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Die Erfindung betrifft die Polymerchemie und hat zum Gegenstand neue Polymere vom Typ Poiybuty-
lenterephthalat-Polyarylat-Polytetramethylenoxid-Block-Copolymere der allgemeinen Formel:
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in der x = 1-20, y 8-40 und R eine C-C-Bindung,-CHz- oder

o
- C -
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C“3

ist, mit einem Masseanteil an Polybutylenterephthalatbldcken von 20 - 85 %, an Polyarylatblécken von
5 - 20 % und an Polytetramethylenoxydbl&cken von 30 - 60 %, sowie ein Verfahren zu ihrer Herstellung.

Diese Polymere kdnnen #usserst vorteilhaft als gegen Benzol , Fett und Frost bestidndige Polyester-
Thermoelast-Plasten mit verbesserten deformationsbestindigen und thermischen Eigenschaften zur Herstel-
lung von Guss-, Extrusions- und blasextrudierten Erzeugnissen fir Konstruktionszwecke eingesetzt werden.

Die genannten Block-Copolymere, ihre Eigenschaften sowie Verfahren zu ihrer Herstellung sind in der
Literatur nicht beschrieben.

Bekannt sind Polyester-Thermoelast-Plaste aus Block-Copolymeren, die aus harten und elastischen
Polyesterbldcken verschiedenen chemischen Aufbaus bestehen (A. Noshay, J.E. McGrath, J.E. Block
Copolymers , Overview and critical survey, Academis Press, New York 1977).

Die Bock-Copolymere dieses Typs vereinigen in sich die Eigenschaften von Thermoplasten und
vulkanisierten Kantschuken, sie besitzen eine hohe Frost-und Warmebestandigkeit, gute mechanische und
isolierende Eigenschaften sowie eine hohe Ol- und Fettbestandigkeit.

Am bekanntesten sind die von der Firma E.I. du Pont de Nemours (US-Patente 3.651.014, 3.763.109
und 3.766.146 IPK 5 C 08 G 17/08) entwickeiten Polybutylenterephthalat-Polytetramethylenoxid-Block-
Copolymere.

Diese Block-Copolymere werden von dieser Firma unter den Handelsnamen "Hytrel™ hergestelit und flr
die Herstellung von Erzeugnissen, die man durch Guss unter Druck oder durch Extrusion erhdlt, im
Maschinenbau, in der Autohersteliung und in der Elektrotechnik verwendet. Ein Nachteil soicher Polymere
sind jedoch ihre unzureichende Bruchfestigkeit sowie ihre Unbestandtigkeit gegen Hitze und ihr hoher
Verformungsrest.

Diese erwihnten Nachteile versucht man durch verschiedene Massnahmen zu beseitigen, z. B. durch
Verwendung von Ausganespolymeren (Oligotetramethylenoxyddiolen) mit einer engen molekularen Massen-
verteilung (US Patent 4.251.652 C 08 G 63/66) durch Verwendung von Dimersduren (US-Patent 4.254.001 C
08 G 63/68) sowie durch Verwendung von Bernsteinsdureanhydrid (US Patent 3.891.604 C 08 G 17/08).

Diese Versuche fiihren jedoch nicht zu einer gieichzeitigen Verbesserung der mechanischen Eigen-
schaften und der Wirmebesténdigkeit der Polyester-Polyether-Block-Copolymere.

Bekannt sind komplizierte aromatische Polyester auf der Basis von Bisphenoien und aromatischen
Dicarbonsiure-Polyarylaten (K.U. Blihler: Spezialplaste, Akademie-Verlag, Berlin, 1978). Diese Polymere
besitzen eine hohe Wirmebestindigkeit und gute mechanische Eigenschaften . Einige Polymere, z. B. die
auf Basis von 4,4' - Dioxydiphenyl-2,2-propan, von 4,4"-Dioxydiphenyl,von 4,4'-Dioxydiphenyimethan und
von Terephthalsiure besitzen einen hohen Grad an Kristallisationsfahigkeit und Kristallisationsgeschwindig-
keit und kdnnen fiir die Bildung von bruchwiderstandsféhigen Fasern und Folien mit einer Wirmebestén-
digkeit bis zu 300 ¢ C verwendet werden. Allerdings haben sie wegen der hohen Strukturhérte der
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Polymere eine niedrige Elastizitdt und als Folge davon eine hohe Sprédigkeit.

