren erreichte exotherme Temperatur,
als auch die Glas~ oder Einfriertemperatur Tg fir das Homo-
polymere in Beispiel 8 und die Copolymeren in den Beispie-
len 9A, 9B und 9C.

Die Copolymeren von Beispiel 9 kdnnen beispielhaft durch
die Formel XVI

—

-

11 s o |
oK ! '
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|

- ) |
L - | "

Ry

wiedergegeben werden, in welcher die Indizes m und n ganze
Zahlen sind und im wesentlichen die molaren Konzentrationen
der Reaktionsteilnehmer wiedergeben, und der Index p eine
ganze Zahl mit einem Wert von gréfer als 1 ist.

Beispiel 10

Wenn man in den vorstehenden Beispielen bei der Herstellung
der Copolymeren unter Verwendung der flir diesen Zweck einge-
setzten verschiedenartigen Diamino-Verbindungen Isophthaloyl-
chlorid durch Terephthaloylchlorid ersetzt, werden Copolymere
erhalten, die von der Formel II umfaft werden, und die auf
den Anwendungsgebieten Beschichtung, Isolierung und Verpres-

sen brauchbar sind.

Es ist fir einen auf diesem Gebiete tdtigen Fachmann offen-
sichtlich, daB8 auBer den zur Herstellung der vorstehenden
Copolymeren verwendeten Diamino-Verbindungen andere Diami-

no-Verbindungen eingesetzt werden kdnnen, von denen zahl-
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reiche Beispiele weitér oben angegeben wurden. In der glei-
chen Weise kbnnen auBer dem in den Beispielen der vorlie-
genden Erfindung angewandten Bisphenol-A-dianhydrid andere
Dianhydride zur Herstellung von anderen Copolymer-Typen
eingesetzt werden, von denen ebenfalls viele Beispiele weiter
oben angegeben wurden. SchlieBlich k®énnen die molaren Anteile
der Reaktionsteilnehmer in weitem Umfange unter Bildung von
Einheiten von variierendem molaren Bereich, wie er oben
beschrieben wurde, variiert werden, ohne den Rahmen der vor-
liegenden Erfindung zu verlassen.

Andete Polymere und Harze kénnen zu den beanspruchten Copo-
lymeren in Mengen im Bereich von 1 bis 50 Gewichtsprozent,
oder darilber, bezogen auf das Gesamtgewicht des Copolymeren,
zugesetzt werden. Unter derartigen Polymeren, die zugesetzt
werden kénnén, sind beispielsweise Polyolefine, Polystyrol,
Polyphenylenoxide, wie dies in der US-PS 3 306 875 gezeigt
wird, Epoxyharze, Polycarbonat-Harze, wie dies in der US-PS
3.028 365 gezeigt wird, Silicon-Harze, Polyarylenpolydther,
wie dies in der US-PS 3 329 909 gezeigt wird, und viele
andere, die dem Fachmann bekannt sind.

Die Zubereitungen der vorliegenden Erfindung finden in einer
grofien Vielzahl von physikalischen Fprmen Anwendung, ein-
schlieBlich ihrer Verwendung als Filme, Formmassen, etc.

Wenn sie als Filme verwendet oder zu PreBteilen verarbeitet
werden, besitzen diese Copolymeren, einschlieflich der daraus
hergestellten laminierten Produkte nicht nur gute physikali-
sche Eigenschaften bei Raumtemperatur, sondern sie behalten
ihre Festigkeit und ihr ausgezeichnetes Ansprechen auf
Arbeitsbelastung bei erhShten Temperaturen fiir lange Zeitpe-
rioden bei. '
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Filme, die aus den Copolymeren der vorliegenden Erfindung
hergestellt worden sind, kdnnen in Anwendungsbereichen einge-
setzt werden, wo Filme frilher verwendet wurden. Sie werden

in ausgedehntem MaBe zum Verpacken und Umhiillen in wirksamer
Weise eingesetzt. Die Zubereitungen der vorliegenden Erfin-
dung konnen filir Kraftfahrzeuge und Flugzeuge zu dekorativen
und Schutzzwecken, und als elektrische Hochtemperatur—lso—
lierung flir Motornutauskleidungen, in Transformatoren und

als dielektrische Kondensatoren eingesetzt werden.

Wahlweise k&nnen L&sungen der hier beschriebenen hirtbaren
Zubereitungen auf elektrische Leiter, wie Kupfer, Aluminium,
etc. als Schicht aufgebracht und der beschichtete Leiter
anschlieBend zur Entfernung des Losungsmittels und zur Hir-
tung (Imidisierung) der harzartigen Zubereitung darauf auf
erhdhte Temperaturen erhitzt werden. Falls gewlinscht, kann
auf derartige isolierte Leiter eine zusitzliche, dariiberlie-
gende Schicht aufgebracht werden, wobei die Verwendung von
polymeren Uberziigen, wie von Polyamiden, Polyestern, Sili-
conen, Polyvinylformalharzen, Epoxyharzen, Polyimiden, Poly-
tetrafluordthylen, etc., eingeschlossen ist.

Anwendungsbereiche, fiir welche diese Har:ze empfohlen werden,
umfassen ihre Verwendung als Bindemittel fiir Kaliumtitanat-
fasern, Glasfasern, Kohlenstoffasern und anderen faserarti-
gen Materialien zur Herstellung von Verbundstoffen. Auferdem
kbnnen aus derartigen Harzen Schleifscheiben und andere
Schleifartikel durch Inkorporieren von Schleifk®rnern, wie
Alundum, Siliciumcarbid, Siliciumnitrid, Carborundum, Diamant-
staub, kubischem Bornitrid, etc., und Formen oder Verpressen
der Mischung unter Wdrme und Druck zur Erzielung der gewiinsch-
ten Konfiguration und Form fiir Schleif- und Schmirgelzwecke,
hergestellt werden.

