(19) (19 DE 603 15 274 T2 2008.04.10

Bundesrepublik Deutschland
Deutsches Patent- und Markenamt

(12) Ubersetzung der europiischen Patentschrift
(97) EP 1 490 420 B1 s1)Intcte: CO8G 63/64 (2006.01)
(21) Deutsches Aktenzeichen: 603 15 274.0 C08G 64/22(2006.01)

(86) PCT-Aktenzeichen: PCT/US03/07203
(96) Europaisches Aktenzeichen: 03 714 026.6
(87) PCT-Verdffentlichungs-Nr.: WO 2003/082949
(86) PCT-Anmeldetag: 11.03.2003
(87) Veroffentlichungstag
der PCT-Anmeldung: 09.10.2003
(97) Erstverdffentlichung durch das EPA: 29.12.2004
(97) Veroffentlichungstag
der Patenterteilung beim EPA: 01.08.2007
(47) Veroffentlichungstag im Patentblatt: 10.04.2008

(30) Unionsprioritat: (84) Benannte Vertragsstaaten:

105565 25.03.2002 us AT, BE, BG, CH, CY, CZ, DE, DK, EE, ES, FI, FR, GB,

GR, HU, IE, IT, LI, LU, MC, NL, PT, RO, SE, S|, SK,

(73) Patentinhaber: TR

General Electric Co., Schenectady, N.Y., US

(72) Erfinder:

(74) Vertreter: SILVA, James Manio, Clifton Park, NY 12065, US;

Schieber - Farago, 80538 Miinchen DARDARIS, David Michel, Ballston Spa, NY 12020,

US; O'NEIL, Gregory Allen, Clifton Park, NY 12065,
US; SYBERT, Paul Dean, Evansville, IN 47712, US;
SU, Zhaohui, Ming Shui Road, Changchun, Jilin,
CN

(54) Bezeichnung: HERSTELLUNGSVERFAHREN VON COPOLYESTERCARBONATEN

Anmerkung: Innerhalb von neun Monaten nach der Bekanntmachung des Hinweises auf die Erteilung des europa-
ischen Patents kann jedermann beim Europaischen Patentamt gegen das erteilte europédische Patent Einspruch
einlegen. Der Einspruch ist schriftlich einzureichen und zu begriinden. Er gilt erst als eingelegt, wenn die Ein-
spruchsgebihr entrichtet worden ist (Art. 99 (1) Europaisches Patentliibereinkommen).

Die Ubersetzung ist gemaR Artikel Il § 3 Abs. 1 IntPatUG 1991 vom Patentinhaber eingereicht worden. Sie wurde
vom Deutschen Patent- und Markenamt inhaltlich nicht gepruft.




DE 603 15274 T2 2008.04.10

Beschreibung
HINTERGRUND DER ERFINDUNG

[0001] Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von Copolyestercarbonat umfassend mindestens
einen Carbonatblock und einen mindestens einen Polyesterblock mit Kettengliedern abgeleitet von wenigstens
einem aromatischen Dihydroxysubstituierten Kohlenwasserstoffrest und wenigstens einem aromatischen Di-
carbonsaurerest (im Nachfolgenden auch als Arylatkettenglieder bezeichnet). In einer besonderen Ausfiih-
rungsform betrifft die Erfindung ein Verfahren zur Herstellung eines Copolyestercarbonats umfassend wenigs-
tens einen Carbonatblock und wenigstens einen Polyesterblock mit Kettengliedern abgeleitet aus wenigstens
einem 1,3-Dihydroxybenzolrest und wenigstens einem aromatischen Dicarbonsaurerest (im Nachfolgenden
auch als Resorcinolarylatkettenglieder bezeichnet).

[0002] Verschiedene Harzartikel umfassend Polymere besitzen das Problem der Langzeitfarbinstabilitat. In
vielen Fallen zeigt sich diese Instabilitat als Vergilben des Polymers, das die Attraktivitat und Transparenz des
Artikels, falls das Polymer urspriinglich transparent war, beeintrachtigt. Auch der Verlust des Glanzes kann zu
den unerwiinschten Langzeitphanomenen von Harzartikeln gezahlt werden.

[0003] Das Vergilben von Polymeren wird oft von ultravioletter Strahlung verursacht und haufig als "Photover-
gilben" bezeichnet. Bisher wurden vielfaltige Ansatze zur Unterdriickung des Photovergilbens angewendet und
vorgeschlagen. Vieler dieser Ansatze schlieRen den Einbau von Ultraviolettabsorptionsverbindungen (UVA) in
das Polymer ein. Haufig handelt es sich bei den UVAs um niedermolekulargewichtige Verbindungen, die in re-
lativ geringen Mengen verwendet werden mussen, typischerweise bis zu 1 Gew.-%, um eine Verschlechterung
der physikalischen Eigenschaften des Polymers, wie beispielsweise der Kerbschlagzahigkeit und der Eigen-
schaften bei hohen Temperaturen, die sich in der Formbestandigkeitstemperatur widerspiegeln, zu verhindern.
Ein weiteres Problem von Polymeren, wie beispielsweise aromatischen Polycarbonaten und Additionspolyme-
ren alkenylaromatischer Verbindungen, wie beispielsweise Styrol, liegt in der Empfindlichkeit gegentber der
Wirkung organischer Flussigkeiten.

