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Verfahren zur Herstellung von Imprégniermischungen suf Fhenol-

herz-3esis 1

Anwendunvscebiet der Erfindung

Die ErTlndunv betrifft ein Verfa¢ren zur Herstellung von imprég—‘
nlermlscqungen auf Phedolnarz—BaSWS, die fiir das Imprégnierén
von ;lacnlven.mragerma* erialien angswendet werden, worauf an-
scnlleﬁend das imprignierte und vorgetrocknete Material fiir die
Fertigung von keltstanzbaren, ”lammW1arlcen SchichtpreBstoffen
eingesetzt wird, die in der Elekirotechnik und ule&uronvk flir

H‘
[
1

den.

Charakteristik der bekannten technisgchen ISsungen

Schichtpre8stoffe fiir die Elektrotechnik und Elekironik
selt mehreren Jahrzehnten bekannt,., Sie bestehen Qus Pepisr-
Gewebelagen, die mit elekirisch isol
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~Fhenolkarze, Epoxydharze, Silik
sind. Wegen des ginstigen Gebrauchs 08

0 T
wert-Kosten~-Verhilitnisses ha~
ben Phenolharze und cellulosehalt tige Trigermaterislien als Kom-
ponenten der Schich p*e3 toffs besondere Bedsutung. Ein erheb-
licher Teil der ScnichipreBstoffe wird 2ls Basismaterisl fir gs-

druckte Schaltungsn verwendet. In diesem Fal

1
'<_J

vbereits wihrend des Verpressens ein- oder beidseitig mit diinnen
Metallschichten, heuptsichlich Kupfer, versehe e |
3 <
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Fir viele Einsatzgebiete, z.B. flr Konsumgi er de

- Stufe V1, Jedocn zunenmend auch die hichste Stufe V0 gefordert

s T8N aman enn 2,7 "7 - . ‘ v <

4

Zum' Stand der Technik, den zum Impraonﬁeren verwenderen Phenol-
harzlosunwen Weltere Modlleleruncskomponenuen zuzusetzen wie

 Z.B. nledrlgmolekulare Phenolharze, Weichmacher und Flammschutz-
mittel, um bestimmte Grundtypen von Schichtpreﬁstoffen zu erhal=~

ten.'Jé nach der Dewﬁnschten Dicke des SchichtpreBstoffes wird

.elne entsprechende Anzahl von Bbgen dleser sogenannten Prepregs
'au¢e1nandervestaoelt und unter AnWﬂndunv von Druck und Hitze ver-
‘preBt wobel das Harz vollsténdig aushirtet. Fau¢1c wird berelts
‘Wahrend des Verpresscns die Netallfolle aufkaschiert,
In den letzten Jahren sind die Anforderungen an die Elektroiso-

ller—SchlchtpreBstof;v sprunghaft gestiegen. Von den Anwendern
elektronischer Gerdte wird eine hohe Zuverléssigkeit gefordert.
fus der Tendenz der Miniaturisierung resultiert auch fir die phe-
nolharz"ebundenen Sch1chtp*e85uozf° ‘die Notwendigkeit zu hobér
Dlmen81QnSSuab111tau. Letztere muB z.B. wihrend des Zuschheﬂd ns
der Tafeln gewéhrléiétet sein. Hier wirkt es sich glinstig aus,

wenn das Material kaltstenzbar ist, da eiq'Stapzen von erwdrmten

Platten in der Regel zu Maﬁuncenaulﬂkeluen fihrt, hervorgerufen
durch ungleichméBiges Ausdehnen in verschiedenen Richtunoen,'Die_
Kal%t stanzbarkelu von Sch icntpreﬁstof“eh wird z.3. dﬁrph Modifi-
zlerung glt ungESautl gten pflanzlic hehxélen oder enderen Modifi- .

zierungskomponenten mit flexibilisierender Wirkun erreicht.