Ziel der genannten Erfindung ist es, neue Polymere zu erhaiten, die die thermoplastischen und
elastomeren Eigenschaften der Polybutylenterephthalat-Polytetramethylenoxid-Block-Copolymere mit der
Bestandigkeit und den thermischen Eigenschaften der Polyarylate verbinden.

Dieses Ziel wird dadurch erreicht, dass man Polymere der oben genannten Formel erhidlt, indem man
in der Schmelze bei 150 - 220 * C abwechseind die Reaktion der Umesterung von Dimethylterephthalat
und von Oligoarylat der allgemeinen Formel

‘? lq N l‘? !9
1@::o{c@c-o@a«_}}otc-@c-zzcy3 ,

in der x = 1-20, R eine C-C-Bindung,-CH.- oder

CHy

t
-C—-

|
CH3

ist, von 1,4-Butandiol und von Oligotetramethylenoxiddiol mit einem Molekulargewicht von 600 bis 3000
und die Reaktion der Polykondensation der erhaltenen Produkte unter Vakuum bei 220 - 250 * C
durchfiibrt.

Den Syntheseprozess der Block-Copolymere kann man entweder in einem einzigen Reaktor durchfiih-
ren, indem man zuerst die Umesterung und dann die Polykondensation durchfiihrt oder in zwei aufeinander-
folgend verbundenen Reaktoren - einen fiir die Umesterung und den zweiten fiir die Polykondensation.

Als Katalysator des Prozesses wurde sowohl flr die Umesterung als auch fiir die Polykondensation
reaktives Tetrabutoxytitan gewhit. Die optimale Katalysationsmenge betragt 0,20 % von der Masse des in
die Reaktion genommenen Dimethylterephthalats und Oligoarylats mit terminalen Methylterephthalatgrup-
pen.

Als Stabilisator des Prozesses wurde das bei der Synthese von Polydthylenterephthalat und Polybuty-
lenterephthalat wirksame Pentaerythryl-tetrakis- (3,5 di -tert.butyl-4-oxyphenyl)-proprionat gewahit, das unter
dem Haudelsnamen "Irganox 1010" bekannt ist. Es gehdrt zu den Antioxydantien von Typ der sterisch
gehinderten Phenole und sein Wert besteht darin, dass es das fertige Produkt nicht firbt und dass es nicht
sublimiert. Die optimale Stabilisatormenge fiir die Synthese der genannten Block-Copolymere betragt 0,75
% der Masse des erhaltenen Polymers.

Die Synthese der Pobeutyienterephthalat-Polyarylat-Polytetramethylenoxid-BIock-Coponmere wird in
den Beispielen 1 - 4 beschrieben. Die Struktur der erhaltenen Polymere wird durch Infrarotspektroskopie
und Kernmagnetresonanz bestétigt. Die mechanischen und thermischen Eigenschaften der Polymere sind
in der Tabelle dargestellt. Die Versuchsmuster erhielt man durch Giessen in Formen bei einer Temperatur
zwischen 220 - 225 ° C. Die Wirmebestindigkeit nach Vicat wurde unter Belastung von 0,1 Martens-
Penski-Einheiten bestimmt.