[0004] Eine Mdglichkeit zum Schutz von Harzartikel gegen das Photovergilben und den Verlust des Glanzes
besteht in der Auftragung eines witterungsbestandigen zweiten Polymers, wobei der hierin verwendete Begriff
"witterungsbestandig" die Widerstandsfahigkeit gegenlber solchen Phanomenen bedeutet. Beschichtungen
aus Polyester enthaltend Resorcinolarylatkettenglieder besitzen haufig gute Witterungsbestandigkeitseigen-
schaften. Die Arylateinheiten enthalten typischerweise Isophthalat, Terephthalat und insbesondere Mischun-
gen aus Iso- und Terephthalat-Einheiten.

[0005] Die guten Witterungsbestandigkeitseigenschaften der Resorcinolarylatkettenglieder enthaltenden Po-
lyester liegen vermutlich hauptsachlich darin begriindet, dass die genannten Kettenglieder einen Abschir-
mungseffekt gegenilber ultraviolettem Licht (UV) vorsehen. Bei UV-Lichtexposition von Polymeren enthaltend
Resorcinolarylatkettenglieder unterliegen diese einer photochemischen Friessche-Umlagerung, die mindes-
tens einen Teil der genannten Kettenglieder von Polyester-Typ Kettengliedern in o-Hydroxybenzophenon-Typ
Kettenglieder umwandelt. Die o-Hydroxybenzophenon-Typ Kettenglieder dienen als Schirm gegenuber zu-
satzlichem UV-Licht und schitzen UV-sensitive Komponenten in einer Resorcinolarylat enthaltenden Zusam-
mensetzung. Die guten Witterungsbestandigkeitseigenschaften von Polymeren umfassend Resorcinolarylat-
kettenglieder fihren dazu, dass diese besonders fur Mischungen sowie Multischichtprodukten geeignet sind,
in denen die genannten Polymere als Schutzschicht fir empfindlichere Substratkomponenten dienen kénnen

[0006] Copolyestercarbonate besitzen haufig Vorteile in ihren Eigenschaften im Vergleich zu deren Stamm-
polyester oder Polycarbonat, umfassend Kettenglieder, dhnlich zu den korrespondierenden Blécken im Copo-
lymer. Beispielsweise kénnen Copolyestercarbonate, die aus einer Kombination von Resorcinol mit Mischun-
gen aus Isophthalat- und Terephthalatkettengliedern abgeleitet werden gute Witterungsbestandigkeitseigen-
schaften besitzen und einen Schutz gegen das Photovergilben vorsehen, wenn diese Uber ein harzhaltiges
Substrat geschichtet werden. Verfahren zur Herstellung von Copolyestercarbonaten werden beispielsweise in
den US-Patenten Nr. 3,030,331; 3,169,121; 3,207,814; 4,194,038; 4,156,069; 4,238,596; 4,238,597,
4,286,083; 4,487,896; 4,506,065; 5,321,114 und 5,807,965 offenbart. Block-Copolyestercarbonate umfassend
Resorcinolarylatkettenglieder in Kombination mit Carbonatkettengliedern werden in der veroéffentlichten PCT
Anmeldung WO 00/26274 offenbart. Diese Copolymere besitzen exzellente Witterungsbestandigkeit und sind
kompatibel mit Polycarbonaten in Mischungen. In einer Ausfihrungsform werden diese Block-Copolyestercar-
bonate mit Hilfe eines Verfahrens hergestellt, das die Schritte umfasst: (A) Herstellung eines Hydroxy-termi-
nierten Polyesterzwischenprodukts mit einem Polymerisationsgrad von mindestens 4 durch Reaktion von min-
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destens einem 1,3-Dihydroxybenzolrest mit mindestens einem aromatischen Dicarbons&uredichlorid; und (B)
Durchfuhrung einer Reaktion des genannten Polyesterzwischenprodukts mit einem Carbonatvorlaufer. Das
Polyesterzwischenprodukt wird durch ein Grenzflachenverfahren synthetisiert, bei dem in einer Ausfiihrungs-
form unsubstituiertes Resorcinol, Isophthaloyldichlorid, Terephthaloyldichlorid, Wasser und Dichlormethan ver-
wendet wird, welches haufig das organische Losungsmittel der Wahl darstellt. Das Hydroxyterminierte Polyes-
terzwischenprodukt umfasst phenolische Hydroxyendgruppen, die geeignet sind fir das Wachstum von Poly-
carbonatketten in einem darauf folgenden Reaktionsschritt mit einem Carbonatvorlaufer und wahlweise einer
zweiten Dihydroxy enthaltenden Verbindung.

