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The invention relates to a thermoplastic moulding compound containing at least two components chosen from the group of aromatic
poly(esterjcarbonates, graft polymers of one or more vinyl monomers on one or more graft bases with 2 glass transition temperature <10
®C, a thermoplastic viny! (co)palymer and a polyalkylene terephthalate; and 0.5 to 20 panis by weight of a phosphorus compound of general

formula (I).
(57) Zusammenfassung

Thermoplastische Formmasse,

Phosphorverbindung der allgemeinen Formel (I).

enthaltend mindestens 2 Komponenten ausgewihlt
Poly(esterjcarbonate, Pfropfpolymerisate von einem oder mehreren Vinylmonomeren auf eine oder mehrere Pfropfgrundlage mit einer
Glasitbergangstemperatur <10 *C, thermoplastischem Vinyl(co)polymerisat und Polyalkylenterephthalat sowie 0,5 bis 20 Gew.-Teile

aus der Gruppe der aromaiischen




Codes zur Identifizierung von PCT-Vertragsstaaten auf den Kopfbdgen der Schriften, die internationale Anmeldun

PCT versffentlichen.

AL Albanicn

AM Armmenien

AT Gstemcich

AU Australicn

AZ Aserbaidschan

BA Bosnien-Herzegowina
BB Barbados

BE Belgien

BF Bukina Faso

BG Bulgaricn

BJ Benin

BR Brasilien

BY Betarus

CA Kanada

C¥ Zentralafrikanische Republik
CcG Konge

CH Schweiz

Ci Cte d'Tvoire

cM Kamerun

CN China

Cu Kuba

cz Tschechische Republik
DE Deutschland

DK Drinemark

EE Estland

LEDIGLICH ZUR INFORMATION

Spanien
Finntand
Frankreich
Gabun
Vereinigies Kénigreich
Georgien
Ghana

Guinta
Griechenland
Ungam

¥rland

Ismael

Tstand

Talien

Tapan

Kenia
Kirgisistan
Demokratische Volksrepublik
Korea

Republik Korea
Kasachstan

$t, Lucia
Lischi¢nsten
Sri Lanka
Liberia

LS
LT
Lo
LY
MC
MD
MG
MK

ML
MN
MR
MW
MX
NE
NL
NO
NZ
PL
T
RO
RU
5D
SE
sG

Lesotho

Litanen

Luxembarg

Lettland

Monaco

Republik Moldau
Madagaskar

Die chemalige jugostawische
Republik Mazedonien
Mali

Mongolei
Maurttanien

Malawi

Mexiko

Niger

Niederlande
Norwegen
Neuseeland

Polen

Portugal

Ruminien

Russische Fderation
Sudan

Schweden

Singapur

gen gemiss dem,
%

Slowenicn
Slowakei

Senegal

Swasiland

‘Fschad

Togo

Tadschikistan
Turkmenistan

Tirkei

Trinidad und Tobago
Ukraine

Uganda

WVereinigie Staaten von
Amerika
Usbekistan

Vietnam
Jugosiawicn
Zimbabwe




10

15

20

30

WO 00/29476 PCT/EP99/08412

Flammwidrige wirmeformbestiindige Polycarbonat-ABS-Formmassen

Die vorliegende Erfindung betrifft mit Phosphorverbindungen flammwidrig ausge-
riistete Polycarbonat-ABS-Formmassen, die ein ausgezeichnetes mechanisches
Eigenschaftsniveau, eine hohe Wirmeformbestindigkeit und ein gutes Verarbei-

tungsverhalten aufweisen,

US-A 5061 745 beschreibt Formmassen aus aromatischem Polycarbonat, Pfropf-
polymerisat und Monophosphat. Diese Mischungen zeigen zwar ein gutes FlieBver-
halten, wegen der stark weichmachenden Wirkung der Monophosphate ist die Wir-

meformbestindigkeit oft nicht ausreichend.

In EP-A 0 640 655 werden Formmassen aus aromatischem Polycarbonat, styrolhalti-
gen Copolymerisaten und Pfropfpolymerisaten beschrieben, die mit monomeren
und/oder oligomeren Phosphorverbindungen flammwidrig ausgeriistet werden kon-
nen. Durch die Anwesenheit der monomeren Phosphate kann hiufig nicht das gefor-

derte Niveau der Warmeformbestindigkeit erreicht werden.

EP-A 747 424 beschreibt die Verwendung einer Kombination von Phosphat mit
einem Molekulargewicht von ungefibr 500 bis 2 000 und von Phosphat mit einem
Molekulargewicht von ungefidhr 2 300 bis 11 000 als Flammschutzmittel in ther-

moplastischen Harzen, wobei eine Vielzahl von thermoplastischen Harzen aufgezihit

werden.

In EP-A-0363608 werden flammwidrige Polymermischungen aus aromatischem
Polycarbonat, styrolhaltigem Copolymer oder Pfropfcopolymer sowie oligomeren
Phosphaten als Flammschutzadditive beschrieben. Fiir manche Anwendungen, wie
beispielsweise Formteile im Inneren von Gehiuseteilen, ist die Wirmeformbestin-

digkeit dieser Mischungen oft nicht ausreichend.




10

15

20

25

-

WO 00/29476 ‘PCT/EP99/08412

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist daher; flammwidrige Polycarbonat-ABS-
Formmassen herzustellen, die eine ausgezeichnete Wirmeformbestindigkeit neben
gutem Verarbeitungsverhalten aufweisen. Mit dieser Eigenschaftskombination eig-
nen sich die Materialien besonders fiir Gehiduse im Bereich stromfiihrender Teile, da

dann mit einer hohen thermischen Belastung-zu rechnen ist.

Es wurde nun iiberraschenderweise gefunden, daf durch den Einsatz der erfindungs-
gemiBen Phosphorverbindungen, die sich im Aufbau durch verschiedene Struktur-
einheiten auszeichnen, flammwidrige Formmassen erhalten werden, die Formkérpern
mit einem sehr guten mechanischen Eigenschaftsnivean und einer herausragenden

Wiarmeformbestindigkeit bei gutem Verarbeitungsverhalten, ergeben.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung sind thermoplastische Formmassen enthal-
tend mindestens 2 Komponenten ausgewihlt aus der Gruppe der aromatischen
Poly(ester)carbonate, Pfropfpolymerisate von einem oder mehreren Vinylmonomeren
auf eine oder mehrere Pfropfgrundlage mit einer Glasiibergangstemperatur <10°C,
thermoplastischem Vinyi(co)polymerisat und Polyalkylenterephthalat sowie 0,5 bis

20 Gew.-Teile Phosphorverbindung der allgemeinen Formel (T}

Q
| (o-x——O—%—JT(O-Y—O-Q—)%~(O)TRS
Yo (Q), (0), N

)k |

R

2

O
O
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WwWorin

X und Y fiir einen cin- oder mehrkernigen aromatischen Rest mit 6 bis 30 C-Atomen

stehien und X und Y verschieden voneinander sind,

N




10

15

20

25

30

WO 00/29476 PCT/EP99/08412

-3-

RL, RZ2 R3, R4 und RS unabhiingig voneinander, gegebenenfalls halogeniertes Cy-

N

Cg-Alkyl, jeweils gegebenenfalls durch Halogen und/oder Cy-C4-Alkyl sub-
stituiertes Cs5-Cg-Cycloalkyl, Cg-Cpg-Ary! oder C7-Cyo-Aralkyl,

0,05 bis 0,95, vorzugsweise 0,15 bis 0,85,
unabhéngig voneinander 0 oder 1, vorzugsweise 1,

0,5 bis 30 bedeuten.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung sind vorzugsweise flammwidrige thermo-

plastische Formmassen enthaltend

A)

B)

0)

5 bis 95, vorzugsweise 10 bis 90 Gew.-Teile, besonders bevorzugt 20 bis

80 Gew.-Teile aromatisches Polycarbonat und/oder Polyestercarbonat

1 bis 60, vorzugsweise 1 bis 40 Gew.-Teile, besonders bevorzugt 2 bis

30 Gew.-Teile, wenigstens eines Pfropfpolymerisats von

B.1  5bis 95, vorzugsweise 20 bis 60 Gew.-% einem oder mehreren Vinyl-

monometren auf

B.2 5 bis 95, vorzugsweise 40 bis 80 Gew.-% einern oder mehreren
Pfropfgrundlagen mit einer Glasumwandlungstemperatur < 10°C, vor-

zugsweise 0°C, besonders bevorzugt <-20°C,

0 bis 50, vorzugsweise 1 bis 30, besonders bevorzugt 2 bis 25, Gew.-Teile
thermoplastisches Vinyl(co)polymerisat und/oder thermoplastisches Polyal-

kylenterephthalat
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D)

E)

0,5 bis 20 Gew.-Teile, vorzugsweise 1 bis 18 Gew.-Teile, besonders bevor-
zugt 2 bis 15 Gew.-Teile, wenigstens einer Phosphorverbindung der aligemei-

nen Formel (1)

O O ) (0] ,
, I 1 I )
R'—(O);=P——(0-X—0—P—)7—(0—Y—0-F—)—©O)—R* (),
o), =y M
ILZ r‘f R*

wOorin

X und Y fiir einen ein- oder mehrkernigen aromatischen Rest mit 6 bis 30

C-Atomen stehen und X und Y verschieden voneinander sind,

Rl, Rz, R3, R4 und RS unabhangig voneinander, gegebenenfalls haloge-
niertes C{-Cg-Alkyl, jeweils gegebenenfalls durch Halogen und/oder
C-Cy-Alkyl substituiertes Cs-Cg-Cycloalkyl, Cg-Cog-Aryl oder
C7-Cio-Aralkyl,

z 0,05 bis 0,95, vorzugsweise 0,15 bis 0,85,

n unabhingig voneinander 0 oder 1, vorzugsweise 1,

N 0.5 bis 30 bedeuten

0,05 bis 5 Gew.-Teile, vorzugsweise 0,1 bis 1 Gew.-Teil, besonders bevor-

zugt 0,1 bis 0,5 Gew.-Teile, fluoriertes Polyolefin.

7
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Komponente A

Erfindungsgemah geeignete aromatische Polycarbonate und/oder aromatische Poly-
estercarbonate gemifl Komponente A sind literaturbekannt oder nach literaturbe-
kannten Verfahren herstellbar (zur Herstellung aromatiischef Polycarbonate siehe bei-
spielsweise Schnell, ,,Chemistry and Physics of Polycarbonates®, Interscience
Publishers, 1964, sowie die DE-AS 1 495 626, DE-OS 2 232 877, DE-OS 2 703 376,
DE-OS 2 714 544, DE-OS 3 000 610, DE-OS 3 832 396; zur Herstellung aroma-
tischer Polyestercarbonate z.B. DE-OS 3 077 934).

Die Herstellung aromatischer Polycarbonate erfolgt z.B. durch Umsetzung von
Diphenolen mit Kohlensaurehalogeniden, vorzugsweise Phosgen und/oder mit aro-
matischen Dicarbonsiuredihalogeniden, vorzugsweise Benzoldicarbonsiuredihalo-
geniden, nach dem Phasengrenzflichenverfahren, gegebenenfalls unter Verwendung
von Kettenabbrechemn, beispielsweise Monophenolen und gegebenenfalls unter Ver-
wendung von trifunktionelien oder mehr als trifunktionellen Verzweigern, beispiels-

weise Triphenolen oder Tetraphenolen.

Diphenole zur Herstellung der aromatischen Polycarbonate und/oder aromatischen

Polyestercarbonate sind vorzugsweise solche der Formel (1)

(8), (B), OH
In

HO

wobei
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Al eine Einfachbindung, Ci-Cs-Alkylen, Cy-Cs-Alkyliden, C5-Cg-Cycloalky-
liden, -O-, -SO-, -CO-, -S-, -S09-, Cg-C12-Arylen, welches mit weiteren ge-
gebenenfalls Heteroatome enthaltenden aromatischen Ringen kondensiert sein

kann, oder ein Rest der Formel

5
( ) i
oder ein Rest der Formel (IV)
CH,
Tog
| | )
CH, fl;_
H
10 3
B unabhingig voneinander C-Cg-Alkyl, vorzugsweise C-Cy4-Alkyl, insbeson-
dere Methyl, Halogen, vorzugsweise Chlor und/oder Brom, Cg-Cjo-Aryl,
vorzugsweise Phenyl, C7-Cyo-Aralkyl, Phenyl-C;-C4-Alkyl, vorzugsweise
15 Benzyi,
X jeweils unabhiingig voneinander 0, 1 oder 2,
7 p 1 oder 0 sind, und
20

RS und R7 fiir jedes Z individuell wihlbar, unabhangig voneinander, Wasserstoff
oder C{-Cg-Alkyl, vorzugsweise Wasserstoff, Methyl und/oder Ethyl,

Z Kohlenstoff und

™~
.
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m eine ganze Zahl von 4 bis 7, bevorzugt 4 oder 5 bedeuten,
mit der MaBgabe, dafl an mindestens einem Atom Z
R6 und R7 gleichzeitig Alky! sind.

Bevorzugte Diphenole sind Hydrochinon, Resorcin, 4,4’-Dihydroxydiphenyl, Bis-
(hydroxyphenyl)-C1-Cs-alkane, Bis-(hydroxyphenyl)-C5-Cg-cycloalkane, Bis-(hy-
droxyphenyl)-ether, Bis-thydroxyphenyl)-suifoxide, Bis-(hydroxyphenyl)-ketone,
Bis-(hydroxyphenyl)-sulfone und a,a- Bis-(hydroxyphenyl)-diisopropyl-benzole wie

deren kernbromierte und/oder kernchlorierte Derivate.