elektronischen
*hduSur&e, werden aus Sicherheitsgriinden flammwidrize Sc

_b-

prefll3stoffe oenoul Auf aoc%werulce nuw tE€%en wird c:e K7asc¢-

-~

i katlon nach der Prufvorschr £t 94 der Underwriter La%oratorles

1

angewenaeu. Von den Anwendern wird gegenwé&rtig in der Regel die

[

‘,'Aus der Vi e12ah1 d Testmethoden findet die Bestimmung des Sau-
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pheﬁylather oder Tetrabromdian, zu. Die erheltenen Schichipred-
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Mengen der relativ teuren Bromverbindungen sind jedoch sehr hoch,

wenn keine weiteren Flammschutzmittel zugesetzt werden. Dié Bin-
satzmenge kann in gewissem Umfang reduziert werden, wenn man
Phosphor enthaltende organische Verbindungen zugibt. - .
Es ist weiter bekannt daB man bolvmere Werkstoffe mit flarmwi-
drigen Elcencc%aftep erhglt, wenn Stickstoff und Phosphor ent-
haltende Substianzen ZUSSSGEZU werden. Des ist auch bei Elektro-
isolier-Schichiprefstoffen bereits genutzt worden. ‘Der "psatz
organischer Phosphorsiureester wird im US-PS 14.39. 036 beschrie-
ben. Ihre Anwendung flr Schicht tpreBstoffe ist sehr verbreitet,
allerdings vorrangig mit dem Ziel der Flexibilisierung. Dle Ein-
fihrung von Stickstoff in Phenolharze ist bei PreBmassen mit
Melaminharzen erfolgreich gelungen. Die fiir die Modifizierung
von FPreBmessen ve*wendeten Melaminharze sind jedoch in den {ib=
lichen ImpragnleLlosuﬂovn nicht 10slich, Fihrt man die Konden-
sation der lMelaminharze nur so welv, daB sie noch 1ldslich s1nd,

£0 welsen sie eine sehr ce*inbe Lagerstabilitédt suf und sind in

der Regel mit dem relativ hydrophoben Phenolharzen nur begrenzt
mischbar. Deshalb hat men Cellulosepspier in einer ersten ST ufe
mit Meleminherz oder einer Kombination eus niedrignm ol=ku1arem

Phenclharz und Melaminharz vorimprégniert und ln,elner zweiten

b

Stufe das hydrophobe, mit Holzdl und Tricr esylphosprat modifi-
zierte Phenolharz sufgebracht (KNOP/SCHEIB, Phernolic Resins
1981, Seite 174). Eine Zweistufsnimprs

geniiber dem Stand der Technik einen Pro duktivit ausvorlaot.‘

aznlerung bedeutet jndoch

Wandelt man die yd”oxynota 1”r1 ppern eines Melaminharzes durch
Verethern mit Alkokolen in Alkoxymethylgruppen um, g0 erhi&lt man

lagerstabile Produkte, die mit den Imprég gnierlfsungen mischb

sind. Es wird mdglich, soviel Stickstoff einzufithrer, dal die
s
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als beil den Stendardiypen, und guch die B
‘galvanischen'Prozessen der Leiterplatte
nicht, insgesanm?® is

< '
O
)
Hh
[
0]
‘_l

[}

[
[\
o
ih
<
12
=
o
]
g
[o})

1 zZe:
in'phenolharzgeoundéAe Schich%pre@
zeltig eire hochpro 0

[a
'_
e}
jng
ci
o’
®
h
2]
|._l.
0}
Q.
I..l
0g
0]
v
Q.
09
[
l..l
o:
)}
<t
1
wm
<t
o



10

15

25

30

enol
‘nis von 10 - 12 zu 10 vermischt, Geeignete Phenole

e
gekalt von 40 % des meta-Isomerer sowie such mit Holzdl &1

- - - N w o
055 T8 gen ses 95° O . o o L

Ziel der Erfindung

Es ist das Ziel der Effindung, ein einfaches, in.den vorhande-

nen. Anlacen'der Dhenolrwarzproduzen en realﬁqiefbares Verfahren
lzu¢ Herstellunv von Impracnﬁermﬂscnunﬁen guf Phenolharz-Basis

zu entwickeln, -das von kostenguPSulwen Rohstoffen saus geht. Die
Impréonierwisc wungen sollen die kostencunstlve Fertigung kalt-.