[0007] Brunelle et al. lehren in dem US-Patent Nr. 6,265,522, dass der Phosgenierungsschritt eines Grenz-
flachencopolyestercarbonat-Syntheseverfahrens bei einem anfanglichen pH-Zielwert von 7,5-8,5, gefolgt von
der langsamen Erhéhung des pH-Zielwerts auf 10-10,5 durchgefiihrt werden kann. Ublicherweise wird ein Ge-
samtiberschuss von 15 % Phosgen Uber der stdchiometrischen Menge zugegeben. Dieser Ansatz setzt die
genaue Kontrolle des Reaktions-pH-Werts voraus. Jedoch weicht bei der Grenzflachensynthese die Ablesung
einer pH-Elektrode haufig um ein bis zwei pH-Werte (in Richtung pH 7) im Vergleich zum abgelesenen pH-Wert
des Indikatorpapiers ab, das im Allgemeinen einen genaueren Hinweis auf den tatsachlichen pH-Wert liefert.
Fehlerhafte oder ungenaue pH-Elektrodenablesungen machen die Durchfiihrung dieser Art der Atzmitttelzu-
gabe im kommerziellen Mafstab in der Praxis schwierig.

[0008] Silva et al. lehren in dem US-Patent 5,973,103 ein Verfahren zur Herstellung von Polycarbonathomo-
polymer, bei dem ein wéassriges Atzmittel in einer Menge zugegeben wird, die in einem festen Verhaltnis zur
Phosgenmenge steht. Das Verhaltnis von Atzmittel zu Phosgen kann bis zu 1,8 Mol/Mol betragen. Ein Ziel die-
ses Verfahrens lag in der Herstellung von Chlorformiat-terminierten Oligomeren mit einem spezifischen Mole-
kulargewicht in einem ersten Schritt eines zweistufigen Polymerisationsverfahrens. Dies wurde dadurch er-
reicht, dass nur eine partielle Umwandlung des Phosgens durch beschrankte Zugabe des Atzmittels zugelas-
sen wurde. Die vorliegende Erfindung liegt auf3erhalb des Umfangs dieser Offenbarung.

[0009] Es besteht somit weiterhin Bedarf, ein Verfahren zur Herstellung von Copolyestercarbonaten zu ent-
wickeln, wobei das genannte Verfahren unter kontrollierten Bedingungen der Zugabe einer Base mit minimaler
Abhangigkeit von der Genauigkeit der pH-Elektrode durchgefuhrt wird. Es besteht weiterhin ein Bedarf fur die
Entwicklung eines Verfahrens zur Herstellung von Copolyestercarbonaten bei gleichzeitiger Minimierung der
Verwendung von Phosgen.

KURZE ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG

[0010] In einem Aspekt der vorliegenden Erfindung wird ein Verfahren zur Herstellung eines Block-Copolyes-
tercarbonats umfassend Kettenglieder abgeleitet von wenigstens einem aromatischen Dihydroxy-substituier-
ten Kohlenwasserstoffrest und wenigstens einem aromatischen Dicarbonsaurerest vorgesehen, wobei das Po-
lymer im Wesentlichen frei von Anhydridbindungen ist, die mindestens zwei Mere der Polyesterkettensegmen-
te verbinden, umfassend die Schritte:
(a) Herstellung eines Hydroxy-terminierten Polyesterzwischenprodukts umfassend strukturelle Einheiten
abgeleitet von wenigstens einem aromatischen Dihydroxysubstituierten Kohlenwasserstoffrest und wenigs-
tens einem aromatischen Dicarbonsaurerest; und
(b) Umsetzung des Polyesterzwischenprodukts mit Phosgen in einer Reaktionsmischung umfassend Was-
ser, ein im Wesentlichen mit Wasser nicht mischbares organisches Lésungsmittel und eine Base, wobei
Base und Phosgen gleichzeitig zu der Reaktionsmischung zugefugt werden in einem im Wesentlichen kon-
stanten molaren Verhaltnis von Base zu Phosgen bis wenigstens etwa 60 % der Gesamtmenge an Phosgen
zugefiihrt worden sind.

KURZE BESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0011] Fig. 1 zeigt einen Graph des gemessenen pH-Werts gegen die Zeit fiir eine Phosgenierungsreaktion,
bei der die Zugabe der wassrigen Base als Antwort auf die pH-Messung erfolgte.

[0012] Fig. 2 zeigt einen Graph des gemessenen pH-Werts gegen die Zeit fir vier Phosgenierungsreaktio-

nen, bei denen die wassrige Base wahrend der Reaktion in konstantem molaren Verhaltnis zu Phosgen gege-
ben wurde.
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DETAILLIERTE BESCHREIBUNG DER ERFINDUNG

[0013] In einer Ausfiihrungsform umfasst die vorliegende Erfindung ein Verfahren zur Herstellung von Copo-
lyestercarbonaten umfassend mindestens einen Carbonatblock und mindestens einen Polyesterblock, mit Ket-
tengliedern abgeleitet von wenigstens einem aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffrest
und wenigstens einem aromatischen Dicarbonsaurerest. In einer weiteren Ausfiihrungsform umfasst die vor-
liegende Erfindung ein Verfahren zur Herstellung von Copolyestercarbonaten umfassend wenigstens einen
Carbonatblock und wenigstens einen Polyesterblock mit Kettengliedern abgeleitet von mindestens einer
1,3-Dihydroxybenzoleinheit und wenigstens einen aromatischen Dicarbonsaurerest. In vielen Ausfiihrungsfor-
men sind die Copolyestercarbonate thermisch stabil. Die thermische Stabilitat innerhalb des Rahmens der vor-
liegenden Erfindung bezieht sich auf den Widerstand eines Polymers gegeniber Molekulargewichtsabbau un-
ter thermischen Bedingungen. Somit zeigt ein Polymer mit geringer thermischer Stabilitat einen signifikanten
Molekulargewichtsabbau unter thermischen Bedingungen, wie beispielsweise wahrend der Extrusion, Form-
gebung, Thermoformgebung, HeilRpressung und ahnlichen Bedingungen. Die Degradation des Molekularge-
wichts kann sich weiterhin in der Entstehung von Farbe und/oder Degradation anderer Eigenschaften, wie bei-
spielsweise der Witterungsbestandigkeit, des Glanzes, mechanischer Eigenschaften oder thermischer Eigen-
schaften, niederschlagen. Die Degradation des Molekulargewichts kann weiterhin signifikante Abweichungen
von den Verfahrensbedingungen nach sich ziehen, wie beispielsweise der Veranderung der Schmelzviskositat
des Polymers.