Besonders bevorzugte Diphenole sind 4,4’-Diphenylphenol, Bisphenol-A, 2,4~ Bis-
(4-hydroxyphenyl)-2-methylbutan, 1,1- Bis-(4-hydroxyphenyl)-cyclohexan, 1,1- Bis-
(4-hydroxyphenyl)-3,3,5-trimethylcyclohexan, 4,4’-Dihydroxydiphenylsulfid, 4,4’-
Dihydroxydiphenylsulfon sowie deren di- und tetrabromierten oder chlorierten Deri-
vate wie beiSpieléweise 2,2-Bis-(3-Chlor-4-hydroxyphenyl)-propan, 2,2-Bis-(3,5-
dichlor-4-hydroxyphenyl)-propan oder 2,2-Bis-(3,5-dibrom-4-hydroxyphenyl)-pro-

parn.
Insbesondere bevorzugt ist 2,2-Bis-(4-hydroxyphenyl)-propan (Bisphenol-A).
Es kénnen die Diphenole einzeln oder als beliebige Mischungen eingesetzt werden.

Die Diphenole sind literaturbekannt oder nach literaturbekannten Verfahren erhalt-
lich.

Fiir die Herstellung der thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate sind geeig-
nete Kettenabbrecher beispielsweise Phenol, p-Chlorphenol, p-tert.-Butylphenol oder
2,4,6-Tribromphenol, aber auch langkettige Alkylphenole, wie 4-(1,3-Tetramethyl-
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butyl)-phenol gemil DE-OS 2 842 005 oder Monoalkylphenol bzw. Dialkylphenole
mit insgesamt 8 bis 20 C-Atomen in den Alkylsubstituenten, wie 3,5-di-tert.-Butyl-
phenol, p-iso-Octylphenol, p-tert.-Octylphenol, p-Dodecylphenol und 2-(3,5-Dime-
thylheptyl)-phenol und 4-(3,5-Dimethylheptyl)-phenol. Die Menge an einzusetzen-
den Kettenabbrechern betrigt im allgemeinen zwischen 0,5 Mol-% und 10 Mol-%,

bezogen auf die Molsumme der jeweils eingesetzten Diphenole.

Die thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate haben mittlere Gewichtsmittel-
molekulargewichte (M,y,, gemessen z.B. durch Ultrazentrifuge oder Streulichtmes-

sung) von 10 000 bis 200 000, vorzugsweise 20 000 bis 80 000.

Die thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate kénnen in bekannter Weise ver-
zweigt sein, und zwar vorzugsweise durch den Einbau von 0,05 bis 2,0 Mol-%, bezo-
gen auf die Summe der eingesetzten Diphenole, an > drei-funktionellen Verbindun-

gen, beispielsweise solchen mit > drei phenolischen Gruppen.

Geeignet sind sowoh! Homopolycarbonate als auch Copolycarbonate. Zur Herstel-
lung erfindungsgemifer Copolycarbonate als Komponente A kénnen auch 1 bis 25
Gew.-%, vorzugsweise 2,5 bis 25 Gew.-% (bezogen auf die Gesamtmenge an einzu-
setzenden Diphenolen), Polydiorganosiloxane mit Hydroxy-aryloxy-Endgruppen ein-
gesetzt werden. Diese sind bekannt (s. beispielsweise aus US-Patent 3 419 634) bzw.
nach literaturbekannten Verfahren herstellbar. Die Herstellung Polydiorganosiloxan-

haltiger Copolycarbonate wird z.B. in DE-OS 3 334 782 beschrieben.

Bevorzugte Polycarbonate sind neben den Bisphenol-A-Homopolycarbonaten die
Copolycarbonate von Bisphenol-A mit bis zu 15 Mol-%, bezogen auf die Molsum-
men an Diphenolen, anderen als bevorzugt bzw. besonders bevorzugt genannten

Diphenole, insbesondere an 2,2-Bis(3,5-dibrom-4-hydroxyphenyl)-propan.
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Aromatische Dicarbonséuredihalogenide zur Herstellung von aromatischen Poly-
estercarbonate sind vorzugsweise die Diséuredichloride der Isopthalsaure, Terepthal-

sdure, Diphenylether-4,4°-dicarbonssure und der Naphthalin-2,6-dicarbonsiure.

Besonders bevorzugt sind Gemische der Disiuredichloride acr Isopthalsgure und der

Terepthalsdure im Verhiltnis zwischen 1:20 und 20:1.

Bei der Herstellung von Polyestercarbonaten wird zusétzlich ein Kohlensiurehaloge-

nid, vorzugsweise Phosgen, als bifunktionelles Saurederivat mitverwendet.

Als Kettenabbrecher fiir die Herstellung der aromatischen Polyestercarbonate kom-
men aufler den' bereits genannten Monophenolen noch deren Chlorkohlensiureester
sowie die S#urechloride von aromatischen Monocarbonsiuren, die gegebenenfalls
durch Cy-Cpy-Alkylgruppen oder durch Halogenatome substituiert sein kénnen

sowie aliphatische Cy-Cpo-Monocarbonsiurechloride in Betracht.

Die Menge an Kettenabbrechern betrigt jeweils 0,1 bis 10 Mol-%, bezogen im Falle
der phenolischen Kettenabbrecher auf Mole Diphenole und im Falle von Mono-

carbonsiurechiorid-Kettenabbrechern auf Mole Dicarbonsiuredichloride,

Die aromatischen Polyestercarbonate kdnnen auch aromatische Hydroxycarbonsiu-

ren eingebaut enthalten.

Die aromatischen Polyestercarbonate kénnen sowohl linear als auch in bekannter
Weise verzweigt sein (siche dazu ebenfalls DE-OS 2 940 024 und DE-OS
3007 934).

Als Verzweigungsmitte! konnen beispielsweise 3- oder mehrfunktionelle Carbonsiu-
rechloride, wie Trimesinsduretrichlorid, Cyanursiuretrichlorid, 3,3’-4,4’-Benzophe-
non-tetracarbonsiuretetrachlorid, 1,4,5,8-Napthalintetracarbonsiuretetrachlorid oder

Pyromellithsiuretetrachlorid, in Mengen von 0,01 bis 1,6 Mol-% (bezogen auf ¢inge-
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setzte Dicarbonsiuredichloride) oder 3- oder mehrfunktionelie Phenole, wie Phloro-
glucin, 4,6-Dimethyl-2 4,6-tri-(4-hydroxyphenyl)-hepten-2,4,4-Dimethyl-2 4,6-tri-(4-
hydroxyphenyl)-heptan, 1,3,5-Tri-(4-hydroxyphenyl)-benzol, 1,1,1-Tri-(4-hydro xy-
phenyl)-ethan, Tri-(4-hydroxyphenyl)-phenyimethan, 2,2-Bis{4,4-bis(4-hydroxyphe-
nyl)-cyclobexyl]-propan, 2,4-Bis-(4-hydroxyphenyl-isopropy!)-phenol, Tetra-(4-hy-
droxyphenyl)-methan, 2,6-Bis-(2-hydroxy-5-methyl-benzyl)-4-methy!-phenol, 2-(4-
Hydroxyphenyl)-2-(2,4-dihydroxyphenyl)-propan,  Tetra-(4-[4-hydroxyphenyl-iso-
propyl]l-phenoxy)-methan, 1,4-Bis-{4,4’-dihydroxytri-phenyl)-methyl]-benzol, in
Mengen von 0,01 bis 1,0 Mol-%, bezogen auf eingesetzte Diphenole, verwendet
werden. Phenolische Verzweigungsmittel kénnen mit den Diphenolen vorgelegt,
Saurechlorid-Verzweigungsmitte! kdnnen zusammen mit den Sduredichloriden ein-

getragen werden.

in den thermoplastischen, aromatischen Polyestercarbonaten kann der Anteil an

Carboenatstruktureinheiten beliebig variteren.

Vorzugsweise betrdgt der Anteil an Carbonatgruppen bis zu 100 Mol-%, insbeson-
dere bis zu 80 Mol-%, besonders bevorzugt bis zu 50 Mol-%, bezogen auf die

Summe an Estergruppen und Carbonatgruppen.

Sowohl die Ester- als auch der Carbonatanteil der aromatischen Polyestercarbonate

kann in Form von Bldcken oder statistisch verteilt im Polykondensat vorliegen.

Die relative Losungsviskositit (1 e]) der aromatischen Poly(ester)carbonate liegt im
Bereich 1,18 bis 1,4, vorzugsweise 1,22 bis 1,3 (gemessen an Ldsungen von 0,5 g

Poly(ester)carbonat in 100 m! Methylenchlorid-Lésung bei 25°C).

Die thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate und Polyestercarbonate kdnnen

allein oder im beliebigen Gemisch untereinander eingesetzt werden,
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Komponente B

Die erfindungsgemifl Komponente B stellt Pfropfpolymerisate dar. Diese umfassen
Pfropfcopolymerisate mit kautschukelastischen Eigenschaften, die im wesentlichen
aus mindestens 2 der folgenden Monomeren.erhiltlich sind: Chloropren, Butadien-
1,3, Isopropen, Styrol, Acrylnitril, Ethylen, Propylen, Vinylacetat und (Meth)-Acryl-
siureester mit 1 bis 18 C-Atomen in der Alkoholkomponente; also Polymerisate, wie
sic z.B. in Methoden der Organischen Chemie” (Houben-Weyl), Bd. 14/1, Georg
Thieme-Verlag, Stuttgart 1961, S. 393-406 und in C.B. Bucknall, , Thoughened
Plastics, Appl. Science Publishers, London 1977, beschrieben sind. Bevorzugte
Polymerisate B sind partiell vernetzt und besitzen Gelgehalte von iiber 20 Gew.-%,

vorzugsweise iiber 40 Gew.-%, insbesondere itber 60 Gew.-%.

Bevorzugte Pfropfpolymerisate B umfassen Pfropfpolymerisate aus:
B.1 5 bis 95, vorzugsweise 30 bis 80 Gew.-Teile, einer Mischung aus

B.1.1 50 bis 99 Gew.-Teilen Styrol, a-Methylstyrol, halogen-
oder methylkernsubstituierten Styrolen, Methylmeth-

acrylat oder Mischungen dieser Verbindungen und

B.1.2 1 bis 50 Gew.-Teilen Acrylnitril, Methacrylnitril,
Methyimethacrylat, Maleinsiureanhydrid, C;-Cg4-alkyl-
bzw. phenyl-N-substituierten  Maleinimiden  oder

Mischungen dieser Verbindungen auf

B.2 5 bis 95, vorzugsweise 20 bis 70 Gew.-Teilen Polymerisat auf
Dien- und/oder Alkylacrylat-Basis mit einer Glasiibergangstem-

peratur unter -10°C,
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Bevorzugte Pfropfpolymerisate B sind z.B. mit Styrol und/oder Acrylnitril und/oder
(Meth)-Acrylsdurealkylestemn gepfropfte Grundlagen B.2 wie Polybutadiene, Buta-
dien/Styrol-Copolymerisate und Acrylatkautschuke; d.h. Copolymerisate der in der
DE-OS 1 694 173 (=US-PS 3 564 077) beschricbenen Art; mit Acrfl- oder Meth-
acrylsdurealkylestern, Vinylacetat, Acrylnitril, Styrol und/oder Alkylstyrolen ge-
pfropfte Polybutadiene, Butadien/Styrol oder Butadien/Acryinitril-Copolymerisate,
Polyisobutene oder Polyisoprene, wie sie z.B. in der DE-OS 2 348 377 (=US-PS
3 919 353) beschrieben sind.

Besonders bevorzugte Polymerisate B sind z.B. ABS-Polymerisate, wie sie z.B. in
der DE-OS 2 035 390 (=US-PS 3 644 574) oder in der DE-OS 2 248 242 (=GB-PS
1 409 275) beschrieben sind.

Besonders bevorzugte Pfropfpolymerisate B sind erhiltlich durch Pfropfreaktion von

o 10 bis 70, vorzugsweise 15 bis 50, insbesondere 20 bis 40 Gew.-%, bezogen
auf Pfropfpolymisat B, mindestens eines (Meth)-Acrylsiureesters oder 10 bis
70, vorzugsweise 15 bis 50, insbesondere 20 bis 40 Gew.-% eines Gemisches
aus 10 bis 50, vorzugsweise 20 bis 35 Gcw.:%, bezogen auf Gemisch, Acryl-
nitril oder (Meth)-Acrylsdureester und 50 bis 90, vorzugsweise 65 bis
80 Gew.-%, bezogen auf Gemisch, Styrol, als Pfropfauflage B.1 auf

B 30 bis 90, vorzugsweise 50 bis 85, insbesondere 60 bis 80 Gew.-%, bezogen
auf Pfropfpolymerisat B, eines Butadienpolymerisats mit mindestens

50 Gew.-%, bezogen auf B, Butadienresten als Pfropfgrundlage B.2.

Der Gelanteil der Pfropfgrundiage § betriipt im allgemeinen mindestens 20 Gew.-%,
vorzugsweise mindestens 40 Gew.-% (in Toluol gemessen), der Pfropfgrad G 0,15
bis 0,55 und der mittlere Teilchendurchmesser dsg des Pfropfpolymerisats B.2 0,05

bis 2 pm, vorzugsweise 0,1 bis 0,6 pm.




10

i5

20

25

30

WO 00729476 : PCT/EP99/08412

-13-

(Meth)-Acrylsiureester o sind Ester der Acrylsiure oder Methacrylsiure mit einwer-
tigen Alkoholen mit 1 bis 18 C-Atomen. Besonders bevorzugt sind Methacrylsiure-

methylester, -ethylester und -propylester, n-Butylacrylat, t-Butylacrylat und t-Butyl-
methacrylat.