=0

‘stanzbarer f1ammw1drlver lekur01soller-ch1chtpre8stoffe er-

mogl ohen die alle welteren in Standards festgelegten Quali-
- : '
v

i
tE sparameter er;ullep. Y

¢

~

Darlegung»des Wesens der Erfindung

Aufgabe der Erfindung ist die Entwicklung eines Verfehrens zur
‘.Herstelluno von mera"nlermlschuncen auf Pkenolharz-Baals die

1ckstoff als flammw1d g'wlrﬁsame Komponente in -einer solchen )

~Form cben*sck-mebundep en t%al,en, deB die Mischungen einerseits

eine auqrelc ende a*ers»ao 11tétfbesitzen urd ander e%selts beim

’vAusharten des 1mnraon1erten’Materials eine ge rdpeue mekromole-
st

s

kulare Struktur aaf*ebaut wird, in die der stickstoffhaltige

I

‘Baustewn regelméBizg e1n¢= fiigt ist., Die erfindu cscemaBen _4D Tig-

»nle*mlschunzep oa81eren euf Phenolherzen, die auﬁer den iiblichen
' ZusEtzen wie mrls-arylpnospnate 1nd/ode* bromraluige Flemmschutz-
Comitvtel qu/oaer synthetische poljme%e Flexibilisatoren ‘somie Té-

sungsmit tel als besondere NOdlf‘Z eruugskomconeﬂbn 1ldsliche N~

Hydrox vbe“zyl-Derﬂvaue von Stvckstoffve*blndurca” enthalten, die

gich von qer Kohlensaure ableluen. Solche SuLCkaO::"e bvindunge
e

sind vorzugsweise das Mblamlﬁ.und das chyandLamlu.v eeign

‘sind eber auch sndere wie z,B. das Guenidin, .oder der Dimethyl-
'baJr.L_s‘bof:ﬁ‘.-"Qe"I dem e¢f1ndungsvema en Verfahren werden nun die

J DVA”OT"DG“_V'-“erlv -e der S:vccstoffverbindupfe nicht als

rezne Produk- te, sondern als Begiandieil eines Gemisches mit Pre-

nolkdrpern, die Hydroxjymethy lgr1pp
molare ve%nalunls der stickstoffhel
llSCfen ﬁomvonehte betrigt : 0.1 - 0
Wunscauen ; 1ckstoffgenalt
Beim 8“'lﬂuhﬂg5”emc56f Verfahren wﬁrﬁ'ﬁh

30 - 40 %ige aoqupv in ¥e8sser) mit eirnem

d
uWO”SkeSSGIH der -herolharzn*odukuvon zunichst Fformaldehyd
P m o
e
1

Phenol selbs%, die handelsublichen-Cresole mit einem Mindest~
1
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liertes Phendl bzw. Cresol. Die Mischung wird auf 360\Kﬁerwérmt..~

Ist diese Temperatur efreicht, wird ein basischer Katalysator

zugegeben, der die Addition von Formaldehyd an das Phenol ein-
leitet, die unter Bilduné von Hydroxymethylgruppen erfolgt.‘EsA
weicht von der iUblichen . Verfahrensweise der Synthesé von Resg‘
len sus Phenolen und Formaldehyd ab, die Katalysatorzugabe erst
bei 360 XK und nicht bereits bei Reumtemperatur vorzunehmen. Da-
mit wird die Bildung von Dimethylenethersfrukturen vermieden,
bei der die filir den folgehden Reaktionsschritt bendtigten Hy-
droxymethylvrunnen teilweise verbraucht werden. Der Katalysator
ist so asuszuwéhlen, def such die Kondensatlon der nydroxyme thyl-

gruppen zu Methylenbriicken nur in mSglichst geringem Umfang er-
 folgt. Solche Katelysatoren sind z.B., Magnesiumoxid, Triethyle-

" min und Beriumhydroxid. Die Menge des Katalysators ist so zu
15

wéhlen, daf ein'pH-WErt'von 5,5 = 7,5,vorzugsweise von 6:0»;