Die Synthese der Oligoarylate mit terminalen Methylterephthalatgruppen auf der Basis von Bisphenolen
verschiedenen chemischen Aufbaus und auf Basis des Terephthalsiuredichlorids wird in den Beispielen 5-
7 dargestellt. Die Oligoarylate erhdit man durch zwischenphasige Polykondensation bei Raumtemperatur.
Das Verhiltnis zwischen der wissrigen und organischen Phase {Methylenchloridphase) betragt 1:1. Als
Reaktionskatalysator verwendet man das im gegebenen Falle wirksame Tridthytamin (2 % der Masse des
Oligomers). Als Akzeptor des entstehenden Chlorwasserstoffs wurde Natriumhydroxid gewdhlt. Zur Erzie-
lung des notwendigen Kontakts zwischen der wéssrigen und der organischen Phase darf die Vermischungs-
geschwindigkeit des Reaktionsgemisches nicht unter 2000 Umdrehungen pro Minute liegen. Die Molekular-
masse der Oligomere wird durch den gemiss Formel x/x + 1 angegebenen Uberschuss an Terephthalsdu-
redichlorid reguliert. Fiir die Vollstindigkeit des Verlaufs der Reaktion der im ersten Prozessstadium mit
Methylalkohol erhaltenen terminalen Dichloridgruppen der Oligoarylate verwendet man einen dreifachen
Uberschuss des letzteren und eine bis zu 5% im Verhiltnis zum Alkohol erhdhte Menge des Katalysators.
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Die erhaltenen Oligoarylate bilden ein weisses Pulver mit einer Erwsichungstemperatur auf dem Heiztisch
von 250 - 290 ° C. Der Aufbau der Oligomere wird durch Infrarotspektroskopie und Kernmagnetresonanz
bestétigt. )

Fiir den Vergleich der physikalischen Eigenschaften der erhaltenen Polybutylenterephthalat-Polytetra-
methylenoxid-Block-Copolymere mit den friher beschriebenen (US Patent 3.651.014, 3.763,109, 3.766.146
und 4.251652) und unter identischen Versuchsbedingungen erhaltenen Polybutylenterephthalat-Polytetrame-
thylenoxiden wurden vergleichende Synthesen der Polymere, die 50 -60 Gewichtsprozent der Polytetrame-
thylenoxidbldcke enthalten, durchgefiihrt (s. Beispiel 8 und 9). Die Eigenschaften der Zweikomponenten-
Block-Copolymere sind in der Tabelle angegeben.

Beispiel 1

In einen 12-Liter-Reaktor aus Metall mit elektrischer Heizung, der mit einem mechanischen Gitterrhrer
ausgerustet ist, gibt man, berechnet auf 5 kg Block-Copolymer:

1076 g Dimethylterephthalat,

1000 g Oligoarylat mit terminalen Methylterephthalatgruppen auf Basis von 4 4'-Dioxydiphenyl-2,2-
Propan und Terephthalatsduredichlorid mit x =20 und einem Molekulargewicht von 7362,

37,50 g des Stabilisators Irganox 1010 (0,75 % der erhaltenen Polymermasse),

4,159 des Katalysators Tetrabutoxytitan (0,20 % der Masse des verwendeten Dimethylterephthalats
und des Oligoarylats),

3000 g Oligotetramethylenoxid mit einem Molekulargewicht von 3000 und y = 40 und

548 g 1,4-Butandiol (einschliessiich 30% Uberschuss).

Das Reaktionsgemisch wird in einer Stickstoffatmosphére ohne Vermischen auf 100 ° C erhitzt. Danach
wird der Rihrer eingeschaltet und die Temperatur allméhlich auf 160 ° C erhdht. Die Umesterungsreaktion
wird durch die Menge des abdestillierenden Methanols kontrolliert. Die Alkoholdestillation veriduft bei
alimanhlicher Erhdhung der Temperatur auf 220 * C und dauert eine Stunde und 30 Minuten.

Danach wird die Reaktionsmasse langsam im Verlauf von 45 Minuten auf 255 * C erhdht. Gleichzeitig
wird Vakuum angelegt und der Druck auf 0,2 mm Quecksilbersdule gesenkt. Im Verlauf der Polykondensa-
tionsreaktion kontrolliert man die Destillation von 1,4-Butandiol und den Riihrwiderstand des Rihrers. Nach
3 Stunden, wenn der Rihrwiderstand des Riihrers den Maximalwert erreicht hat, schaltet man den Riihrer
aus, fillt mit Stickstoffdruck auf, driickt die Polymerschmelze durch eine spaltférmige oder gelochte Diise
ins Wasser und zerkleinert das Polymer in einem Zerkleinerungsgerat oder einem Granulator.