Die Pfropfgrundlage B kann neben Butadienresten bis zu 50 Gew.-%, bezogen auf f,
Reste anderer ethylenisch ungesittigter Monomeren, wie Styrol, Acryinitril, Ester der
Acryl- oder Methacrylsaure mit 1 bis 4 C-Atomen in der Alkoholkomponente (wie
Methylacrylat, Ethylacrylat, Methylmethacrylat, Ethylmethacrylat), Vinylester
und/oder Vinylether enthalten. Die bevorzugte Pfropfgrundlage B besteht aus reinem

Polybutadien.

Der Pfropfgrad G bezeichnet das Gewichtsverhiltnis von aufgepfropften Pfropfmo-

nomeren zur Pfropfgrundlage und ist dimensionslos,

Die mittlere Teilchengréfie dsg ist der Durchmesser, oberhalb und unterhalb dessen
jeweils 50 Gew.-% der Teilchen liegen. Er kann mittels Ultrazentrifugenmessung
(W. Scholtan, H. Lange, Kolloid, Z. und Z. Polymere 250 (1972), 782-796) bestimmt

werden.
Besonders bevorzugte Polymerisate B sind z.B. auch Pfropfpolymerisate aus

1. 20 bis 90 Gew.-%, bezogen auf Komponente B, Acrylatkautschuk mit einer
Glasiibergangstemperatur <-20°C als Pfropfgrundlage B.2 und

3. 10 bis 80 Gew.-%, bezogen auf Komponente B, mindestens eines polymeri-

sierbaren, ethylenisch ungesittigten Monoimneren als Pfropfmonomere B.1.

Die Acrylatkautschuke t der Polymerisate B sind vorzugsweise Polymerisate aus
Acrylsiurealkylestern, gegebenenfalls mit bis zu 40 Gew.-%, bezogen auf 1, anderen

polymerisierbaren, ethylenisch ungesittigten Monomeren. Zu den bevorzugten poly-
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merisierbaren Acrylsdureestern gehSren Cy-Cg-Alkylester, beispielsweise Methyl-,
Ethyl-, Butyl-, n-Octyl- und 2-Ethyl-hexylester; Halogenalkylester, vorzugsweise
Halogen-C,-Cg-alkylester, wie Chlorethylacrylat, sowie Mischungen dieser Mono-

nicren.

Zur Vernetzung kénnen Monomere mit mehr als einer polymerisierbaren Doppelbin-
dung copolymerisiert werden. Bevorzugte Beispiele fiir vernetzende Monomere sind
Ester ungesittigter Monocarbonsiuren mit 3 bis 8 C-Atomen und ungesittigter ein-
wertiger Alkohole mit 3 bis 12 C-Atomen oder gesiitigter Polyole mit 2 bis 4
OH-Gruppen und 2 bis 20 C-Atomen, wie z.B. Ethylenglykoldimethacrylat, Allyl-
methacrylat; mehrfach ungesittigte heterocyclische Verbindungen, wie z.B. Trivinyl-
und Triallylcyanurat; polyfunktionelle Vinylverbindungen, wie Di- und Trivinyiben-

zole; aber auch Triallylphosphat und Diallyiphthalat.

Bevorzugt vernetzende Monomere sind Allylmethacrylat, Ethylenglykoldimethyl-
acrylat, Diallylphthalat und heterocyclische Verbindungen, die mindestens 3 ethyle-

nisch ungeséttigte Gruppen aufweisen.

Besonders bevorzugte vemetzende Monomere sind die cyclischen Monomere Tri-
allylcyanurat, Triallylisocyanurat, Trivinylcyanurat, Triacryloylhexahydro-s-triazin,

Triallylbenzole.

Die Menge der vernetzenden Monomere betriigt vorzugsweise 0,02 bis 5, insbeson-

dere 0,05 bis 2 Gew.-%, bezogen auf die Pfropfgrundlage T.

Bei cyclischen vernetzenden Monomeren mit mindestens 3 ethylenisch ungesittigten
Gruppen ist es vorteilhaft, die Menge auf unter 1 Gew.-% der Pfropfgrundlage © zu
beschranken.

Bevorzugt ,,andere” polymerisierbare, ethylenisch ungesittigte Monomere, die neben

den Acrylsiureestern gegebenenfalls zur Herstellung der Pfropfgrundlage ¢ dienen
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konnen, sind 2.B. Acrylnitril, Styrol, o-Methylstyrol, Acrylamide, Vinyl-
C;-Cg-alkylether, Methylmethacrylat, Butadien. Bevorzugte Acrylatkautschuke als

Pfropfgrundlage t sind Emulsionspolymerisate, die einen Gelgehalt von mindestens
60 Gew.-% aufweisen.

Weitere geeignete Pfropfgrundiagen gemaB B.2 sind Sifikonkautschuke mit pfropf-
aktiven Stellen, wie sie in DE-OS 3 704 657, DE-OS 3 704 655, DE-0S 3 631 540
und DE-OS 3 631 539 beschrieben werden.

Der Gelgehalt der Pfropfgrundlage B.2 wird bei 25°C in Dimethylformamid
bestimmt (M. Hoffmann, H. Kromer, R.Kuhn, Polymeranalytik 1 und II, Georg
Thieme-Verlag, Stuttgart 1977).

Die Pfropfpolymerisate B kénnen nach bekannten Verfahren wie Masse-, Suspen-

sions-, Emulsions- oder Masse-Suspensionsverfahren hergestellt werden.

Da bei der Pfropfreaktion die Pfropfmonomeren bekanntlich nicht unbedingt voll-
stiandig auf die Pfropfgrundlage anfgepfropft werden, werden erfindungsgemif} unter
Pfropfpolymerisaten B auch soiche Produkte verstanden, die durch Polymerisation

der Pfropfmonomere in Gegenwart der Pfropfgrundlage gewonnen werden.

Die mittlere Teilchengrdfe dsg ist der Durchmesser, oberhalb und unterhalb dessen
jeweils 50 Gew.-% der Teilchen liegen. Er kann mittels Ultrazentrifugenmessung
(W. Scholtan, H. Lange, Kolloid, Z. und Z. Polymere 250 (1972), 782-1796G)

bestimmt werden.

Komponente C

Die Komponente C umfafit ein oder mehrere thermoplastische Vinyl (co)polymeri-

sate C.1 und/oder Polyalkylenterephthalate C.2.
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Geeignet sind als Vinyl{co)Polymerisate C.1 Polymerisate von mindestens einem
Monomeren aus der Gruppe der Vinylaromaten, Vinylcyanide (ungesittigte Nitrile),
(Meth)Acrylsaure-(C,-C,)-Alkylester, ungesittigte Carbonsduren sowie Derivate
(wie Anhydride und Imide) ungesittigter Carbonsiuren. Insbesondere geeignet sind

(Co)Polymerisate aus

C.1.1 50 bis 99, vorzugsweise 60 bis 80 Gew.-Teilen Vinylaromaten und/oder kemn-
substitulerten Vinylaromaten wie beispielsweise Styrol, «-Methylstyrol, p-
Methylstyrol, p-Chlorstyrol) und/oder Methacrylsiure-(C,-C,)-Alkylester wie
z.B. Methylmethacrylat, Ethylmethacrylat), und

C.1.2 1 bis 50, vorzugsweise 20 bis 40 Gew.-Teilen Vinylcyanide (ungesittigte
Nitrile) wie Acrylnitril und Methacrylnitri! und/oder (Meth)Acrylsiure-(C,-
Cy-Alkylester (wie z.B. Methylmethacrylat, n-Butylacrylat, t-Butylacrylat)
und/oder ungesittigte Carbonsduren (wie Maleinsdure) und/oder Derivate
(wie Anhydride und Imide) ungesittigter Carbonsiuren (beispielsweise

Maleinsdureanhydrid und N-Phenyl-Maleinimid).
Die (Co)Polymerisate C.1 sind harzartig, thermoplastisch und kautschukfrei.
Besonders bevorzugt ist das Copolymerisat aus C.1.1} Styrol und C.1.2 Acrylnitnl.

Die (Co)Polymerisate gemiB C.1 sind bekannt und lassen sich durch radikatische
Polymerisation, insbesondere durch Emulsions-, Suspensions-, Ldsungs- oder Mas-
sepolymerisation herstellen. Die (Co)Polymerisate besitzen vorzugsweise Molekular-

gewichte M, (Gewichtsmittel, ermittelt durch Lichtstreuung oder Sedimentation)
zwischen 15 000 und 200 000,

Die Polyalkylenterephthalate der Komponente C.2) sind Reaktionsprodukte aus aro-

matischen Dicarbonsiiuren oder ihren reaktionsfihigen Derivaten, wie Dimethyl-
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estern oder Anhydriden, und aliphatischen, cycloaliphatischen oder araliphatischen

Diolen sowie Mischungen dieser Reaktionsprodukte.

Bevorzugte Polyalkylenterephthalate enthalten mindestens 80 Gew.-%, vorzugsweise
mindestens 90 Gew.-%, bezogen auf die Dicarbonsﬁurckombonente Terephthalsiure-
reste und mindestens 80 Gew.-%, vorzugsweise mindestens 90 Mol-%, bezogen auf

die Diolkomponente Ethylenglykol- und/oder Butandiol-1,4-Reste.

Die bevorzugten Polyalkylenterephthalate kdnnen neben Terephthalséiureresten bis
zu 20 Mol-%, vorzugsweise bis zu 10 Mol-%, Reste anderer aromatischer oder
cycloaliphatischer Dicarbonsauren mit 8 bis 14 C-Atomen oder aliphatischer Dicar-
bonsduren ‘mit 4 bis 12 C-Atomen enthalten, wie z.B. Reste von Phthalssure,
Isophthalsidure, Naphthalin-2,6-dicarbonsiure, 4,4'-Diphenyldicarbonsiure, Bern-

steinsdure, Adipinsdure, Sebacinsdure, Azelainsiure, Cyclohexan-diessigsiure.

Die bevorzugten Polyalkylenterephthalate kénnen neben Ethylenglykol- bzw. Butan-
diol-1,4-Resten bis zu 20 Mol-%, vorzugsweise bis zu 10 Mol-%, andere aliphatische
Diole mit 3 bis 12 C-Atomen oder cycloalipahtische Diole mit 6 bis 21 C-Atomen
enthalten, z.B. Reste von Propandiol-1,3, 2-Ethylpropandiol-1,3, Neopentylglykol,
Pentandiol-1,5, Hexandiol-1,6, Cyclohexan-dimethanol-1,4, 3-Ethylpentandiol-2.4,
2-Methylpentandiol-2,4, 2,2 4-Trimethylpentandiol-1,3, 2-Ethylhexandiol-1,3, 2,2-
Diethylpropandiol-1,3, Hexandiol-2,5, 1,4-Di-(B-hydroxyethoxy)-benzol, 2,2-Bis-(4-
hydroxycyclohexyl)-propan, 2,4-Dihydroxy-1,1,3,3-tetramethyl-cyclobutan, 2,2-Bis-
(4-B-hydroxyethoxy-phenyl)-propan und 2,2-Bis-(4-hydroxypropoxypheny!)-propan
(DE-OS 2 407 674, 2 407 776,2 715 932).

Die Polyalkylenterephthalate kénnen durch Einbau relativ kleiner Mengen 3- oder 4-
wertiger Alkohole oder 3- oder 4-basischer Carbonsauren, z.B. gemd DE-OS
1 900 270 und US-PS 3 692 744, verzweigt werden. Beispiele bevorzugter Verzwei-
gungsmittel sind Trimesinsdure, Trimellithsédure, Trimethylolethan' und -propan und

Pentaerythrit.
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Besonders bevorzugt sind Polyalkylenterephthalate, die allein aus Terephthalsaure
und deren reaktionsfdhigen Derivaten (z.B. deren Dialkylestern) und Ethylenglykol

und/oder Butandiol-1,4 hergestellt worden sind, und Mischungen dieser Polyalkylen-
terephthalate.

Mischungen von Polyalkylenterephthalaten enthalten 1 bis 50 Gew.-%, vorzugsweise
1 bis 30 Gew.-%, Polyethylenterephthalat und 50 bis 99 Gew.-%, vorzugsweise 70
bis 99 Gew.-%, Polybutylenterephthalat.

Die vorzugsweise verwendeten Polyalkylenterephthalate besitzen im allgemeinen
eine Grenzviskositiit von 0,4 bis 1,5 dl/g, vorzugsweise 0,5 bis 1,2 di/g, gemessen in

Phenol/o-Dichlorbenzol (1:1 Gewichtsteile) bei 25°C im Ubbelohde-Viskosimeter.

Die Polyalkylenterephthalate lassen sich nach bekannten Methoden herstellen (s. z.B.
Kunststoff-Handbuch, Band VIIL, S. 695 ff., Carl-Hanser-Verlag, Miinchen 1973).

Komponente D

Die erfindungsgemilien Formmassen enthalten als Flammschutzmittel wenigstens

eine Phosphorverbindung der Formel (I)

i I I

R1__(o);—F|> (o—x-—o—F|=—)i——(o—Y—0—7——)%(0);—,;5
(9),, (0), ((|3),, N
R? R R*

In der Formel haben die Reste R!, R2, R3, R4, RS, X, Y, n, N und z die oben ange-

gebene Bedeutung.

e
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Die aromatischen Gruppen in der Definition von R1, R2, R3, R4 und RS kénnen
ihrerseits unabhingig voneinander mit Halogen- und/oder Alkylgruppen, VOrzugs-
weise Chlor, Brom und/oder Cy-Cy4-Alkyl substituiert sein. Besonders bevorzugte

Aryl-Reste sind Kresyl, Phenyl, Xylenyl, Propylphenyl oder Butylphenyl sowic die

entsprechenden bromierten und chlorierten Derivate davon.