‘ 6 5 eingestellt w1rd. Dieser Wert het sich sowohl fir den- Ab-v
~ lauf der Reaktlon zwischen Fo“maldenyd und dem Phenol als auch

fir die nachfolgende Umsetzung mlt der Stlcksto*fverblndunﬂ als
besonders glinstig erwiesen. Die chemische Umsetzung setzt sofort
nach der Zugabe des Katalysators ein., Die Temperatur stelvu B

‘rasch euf ca. 370 K an. In der Folge wird die Reakilonsmischung

durch leichtes Erwirmen am Sieden gehalten, bis der Gehalt an -
freiem Formeldehyd unter 1 % abgesunken ist. Dann wird rasch
auf 340 K‘gekﬁhlt und 1 - 4 Mol der Stickstoffverbindung zuge-
geben. Es wird solange bei 340 X kondensiert, bis sich die |
Stickstoffverbindung geldst het und eine klare Iosung éntstan;
den ist. Sie enth&lt 1 - 4 Mol des Nthdroxybénzyl-Derivates
der StickSLoffverbindu“o sowie 9 - 6 Hydroxymethylgruppeh tra-
gende Phenolkorpe&. Die hydroxyme thylgruppen sind, wie esus der
Chemie des Phenols bekannt ist, nicht gleichm&Big verteilt, d.h.
es liegen nebeneinander Phenolﬁorpar mit ein, zwei und drei Hy-
droxymethyivruppen und in geringem Umfang auch freies Phesmol

~ohne Hydroxymethylgruppen vor. Die mittlere Anzehl der Hydroxy-
’ methylvruppen je Phenclkdrper betrégt 1,0 - 1,2.

‘ |
Nach Aufldsung, der Stickstoffverbindung wird der Reaktlonskes-

sel evakuiert, bis sich ein Vakuum von 5 - 10 kPa eingestellt
hat. Dabei sinkt die Inrentemperatur auf ca. 315 K und das mit
dem'Forméldehyd eingebrachte sowie das durch Kondensationsre~
aktionen entstandene Wasser destilliert ab. Gegen Ende der Ent-
Wésserung 188t man die Sumpftemperétur fir kurze Zeit bis auf
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350 K- anstelcen.

'~Zu dem entwasserten zahf1u581ven Produkt Werden nun. dle oekann-

ten Iosunvsmlttel und Mod1f121erunvskomponenten zuvemlscht WO=-
bei elne Impraonlermlscnunv erhalten wird, dle, bezocen auf

”1 Mol des. NAHydroxybenzyl-Derlvates der Stwckst0¢¢verbwndunc die -

folvenden Bestandtelle enuhalt

‘a‘. 1,5 = 9 Mbl Phenolkorper dle uberw1evend Hydroxymethylcruppen

traven und oeoebenenfalls mlt HoLzol alkyller+ 51nd

;1150 -/300 Trls-arylphosnhate wie zZ. B. mrlsresylpnosphat oder
Dlphenylc*esylphosphat ' ‘

. 0 =100 g orvanlsche Bromve*blpqun”en wie orom“erte prhepy1~
”'ether oder Tetrabromd*an, vorauvswelse Demaoromdlphenyleuber

'?,.100 - 400 =2 Losunvsmlttel vorzuvswelse methanol Ethancl Me-

uhylﬁlykol und/oder Toluen

O -i¢50 g synthetlscbe polymere ﬂlexlbl_lsato”en wie z.P{ Polyv
¢ﬂyloutyval oder Butadlen-AcrjlnvtrLI-Copolymere.