Die relative Viskositit der 0,5 %igen Polymerldsung in o-Chlorphenol bei 25 * C betrug 1,15. Die
Masse des Block-Copoiymers besteht zu 50% aus Polybutylenterephthalat und zu 50% aus Polytetrame-
thylenoxidbldcken.

Beisgiel 2

Analog zu Beispiel 1 fihrt man nacheinander die Umesterung und Polykondensation mit den nachfol-
genden Ansatzmengen durch:
2028 g Dimethyiterephthalat,
750 g Oligoarylat auf Basis von 4,4'-Dioxydiphenyi-2,2-Propan und Terephthalsiuredichlorid mit
x =10 und einem Molekulargewicht von 3778,
3750 g des Stabilisators Irganox 1010 (0,75 %)
556 ¢ des Katalysators Tetrabutoxytitan (0,20 %)
2500 g Oligotetramethylenoxid mit einem Molekulargewicht von 1000 und y = 14 und
954 g 1,4-Butandiol (einschliesslich 30% Uberschuss).
Die relative Viskositit der 0,5 %igen Polymerldsung in o-Chlorphenol bei 25 * C betrug 1,56. Die
Masse des Block-Copolymers besteht zu 35% aus Polybutylenterephthalat- und zu 60% aus Polytetrame-
thylenoxidbldcken.

Beispiel 3

Analog zu Beispiel 1 flihrt man nacheinander die Umesterung und Polykondensation mit den nachfol-
genden Ansatzmengen durch:
1958 g Dimethylterephthalat,
1000 g Oligoarylat auf Basis von 4,4"-Dioxydiphenyl und Terephthalatséuredichlorid mit x=1 und
einem Molekulargewicht von 510.5,
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37,50 g des Stabilisators Irganox 1010 (0,75 %)
592¢g des Katalysators Tetrabutoxytitan (0,20 %)
2000 g Oligotetramethylenoxid mit einem Molekulargewicht von 2000 und y = 28 und
1294 g 1,4-Butandiol (einschliesslich 30% Uberschuss).
Die relative Viskositdt der 0,5 %igen Polymeriésung in o-Chlorphenol bei 25 * G betrug 1,20. Die
Masse des Block-Copolymers besteht zu 40% aus Polybutylenterephthalat- zu 20 % aus Polyarylat- und zu
40% aus Polytetramethylenoxidblcken.

Beispiel 4

Analog zu Beispiel 1 flihrt man nacheinander die Umesterung und Polykondensation mit den nachfol-
genden Ansatzmengen durch:
2943 g Dimethylterephthalat,
250 g Oligoarylat auf Basis von 4,4'-Dioxydiphenylmethan und Terephthalatsiuredichlorid mit x = 16
und einem Molekulargewicht von 5480,
37,50 g des Stabilisators Irganox 1010 (0,75 %)
6,40 g des Katalysators Tetrabutoxytitan (0,20 %)
1500 g Oligotetramethylenoxid mit einem Molekulargewicht von 600 und y = 8 und
1734 g 1,4-Butandiol (einschliesslich 30% Uberschuss).
Die relative Viskositdt der 0,5 %igen Polymerldsung in o-Chlorphenol bei 25 * C betrug 1,42. Die
Masse des Block-Copolymers besteht zu 65 % aus Polybutylenterephthalat-,zu 5 % aus Polyarylat- und zu
30% aus Polytetramethylenoxidblécken.

Beispiel 5

Die Synthese von Oligoarylaten mit terminalen Methylterephthalatgruppen auf Basis von 4,4'-Dioxydi-
phenyl-2,2-Propan.

In einen 12-Liter Reaktor aus Metall, der mit einem mechanischen Riihrer und zusitzlichen Messgefis-
sen ausgerustet ist, gibt man :

228,29 g (1,00 Grammol) 4,4’-Dioxydiphenyl-2,2-Propan und
5000 mi einer wéssrigen L&sung von 87,99 (2,20 Grammol) Natriumhydroxid.