N steht fiir Werte von 0,3 bis 30, vorzugsweise fiir einen durchschnittlichen Wert von
0,3 bis 20, besonders bevorzugt 0,5 bis 10, insbesondere 0,5 bis 6. Bei Gemischen
von Phosphorverbindungen kann N die obengenannten durchschnittlichen Werte an-
nehmen. In diesem Gemisch kénnen Monophosphorverbindungen und/oder oligo-
mere und/oder polymere Phosphorverbindungen enthalten sein. Im Falle von N = 0

beschreibt die Formel (1) Monophosphorverbindungen.

X und Y in der Formel (I) sind jeweils verschieden und stehen fiir einen ein- oder
mehrkermnigen aromatischen Rest mit 6 bis 30 C-Atomen. Bevorzugte Reste leiten

sich von Diphenolen gemdafl Forme! (I1) ab.

Bevorzugte Diphenole sind Hydrochinon, Resorcin, 4,4’-Dihydroxydiphenyl, Bis-
(hydroxyphenyl)-C1-Cs-alkane, Bis-(hydroxyphenyl)-C5-Cg-cycloalkane, Bis-(hy-
droxyphenyl)-ether, Bis-(hydroxyphenyl)-suifoxide, Bis-(hydroxyphenyl)-ketone,
Bis-(hydroxyphenyl)-sutfone und a,a- Bis-(hydroxyphenyl)-diisopropyl-benzole wie

deren kernbromierte und/oder kernchlorierte Derivate.

Besonders bevorzugte Diphenole sind 4,4’-Diphenylphenol, Bisphenol-A, 2,4- Bis-
(4-hydroxyphenyl)-2-methylbutan, 1,1- Bis-(4-hydroxyphenyl)-cyclohexan, 1,1- Bis-
{4-hydroxyphenyl)-3,3,5-trimethylcyclohexan, 4,4’-Dihydroxydiphenylsulfid, 4,4°-
Dihydroxydiphenylisulfon sowie deren di- und tetrabromierten oder chlorierten Deri-
vate wie beispielsweise 2,2-Bis-(3-Chior-4-hydroxyphenyl)-propan, 2,2-Bis-(3,5-
dichlor-4-hydroxyphenyl)-propan oder 2,2-Bis-(3,5-dibrom-4-hydroxyphenyl)-pro-

pan.
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Besonders bevorzugte Diphenole sind Bisphenol A, Resorcin, Hydrochinon, Dihy-
droxydiphenyl urid Dihydroxydiphenylsulfon.

Mischungen aus Phosphorverbindungen der Formel (I), vorzugsweise mono-
und/oder oligomeren Phosphaten der Forme!l (I), mit durchschnittlichen N-Werten
von 0,5 bis 10, insbesondere 0,5 bis 6 werden als Komponente D besonders bevor-

Zugt eingesetzt.

Vorzugsweise werden in der Mischung monomere und oligomere Phosphorverbin-
dungen der Formel (I) so gewihlt, daB eine synergistische Wirkung erzielt wird. Die
Mischung besteht im allgemeinen aus 10 bis 90 Gew.-% aus oligomeren- und aus 90
bis 10 Gew.-% aus Mono-Phosphorverbindungen der Formel (I). Vorzugsweise wer-
den die monomeren Phosphorverbindungen und/oder Mono-Phosphatverbindungen
im Bereich von 12 bis 50, insbesondere von 14 bis 40, ganz besonders bevorzugt von

15 bis 40 Gew.-% mit der komplementéren Menge an oligomeren Phosphatverbin-

dungen gemischt.

Als Monophosphorverbindungen, d.h. N = O kommen Verbindungen in Frage wie
Tributylphosphat, Tris-(2-chlorethyl)-phosphat, Tris-(2,3-dibrompropyl)-phosphat,
Triphenylphosphat, Trikresylphosphat, Diphenylkresylphosphat, Diphcnyloctjflphos-
phat, Diphenyl-2-ethylkresylphosphat, Tri-(isopropylphenyl)-phosphat, halogensub-

stituierte Arylphosphate, Methylphosphonséuredimethylester, Methylphosphonséure-

diphenylester, Phenylphosphonsiurediethylester, Triphenylphosphinoxid oder
Trikresylphosphinoxid.

Die Phosphorverbindungen gemifl Komponente D sind allgemein bekannte Verbin-
dungen der organischen Chemie bzw. lassen sich nach bekannten Methoden in ana-
loger Weise herstellen (vgl. z.B. Ullmanns Encykiopidie der Technischen Chemie,
Bd. 18, S. 301 ff. 179; Houben-Weyl, Methoden der Organischen chemie, Bd. 12/1,
S. 43; Beistein, Bd. 6, S. 177), indem zum Aufbau wenigstens 2 verschiedene Dihy-~

droxyverbindungen, z.B. Bisphenole, Hydrochinon, eingesetzt werden.
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Komponente E

Die fluorierten Polyolefine E sind hochmolekular und besitzen Glasiibergangstempe-
raturen von iiber -30°C, in der Regel von iiber 100°C, Flﬁorgehalte, vorzugsweise
von 65 bis 76, insbesondere von 70 bis 76 Gew.-%, mittlere Teilchendurchmeséer ds,

von 0,05 bis 1 000, vorzugsweise 0,08 bis 20 um. Im allgemeinen haben die
fluorierten Polyolefine E eine Dichte von 1,2 bis 2,3 g/cm’. Bevorzugt fluorierte

Polyolefine E sind Polytetrafluorethylen, Polyvinylidenfiuorid, Tetrafluorethylen
{Hexafluorpropylen- und Ethylen/Tetrafiuorethylen-Copolymerisate. Die fluorierten

Polyolefine sind bekannt (vgl. "Viny! and Related Polymers" von Schildknecht, John

Wiley & Sons, Inc., New York, 1962, Seite 484-494; "Fluorpolymers" von Wall,

Wiley-Interscience, John Wiley & Sons, Inc., New York, Band 13, 1970, Seite 623-

654; "Modern Plastics Encyclopedia", 1970-1971, Band 47, Nr. 10 A, Oktober 1970,

Mc Graw-Hill, Inc., New York, Scite 134 und 774; "Modem Plastica Encyclopedia”,

1975-1976, Oktober 1975, Band 52, Nr. 10 A, Mc Graw-Hill, Inc., New York, Seite

27,28 und 472 und US-PS 3 671 487, 3 723 373 und 3 838 092).

Sie konnen nach bekannten Verfahren hergestellt werden, so beispielsweise durch
Polymerisation von Tetrafluorethylen in wilrigem Medium mit einem freie Radikale
bildenden Katalysator, beispielseise Natrium-, Kalium- oder Ammoniumperoxidisul-
fat bei Drucken von 7 bis 71 kg/cm? und bei Temperaturen von 0 bis 200°C, vorzugs-
weise bel Temperaturen von 20 bis 100°C. (Nihere Einzelheiten s. z. B, US-Patent
2 393 967). Je nach Einsatzform kann die Dichte dieser Materialien zwischen 1,2 und

2,3 g/cmy’, die mittlere TeilchengréBe zwischen 0,5 und 1 000 um liegen.

Erfindungsgemif bevorzugte fluorierte Polyolefine E sind Tetrafluorethylenpolyme-
risate mit mittleren Teilchendurchmesser von 0,05 bis 20 um, vorzugsweise 0,08 bis
10 pm, und eine Dichte von 1,2 bis 1,9 g/cm’ und werden vorzugsweise in Form
einer koagulierten Mischung von Emulsionen der Tetrafluorethylenpolymerisate E

mit Emulsionen der Pfropfpolymerisate B eingesetzt.
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Geeignete, in Pulverform einsetzbare fluorierte Polyolefine E sind Tetrafluorethylen-

polymerisate mit mittleren Teilchendurchmesser von 100 bis 1 000 tm und Dichten

von 2,0 g/em’ bis 2,3 g/cm’.

Zur Herstellung einer koagulierten Mischung aus B und E wird zuerst eine wilrige
Emulsion (Latex) eines Pfropfpolymerisates B mit einer feinteiligen Emulsion eines
fluorierten Polyolefins E vermischt; geeignete Emulsionen von fluorierten Polyole-
finen besitzen liblicherweise Feststoffgehalte von 30 bis 70 Gew-.%, insbesondere

von 50 bis 60 Gew.-%, vorzugsweise von 30 bis 35 Gew.-%.

Die Mengenangabe bei der Beschreibung der Komponente B schliefit den Anteil des
Pfropfpolymerisats fiir die koagulierte Mischung aus Pfropfpolymerisat und fluorier-

tem Polyolefinen nicht ein.

In der Emulsionsmischung liegt das Gleichgewichtsverhaltnis Pfropfpolymerisat B
zum fluorierten Polyolefin E bei 95:5 bis 60:40. Die Emulsionsmischung wird in be-
kannter Weise koaguliert, beispielsweise durch Sprithtrocknen, Gefriertrocknung
oder Koagulation mittels Zusatz von anorganischen oder organischen Salzen, Sauren,
Basen oder organischen, mit Wasser mischbaren L&semitteln, wie Alkoholen, Keto-
nen, vorzugsweise bei Temperaturen von 20 bis 150°C, insbesondere von 50 bis

100°C. Falls erforderlich, kann bei 50 bis 200°C, bevorzugt 70 bis 100°C, getrocknet

werden.

Geeignete Tetrafluorethylenpolymerisat-Emulsionen sind handelsiibliche Produkte

und werden beispielsweise von der Firma DuPont als Teflon 30 N angeboten.

Die erfindungsgemiBen Formmassen kdnnen wenigstens eines der iblichen Addi-
tive, wie Gleit- und Entformungsmittel, Nukleiermittel, Antistatika, Stabilisatoren
sowie Farbstoffe, Pigmente und/oder Verstirkungsmaterialien enthalten. Als anorga-

nische Verstirkungsmaterialien kommen Glasfasern, ggf. geschnitten oder gemahlen,

P
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Glasperlen, Glaskugeln, blattchenformiges Verstéirkungsmaterial, wie Kaolin, Talk,
Glimmer, Mika, Kohlefasern in Frage. Vorzugsweise werden als Verstirkungsma-
terial geschnittene oder gemahlene Glasfasern, vorzugsweise mit einer Linge von 1
bis 10 mm und einem Durchmesser von <20pm in einer Menge von 1 bis 40 Gew.-

Teilen eingesetzt; vorzugsweise sind die Glasfasern oberflichenbehandelt.

Die erfindungsgemifien Formmassen kénnen dariiber hinaus wenigstens eine polare
Verbindung wenigstens eines der Metalle der 1. bis 5. Hauptgruppe oder der 1. bis 8.
Nebengruppe des Periodensystems mit mindestens einem Element ausgewihlt aus
der Gruppe von Sauerstoff, Schwefel, Bor, Kohlenstoff, Phosphor, Stickstoff,
Wasserstoff und Silizium als feinstverteiltes anorganisches Pulver enthalten. Vor-
zugsweise werden als polare Verbindung ein Oxid oder Hydroxid, vorzugsweise
T10,, 510,, SnQ,, ZnO, Bshmit, Zr0O,, Al,O,, Eisenoxide, deren Mischungen und
dotierte Verbindungen, besonders bevorzugt Béhmit oder TiO, mit einem durch-
schnittlichen Teilchendurchmesser von <200 nm, vorzugsweise 0,1 - 100 nm, beson-

ders bevorzugt 1 - 50 nm, eingesetzt.

Die erfindungsgemifien Formmassen kdnnen ein oder mehrere weitere, gegebenen-
falls synergistisch wirkenden Flammschutzmitte] enthalten. Beispielhaft werden als
weitere Flammschutzmittel von Komponente D verschiedene Phosphorverbindun-
gen, organische Halogenverbindungen wie Decabrombisphenylether, Tetrabrom-
bisphenol, anorganische Halogenverbindungen wie Ammoniumbromid, Stickstoff-
verbindungen, wie Melamin, Melaminformaldehyd-Harze, anorganische Hydroxid-
verbindungen wie Mg-, Al-Hydroxid, anorganische Verbindungen, wie Antimon-
oxide, Bariummetaborat, Hydroxoantimonat, Zirkonoxid, Zirkonhydroxid,
Molybdenoxid, Ammoniummolybdat, Zinkborat, Ammoniumborat und Zinnoxid
sowie Siloxanverbindungen genannt. Diese Flammschutzmittel werden im allgemei-
nen in einer Menge bis zu 20 Gew.-% (bezogen auf die Gesamt-Formmasse) zuge-

setzt.
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Die erfindungsgemiBen Formmassen enthaltend die Komponenten A bis E und gege-
benenfalls weiteren bekannten Zusédtzen wie Stabilisatoren, Farbstoffen, Pigmenten,
Gleit- und Entformungsmittein, Nukleiermittel, Nanopartikel sowie Antistatika und
Verstirkungsmaterialien und Flammschutzmittel, werden hergestellt, indem man die
jeweiligen Bestandteile in bekannter Weise_ vermischt und bei Temperaturen von
200°C bis 300°C in Ublichen Aggregaten wie Innenknetern, Extrudem und Déppel-
wellenschnecken schmelzcompoundiert und schmelzextrudiert, wobei die Kompo-

nente E vorzugsweise in Form der bereits erwzhnten koagulierten Mischung einge-

setzt wird.

Die Vermischung der einzelnen Bestandteile kann in bekannter Weise sowch! suk-
zessive als auch simultan erfolgen, und zwar sowohl bei etwa 20°C (Raumtempera-

tur) als auch bei hoherer Temperatur.

Die Formmassen der vorliegenden Erfindung kénnen zur Herstellung von Formkor-
pern jeder Art verwendet werden. Insbesondere konnen Formkdrper durch Spritzgul
hergesteilt werden. Beispiele fiir herstellbare Formkérper sind: Geh&useteile jeder
Art, z. B. fiir Haushaltsgerdte wie Saftpressen, Kaffeemaschinen, Mixer, fiir Biiro-
maschinen wie Monitore, Drucker, Kopierer oder Abdeckplatten fiir den Bausektor
und Teile fiir den Kfz-Sektor. Sie werden auflerdem auf dem Gebiet der Elektrotech-

nik eingesetzt, weil sie sehr gute elektrische Eigenschaften haben.