RPN

L

-fEs 1st\1n de*'Pr321s verbreloet zur Impraonlerunv von Ilaohlvep
'-v”ragermauerlallen M_schunven von Resolen elpzuseuzeh, die sich

1n81chtllch inres Konaepsatlonsvrades upd ihrer dydronb¢11e un="'

'+erscne1den.,Das isgt aucb bel. der erflnduncsoemaﬁen Imnracnler-
‘,mlsohunv anwendbar, Hler k&nnen Weluerp hapdeTsublﬂche PesolQ
T B.'mlt Holzol modlfﬂzﬂer e Pesole, Ammonﬂa%-PeSOWe oder kaope-
Siumoxide= Rescle im Mengenv rhaltn_s 1 zu. 1 - 1,5 zunem_qchb werden.,

Die er¢1naunvsg°maﬁen Imnraonlermlso un@en undé Wn”e Abmlqchurven
besitzen eine den Anforderunven entsprecueade Lacerstabﬂlltat

- Die VﬂS£031tatszunahme bei mehrmonatiger Laaerunv ist cewznﬂ Lﬁd

n.ch hoher als bei anderen Phenolharzlosup

OV"'

Die erflndunﬂsvemaﬁen _mnrdgnlermlsvhunvep kGnnen fiir das L“ap&ﬂp
von flach_ven Trevefmate rialien wie z.B, Cellulosepapiere, VOoT-
- zugsweise Baumw0111ﬁterspapler, aber auch von Glas- oder Synthese=

servllesen sowie von entsprechenden Geweben eingesetz? werden.
Bei der *mpracnlerunv der flgchigen TrEgermaterialien kann auf

den in der _rdustv;Pllep Trax 1s {ivlichen konulnu‘evllche“ TréEnk-
uﬁd~¢rockenan7acen eins Uflo D*e arveitet we”deh, jedoch ist auch

~die Kombﬂnatlon mit pe“ vo*lm prégniers stufe moglich, Die Reakw
tivitat der er¢1pdun0 sgemé&fen. Impraoq1e“m_scpurce¢ ist so hockh,
‘daB auf - konulnulerlvcheﬁ Anlagen mit hohen TL'"calau_gesch,zlndlg-

keiten vearbeﬁteu we%den kann.
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'Des erhaltene Prepregmaterial wird in iiblicher Weise zugeschni t~

~ ten.und die entsprechend der gewiinschten Dicke erforderliche An~
- 'zahl der Lagen unter Druck und!bel erhoh ter Temperatur verpreBt.

Dabel kann im selben Arbeitsgang elne klebqtoffbeschlchtete Kup-

' ferfolle aufkaschlert werden.

Die mlt der erflnduncscemaﬁen Herstellunv er21e7ue Ehnfuhruno

"von chemlsch ‘gebundenén Stlckstoff in den SchlchtpreBstoffeﬂ be«

wirkt eine hohe Flammw1drlcke1t. Das. Brandverhalten entspricht

© der Stufe V 1, bei mehr els 3 - 4% Stickstoff der Stufe V 0.
Die Sauerstofflndlces erreichen Werte von 30 bzw. 33%. Wird die
,Impragnlermlsehunv ohne Zusatz von Bromverbindungen heroeSuellt
. 80 entstehen im Felle eines Brandes keine korrodlerena W1rkenden

_"Gase. Wérden organische Bromverblndungen zuvesetzt 80 welsen o

N 'dle Schlchtpreﬁstoffe bereits be1 einem Gehalt von ca. 1 %, d he.
15

einem auBerordentlich nledrloen Zusatz an Bromverblndungen, dle ;
Flammwidrigkeitsstufe V O auf, ’ '

‘Es war nicht ohne weiteres zu erwarten, daB dle nach dam er fin—

dunvsgemaﬁen Verfahreniherves ;ellte’ Imnragnlermlschung eine aus-

"relchende Tagerstabilitét bes1zzt und sich zu Schlohtnreﬁstof¢en
1fm1u hochwertlgen Ehgenschaften verarbeiten 14B8t, Melamin oder

Dicyendiamid enthalcende Harze hédrten in der Regel wesentllch

 schne1ler aus als mﬂenolbarze, so daB sowohl die Laverfahlvkelu
“der lMschung als auch. dle A.usblldunc einer brauchbaren polyme¢en
B Matrix zunachst fragllch war, Die nledrlve Wasseraanahme und

die weiteren guten Eigenschaftskennwerte der Schlchtpreﬁstoffe

.belegen, da8 die organische Stlckstoffverbindunv mit den Phéndi-v
‘und Fovmaldenyd-Molekulcn zu einer rewularen makromolekularen

Struktur verknupft sind.