Man stellt den Riihrer an und bringt nach volistindiger Aufidsung des 4,4'-Dioxydiphenyl-2,2 -Propans
bei 20 *C in den Reaktor eine L&sung von 7,55 g (10,4 ml) Tridthylamin in 1000 mi Methylenchlorid ein,
was 2 % des Katalysators, berechnet auf die Masse des erhaltenen Oligoarylats, ausmacht (theoretische
Ausbeute 377,82 g). Danach idsst man aus dem Messgefiss in den Reaktor eine zuvor hergestellte L&sung
aus 223,33 g (1,10 Grammol) Terephthalsduredichiorid in 3800 ml Methylenchiorid einlaufen. Die Vermi-
schungsgeschwindigkeit wird rasch auf 2000 Umdrehungen pro Minute gesteigert, und die Synthese des
Oligoarylats mit den terminalen Chloranhydridgruppen erfolgt bei 20 * C im Verlauf von 30 Minuten. Danach
bringt man in den Reaktor eine L3sung von 19,23 g (24,3 ml) Methanol (das bedeutet den dreifachen
Uberschuss im Verhiltnis zu den terminalen S&urechioridgruppen des Oligomersjund 0,96 g (1,3 mi)
Tridthylamin (das bedeutet 5 % des Katalysators im Verhiltnis zu den verwendeten Methanol) in 200 ml
Methylenchlorid. Die Reaktion ldsst man noch 20 Minuten laufen, dann driickt man das Reaktionsgemisch
in das gleiche Volumen kochenden Wassers, destilliert das Methylenchiorid iber den Kiihler, filtriert das
Oligomer, wéscht mit Wasser die Salze aus und trocknet bei 120 * C wihrend 3 Stunden.

Die Ausbeute an Oligomer mit x = 10 und einem Molekulargewicht von 3778 betrug 95% der Theorie.
Die relative Viskositit seiner 5 % igen L&sung in o-Chlorphenol bei 25 * C entspricht 0,12. Die
Erweichungstemperatur des Oligoarylats bei Erhitzung an der Luft ohne Belastung betragt 250 - 265 ° C.

Beispiel 6

Synthese von Oligoarylaten mit terminalen Methylterephthalatgruppen auf Basis von 4,4'-Dioxydipheny!.
Die Synthese wird analog Beispiel 5 mit den nachfolgenden Ansatzmengen durchgefiihrt:
186,21 g (1 Grammol) 4,4'-Dioxydiphenyl

5000 ml destilliertes Wasser

87,99 g (2,2 Grammol) Natriumhydroxid

10,21 g (14,0 ml) Tridthylamin (2 % auf die Oligomermasse)
5000 mi Methylenchlorid

406,056 (2 Grammol) Terephthalsiuredichlorid
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192,25 g (243 ml) Methanol
9,61 g (13,2 ml) Tristhylamin (5% auf die Masse des Methanols)
Die Ausbeute an Oligomer mit x = 1 und einem Molekulargewicht von 510,5 betrug 92% der Theorie.
Die relative Viskositit seiner 5 % igen Ldsung in o-Chlorphenol bei 25 ° C entspricht 0,04. Die
Erweichungstemperatur des Oligoarylats bei Erhitzung an der Luft ohne Belastung betragt 275-280 ° C.

Beisgiel 7

Synthese von Oligoarylaten mit terminalen Methylterephthalatgruppen auf Basis von 4,4'-Dioxydiphenyl-
methan.
Die Synthese wird analog Beispiel & mit den nachfolgenden Ansatzmengen durchgefiihrt:
200,24 g (1Grammol) 4 ,4'-Dioxydiphenylmethan

5000 ml destilliertes Wasser
87.99 g (2,2 Grammol) Natriumhydroxid
" 6,85 g (9.4 mi) Tristhylamin (2 % auf die Oligomermasse)
5000 mi Methylenchiorid
215,71 (1,06 Grammol) Terephthalsduredichlorid
12,02 g (15,2 ml) Methanol
0,60 g (0,8 mi) Tridthylamin (5 % auf die Masse des Methanols)

Die Ausbeute an Oligomer mit x = 16 und einem Molekulargewicht von 5480 betrug 95% der Theorie
(342,5). Die relative Viskositidt seiner 5 % igen Losung in o-Chlorphenol bei 25 * C entspricht 0,17. Die
Erweichungstemperatur des Oligoarylats bei Erhitzung an der Luft ohne Belastung betrdgt 275-286 ° C.