Weiterhin kénnen die erfindungsgemifien Formmassen beispielsweise zur Herstel-

lung von folgenden Formkorpern bzw. Formteilen verwendet werden:

Innenausbauteile fiir Schienenfahrzeuge, Radkappen, Gehiuse von Kleintransforma-
toren enthaltenden Elektrogeriiten, Gehduse fir Gerdte zur Informationsverbreitung
und -Ubermittlung, Gehiuse und Verkleidung fiir medizinische Zwecke, Massage-
gerite und Gehduse dafiir, Spielfahrzeuge fir Kinder, flichige Wandelemente,
Gehiuse fiir Sicherheitseinrichtungen, Heckspoiler, warmeisolierte Transportbehilt-

nisse, Vorrichtung zur Haltung oder Versorgung von Kleintieren, Formteile fiir

I
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Sanitir- und Badeausriistungen, Abdeckgitter fiir Liifter6ffnungen, Formteile fiir

Garten- und Gerdtehiusen, Gehiuse fiir Gartengeriite.

Besonders geeignet sind die Formmassen zur Herstellung von Formteilen, wo beson-
ders hohe Anspriiche an die Wirmeformbestdndigkeit der eingesetzten Kunststoffe

gestellt werden.

Eine weitere Form der Verarbeitung ist die Herstellung von Formkarpern durch Tief-

- ziehen aus vorher hergestellten Platten oder Folien.

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist daher auch die Verwendung
der erfindungsgemifien Formmassen zur Herstellung von Formkérpem jeglicher Art,
vorzugsweise der oben genannten, sowie die Formkd&rper aus den erfindungsgemifien

Formmassen.
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Beispicle

Komponente A

Al Lineares Polycarbonat auf Basis Bisphenol A mit einer relativen L&sungsvis-
kositédt von 1,278, gemessen in CH7Cly als Losungsmittel bei 25°C in einer

Konzentration von 0,5 g/100 ml

A2 Lineares Polycarbonat auf Basis Bisphenol A mit einer relativen L&sungsvis-

kositdt von 1,202, gemessen in CH»Cly als Lésungsmittel bei 25°C in einer

Konzentration von 0,5 g/100 ml

Komponente B

Pfropfpolymerisat von 40 Gew.-Teilen eines Copolymerisats aus Styrol und Acryl-
nitril im Gewichtsverhiltnis von 73:27 auf 60 Gew.-Teile teilchenfSrmigen vemnetz-
ten Polybutadienkautschuk (mittlerer Teilchendurchmesser dgg = 0,4 um), herge-

stellt durch Emulsionspolymerisation.

Komponente C

Styrol/Acrylnitril-Copolymerisat mit einem Styrol/Acrylnitril-Gewichtsverhiltnis
von 72:28 und einer Grenzviskositit von 0,55 dU/g (Messung in Dimethylformamid
bei 20°C).
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Komponente D

Z=05 N=1,.2

O | N
10
Z=0,5 N=1L1

D3 (Vergleich)

15
m-Phenylen-bis(diphenyl)-phosphat, Fyrolflex RDP® der Firma Akzo.
Komponente E
20 Tetrafluorethylenpolymerisat als koagulierte Mischung aus einer SAN-Pfropfpoly-

merisat-Emulston gemifd Komponente B in Wasser und einer Tetrafiuorethylenpoly-

merisat-Emulsion in Wasser. Das Gewichtsverhdltnis Pfropfpolymerisat B zum
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Tetrafluorethylenpolymerisat E in der Mischung ist 90 Gew.-% zu 10 Gew.-%. Die
Tetrafluorethylenpolyermisat-Emulsion besitzt einen Feststoffgehalt von 60 Gew.-%,
der mittlere Teilchendurchmesser liegt zwischen 0,05 und 0,5 pm. Die SAN-Pfropf-

polymerisat-Emulsion besttzt einen Feststoffgehalt von 34 Gew.-% und einen mittle-

ren Latexteilchendurchmesser von 0,4 pm.

Herstellung von E

Die Emulsion des Tetrafluorethylenpolymerisats (Teflon 30 N der Fa. DuPont) wird
mit der Emulsion des SAN-Pfropfpolymerisats B vermischt und mit 1,8 Gew.-%, be-
zogen auf Polymerfeststoff, phenolischer Antioxidantien stabilisiert. Bei 85 bis 95°C
wird die Mischung mit einer wiflrigen Lasung von MgSOy (Bittersalz) und Essig-
sdure bei pH 4 bis 5 koaguliert, filtriert und bis zur praktischen Elektrolytfreiheit ge-
waschen, anschlieBend durch Zentrifugation von der Hauptmenge Wasser befreit und
danach bei 100°C zu einem Pulver getrocknet. Dieses Pulver kann dann mit den wei-

teren Komponenten in den beschriebenen Aggregaten compoundiert werden.

=
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Herstellung und Priifung der erfindungsgemifien Formmassen

Das Mischen der Komponenten A bis E erfolgt auf einem 3-I-Innenkneter. Die Form-

kérper werden auf einer SpritzgieBmaschine Typ Arburg 270 E bei 260°C hergestellt.

Die Bestimmung der Kerbschlagzdhigkeit erfolgt nach Methode ISO 180 1A an Sti-

ben der Abmessung 80 x 10 x 4 mm3 bei Raumtemperatur.

Die Bestimmung der Wirmeformbestindigkeit nach Vicat B erfolgt gemaB DIN

53 460.

Das Spannungsrifiverhalten wird an Stiiben der Abmessung 80 x 10 x 4 mm3, Masse-
temperatur 260°C, untersucht. Als Testmedium wird eine Mischung aus 60 Vol.-%
Totuol und 40 Vol.-% Isopropanol verwendet. Die Probekdrper werden mittels einer
Kreisbogenschablone vorgedehnt und 5 min bet Zimmertemperatur im Testmedium
simultan gelagert. Die Vordehnung 8y betrigt 0,2 - 2,4 %. Das Spannungsriliverhal-
ten wird tiber den Bruch in Abhiingigkeit der Vordehnung und der Expositionszeit
beurteilt.

Die Zusammensetzung der gepriiften Materialien sowie die erhaltenen Daten sind in

der folgenden Tabelle zusammengefafit.
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Tabelle 1: Zusammensetzung und Eigenschaften der Polycarbonat-ABS-Form-

massen

Beispiel 1 2 3
Vergleich

Komponenten

[Gew.-Teile}

Al 1422 422 42,2

A2 26,2 26,2 26,2

B 6,8 6,8 6,8

C 9.3 9,3 9,3

D1 - 12,0 -

D2 - - 12,0
D3 12,0 - -

E 4,2 4,2 42
Entformungsmittel 0.4 04 0,4

Eigenschaften:

*Vicat B 120 [°C] 95 104 110
Kerbschlagzahigkeit 35 39 37
fki/m?]

Schmelzviskositit bei 130 127 132
260°C/Scherrate

1000 cm-! [Pas]

ESC-Verhalten

Smin/2,0% - BR 1:52 -
5min/1,8% BR 3:05 - BR 5:00




10

WO 00/29476 . PCT/EP99/08412

Aus der Tabelle geht hervor, daf die erfindungsgemifien flammwidrigen Form-
massen eine sehr giinstige Eigenschaftskombination aus mechanischen Eigenschaf-
ten, insbesondere eine Verbesserung der SpannungsriBBbestindigkeir, Kerbschlag-
zihigkeit und Wirmeformbestindigkeit zeigen. Dies ist umso {iberraschender, da
trotz der z.T. deutlich hheren Wirmeformbestidndigkeit die Schmelzeviskositit bei
einer Verarbeitungstemperatur von 260°C nicht ansteigt, sondern auf dem Niveau des
Vergleichsversuches bleibt. Dabei wird also deutlich, daB sich durch Einsatz von
Phosphaten, die aus verschiedenen Struktureinheiten aufgebaut sind, verschiedene
Eingenschaften wie mechanische oder thermische Eigenschaften gezielt verbessern

lassen, ohne daf} es zu einer Verschlechterung des Verarbeitungsverhaltens kommt,
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Patentanspriiche

1. Thermoplastische Formmasse enthaltend mindestens 2 Komponenten ausge-
wihlt aus der Gruppe der aromatischen Poly(ester)carbonate, Pfropfpolymeri-
sate von einem oder mehreren Vinylmonomeren auf eine oder mehrere
Pfropfgrundlage mit einer Glaslibergangstemperatur <10°C, thermoplasti-
schem Vinyl(co)polymerisat und Potyalkylenterephthalat sowie 0,5 bis 20

Gew.-Teile Phosphorverbindung der allgemeinen Formel (1)

i i i
R'--(O);——P+(O-—X-—O—P—)E——(O—Y—O—I?——)ﬁ]—-(O)n—RS
o, O, ©, N

o

worin

X und Y fiir einen ein- oder mehrkernigen aromatischen Rest mit 6 bis 30

C-Atomen stehen und X und Y verschieden voneinander sind,

RI, R2, R3, R4 und RS unabhingig voneinander, gegebenenfalls haloge-
niertes C1-Cg-Alkyl, jeweils gegebenenfalls durch Halogen und/oder
C-C4-Alkyl substituiertes Cs-Cg-Cycloalkyl, Cg-Coo-Aryl oder
C7-C1p-Aralkyl,

Z 0,05 bis 0,95, vorzugsweise 0,15 bis 0,85,

n unabhiingig voneinander 0 oder 1, vorzugsweise 1,

N 0,5 bis 30 bedeuten

™
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als einer weiteren Komponente.
2. Thermoplastische Formmassen enthaltend

A.

B.1

B2

wortn

5 bis 95 Gew.-Teile aromatisches Polyc:arbonét oder Polyestercarbonat
0,5 bis 60 Gew.-Teile Pfropfpolymerisat von
5 bis 95 Gew.-% einem oder mehreren Vinylmonomeren auf

5 bis 95 Gew.-% einen oder mehrere Piropfgrundlagen mit einer Glas-

umwandlungstemperatur < -10°C,

0 bis 50 Gew.-Teile thermoplastisches Vinyl{co)polymerisat, und/oder

Polyalkyenterephtalat

0,5 bis 20 Gew.-Teile Phosphorverbindung der allgemeinen Formel (I)

i i I

R'—(0)—FP (o-—x—o—T—)i—(o—-Y—o—xl:—)g}——(O)n—-—RS
(J))n (?),, (), N
Flzz R® R

X und Y fiir einen ein- oder mehrkernigen aromatischen Rest mit 6 bis 30

C-Atomen stehen und X und Y verschieden voneinander sind,
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R!, RZ, R3, R4 und R unabhingig voneinander, gegebenenfalls haloge-
niertes C1-Cg-Alkyl, jeweils gegebenenfalls durch Halogen und/oder
C)-C4-Alkyl substituiertes Cs-Cg-Cycloalkyl, Cg-Cog-Aryl oder
C7-Cy9-Aralkyl,

z 0,05 bis 0,95, vorzugsweise 0,15 bis 0,85;

n unabhingtg voneinander 0 oder 1, vorzugsweise 1,

N 0,5 bis 30 bedeuten,

E. 0,05 bis 5 Gew.-Teile fluoriertes Polyolefin,

wobei die Summe der Gew.-Teile aller Formmassenkomponenten 100 ergibt.

3. Formmassen nach Anspruch 1, wobei die Phosphorverbindungen der Formel

(D) ein durchschnittliches N von 0,3 bis 20 aufweist.

4. Formmassen nach einem der Anspriiche ! bis 3, wobei die Phosphorverbin-
dungen der Formel (I) ein Gemisch von Phosphorverbindungen mit durch-

schnittlichen Werten fiir N von 0,5 bis 10 sind.

5. Formmassen nach Anspruch 1 bis 4, wobel in Formel (I) X und Y verschie-

den sind und sich von Diphenolen der Formel (II) ableiten:

®), ®, o
(D
HO
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wobel

Al eine Einfachbindung, Cj-Cs-Alkylen, C;-Cs-Alkyliden, Cs5-Cg-
5 Cycloalkyliden, -O-, -S0O-, -CO-, -8-, -8§03-, C6-C|2-Arylen, welches
mit weiteren gegebenenfalls Heteroatome enthaltenden aromatischen

Ringen kondensiert sein kann, oder ein Rest der Formel

1

;—gz?;— (1)

10
oder ein Rest der Formel (IV)

BAE N
| avy
C

15 B unabhingig voneinander C)-Cg-Alkyl, Halogen, Cg-Cjg-Aryl, C7-
Ci2-Aralkyl,

X jeweils unabhingig voneinander (, 1 oder 2,
20 p 1 oder 0 sind, und

R6 und R7 fiir jedes Z individuell wahlbar, unabhingig voneinander, Wasser-
stoff oder C-Cg-Alkyl,
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Z Kohlenstoff und

m eine ganze Zahl von 4 bis 7 bedeuten,

mit der Mafigabe, daf an mindestens einem Atom Z
R6 und R7 gleichzeitig Alky! sind.

Formmassen nach einem der vorhergehenden Anspriiche, worin X und Y in
Formel (I) verschieden sind und sich ableiten von Diphenolen ausgewshlt aus
der Gruppe bestehend aus Hydrochinon, Resorcin, 4,4’-Dihydroxydiphenyl,
Bis-(hydroxyphenyl)-Cy-Cs-alkane,  Bis-(hydroxyphenyl)-C5-Cg-cycloal-
kane, Bis-(hydroxyphenyl)-ether, Bis-(hydroxyphenyl)-sulfoxide, Bis-
{hydroxyphenyl)-ketone,  Bis-(hydroxyphenyl)-sulfone und o,0-Bis-

{(hydroxyphenyl)-diisopropyl-benzole wie deren kernbromierte und/oder kern-

chlorierte Derivate,

Formmassen nach einem der vorhergenden Anspriiche, die 0,01 bis 35

Gew.%, bezogen auf die Gesamtformmasse, wenigstens eines weiteren

Flammschutzmittels enthalten.