[0014] In einem Aspekt sieht das erfindungsgemafie Verfahren thermisch stabile Copolyestercarbonate vor,
umfassend Arylpolyesterkettenglieder. Die genannten Kettenglieder umfassen wenigstens einen aromatischen
Dihydroxy-substituierte Rest in Kombination mit wenigstens einem aromatischen Dicarbonsaurerest. In einer
spezifischen Ausfuhrungsform wird der aromatische Dihydroxy-substituierte Kohlenwasserstoffrest aus einem
1,3-Dihydroxybenzorest abgeleitet, veranschaulicht durch die Struktureinheit der Formel (l), die im Verlauf die-
ser Beschreibung als Resorcinol oder Resorcinoleinheit bezeichnet wird. In Formel (I) stellt R mindestens
C,..,-Alkyl oder Halogen dar und n bedeutet 0-3. Resorcinol oder die Resorcinoleinheit, wie im Rahmen der
vorliegenden Erfindung verwendet, schlieRen gleichzeitig unsubstituiertes 1,3-Dihydroxybenzol und substitu-
ierte 1,3-Dihydroxybenzole ein, soweit ausdricklich nichts anderes angegeben ist.

o l ot
\\Rn

Formel (1)

[0015] Geeignete Dicarbonsaurereste schlieRen aromatische Dicarbonsaurereste abgeleitet aus monocycli-
schen Einheiten, eingeschlossen Isophthalsaure, Terephthalsdure oder Mischungen aus Isophthal- und Tere-
phthalsauren, oder polycyclische Einheiten ein. In verschiedenen Ausfihrungsformen werden die aromati-
schen Dicarbonsaurereste aus Mischungen von Isophthal- und Terephthalsduren abgeleitet, die tUblicherweise
durch die Struktureinheit der Formel (ll) veranschaulicht sind.

Formel (Il)
[0016] Demgemal sieht eine spezifische Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung thermisch stabile Co-

polyestercarbonate vor, umfassend Resorcinolarylat-Polyesterkettenglieder, wie Ublicherweise durch die
Struktureinheit gemaf Formel (l1l) veranschaulicht, worin R und n wie oben definiert sind:

4/38



DE 603 15274 T2 2008.04.10

_%_O\C/o CO——,—-E - %

Formel (IlI)

[0017] In einigen Ausflihrungsformen werden die erfindungsgemafen Block-Copolyestercarbonate in einem
Verfahren hergestellt, welches als ersten Schritt die Herstellung eines Hydroxy-terminierten Polyester-Zwi-
schenprodukts mittels Grenzflachenverfahren in einer Reaktionsmischung umfassend Wasser und mindestens
ein organisches Losungsmittel, im Wesentlichen nicht mischbar mit Wasser vorsieht. Herkdmmliche Grenzfla-
chenverfahren zur Herstellung von Polyester-Zwischenprodukten sehen (iblicherweise Polymere mit geringer
thermischer Stabilitat und nicht kontrollierbarem Molekulargewicht vor. Die Erfinder haben herausgefunden,
dass ein Hauptgrund fiir die schlechte thermische Stabilitat in der Anwesenheit von Anhydridbindungen in den
Polyesterkettensegmenten begriindet liegt. Ein spezifisches Beispiel fur eine Anhydridbindung wird in der
Struktureinheit gemal Formel (IV) gezeigt, worin R und n wie oben definiert sind. Solche Anhydridbindungen
verknipfen mindestens zwei Mere in einem Polyesterkettensegment und kdnnen aus der Kombination von
zwei Isophthalat- oder Terephthalateinheiten oder Mischungen daraus entstehen. Obwohl Isophthalat
und/oder Terephthalat in Formel (V) gezeigt sind, versteht es sich, dass die Anhydridbindungen in Copolyes-
tercarbonaten durch Kombination eines beliebigen geeigneten dhnlichen Dicarbonsaurerests oder Mischun-
gen geeigneter nicht dhnlicher Dicarbonsaurereste, die in der Reaktionsmischung vorliegen, entstehen kdn-
nen. Weiterhin versteht es sich, dass die Abbildung einer Resorcinol-abgeleiteten Einheit in Formel (1V) bei-
spielhaft ist und dass ein anderer aromatischer Dihydroxy-substituierter Kohlenwasserstoffrest zusatzlich zu
oder anstelle der Resorcinol-abgeleiteten Einheit vorliegen kann.