' Ausfﬁhrungsbeispiele

Beispiel 1

in'einevaeaktionskessel werden 97 kg Formalin (37 %ige ISsung,
1200 Mol) und 94 kg Phenol (1000 Mol) vermischt und unter Riihren
auf-360‘K erw&rmt. Beim ErreiChen‘dieser Temperétur'wird durch
Zusatz von 3 kg Magnesiumoxid ein pH;Wert von 6,5 eingestellt. ,
Durch Einsetzen einer kréfticep Reaktion steigt die Temperatur

weiter bis zum kréftigen Sieden. Nach 30 Minuten betra~+ der Ge-'

halt an Formaldehyd 1,5 % und die Mischung ist im Verh#ltnis
T ¢ 3mit Wasser’verdunnbar. Die Reaktionsmischung wird durch
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‘Einleiten von Kihlwasser in den Vantel des Reekiionsgef&Bes auf

340 K aboekuhlt ~Darauf werden 50 kg Melamln (400 Mol) zuve—'

'reben und be1 340 K solanve veruhrt blS eine klare quunv ent=

standen ist, was in Abhanglgkelu von‘der KorﬁgroBenve;uellung
des Melamins etwa 10 Minuten dauert. Aus den stSchiometrischen
Verh&ltnissen 188t sich errechnen, daf in der I8sung 92,8 kg

"N—Hvdroxybenzy1~melamln (400 Mol) sowie 90 kg eines Gemisches

von Hydroxymetbylphenolen enuhalten*31na.

- Durch Anleégen eines Vakuums von -10 kPa wird . die Tewperétur'dof

10 I8sung rasch auf'?ZO K gesenkt und das Wasser abdegtilliert, bls'

dle Sumnftemperauur auf 350 K anvest1e~ea,*st Der Riickstend

( 185 kg ) wird. in 38 kv Methanol geldst mit 60 kg Trlcresyl-
'*phosphat verrihrt, ’

‘Die so erhaltene. Impraonlermlschunv hat eine B-Zeit von 5 : 30
| Minuten. Dlese* lischung Wurden 300 kg eines handelsubllchen ;
'ﬂolzo_modlflzlerteq Phenolkarz-Resols (in 30% Metﬂanol/Tolhen'

1 1) und. 30 kg - eines nandelsubllchen Vorim Draonﬂe*harzec in

30 m Wasser zuveoeben. Die B=Zeit bebruc 8 Minuten, v
E‘n Schlchtpreﬁstoff, hervestellt durcn Invravnleren<von Raum~
wolllnTeranpﬂer upd Vérnressen des erheltenen Prepregm@terlals

'bel 425 K und 8 M?a natte d‘e fol enden Eigenschaften: '

337 B
"V 0 entspréchend

‘.o

korrosgive Brandcace keine

1,5 (Lochgruppe)
38 mg nach 1d/296 K

mindestens 60 s
11

I8badbestindigkeit -

y
[
Ohnm . cm

dielektrischer Verlustfaktor : erreicht 0,05 bei 340 K (2 kHz

i

'Beispiel*é

Eine m1schunv von 89 kg Formelin (3, %ige Losung, 1100 Mol) upd
108 kg Cresol (Genlsch der me;a/ne*a—*some ren, 1000 Mol) wird

'upbe* Runren auf 3€0 K V-,w*-t. Bein V*re_crea diesger Temperaiuy

-Nlrd durch Zusatz von 1 kg mrlethylwm_p (10 Mol) ein v

H-We%t von

-6 elnveste17 Die Mischung wird durch leich tes erarmen 43 m*n

am Sieden genalten. Der Gehalt an Hormaldehyd betraéu 0,8 %, die

Iischung ist 1m Verh&ltnis 1 : 2 mit Wasser verdiianbar. Jetzt

erd rasch auf 340 X ﬁekuhlt. Dann werden 25,8 kg (300 Mol)

— ‘ - N '
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chyandlamld zugegeben .und solenge konden31ert blS s1ch das