3% 3
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Erfindungsanspruch

1) Verwendung von Copolymeren, ausgew&hlt aus der Klasse von
Verbindungen der allgemeinen Formeln, bestehend aus A
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o
worin die -E-Gruppen der Einheit mit dem Index m entweder
in m-Stellung oder in p-Stellung zueinander stehen, und worin
R ausgewdhlt ist aus der Klasse bestehend aus
(a) den folgenden, zweiwertigen, organischen Resten

CH3 CH3
CH3 H3

und

Br

Br
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{b)zwelwertigen organischen Resten der allgemeinen Formel

(X}

in welcher X den Rest -Cynzy- bedeutet, der Index y
eine ganze 2ahl mit einem Wert von 1 bis 5 einschlieB-
lich ist, und

R einen zweiwertigen organischen Rest bedeutet, ausgewdhlt
aus der Klasse bestehend aus

(a)
(b)
(c)

(d)

aromatischen Kohlenwasserstoffresten mit 6 bis 20
Kohlenstoffatomen und halogenierten Derivaten davon,
Alkylenresten und Cycloalkylenresten mit 2 bis 20
Kohlenstoffatomen,

Polydiorganosiloxanen mit C(2_8)-Alky1en—Endgruppen,
und

zweiwertigen Resten der nachfolgenden allgemeinen For-
mel

in welcher Q ein Rest, ausgewdhlt aus der Klasse
bestehend aus

—0—, —C—, —S$—, =—5— und —CH, —

ist und der Index x eine ganze Zahl mit einem Wert

“von 1 bis 5 einschlieBlich bedeutet, die Indizes

m und n ganze Zahlen sind, die, unabhdngig voneinander,

zumindest den Wert 1 besitzen, und der Index

P eine ganze Zahl mit einem Wert von gr&Ber als 1 ist,

fiir Beschichtungszwecke, zur Herstellung von Prefteilen

sowie als Bindemittel fiir Verbundstoffe und Schleifmaterialien.
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58 701/18
2. Verwendung nach Punkt 1, gekennzeichnet dadurch, daB das
Copolymere ‘
(a) 5 bis 95 Molprozent chemisch gebundene Einheiten der
allgemeinen Formel '

und
(b) 95 bis 5 Molprozent chemisch gebundene Einheiten der
allgemeinen Formel

ﬂ_©:“.=°
1
N—R" o
\\C N Ve
I
0 .

o)
) Il
enthdlt, wobei die -C-Gruppen in den Einheiten von (a)
in meta-Stellunc oder in para-Stellung zueinander ste-
hen,
und worin
R ausgewthlt ist aus der Klasse bestehend aus

(&) den folgenden, zweiwertigen, organischen Resten
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und

Br Br
CH
3
l
I
-CH3
Br . Br

und

AP C 07 C/227°277/2

(b) zﬁeiwertigen organischen Resten der allgemeinén Formel

00

in welcher X a Rest -
n en Re Cyl-lzy

~ bedeutet, der Index y

eine ganze Zahl mit einem Wert von 1 bis 5 einschlief-

lich ist, und

_ an a.an @YD
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! einen rweiwertigen organischen Rest bedeutet, ausgewlhlt

R
aus der Klasse bestehend aus
(a) aromatischen Kohlenwasserstoffresten mit 6 bis 20
Kohlenstoffatomen und halogenierten Derivaten davon,
(b) Alkylenresten und Cycloalkylenresten mit 2 bis 20
Kohlenstoffatamen,

(c) Polydiorganosiloxanen mit C -Alkylen-Endgruppen,

(2-8)
und :

(d) zweiwertigen Resten der nachfolgenden allgemeinen For-

- s

in welcher Q ein 2zweiwertiger Rest, ausgewdhlt aus
der Klasse bestehend aus

ist und der Index eine ganze Zahl mit einem Wert
von 1 bis 5 einschlieBlich bedeutet.

3. Verwendung nach Punkt 1, gekenneeichnet dadurch, da8 das
Copolymere die allgemeine Formel
-
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besitzt, in welcher die Indizes m und n, unabhincig, ganze

2RAIR40Q%2«nQ4 NO 0
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Zahlen von zumindest 1 sind, und der Index p eine ganze Zahl
mit einem Wert von gr¥Ber als 1 ist.

4. Verwendung nach Punkt 44 gekenmgeichnet dadurch, daB das
Copolymere diev'allgemeine Formel

- o )

. o . i (1]
J JOLE) (j@»@.,){@*@f E@u
L] ©

v

besitzt, in welcher die Indizes m und n, unabhéngig, ganze
Zahlen von zumindest 1 sind, und der Index p eine ganze Zahl
nit einem Wert von grbger als 1 ist.

5. Verwendung nach Punkt 1, gekennzeichnet dadurch, da8 das
Topoylmere die’allgemeine Formel

f

v

\

\
{;—5@51®‘"@} E‘:@-@a@wélg@@}
,

besitzt, in welcher die Indizes m und n, unabhdngig, ganze
Zahlen von zumindest 1 sind, und der Index p eine ganze Zahl
mit einem Wert von gréBer als 1 ist.

6. Verwendung nach Punkt 1, gekennzeichnet dadurch, da8 das
Copolymere die allgemeine Formel

NEMIR40ANuNRA DA
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besitzt, in welcher die Indizes m und n, unabhlngig, ganze

Zahlen von zumindest 1 sind, und der Index P eine ganze Zahl
mit einem Wert von grbBer als 1 ist.
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