non
ﬁ X 6~ 0—C~ A ﬁ
-0 F o__..(;__..%_ —:—-—C——%—
I = X

Formel (IV)

[0018] Obwohl die Erfindung nicht durch die Theorie beschrankt ist, wird davon ausgegangen, dass die An-
hydridbindung eine schwache Bindung innerhalb der Polyesterkette darstellt, die unter thermischen Verfah-
rensbedingungen brechen kann, um kirzere Ketten zu erzeugen, welche mit Sdureendgruppen terminiert sind.
Diese Saureendgruppen wiederum beschleunigen die Hydrolyse der Arylateinheit, wodurch zusatzliche Carb-
oxyl- und Hydroxylendgruppen entstehen, die weiter die Degradation des Molekulargewichts vorantreiben so-
wie die Degradation anderer wiinschenswerter Eigenschaften. Anhydridbindungen kénnen durch verschiede-
ne Mechanismen entstehen. Bei einem Mechanismus kann ein Carbonsaurechlorid zu Carbonsaure hydroly-
siert werden, falls die Umesterungsreaktion bei einem hohen pH-Wert erfolgt. Die Carbonsaure oder das kor-
respondierende Carboxylat kbnnen dann mit einem weiteren Carbonsaurechlorid reagieren, was zu einer An-
hydridbindung fihrt.

[0019] Anhydridbindungen kdnnen mittels dem Fachmann bekannter nachgewiesen werden, wie beispiels-
weise durch die *C kernmagnetische Resonanzspektroskopie (NMR). Beispielsweise zeigen Resorcinolarylat-
polyester, umfassend Dicarbonsaurereste abgeleitet aus einer Mischung von Iso- und Terephthalsauren typi-
scherweise "*C NMR Resonanzen bei 161,0 und 161,1 ppm (in Deuterochloroform relativ zu Tetramethylsilan),
die einem Anhydrid zugeordnet werden sowie Resonanzen der Polymercarbonsaure und Hydroxylendgrup-
pen. Nach der thermischen Behandlung (beispielsweise Extrusion und/oder Formgief3en) nehmen das Mole-
kulargewicht des Polymers sowie die Anhydridresonanzen Ublicherweise ab, wahrend die Resonanzen fir die
Saure und Hydroxylendgruppen lblicherweise zunehmen.
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[0020] Anhydridbindungen, beispielsweise in Polymeren umfassend Resorcinolarylat-Polyesterkettenglieder
kénnen weiterhin durch die Reaktion des Polymers mit einem Nucleophil, wie beispielsweise einem sekunda-
ren Amin bestimmt werden. Zum Beispiel kann eine Polymerprobe in einem herkdmmlichen Lésungsmittel, wie
beispielsweise Dichlormethan, geldst und mit einem sekundaren Amin, wie beispielsweise Dibutylamin oder
Diisobutylamin, fir mehrere Minuten bei Raumtemperatur behandelt werden. Der Vergleich des Molekularge-
wichts des Ausgangspolymers mit dem nach Aminbehandlung zeigt ublicherweise eine Abnahme des Moleku-
largewichts, die mit der korrespondierenden Abnahme, die unter typischen thermischen Verfahrensbedingun-
gen beobachtet wird, korreliert werden kann. Obwohl die Erfindung nicht durch die Theorie beschrankt wird,
wird angenommen, dass Nucleophile, wie beispielsweise sekundare Amine, und phenolische Nucleophile die
Anhydridbindung (im Gegensatz zu Esterbindungen) selektiv unter Reaktionsbedingungen angreifen. Die Ab-
nahme des Molekulargewichts nach der Reaktion mit einem Aminnucleophil ist daher ein Indikator fur das Vor-
liegen einer Anhydridfunktion im Polymer.

[0021] Geeignete aromatische Dihydroxy-substituierte Kohlenwasserstoffe zur Herstellung von Hydroxy-ter-
minierten Polyesterzwischenprodukten schlielen solche ein, die durch die Formel (V) reprasentiert werden:

HO-D-OH (V)
worin D ein divalenter aromatischer Rest ist. In einigen Ausfiihrungsformen besitzt D die Struktur geman For-
mel (VI);