N—(deroxymethylbenayl) Derlvat des chyandlamlds gebildet hat,

'i~was durch Klarwerden der Reaktlonsmlscaunv zu erkennen ist.: Aus'
_'den Su01omeurlscbep Verh&Zltnissen 188t gich errechnen, daB in
" der ISsung 62 kg N;(Hydroxymeuhylbenvyl)-dﬂcyand"amld (300 Mol)

sowie 98 kv eines Gemlsches von Hydroxymethylcresolen enthalten‘
sind. ‘ ' ' ‘

Durch. Anlegen eines Vakuums von 5 kPa w1rd die. Temperatur der |
Iosunv rasch au; 320 K gesenkt und das Wasser abde5u1111eru,. pis
die Sumpftemperauur auf 350 K angestiegen ist, Der Riickstand .
(160 kg) Wiri in 30 kg Methylglykol gelSst-und mit 90 kg Diphe=-

E nylcresylphosphat verrihrt, -

Die so erhaltene Impraonlermlschuna hat eine B—Zelu von 6.1 50

, ::Minuten.
s

L ~Resols (in 30 % Ethanol) zugéseﬁzt. Die B-Zeit betrug jetzt -

| ,7 . 30 imiton. : X SR e e

~:£hn SchﬂchtpreBSuoff hercestellt durch Impraonleren von Glase

PN

Dieser hlschuna-wuéden 190 kg eines hendelsiiblichen Ammoniak-'

‘ faser v11es und- Verpressen des Irepregmauerlﬂls bei 430 K und
00 MPa, hatte die Folﬂenden\Eloenscha_ten'

Sauerstofflndex o  ‘A: 34 % _
"‘Flammw1dr1¢ke1u S vV O.,entspréchend

korrosive Brandgase ) | : keine e

Wasseraufnehme . . - : 20 mg nach 1d/296 X

dlelektrlscher Verlustfaktor' erreichi 0,05 bei 360 K (2 kHz)

Befsgiél 3

B 136 kg eines Aadukts aus Cresol (1COO Mol) und Holzol werden

.

mit 89 kg Formalin (als 37 %ige ISsung, 1100 Lol) verrinrt und
auf 360 K erwdrmt, Beim Erreichen dieser TemperatuA wird durch

Zusatz von 2 kg Bar1umhydrox1d ein UF—Neru von 5,5 elngestel L.

Die Mischung wird du*cb 1elchtec vaarmep 90 Minputen am Sieden

gehalten. Der Gehalt an Formaldehyd betrégt dann O ,9 %. Jetzt

wird rasch auf 340 K abgekiihlt, Nun werden 12,6 kg Melamin (100
Mol) zugegeben und bei 340 K etwa 30 Minuten lang verrihrt., Aus

~den. Suochlometrlschen Verh&ltnissen 1H88% sich errechnen, daf in
zder ISsung 24,6 kg N-(Hydrox ycrv»ulrebndl)-melamﬂn sowie 150 kg
mit Holz8l elkylierte und Eydroxymethylgruppen tragende Cresole

enthalten gind.
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Durch Anlie&en eiﬁes”Vakuums VbnkS'xPa wird die‘;ehpe*attr der“

Reaktlonsmlschunc ‘rasch. vermlndert und das Wasser abdestllllert.
Die SUmpftempe?atur soll ceven Ende der De5u1¢latlon auf 350 X
ansteigen. ;ErvRuc&stand (175 kg) wird in 75 kg eines Gemisches
von Toluen und Methylglykol (1 : 1) geldst und mit 50 kg Diphe-

nyleresylphosphat, mit 25 kg Butadien-Acrylnitril-Copolymer-To-

sung (1n 50 % Cyclohexanon) sowie mit 10 kg Pentabromdiphenyl-

ether vefruﬁrt Die so erhaltene Impraonﬂerm_schun~ hat eine
B-Zeit von 9 30 Minuten. ' v
.Eln Schich tpreﬁstoff heraestellt durch ;mnravnlerep von POlJ— .