Formmassen nach einem der vorhergehenden Anspritche, enthaltend 10 bis 90
Gew.-Teile der Komponente A 1 bis 40 Gew.-Teile der Komponente B und 1
bis 18 Gew.-Teile der Komponente D.

Formmassen nach einem der vorhergehenden Anspriiche, enthaltend 20 bis 80

Gew.-Teile der Komponente A, 2 bis 30 Gew.Teile der Komponente B und 2
bis 15 Gew.-Teile der Komponente D.
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10.

11.

12.

13.

14.

~-37 -

Formmassen nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei die Pfropf-
grundlage B.2 ein Dienkautschuk, Acrylatkautschuk, Silikonkautschuk oder
Ethylen-Propylen-Dien-Kautschuk ist.

Formmassen nach einem der vorhergehenden Anéprﬁche, enthaltend eine
feinstteilige Verbindung der 1. bis 5. Hauptgruppe oder der 1. bis 8. Neben-
gruppe des Periodensystems mit mindestens einem Element ausgewihlt aus -
der Gruppe von Sauerstoff, Schwefel, Bor, Kohlenstoff, Phosphor, Stickstoff,

Wasserstoff und Silizium.

Formmassen nach einem der vorhergehenden Anspriiche, welche mindestens
einen Zusatz aus der Gruppe der Stabilisatoren, Pigmente, Entformungsmittel,
FheBhilfsmittel, anorganische Verstirkungsmaterialien, Nanopartikeln und/

oder Antistatika enthalten.

Verwendung der Formmassen nach einem der vorhergehenden Anspriiche zur

Herstellung von Formkorpern.

" Formkorper, hergestellt aus Formmassen nach einem der Anspriiche 1 bis 12.
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Z /X% 0.05-0.95, 4kt 0.15-0. 85,

nAEMIHNEORL Kk,

N 4. & 0.5-30.

2 RBPHERALSY, &4

A. 5-954 (E€¥F) SRBEBRE /XK EE R R E,

B. 0.5-604 (£%) N THEBEHAGBEHRREGH:

B.1 5-95% (E¥¥%) 4 —~FXEMHTHLLIK, BHEZ

B.2 5-95%(EFE)H—HALZHARLETRZECI0THER
AH,

C.O0-504 (£¥) MAEHTIHER () REeBP/AFETES
B 9 kT 5k S,

D. 0.5-204 (¥£¥) 4@ X (1) W& EH:
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EF

X YKEBA WA RRTHERE-BFHFR, B XHFY
A RARR,

R, R, R*. R'PRHMEIBIHRREAERA[ING C-CRE,
HABEBER/R C-CRERKS C-CHEE, CGCoFEXK C-C,
Fi A,

Z X4 0.05-0.95, 4 0.15-0. 85,

nAEE IR EOR L, kit 1, HAH

N #&.% 0.5-30,

E. 0.05-5& (&%) H RARKEE,

LA ASHaA>SaE L (£F) E 100,

.RERAERL 1R BALY, HTHAEX (1) G55LsHe
T34 N4E 0. 3-20.

4 RERAEX | 23— ER2ALY, LPHAEX (D)
MBS R FIYNMAA 0.5-10 95 L Ao R4 .

5.MERAEXR I 24— BEEALY, APX (1) F65X
FoYEZRAE, FAAKX (I1) 8§73

(B), (8), OH

(1D
Al
HQ
%

AAHEL. C-CERE. CCQ,1-)EEE. CC:(1, 1-) BIHK
¥%. -0-. -S0-, —CO-. -S-. -SO0,—-. C—C. ¥}, HTub4aiik
SARAERTFHAEECFHRAS, XX (111D £X (IV) LK

2
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c) (1)

“‘%:Qim av)
C

BARE AR A C-Cli., &, C-Co¥ A, CC.FRE,

X SAHEBIHETFO. 1X 2,

p A1#&0, #

RARTANESF ZHTERWAE, FAMLEILHAREE
A C,-C. i,

7 RKEB%, o

m X & 4-7 658 &,

4%, EEV-ALRFLERFRENZRE.

6. R LERAERME-FAERHAESY, AT (1) 4 X
FeYEFRAE, FEBETTE_&: AR RAEA—_®. 4,4-"FEK
2. (XX -G, — (BEE) CCHRE. = (E
REYVE, — (BREER) R, — (BXE )M, = (B¥XL) #AH
o, a’-= (BEE)-—FAELEX, AEFHE#EERP/XIARGH L
4.

7. REFLERAERE-FAGRBALH, A P2 A EREAS
WEF0.01-3%(ET) HES—FLEHRKMN.

8. MELELABRAERME—AYNEBRALSY, KAF4H 10-90 4
(F¥) G445 A. 14905 (EFF) 95 Bh 1-184 (£5) ¥
48 4 D.

9. B ELEABRAZLE—ROEBASY, L FSH 20-80 &

3
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(£2) 945 A 2-30 (FTZ) HA5 B 2-1545 (E£F) &
A4 D.

10, BEFTERAERKE—AHERASY, L P4EHERLH B 2
AHBE., AMBRERK. 2RBEIAL LB/ AEH/HEK.

5 11. RELERHNSXE—~FAOBBALY, LPSAETHE
SEMETERARMEFT 1-5 14X 1-8 Sk LEEEY —HiLA
f. B, M, B, OB R ARBALEHBRGLSY.

12, HELERANERE-—FAOBERAESY, A VTLAZV—#
wEBEM. B BEAN, AFBHN. ANEBEHE. AXETH

10 /REFH0RGHRA.

13. LEXBPERXE-RABEBHASHAEL T AEHEFTAHA
#.
14. WBRAMER 1-128-FHEBAEGHE T REH &,
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rrrrr

B i) +

FAlk, ARG EREE-ABS BB ESW

AEXPFBREBZRBRE-ABS BB ALY, a4 AL
AT, BAEFMANBEESH,. BORTHEEFH M
I M.

US-A 5 061 T4b X TH S EARRBBE., BRRSYFLHE
BEHRAEBALY. SRXLERGWEAFHADN, 2L ELER
B S BAREROVAREIBREETARRY.

EP-A-0 640 665 X TS FARERE. 2ALLEHEEY
MUEBBEASUHBRAER ALY, ZASHTUR LS/ RIKES
EHHATRRLEE, BTHELKERE, AREFRIRENELELR
0 E IR EARE.

EP-A-0 747 424 #E TH S F =48 A Y 500-2,000 #= %
2,300-11,000 M BB AFARKXNERBHEREFOER, X
PHRETRKEGRBEHRRE.

EP-A-0 363 608 WX THF AXRBRE. SHELENLED
BABHEEEWAMEAAKXKFEMANKRESALBEAAGEARRESI R
S, NTEREA, kB ARGRBHS, XTERSHHHR
EHBREZFAREY,

A, AEAGINEHNGERAEANREBZIARFS P IHK
AR EZEBE-ABS BEALSY. &1 TR BX MR, %445
EAETHRFLAEHGOER, BHAEEIRAYLSZATRETARL
& .

REFEFREA, TRARTAEN AL ARREELSH. &
EHRTBEBEARFAO M THEMMARBEERASY, TLAELEA
BMERXEZBHBFLLSDFE, ZHRLLDOKIELETAEHRFTLAX
Bl ey &4 % .

AEXRFARBUERESY, ETPEAEY 2 HE THAX
(%) B8, —FAXEALHFALEABHI —HRSHRBLE
BEAQOCHBERAREBRABHERSY. RERLHE (X)) &
PR _RERARNAS, F2H 0.5-204 (£F) AKX

1
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(1) 9844

E¥

XFYRAALACIOABRERTHEBRSBFER, FALXHAY
ERABF,

R.R.R.RAPRESNALIRI KA REIAY C-CEE,
BAERBERER/H CCIRERRKSN C—C IR E, Co—CupF AR Cm
C.. F ¥ A,

z /&% 0.05-0.95, 4% 0.15-0. 85,

nfMEEIRAE ORI, Kiktl, FA

N 4% % 0. 5-30.

ARXNRATRAGERRBUETALSIAH

A) 5-95. 481k 10-90, FHE 20080 (TF) HWFHFABER
B/ AR B RAR B,

B) 1-60. kit 1-40. ##Eik 2-30 8 (E£F) HWEV —FHEHK
kot FAH

B.1 5-95, £k 20-60% ( £F) 9 —Fr R 5 # LH A LB H 3

B.2 5-95, 4Lt 40-80% ( £3) & —# X Z FHAEBILEE0
T, 4E#&<0C., HA4kik<-20C M4 L1550,

C) 0-50, 4% 1-30. #akk2-254 (EZ) AR BHIHER
(k) REeWFe/R M BHEESTE R E LK,

D) 0.5-20. kit 1-18, #AHKA 2-15H (EFZ) HES —F@
X (1) &55%4L6-%:

R'—(0);—P——(0—-X—0—P—);—(0—Y—0- -——),—_z—}——(O),,—-RS 0,

’ (J})n (A))n (<![1),‘ N
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H P

XAYREBEAGCIOAERTHEBERSBFEL, FA XY
i RABH,

R, 2. R R RS INMER KRR BHKS C-C A,
BB EF/X C-CIRARRKY C-C 3R E. C-Co FHK C-
Ci. F ik,

z /X% 0.05-0.95, 4% 0.15-0. 85,

n ABEIRIRKREOXL, Kikl, A

N 4%, % 0. 5-30.

E) 0.05-5. £t 0.1-1. MK #& 0. 1-0.54 (EF¥) SRLE
.

Ba A

RELALN, ESHNRBUS ARTEARERER/AFTEFE4AE
BEREE, AAMTEEORATURAIKFYE oAkt THE (2
FHEEERARERBREORETHANL, wwik& R (Schnell) , “EHBXK
B F " , NHF 5 (Interscience) HE A, 1964, W&
DE-AS 1 495 626, DE-0S 2 232 877, DE-0S 2 703 376, DE-0S 2 714
544, DE-0S 3 000 610 # DE-0S 3 832 396; ff T HAAREER
By & AR, 4 DE-0S 3 077 934) .

FEARBEEGEHNELI Bt 5B g, KRR
F/REFHFR B (. KX B _RQiHRARXTES
EAARWE AL LN iR A ERREAZFTREXNS TZE
REMIARN BRI E RIITH.

RERTAEFPFEARBEBRER/AFERREHERES 82
A (I1) #h4bo-4

é (In
e
HO

x¥
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Al ¥a, C-C A (alkylene) . C-C(1,1-) Ex £
(alkyliene) . C;—C,(1,1-) ®£ 3. -0-. -SO-. —-CO-. -S—-. -
SO,~&K Co—C., BF %, BRAATULEERWESA LB FHITFHFH
4, &K (III) XK (IV) & H

ng ;27 (1)
“;QC;\?° v)

CH,

BAREZ IR E: C-ChrE, ik C-ChHR, ALk Fi;
BE, RERM/RE; CCoF A, KBAEE;, C-C.FRA, X%
E-C-C.RE, #Ha¥FH,
10 x SMEREIRETO 1 X2,
p A1&XO0, Fo
R RT ST AT 47 2 47 £ bk, FAMEHRIRKEEL
xC-Crik, s, FAP/RTHE,
7 RE#%, Fo
15 mAX A& 4-7 58, Kk 4 &5,
U2, BEV-ANIERTLERFREHEZRE.
ikt — B RAR. ME_E, 4,4 —FBRBE. — (%K)
—C-C: B, = (FXE) CCHERE — (FE¥XA)8, — (£
¥E)PR, —(£2¥A)8. —(2¥A)BPa,a’-= (FER])
20 - ZHARE, BAABSHERP/RARGISTESY.
Atk — B2 4,4-BE X B (4, 4-diphenylphenol). N &
AL 2,4-Z (4-BFR) -2-FETHK. 1,1I-— (4-BF%X) -5 Th.
1,1-=(4-2F%%)-3,3,-ZFEKILKE. 4, 4R E XL PR,
4 0-— R _FKER, A o RLX /ST, #de, 2,2-

4
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Z(3-R4-2#FRX)-AK,. 2,2-2(3,5-—R-4-FEXR) -AKXK
2,2-= (3,68 4-2XHX) -AKR.

FHhZEGE 2,2-= (4-FFEL) -FHkK (XBA) .

AL B RAETHE PRSI XEA.

BRI TELHRTEAST LK THE T EHNEN.

EoHEMRBEFEAEZEREOAL LN Lo LIEEXH. TR
8. SRTEERX 2,4,6-Z 82 X8, Lo KERAR, wikiE
DE-0S 2 842 00569 4- (1,3-WFETA) - %8, AKARKLAS
HEES20BRFHALRAGAMNE LS, 43, 5-—RTEED.
HAFEER, MRFAER. FT_REAEBRUR 2-(3,5-=F4
BE) XA 4-(3,5-—PRER) -X&. ALK LANOA TR
TR BER_BERERN 0.5-10% (BER) .

REBRFTEARBEREHTELAATHEHSTE (M, #lieidid
EEUEXERAERZ) 2 10,000-200, 000, £&k6gZ 20, 000~
80, 000.

HABAUFEFEEARERE TURA O T4, FAMFMEL
MRIANGHA-BREF0.05-2.0% (BR) HAEHF=ZFHEERLT
ZERENLESY, PAFZARETZARENLEY.