Y (R (Y )
(Vi) | | |
A E A

L Jt L 4S8 L Ju

worin A" eine aromatische Gruppe, wie beispielsweise Phenylen, Biphenylen, Naphthylen usw. darstellt; E eine
Alkylen- oder Alkylidengruppe, wie beispielsweise Methylen, Ethylen, Ethyliden, Propylen, Propyliden, Isopro-
pyliden, Butylen, Butyliden, Isobutyliden, Amylen, Amyliden, Isoamyliden usw. sein kann. Falls E eine Alkylen-
oder Alkylidengruppe ist, kann sie weiterhin aus zwei oder mehreren Alkylen- oder Alkylidengruppen bestehen,
verbunden mit einer Einheit, die von Alkylen oder Alkyliden abweicht, wie beispielsweise einer aromatischen
Bindung; einer tertiaren Aminobindung; einer Etherbindung; einer Carbonylbindung; einer Siliciumdioxid ent-
haltenden Bindung; oder einer Schwefel enthaltenden Bindung, wie beispielsweise einem Sulfid, Sulfoxid, Sul-
fon usw.; oder einer Phosphor enthaltenden Bindung, wie beispielsweise Phosphinyl, Phosphonyl usw. Zusatz-
lich dazu kann es sich bei E um eine cycloaliphatische Gruppe (beispielsweise Cyclopentyliden, Cyclohexyli-
den, 3,3,5-Trimethylcyclohexyliden, Methylcyclohexyliden, 2-[2.2.1]-Bicycloheptyliden, Neopentyliden, Cyclo-
pentadecyliden, Cyclododecyliden, Adamantyliden usw.) handeln; eine Schwefel enthaltende Bindung, wie
beispielsweise ein Sulfid, Sulfoxid oder Sulfon; eine Phosphor enthaltende Bindung, wie beispielsweise Phos-
phinyl, Phosphonyl; eine Etherbindung; eine Carbonylgruppe; eine tertiare Stickstoffgruppe; oder eine Silici-
umdioxid enthaltende Bindung, wie beispielsweise Silan oder Siloxy. R' bedeutet Wasserstoff oder eine mono-
valente Kohlenwasserstoffgruppe, wie beispielsweise Alkyl, Aryl, Aralkyl, Alkaryl oder Cycloalkyl. Y’ stellt ein
anorganisches Atom, wie beispielsweise ein Halogen (Fluor, Brom, Chlor, lod) dar; eine anorganische Gruppe,
wie beispielsweise Nitro; eine organische Gruppe, wie beispielsweise Alkenyl, Allyl, oder R" wie oben, oder
eine Oxygruppe, wie beispielsweise OR; Voraussetzung ist nur, dass Y' inert ist und bei der Herstellung des
Copolyestercarbonats durch die Reaktionsmittel und Reaktionsbedingungen nicht beeinflusst wird. Der Buch-
stabe "m" bedeutet eine ganze Zahl von und einschlielich Null bis zur Anzahl der Positionen an A’, die fiir
eine Substitution verflgbar sind; "p" bedeutet eine ganze Zahl von und einschlieRlich Null bis zur Anzahl der
Positionen an E, die einer Substitution zuganglich sind; "t" bedeutet eine ganze Zahl gleich oder mindestens
Eins; "s" ist entweder Null oder Eins; und "u" bedeutet eine ganze Zahl einschlieflich Null.

[0022] In der aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffverbindung, in der D durch die obige
Formel (V1) reprasentiert ist, kdnnen, falls mehr als ein Substituent Y vorliegt, diese gleich oder unterschiedlich
sein. Das gleiche gilt fiir den Substituenten R'. Dort, wo "s" in der Formel (VI) Null ist und "u" nicht Null ist, sind
die aromatischen Ringe direkt ohne zwischenliegende Alkyliden- oder eine andere Bricke miteinander verbun-
den. Die Positionen der Hydroxylgruppen und Y' auf den aromatischen Kernresten A' kdnnen in der ortho-,
meta- oder para-Position verandert werden und die Gruppen kénnen benachbart, asymmetrisch oder symme-
trisch zueinander liegen, falls zwei oder mehrere Ringkohlenstoffatome des Kohlenwasserstoffrests mit Y' und
Hydroxygruppen substituiert sind. In einigen spezifischen Ausfiihrungsformen sind die Parameter "t", "s" und
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"u" jeweils Eins; beide Reste A’ sind unsubstituierte Phenylenreste; und E ist eine Alkylidengruppe, wie bei-
spielsweise Isopropyliden. In einigen spezifischen Ausfiihrungsformen sind beide Reste A' p-Phenylen, ob-
wohl beide jeweils 0- oder m-Phenylen oder einer o- oder m-Phenylen und der andere p-Phenylen sein kann.

[0023] Einige veranschaulichende, nicht beschrankende Beispiele fur aromatischen Dihydroxy-substituierten
Kohlenwasserstoffen gemafl Formel (V) schlieBen die in dem US-Patent 4,217,438 mit Namen oder Formel
(generisch oder spezifisch) offenbarten aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffe ein. Einige
spezifische Beispiele flir aromatische Dihydroxy-substituierte Kohlenwasserstoffe schlieRen 4,4'-(3,3,5-Trime-
thylcyclohexyliden)diphenol; 4,4'-Bis(3,5-Dimethyl)-diphenol, 1,1-Bis(4-hydroxy-3-methylphenyl)cyclohexan;
4,4-Bis(4-hydroxyphenyl)heptan; 2,4'-Dihydroxydiphenylmethan; Bis(2-hydroxyphenyl)methan; Bis(4-hydro-
xyphenyl)methan; Bis(4-hydroxy-5-nitrophenyl)methan; Bis(4-hydroxy-2,6-dimethyl-3-methoxyphenyl)me-
than; 1,1-Bis(4-hydroxyphenyl)ethan; 1,1-Bis(4-hydroxy-2-chlorphenyl)ethan; 2,2-Bis(4-hydroxyphenyl)pro-
pan (ublicherweise bekannt als Bisphenol A); 2,2-Bis(3-phenyl-4-hydroxyphenyl)propan; 2,2-Bis(4-hydro-
xy-3-methylphenyl)propan; 2,2-Bis(4-hydroxy-3-ethylphenyl)propan; 2,2-Bis(4-hydroxy-3-isopropylphenyl)pro-
pan; 2,2-Bis(4-hydroxy-3,5-dimethylphenyl)propan; 3,5,3',5'-Tetrachlor-4,4'-dihydroxyphenyl)propan; Bis(4-hy-
droxyphenyl)cyclohexylmethan;  2,2-Bis(4-hydroxyphenyl)-1-phenylpropan;  2,4'-Dihydroxyphenylsulfon;
2,6-Dihydroxynaphthalin; Hydrochinon; Resorcinol; C,_;-Alkyl-substituierte Resorcinole ein.