estergeweber und Verpressen des erhaltenen Prepfegmaterlals bel

425 K und'6 MPa weist die folgenden FEigenschaften suf:

| Samerstoffindex . ,: 32 %

JﬁiamﬁWidrigkeifi.;f‘f']‘.”vli V1 entsprechend
Kalusta;r!zbarkeﬁt e 2 (Lochgruppe)
 Wessersufnehme . - ‘i 24 mg nach 1d/296 K

T ddelekt rlsdher VerLustfaktor'-’errelcht 0,05 bel 360 K (2 khz)

,’spe21¢1scker Durchoanﬁsw1der-,

Coetend ;2. 10" omm . ém
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Verfahren zur Hefstellunc Voﬁ Impréoniermischungén auf Phenol-

harz-Basis, wobel die Phenolharze mit Trls-arylphosphaten und/

oder synthetischen polymeren Flex1bllﬂsatoren und/oder brom-

.haltlven Flammschutzmltteln modifiziert und 1n.LocunPsmltteln4.

celost sind, dadurch gekennzelchnet daB folvende Verfahrens—
schrltte durchgefiihrt- werden:

1

Migchen von Formaldehyd mit Phenol und/oder Cresol und/oder

mit unvesattlﬂten pflanzllchen Olen alkyllerten Phenolen in

- einem Mb}verhaltnls von 10 bis 12 : 10 und brwarmep der M;-
~ schung auf 360 K, ‘

Zugabe ‘eines basischen Katalysators zur Mischung, wobei ein

_pH-Wert'vdn‘S'B - 7 5; vorzugsweise 6 - 6 5 eingestellt wird

chemlsohe Umsetzunv am Ruckfluﬁ bis zu elnem Formaldehyd“c-

‘halt von 1.- 1,5 %,

AAbkuhlen der Reak 1onsmlschuno auf 340 K, und nachfolvende

Zucabe von 1 = 4 Mol einer von der Kohlensauro'abcelelteten
Stlckstoffverblndung, vorzuvswelse von Melemin und/oder
chyandlamld,

,Kondensatlon bei 340 K bis zum Vorliegen einer‘klarcn Iosung,

" die 1 = 4 Mol des N#&ydroxybenzyl-Derlvaues der Stickstoff- -

verblndunc gowie 9 = 6 Mol Hydroxymethylvruppen tragende
Phenolkorper enthdlst . )

Abdestlllleren des Wassers bei elnem Vékuum von 5 - 10 kPa
bis . zu einer Sumpftemperatur von 350 K,

Zum1schun~ der bekannten IGsemittel und Modlflzlerunvskompo-
nenten zum Destillationsriickstand, wobei eine Imprdgnier-
mischung erhalten wird, die, bezogen auf 1 Mol des N-} 3dro—
xybenzyl-DerLVates der Stickstoffverbindung folvende Be-
standteile enth&lt: ‘

o 1,5 bis 9 Mol Dnenolkorner,-dﬂe uberw1egend Hydroxymaubyl-

vrappen tragen und geg ebenenfalls mit Holz51 alkyllert swnd
. 150 - 300 g Tris-arvlphosphate

« 0 ~-100 g orvanlscne Bromverblnduncen, vorzuwswelse Penta=
bromdlpqenyletner '
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| . 0~ 250 g syuhetlsohe polymere Flex1blllsatoren.

. 100 - 400 g Losuncsmlttel vorzuvswelse MEthanol Methyl—
vlykol und/oder Toluen.

Verfahren gem. ‘Pkt. 1, dadurch C'ekennzelc:hneJ(: daB ein ba— |
51scher KatalysatoL anvewendeu wird, der vorzquWelse die Addl-
tlon des Formaldehyds an die Phenole zu Hydroxymethylphenolen
beschleunlgt z B. Macne31umox1d Bar1umhydrox1d Trletnylamln.*

f .

Ver;ahren geme Pkt. 1, dadurch ﬁekennzeichnet daB der Impr;g—'

_nlermlschuﬂw weltere bekannte Pnenolharz-?esole im Mencenver—v
‘h&ltnis 1 zu 1- 1 5 gugesetzt werden.

|
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