Beispiel 8

Synthese von Polybutylenterephthalat-Polytetramethylenoxid-Block-Copolymeren nach einem Verfahren,
das dem in den US-Patenten 3.651.014, 3.763.109, 3.766.146 und 4.251.652 beschriebenen Vertahren
dhnlich ist.

In einen 12-Liter-Reaktor aus Metall mit elektrischer Heizung, der mit einem mechanischen GitterrUhrer
ausgerlistet ist, gibt man, berechnet auf 5 kg Block-Copolymer:

1958 g Dimethylterephthalat,

37509 des Stabilisators Irganox 1010 (0,75 % der erhaltenen Polymermasss),

392¢g des Katalysators Tetrabutoxytitan (0,20 % der Masse des verwendeten Dimethylterephtha-
lats).

3000 g Oligotetramethylenoxid mit einem Molekulargewicht von 3000 und y = 40 und

1064 g 1,4-Butandiol (einschliesslich 30% Uberschuss).

Das Reaktionsgemisch wird in einer Stickstoffatmosphére ohne Vermischen auf 100 * C erhitzt. Danach
wird der Rihrer eingeschaltet und die Temperatur allmahlich auf 160 ° C erhSht. Die Umesterungsreaktion
wird aufgrund der abdestillierten Methanolmenge kontrolliert. Die Alkoholdestillation verlduft bei allm#hlicher
Erh6hung der Temperatur auf 220 * C und dauert eine Stunde und 20 Minuten.

Danach wird die Reaktionsmasse langsam im Verlauf von 45 Minuten auf 255 * C erhdht. Gleichzeitig
wird Vakuum angelegt und der Druck auf 0,2 mm Quecksilbersduie gesenkt. Im Verlauf der Polykondensa-
tionsreaktion kontrolliert man die Destillation von 1,4-Butandiol und den Riihrwiderstand des Rihrers. Nach
3 Stunden, wenn der Ruhrwiderstand des Rilhrers den Maximalwert erreicht hat, schaltet man den Riihrer
aus, fillt mit Stickstoffdruck auf, driickt die Polymerschmelze durch eine spaltfrmige oder gelochte Diise
ins Wasser und zerkleinert das Polymer in einem Zerkleinerungsgerét oder einem Granulator.

Die relative Viskositit der 0,5 %igen Polymerldsung in o-Chiorphenol bei 250 * C betrug 1,45. Die
Masse des Block-Copolymers besteht zu 40 % aus Polybutylenterephthalat- und zu 60% aus Polytetrame-
thylenoxidblécken.

Beispiel 9

Analog zu Beispiel 8 fuhrt man die Synthese von Polybutylenterephthalat-Polytetramethylenchiorid-
Block-Copolymeren mit folgenden Ansatzmengen durch:
2690 g Dimethylterephthalat,
3750¢g des Stabilisators Irganox 1010 (0,75 % der erhaltenen Polymermasse),
538¢g des Katalysators Tetrabutoxytitan (0,20 % der erhaltenen Polymermasse).
2500 g Oligotetramethylenoxid mit einem Molekulargewicht von 1000 und y = 14 und
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1330 g 1,4-Butandiol.
Die relative Viskositdt der 0,5 %igen PolymeriGsung in o-Chlorphenol bei 25 * C betrug 1,38. Die
Masse des Block-Copolymers besteht zu 50 % aus Polybutyienterephthalat- und zu 50% aus Polytetrame-
thylenoxidblécken.