[0024] Geeignete aromatische Dihydroxy-substituierte Kohlenwasserstoffe schliefien weiterhin solche ent-
haltend Indanstruktureinheiten ein, wie beispielsweise solche, die durch die Formel (VII) reprasentiert sind,
namlich die Verbindung 3-(4-Hydroxyphenyl)-1,1,3-trimethylindan-5-ol, und durch die Formel (VIII), ndmlich
1-(4-Hydroxyphenyl)- 1,3,3 -trimethylindan-5-ol:

3C CH3

H
HO
H;C
OH (VID

OH (VIID)

[0025] Weiterhin eingeschlossen in geeignete aromatische Dihydroxy-substituierte Kohlenwasserstoffe sind
2,2,2' 2'-Tetrahydro-1,1'-spirobi[ 1H-inden]diole gemafl Formel (IX):
R? R0

R‘H

(1%) (R%)n
/\ /l OH

HO l/ \/ 6
(R%)n
R‘IZ
R’ R®

worin jedes R® unabhangig ausgewahlt ist aus monovalenten Kohlenwasserstoffresten und Halogenresten; je-
des R’, R% R® und R unabhé&ngig voneinander C, ;-Alkyl ist; jedes R" und R'? unabhangig voneinander H
oder C, ,-Alkyl ist; und jedes n unabhéngig voneinander ausgewahlt ist aus positiven ganzen Zahlen mit einem
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Wert von 0 bis einschlief3lich 3. In einer spezifischen Ausfiihrungsform handelt es sich bei 2,2,2',2"-Tetrahy-
dro-1,1'-spirobi[1H-inden]diol um  2,2,2'2'-Tetrahydro-3,3,3',3'-tetramethyl-1,1'-spirobi[ 1H-inden]-6,6'-diol
(auch bekannt als "SBI").

[0026] Der in den verschiedenen Ausfuhrungsformen der vorliegenden Erfindung verwendete Begriff "Alkyl"
soll gleichermalRen normale Alkyl-, verzweigtkettige Alkyl-, Aralkyl-, Cycloalkyl- und Bicycloalkylreste bezeich-
nen. In verschiedenen Ausfiihrungsformen handelt es sich bei normalen und verzweigtkettigen Alkylresten um
solche enthaltend 1 bis etwa 12 Kohlenstoffatome und schlieen als nicht beschréankende illustrative Beispiele
Methyl, Ethyl, n-Propyl, Isopropyl, n-Butyl, sec-Butyl, tert.-Butyl, Pentyl, Neopentyl, Hexyl, Heptyl, Octyl, Nonyl,
Decyl, Undecyl und Dodecyl ein. In verschiedenen Ausfihrungsformen handelt es sich bei Cycloalkylresten
um solche enthaltend 3 bis etwa 12 Ringkohlenstoffatome. Einige veranschaulichende nicht beschrankende
Beispiele dieser Cycloalkylreste schliefen Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Methylcyclohexyl und Cyclo-
heptyl ein. In verschiedenen Ausfiihrungsformen handelt es sich bei den Aralkylresten um solche enthaltend
7 bis etwa 14 Kohlenstoffatome; diese schlief3en ein, sind jedoch nicht beschrankt auf Benzyl, Phenylbutyl,
Phenylpropyl und Phenylethyl. In verschiedenen Ausfihrungsformen handelt es sich bei den in den verschie-
denen erfindungsgemalen Ausflihrungsformen verwendeten Arylresten um solche enthaltend 6 bis 18 Ring-
kohlenstoffatome. Einige nicht beschrankende veranschaulichende Beispiele dieser Arylreste schlieRen Phe-
nyl, Biphenyl und Naphthyl ein.

[0027] Bei der Herstellung von Copolyestercarbonaten kénnen die oben beschriebenen aromatischen Dihy-
droxy-substituierten Kohlenwasserstoffe allein oder als Mischungen von zwei oder mehreren verschiedenen
aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffen verwendet werden. GemaR einer spezifischen
Ausfuhrungsform handelt es sich bei einem geeigneten aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasser-
stoff zur Herstellung eines Copolyestercarbonats um 2,2-Bis(4-hydroxyphenyl)propan (bekannt als Eisphenol
A oder "EPA").