FRPERERGEARAELSY. REALD, HTHESEIASY
AMERERE, LTUERA 1-25%(EF) . £k 2.5-26% (£F)
(EAMA_MEE) AT HELA-FRALAREAANWE -ANAE
. TELSHRACEE (TA, LB EH 3 419 634) HE TR
MXBFLpHrERNE. AXAHNEGSAR—ANEBERGERENS
6944 5T T 4= DE-0S 3 334 782.

REHRERE, BB AYRELSNS, EANHALE B
BREHEZS 1% (BER) HReCcLERAHIFINERS 8, %
AR 2,2-= (3,56-=8-4-2FEK) -ARHBRYHEREKRE,

MTHEFTHAARGERBETAA _EZR —_ QWL 2R X
B, OMNE R, CEABA440-CRERE-2 AR KR
ZRALH.

HARAEGRILH A 1:20-20: 1 R X -_RFTE B 58
R REY.
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ok, B, R EER, A —FRESKRTLAYEA
RS EHNSTTHEN,

HTFEEARBBRRBEGHNE, THORKLANBRILEREG R
B, TOHALATES, PFEALERGELALY, ENaEk
WAE CC. RERBKRRTFRAE, ARBH# C,C, 2HK AN
.

SFBEMALLN, BRAMNAETE -_HEREY 0.1-10% ( B
R); M TELERALBELLEN, BLLEANGAZTE_EZH A
Wt BE R EE 0.1-10% ( BER) .

FEARBERBETUALSABIANGERTALERR.

FEAREERERERETUARERY, Tt dd &5 X L4
#) (X7 @ T &£ R DE-0S 2 940 024 # DE-0S 3 007 934 %) .

TAERM IR, fle, ZFTRERXTZERESERR
fitd, 1,3, 5-X =K =8t¥. ZERAB=_QLY. 3,3,4 4-
—XPHFWESERAY. 1,4,5 8-EwBwRiHAR 1,2,4,5-%
WY, BE50.01-1.0% (EXR) (AFTHA-—ER =L
), REZEHRERXRKTZEFRENS, X, 4,6-—FR
-2,4,6-=~ (4-F %) 2-FH. 4,4 —FH-24,6-=-(4-8X%
A) -Fr., 1,3,6-2-(4-F%) -X, 1,1,1-=- (4-FFHKk) -
L¥., Z-(4-BFK) XA, 2,2-=[4,4-= (4-2FX) -
FREK]-AR, 2,4-— (4-2FE-Falt) -¥X&,, w-(4-FXK)
-k, 2,6-= (2-FK-5-FE-FL) 4-FE-¥®. 2- (4-5X
R)-2-(2,4-=8%R)-AK, w-(4-4-2EEL-FRA]-X4
X)) -Fhfe 1,4-Z[ (4,0~ E=XK)-PR]IX, RAREHIMA
ZEMENO0.01-1.0% (BER) . MEINTURE-~FE —m—
RMABRBE, MBREALD IANTUAEE K ALY KA,

BAREEAREERE TR ENEALS T TUAREER
AT E.

R ERGREAL T EHAAPERRELAAEPHIARS
100% CER), HAKAGTHEH B0 (ER), EHALAHRZRG 50%
(BER) .,

FEARGERRGOEAAPERGERAAFERETAEGE R T

6
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AR EXEMT X9 H.

FEXRR(B) BRSOt EREE (n,e) £ 1.18-1.4, &£
% 1.22-1.3(F 25C, #0.5g % (&) R &AL 100nl —&F R+
B E R AT E ) .

RPN SEAEEREPEEREE TARL RS, AFHREE
EMERASER.
4y B

BREALAHAS BLLBRRSY. AT OB A ARK-BHH
MR ESGY, LEBBESHWAALETUGEY 2/ TEERH
H: O RT =W, 1,3-T=4%. JFAR-H. £LH%. ABK. L%. A
W, BRLHBAERLSSH 1-18BEFH (FPL) AHKLE, B
Bo&W “HhALsFH %k ( “Methoden der Organischen Chemie” )
( Houben—-Weyl ), % 14/1, Gerorg Thieme—-Verlag, 7 B m4¥ 1961,
% 393-406 ®, # C. B. Bucknall. “3¥####” ( “Toughened
Plastics” ), BAFMNFHKE, £ 1977 PHEH. AROERS
P BRESIHEN, HE4EAXTF20% (£%) ARK, HEHEKS
TAT40% (£E), FHhAHAXT 608 (FZ) .,

RENBREZAOUBOUEGTEABABANERAESY:

B.1 5-95. 64 30-80# (£ ¥) 9 TEMAHRSM:

B.1.1 50-99 % (F¥) HWELH. a-FTEXLE. Xx#H
FRAFABRRKRGELHEAS, FRAAKBTE, RXLELGH8R
&4, Fo

B.1.2 1-50 % (£¥) 4AGH. PRAAEHK. PEAAGERY
B, M TH M8, CC-RE-REX-N-RRARNR T H — AL L5,
XX S Yo RAD,

EH 3

B.2 5-95. L& 20-70 8 (EF) AT _HER/XABERK
AR BLREMRT-10CHESY L,

KO EASHBOLE, o, EHB2RTH. T
/XL LEEWFEBERBEAEXLE /AR /X (FL) &
B AR AGEAESY: BF DE-0S 1694 173 (=US-A 3 564
077) PHHEN —LEBY, RToH., ToHB/XLHEXT K/

7
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ASHEARY. RRXRTHARAXRHAASSMRXPTRAAERGRE
B, BB, M. XLHEF/AREXCHBERBANER
B 4% 4 DE-0S 2 348 377 (=US—-A 3 919 353) T H## M,

HAHE RSB BEZ, #ld ABS 4%, 4= DE-0S 2 035 390
(=US-A 3 644 574) % DE-0S 2 248 242 (=GB-B 1 409 275) ¥
B ik 6.

B EREELSY B TABI TR RO S HTH
&

a GEHEESH B 10-70. %Kik 15-50. HFHtEk 20-40% ( &
FT)HEY—F (FA) AHERE, X 10-70. A& 15-50. HA4
% 20-40% (FF) W—FReW, BRSPS LRSS 10-50, ik
20-35% (§F) HAHHR (FE) AN%EES 54 50-90. 4
% 65-80% (E ) 69X LIHMMAR, HAEBEAB. L,

B & K4 B 30-90. £k 50-85. 4 A)4L %k 60-80% (&
F)AT_HEEGY, BRGVALALEBEY 5% (EF) HTH
A A, HAHABHEEH B 2.

BHEAABHBRELS T —HBEV2%(EFET), L E DV 40%(F
) (AVPEFRET), BHEGH0.15-0.55, BHES®B.2 &
T2 de X 0.05-2pm, 4£3% 0.1-0.6pm.

(FRIAHBRHaZAHBATERBRE LA I-1I8AKRT
HELEBHBERGE., FEAASBROPE, CAFHEE, AHEKRET
AE. AHBRRTASFPTAARRRTABIRINL ALY,

BT AN, BHEAABTASA LB RS 5089 e
KR CFEER, ARl BHFR. BF5LF 14 ERTHA
HEXTEAAHEOE (PABKRTE. ABKRLE. TAAG®RY
MATAAHKLE) ., LHASEF/RTHLS, iR EH
Bo4ed BT B,

BHEGCRABHLIOBHEAEEHRAAN TSI, ZALEHR
.

FHERL G AMEIHER, PABERTHAITHALHE TS
G50 £8). T A% E k378 Z(W. Scholtan, H. Lange,
BhaE5RE4WAEE (Kolloid. Z. Und Z. Polymere) 250 (1972),

8
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782-796 ) .

AR AGBOMBEAN LR TEYRABRAGERESY:

T. 5445 B20-90% (€ %) 9B BARERT-20CH AHEKRK
BAE ABBEEFA B 2, F

0. L4454 B 10-80% (£ F) MES —HTRELSGHERX R
FRAEABH L4 B

REVBYAHGBEER cHEAZ IR EABSESY, 4
WEAETHRS 40% (£F) SR CTRABRX R LK, #
HRATRS AR EIE C-C- AR, VA, Ch. T E¥F
Ko 2-CE-THEE JIRAEES, KEHIK C-CRER, EH
BRALAE, XL ERGRSY.

ATRE, THEAST - ATREMNGAEERERS., AKE
gtk EH AR, LA 3-8 ABRTHREFELLFAA 3-12
AERTHOREP LR REI LA 2 4A00HEARAF 220 KA T8
Wi S LB REE, P FTAAFR L _BEIATEAASREAR
B, SRR, BB LA ZHAORAS, 37
BN LHERILSY, P ZUHLE ARZHALGE A
X TR,

KA XBERAOETEAAGERFOEASE., —FTEAARKRL -8
B, ARE TR B AEABFLSAL Y INHHXRAFIAN MG LK
5%,

RAXLZOXKRERZAKREARZRERAR=ZH AR, FAER
EZHAEE. ZRABRZLHEAR. ZAHBRAXNEAYH ZEFEHA
AE.

RBELRGNEERBBEEF c 6], HLked2 0.02-5, 34k
®egH 0.05-2% (£EF) .

HTEEEFZABBARIEPRPERAGORKRIKERK, FL LR
HAH T PR HE IS (EET) ATRZHAH.

BT ASKREZISME AN THEEALER ey “He” T
REABRAAIUPEROEATH. XTH., o-FEELH. &
WEE., THEAC-CRA®R., PTEARGRTERT . K4
AEEER  HARRBRERRKRARKASTEF A 60% (EF) HLE

9
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oM.
REESHREB2HERERIALABRFRIGARK,
DE-0S 3 704 657. DE-0S 3 704 655. DE-0S 3 631 540 # DE-0S 3
631 539 Ff&.

HEEEHAB2OBKASTLEBCToFAFTERE M EH(M
Hoffmann, H. Kromer, R. Kuhn, B 4 % 4 # 1 #F II
(Polymeranalytik I und II), Georg Thieme-Verlag, # B4
1977) .

BEESGHBOHETEAA LT, pAK, EF. fLEILX
W-EFREF %,

Edefiiety, BRBEARETRBHEEARAR -ZZL4BHIBEER
E, ARBREARALN, BHESWBLREBANRLLBHEARAEA
TERAERBMFTREESFHG &,

THERL GIREHAGERE, FARXTARITEZARHETS
E50%(FE). grBdBE BT HAHAFTMEZ (W, Scholtan,
H. Lange, K& R S5 E (Kolloid. Z. Und Z. Polymere) 250
(1972), 782-1796) .
ax C

WMy CEE—FREARBHLEHEL (L) BESW C. 1 /R E
sf R 8 B % KBS C. 2.

ESHLHELE () RAYCIAEZY - FEATLHEASFA.
e, LHEEARALE (ReadF) . (FR) & (C-C) %
A& FAHOpBEBERALTAY (B EPBK) HREKGESD. #
ELSY (L) REHRATEMAE (1) EoH:

C.1.1 50-99. %t 60-804 (£&) HLHLAFHFHNLSY A
/REFEBRGLHEAFEANESY (X TH., a-FERETLH.
M-FEE LB -RELE)P/ATFRAAHR(C-C)-REB( &
TERHBRFEATERAGRLE) , &

C.1.2 1-50, b 2040 & (£ ¥) HLHEARLYE (Rp
B), wANKAFTEARRHE, /R (FX) A (C-C) - A
B (P ARERTE. ABRBRETEFFAKERTE) F/XRE
PR (MR TH ) /AR PERGSHT LY ( B XS,

10
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oML TH — RS N-FE-MTH s E5) .

(£) R4 C1AMBRY, RBRGHFRLBEKY.

C.LIMEXLHERCL2NEHGEEANERDZHNERG.

HEC. 169 (X)) R4 A ey, SFATAAN A IERSS
& AARBHELR. BF. BRIAAKRLSGH#GTHE. (X)) B4
AR E S TEN, (£, BAABHARBEENE) 4
15, 000-200, 000.

A CLHRMNE _RERAGEASFA - RBRRALERITEY
e —PEXBELEE A, BRAXFTBA_AEERE W, AR
KR B Res.

REORSE_BREREGSRES E—AERAS 80% (£
¥). K2 90% (E£F) UHE_BREHA, FEFE_ABASHS 80%
(£F) . hig90% (£2) L _BAHF/X1,4-T=8LHA.

REGRNE -_REREBREAS X _BARSS, TRAEAR
32 (ER). HAZZ 105 (BER)HECLAS-14MERTH
FEAREAEABZRIAH 4-12 A BERTFHMB R BBHR
Hl, #4FX —8. M X8, 2,6-X_8. 4, 4-BKE 8. T K.
OB, RoK. T8 ROK-CLEHAH.

RGBS E _REREBRLS AL B 1,4-T -BAH
b, TRA2RES 20 (BR) . KA S 10% (BEXR) SEELA
SFL2ABERTHRBE A BRASA 2L AMAKETHRBHREA_GOE
B, 4 1,3-7 8. 2-C%-1,3-" 8. A%, 1,5-XK=5.
1,6-L B 1,4 —EPEAFIR.3-LA-2,4- X8, 2-F -2 4-
KB, 2,2,4-ZF3-1,3- K-8, 2-¢.%-1,3-& -8, 2,2-=C
E-1,3-A -8, 2,5-. 8. 1,4-—(p-BLTEH*) X. 2, 2-
Z(4-BEAFTLE)-AK. 2,4-=5F%-1,1,3, 3 9FERKTK. 2, 2-
Z(4-P-BRLARE-¥L) -ARM2,2-= (4-BERHEE-XK)
~-#&¥ (DE-0S 2 407 674. 2 407 776 #= 2 715 932) #4 & B .