Tabelle

'Mechanische Eigenschaften und Hitzebestindigkeit der
Block-Copolymere

Beispiel | Gehalt an | Blocken |in % ZD =B |Z Rest|Shore- | Hitzebestindigkeit
Harte nach Vicat
Nr. PBT PAR PTMO |Mega- | % % D °C
Pascal
1 20 20 60 36.5 850 |39 50 155
2 35 15 30 390 (700 {42 33 170
3 40 20 40 41.5 750 {45 63 175
4 65 5 30 43.0 540 |40 76 175
8 40 - 60 295 (720 |78 38 120
9 50 - 50 32.5 680 (72 $5 130

Erkldrung der Abkirzungen:

PBT: Polybutylenterephthalat

PAR: Polyaryiat

PTMO: Polytetramethylenoxid

¢ D Dehnungsfestigkeit in Mega-Pascal
B Bruchdehnung in %

T Rest zurlckbleibende Verformung des Musters in %.

Die synthetisierten Polybutylenterephthalat-Polyarylat-Polytetramethylenoxid-Block-Copolymere (Bei-
spiele 1-4) unterscheiden sich von den ihnen am verwandtesten Analogen, den Polybutylenterephthalat-
Polytetramethylenoxid-Block-Copolymeren (Beispiele 8 und 9) durch eine um 20 - 25 % hdhere Bruchfe-
stigkeit, durch eine um 40 - 50 % geringere zurlickbleibende Verformung und durch eine um 20 - 30 %
héhere Hitzebestidndigkeit.

Diese gleichzeitige Verbesserung der mechanischen Eigenschaften und der Hitzebestédndigkeit wird
dadurch erreicht, dass die BlGcke der schnellkristallisierenden stark hitzebestéindigen Polyarylate bei der
Abkihlung der Schmelze eine Rolle als Keim der Kristallisationsphase und als Beschlsuniger bei der
Kristallisation der PolybutyienterephthalatblGcke spielen. Als Resuitat erhdit man eine vollkommenere,
festere und hitzebestidndigere Struktur des Polymers mit einem héheren Grad an Kristallinitat der festen
Blécke des Polybutylenterephthalats.

Dank dieser Eigenschaften lassen sich die Polybutylenterephthilat-Polyarylat-Polytetramethylenoxid-
Block-Copolymere in einem breiteren Umfang als die Polybutylenterephthalat-Polytetramethylenoxid-Block-
Copolymere bei der Herstellung von Erzeugnissen wie Konstruktionsmaterialien einsetzen.
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1.

Polybutylenterephthalat-Polyarylat-Polytetramethylenoxid-Block-Copolymere der aligemeinen Formel

0 g g9 ;2
'-Eo-c;;-agagw,-&c@} cﬁﬂ-eyfcy{w;ag{)( (AR 03,65

g

0
— T A ' ] M
-‘—fO "ECH{BJ‘I.:CHI‘CH;U};C C-}; Y,

in der x = 1-20, y = 8 - 40 und R eine C-C-Bindung,- CH .- oder die Gruppe
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ist, mit einem Massegehalt an Polybutylenterephthalatblécken von 20 - 65 % , an PolyarylatbiGcken
von 5-20 % und an Polytetramethylenoxidblécken von 30 - 60 % zur Hersteliung von gegossenen und
blasextrudierten Konstruktionsmateriaiien, Extrusionsmaterialien und Oberfldchenbeschichtungen.

Verfahren zur Herstellung von Polybutylenterephthalat-Polyarylat-Polytetramethylenoxid-Block-Copoly-
meren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass man in der Schmelze bei 150 - 220 * C in
Anwesenheit des Katalysators Tetrabutoxytitan und des Wiérmestabilisators vom Typ sterisch gehinder-
ter Phenole abwechselnd die Reaktion der Umesterung von Dimethyiterephthalat und von Oligoarylat
der aligemeinen Formel
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in der x = 1-20 und R eine C-C-Bindung - CHz - oder die Gruppe
Chy
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ist, von 1,4-Butandiol und von Oligotetramethylenoxiddiol mit einem Molekulargewicht von 600 bis
3000,und y = 8-40, und die Reaktion der Polykondensation der erhaltenen Produkte unter Vakuum bei
220-255 * C durchfiihrt.
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