RtX g ebtikm, THAIIAKY F 3-XK 4-T8H 3-& 4-
BB IAT 46, R4 DE-0S 1 900 270 #» US-A 3 692 744. 4£
HAEALMNZH I 1,3,5-X=8. 1,2,4-K=8, ZRATEALR.
ZEFTEARPF X wWE.
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FARAGREAN R SR AGEARERA G E B L ERH
A8 (R R E8) 5L o8f/R 1,4-TEHEGRTEX R
EIREE, RALREGY.

X _BIEREAGHRESYESAE 1-50% (£&F) . ik 1-30%
(F£F) EAEX _BELERAP50-99%(EF) . K& 70-99( %
) NEMNE R ET AR

AR AR E BB ABOAFRIBE 44 0.4-1.5
di/g, &2 0.5-1.2 dl/g, AXR/AF—KEX(1:1¥%) FF
26C A & K8 23w 2.

RAFX _RERAGTNC T EHE (50, wB8HFH#, &
VIII, % 695 ARAZE, FR-LER-% k4 (Car-Hanser-Verlag),
HRE 1973) .

4y D

REALXNGREBASY S AHEARXKANGE S —FX (1) 95
164

i i I
R‘—(o);—-P«{—(O-X—O—P—)z——(o—v—o—rl’_—),—_z—-]—(O),;-—Rs
(O, (©h (O N

Rz 3 A‘

EXF, R R RN RLR. X. Y. n. Nz 48 L 4o E L RT3,

EAR.R R RPRHILY, FHEALA LTI IH
HEER/RRE. KGR, BR/R C-CREARK., #AHESF
AHROETERE, XA —FXE AAXARTERERFAMEY
R ARSTES.

NREHMEZ 0.3-30, Koy FHME2 0.3-20, HHHAHR
0.5-10, £4£i& 852 0.5-6. & THILEGHGREYH, NTURALRE
Y. RADTALEHFLBLSY P/ ZEER/ RSO LE
. BN=08f, X (I) AF25HLLSY.

X(D) $XFYRZERHE, FRKEELH 6-30 AEETHEL-
REBFEHAEA. KAGEAAZHX (1) 4B F 0.

it MR AR, RE B, 4,0-_FREABEX — (BXX)
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C—C BB, — (F¥HL) CCHER, —(BEL)M, — (B
XER)ER, —(BEXRX)BW, — (BEXRA)RAfa, a-=(FXL)
——AEAE, BASHBERRF/REKGHT LY.

LA B R 4, O-RER., WHA 2,4-= (4-F%£) -
2-FPRETR.L1I-Z(4-2%F KL )-REK. 1, 1-=(4-2 %% )-3,3, 5-
EFARLKR, 4,4-—FRA XX ER, 4, 4-— R _XER, &
Ao kb RELGHTAEY, Hli, 2,2-= (3-8-4-B¥%L) -7
5. 2,2-= (3,5-ZR—4-BXR) -AKkK 2,2-= (3,5-—8-4-%
2E) -BR.

FREH _BAENR A HEX 8. 48 ZEEAREXF_E
EoXER.

FHZGES M, DEFH NMAY 0.5-10. ik 0.5-6 &5 X,
(1) 93 Heg s, KAGEX (1) i/ RIKE S8 E
B RAW.

AR (DGR IEBEABFRS IS RS YA KT
Flp, RAMEFESAH 10-90% (FF) KK F 90-10%( £F)
R X (1) 95 bd. K2R F/R LB
S ERASY P ILE Z 12-50. K 14-40. % 15-40% £F),
EAESARRALRBELEY.

TR RS Y, B N=0, M= TEBE., =- (2-
ALE) BEE, =-(2,3-232Rk) BEE. =X L8RS, =
PEABGE, — XL PELEBRE. — (XA Fhgnry, — k-
-CRTPEREESE. = (FaAXE) 88, NEFRAOFLAES
BREY, FTHAMM TR, PTEAMS K& (XABK T, At=
FAEAMABM=ZTERXRE.

MEAS DYZ[RRESYBEFTRANLTE T CosBA L T
BREceik (£#, wUllnamms b I HEKEHLEH, F 184, &
301 RAZE, 179; Houben-Weyl, AMI4LFF &, £ 12/1 &, &
43 |; MR A3 (Beilstein) , # 6 K, F 177 W) EMehF ik,
BRXERAEVHRAREY RS, voBmP AR, HT4R.

AR E

ALERGRBRELAHZITE, FEABLREZRT-30C, &FH
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F 100C, H&HRESEH 65-76% (E£F) , HMNKE 70-76% (£
®), FHELH d=0.05-1,000umn, HEHH 0.08-20pn. @AF
FUEHBEENTEHN 1.2-2.3g/cn’. K AHGRNERBEZRWA
Ui, RIBRLH. BRLE/ARABFLE/wRLFEGERY.
AU RFER SN (AKX “LHELAEHERAREY

Schildknecht #, John Wiley & Sons, Inc., 91?51,- 1962, 484-
494 W; “®A B4 M” , Wall ¥, Wiley-Interscience, John Wiley
& Sons, Inc., &4, £ 13 %, 1970, 623-654 ®; “ARBHT
4 $”,1970-1971, F 47 %, no. 10A, 1970 5 10 A, McGraw-Hill,
Inc., &%, 134 714 R; “AREBEHETH/LH" , 1975-1976,

1975 5 10 A, % 52 %, no. 10A, McGraw-Hill, Inc., &%, 27.
28 F» 472 W; US-A 3 671 487. 3 723 373 4 3 838 092) .

RURBBRTAHCoT EHE, HloTRIBELERNRAT, £
RAHREwEGELR, il TARPRIHESE, £ 7-
Tlkg/cw’ 83 JE f1. 0-200C. 4% 20-100CH R E THFTES. (£
FmORARL, wEBREH 2 393 967) . RESAHBX, HHOF
BT & 1.2-2.3g/cn’, FHHEZTAE 0.5-1, 0001 m.

AEXAL LG AERE E ZORLHERESY, AP EER
0.05-20um, 4Li&eI% 0.08-10pm, HEE 1.2-1.9g/cn’, B4k
ROR VYR LHEREVENLREBAREGWBHILARBAGER
RAWET K.

EAGTUAREKABAEANRLERE EZAAFHELA
100-1,000um, FHEZ 2.0-2.3g/cn’ I RLHFRSY.

AHNEBREHRREREH, BHARES B AKALR (KL)
AL RLEBERBEOHAIRALAEARS, E4NOALHERELIL
BIBFRAA 0-T0%(FE). LA 50-60%(EE). ik 30-35%( &
) HESE.

EASBHAMEAFTHPOAEROELAAEATERRSGDERLE
WEGERRBEDTHRBREGHN £,

LxReSHy, BRHESY B 5ALREE £ 40 H R
95:5-60:40, LARS AT LN T ERE, Pl E T8 24T
BRATRALPNEANLE. BAK ARETRAEKREGSHNLE
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M, WBAR, RZIBER, RRAGBERZ 20-150C, ALk
50-100C. REF L, FHTHE 50-200C, H&e5H 70-100CH =
ET Tk

ELHIRILBRGORRATUABLI I ZEKFTN, okt
#49 Teflon 30 N.

REALVHGBRBASHITAEREY - FELEOFE RN, H
BA . OBAER., REMN. KRHEEH. BEN. 4. AH/AEE
HH. THAGAMERRFAOELR AN BENOERAR, K
. BBHR, KWEEBRHARGEAL Fr. ZBRBA%. k4
ARBHAGZAAKED 1-10on. A2 C0un brd X B k3
g4, FAETH 1404 (£8); kB ggtirhaa,

BRBEAXVORBUALGHTAR —F LA EF —FHHmy o
MRS K, EHRBAEGHET SR —FALETAMET 1-5 T AKX
1-8 J &L ERES—-FLHA. A, M. . B. K. SaH
AF. REAERABRBRLEHWZENI XL/, L FHhibeg 2
Ti0,. Si0,. Sn0,. ZnO. #$H¥W&. Zr0,. ALO, Fe A /LU R ENK R
hF s, AL ANEA B LR Ti0,, Y EL
<200nm, 4t it 0.1-100nm, % %)4% % 1-50nm.

REBAZPORBUALGHTUAES A —F X § 0% A HHR K
BHiEew kA, XEgdXMNGEROESAS D RENHFLSY,
AW sdPitit (s, 0Ny, LAMBLEHwELE, &
B R REFZERE-TERE, LMWEARALH4 Mg F Al
HEEY, AN RS, BABRO. KSGKE. £
- iim# e, mMEE&. MRE. MREPRLY, UAR
RS, AFXEHFXMNGAERS 205 (EF) (SHEBASL
mMEF) .

BREAZASBRBASY, AT SAAS AERRAERBRLEL
fe il RN . FH. BH. BAEN. BEM., REMN. AXE
FThRAHBEFNAREEZHAPGRN, TALLFTERF T AL RS
A 200-300C Y RETAARES, wEAEFN, HEPRNE
HHEEm, Basunagithiadfhass, KEwas BT
LERFNGBERRS AN AL 6.
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BHESHRASTH L E#T, BRITUZMARS, LTELE
Fletiée, HEAEHNARSGEERAZY20C (ER) PEFHRA.
AXPHBBALHESTHALRYAREHAEALFT, HiH2
TRBEEHEBE AT, TRAESPHREP S K6 8 A
EERG HhEH, tleENELwETN, dwkftfoRESM, HPF
AEERBERAE. HHORIELGN, XBARBRIBEE N M PAEH
BeEHL4. BARLARGOORRE ETUEREL LHERRER.
HELALPHEBASHTARFR-FTER, #ll TRATR
LR BBH L5
HAEARARFEEHH. BASE SAIRIEENLERENE
h, BEAHAERRTENEER, EAFEER, BEEEALE
h, L¥n L i, FARBRLY. 4BV EELE. AR, 2/
ERAEE, IMHPHYHIRABERE, TANPEEESGHBHN .
BREEOPH. ERPELEOEBHNRPELRES KT,
MEALZPORBALHALES THAABAAENGORE
HREERABRAP HegL T,
F—Fm L EREOETOR M ERATEAER L A
LR
AXRLOEREALVHERFNSEL M AREGAREH &
FEARAE, KANR LA LI OOAE, AREARELLAY
BMEESHE SRR &,

2P
H 5 A

bxd

hliod

[:’>
—

EATHARANDKDEREE, A5 g EA 1,278, ¥ CHCL,
HEM, LBREH25C, RAEHN 0.5g/100ml 6554 T2 E.
A

[

KT AGSR RESES, LABERFSEN 1,202, ¥4 CH,CL,
AEM, EBREH25C, REN 0.5g/100m] o 54 TF R E.
A5 B

AL EES, K405 (ET)NELHESAERKICH A 73:27
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GEREHERE 600 (£ F) BERTBERET - HBHEE (THEE
deo=0.4pm) LR FOERESY.

45 C

XL/ AN ERY, AAXLE/ A EETILA 72:28, &
PEFEH 0.55d] /g (E—FEAFERET T 20CTHE) .
A5 D
D1

Z=05N=1.1

D3 (b4%)

R-EXEA-— (Z¥X) BB&, Fyrolflex®RDP, £ 8 M4 ¥
( Akzo) 23],
“aaE

WRALHERSGYNYRERSGY, WRIEASI BH SANBEESY
BARILREBRLHERELSVHALRAAK. A4 PO EL% B
ERBLHRESHENETHAIN(EET) WIX(EZT) . WA
LEREGHARHEALER60(FFT), F¥HHEZAH0.05-0.5um.
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SAN B H B LW ANEE T 3% (FF), FHEBRALELS 0.4
H m.
E#H4&

BRI RS WK (Teflon 30 N, Rk AAIF) 5 SAN 4
R BHILERS, FALESYEAAF LW EF) MBEARA
FAReHEITRILRE., BREBHMA MgS0, ( LKSHEMKE) HKE
B BEBR JE 85-95C ., pHA 45 LM THRE, JEE, $EREERE
ERALEELBE, BMEBRIBCKREIXFLSK, BT 100CFHRK
R, EHATULEREAGEATHEECAS RS
AR KK A 6 B A o ) A A X

Mo A-EE 3HAERERMFRS. AP FH Arburg 270 E &)
EHBEBIE 260CA TR A H &,

ok E®EEM IS0 180 1 A#9 5 E £ RTH 80x 10 4nn’ 89 4
FLEFERTNK.

#-F B M % R EARYE DIN 53 460 3 .

BEAFSEBELERTAHBx10x 4o & LRFTHT, HAR
Bh260C. M 60% (M) hFEE 40% (KRR B RBEHREY
AR KA. MR FAERYRALS TR -, IR AN K
AEPTERTHRELS SN, -4 E0,.50.2-2.4% AR5
- EAREEMO LR FNE TR,

XM AR RBELLTTX.

A1 REME-ABS A NS HegAR 5K
5 3 4 | 1 2 3

( %)

2 4

[ (£%) ]

Al 42.2 42.2 42.2
A2 26. 2 26. 2 26. 2
B 6.8 6.8 6.8
c 9.3 9.3 9.3

| D1 - 12.0 -
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D2
D3
E
L AR 7

12.0
4.2
0.4

0E X1

BFREHEE, B 120 [C]
FodkkEAEk]/m']

BAEE, 260C/Fipik £ 1,000cm™
(Pa. s]

IR B AT EMA

Smin/2. 0%

Smin/1. 8%

95
35
130

BR 3:05

104
39
127

BR 1:52

110
37
132

BR 5:00

EETR, BREALXBGHERERALSHRITLERT IR
B, HARHEDFEYR, MoALIBEARREHBIEIEHRE. £
WHeR, REANBEIHIEEARKGES, 22F 260CH M
BETERSEEZARE M, ZRFESFHETRMAGKT. FH#,
RAE, AIEARARLERNECHROFREE, TAESFEED
AR RE R MR, TG 7 X FRsi#t, AR T HE,
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