[0028] In einer weiteren spezifischen Ausflihrungsform handelt es sich bei dem aromatischen Dihydroxy-sub-
stituierten Kohlenwasserstoff um eine Resorcinoleinheit. Geeignete Resorcinoleinheiten zur Verwendung bei
dem erfindungsgemafien Verfahren umfassen Einheiten gemal Formel (X):

HO~ .~ OH

X

R,
Formel (X)

worin R mindestens ein C,_,,-Alkyl oder Halogen ist und n 0-3. Alkylgruppen, falls vorliegend, sind in verschie-
denen Ausflihrungsformen geradkettige, verzweigtkettige oder cyclische Alkylgruppen und befinden sich am
haufigsten in der ortho-Position zu beiden Sauerstoffatomen, obwohl andere Ringpositionen denkbar sind. Ge-
eignete C,_,,-Alkylgruppen schlief3en ein, sind jedoch nicht beschrankt auf Methyl, Ethyl, n-Propyl, Isopropyl,
Butyl, Isobutyl, t-Butyl, Nonyl, Decyl, Dodecyl und Arylsubstituiertes Alkyl, eingeschlossen Benzyl. In einer spe-
zifischen Ausfiihrungsform handelt es sich bei der Alkylgruppe um Methyl. Geeignete Halogengruppen schlie-
Ren Brom, Chlor und Fluor ein. Weiterhin sind fur einige Ausfiihrungsformen 1,3-Dihydroxybenzolreste enthal-
tend eine Mischung aus Alkyl und Halogensubstituenten geeignet. Der Wert fiir n kann in einer Ausfiihrungs-
form in einem Bereich zwischen 0 und 3 liegen, in einer weiteren Ausfihrungsform in einem Bereich zwischen
0und 2 und in einer noch weiteren Ausfihrungsform in einem Bereich zwischen 0 und 1 eingeschlossen liegen.
In einer Ausfihrungsform handelt es sich bei der Resorcinoleinheit um 2-Methylresorcinol. In einer weiteren
Ausflihrungsform handelt es sich bei der Resorcinoleinheit um eine unsubstituierte Resorcinoleinheit, in der n
Null ist. Weiterhin sind Polymere vorgesehen, die Struktureinheiten abgeleitet aus Mischungen von 1,3-Dihy-
droxybenzolreste enthalten, wie beispielsweise eine Mischung aus unsubstituiertem Resorcinol und 2-Methyl-
resorcinol.

[0029] Falls in einer Ausfihrungsform eine Resorcinoleinheit verwendet wird, wird diese als wassrige Losung
zu einer Reaktionsmischung gegeben oder als Beimischung mit Wasser umfassend mindestens einige unge-
|6ste Resorcinoleinheiten. In vielen Fallen verfarben sich mit der Zeit Resorcinoleinheiten, wie beispielsweise
unsubstituiertes Resorcinol enthaltende wassrige Losungen. Obwohl die Erfindung nicht auf die Theorie be-
schrankt ist, wird angenommen, dass mindestens ein Teil der Farbbildung in L6sung durch die Oxidation eini-
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ger Resorcinoleinheiten herriihrt. Falls die verfarbte, Resorcinoleinheiten umfassende Lésung bei der Synthe-
se erfindungsgemaler Polymere verwendet wird, kann das Polymerprodukt eine dunklere Farbe als ge-
wiinscht aufweisen, wodurch das genannte Polymer flr verschiedene Verwendungen ungeeignet ist. Es hat
sich gezeigt, dass die Farbbildung wassriger Lé6sungen und wassriger Mischungen umfassend Resorcinolein-
heiten durch das Vorsehen eines pH-Werts in einer Ausfliihrungsform von etwa 5 oder weniger in der wassrigen
Lésung, in einer anderen Ausflihrungsform von etwa 4 oder weniger der wassrigen LOsung oder in einer noch
weiteren Ausfiihrungsform von etwa 3 oder weniger der wassrigen Lésung unterdriickt werden kann. In einer
Ausfuhrungsform haben die Polymerprodukte Ublicherweise in eine hellere Farbe im Vergleich zu entsprechen-
den Polymeren, die eine wassrige Loésung umfassend Resorcinoleinheiten ohne zugegebene Saure enthalten,
wenn eine wassrige Losung enthaltend Resorcinoleinheiten, bei einem pH-Wert von etwa 5 oder weniger zur
Synthese von Polymeren in erfindungsgemafen Ausfihrungsformen verwendet wird. In einer weiteren Aus-
fuhrungsform sind die Polymerprodukte tblicherweise von hellerer Farbe als korrespondierende Polymere her-
gestellt unter Verwendung einer wassrigen Losung umfassend Resorcinoleinheiten, wobei der pH-Wert der
wassrigen Lésung grofler als 5 ist, wenn eine wassrige Losung umfassend Resorcinoleinheiten bei einem
pH-Wert von etwa 5 oder weniger bei der Synthese von Polymeren in erfindungsgemafien Ausfihrungsformen
verwendet werden. Der Farbton kann durch visuelle Beobachtung oder andere Verfahren, die dem Fachmann
bekannt sind, beispielsweise spektroskopische Verfahren, bestimmt werden.

[0030] Die Menge an in der Lésung oder Mischung umfassend Wasser und mindestens eine Resorcinolein-
heit enthaltenem Wasser liegt in einer Ausfiihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 0,5 Gew.-% und
70 Gew.-%, in einer weiteren Ausfihrungsform in einem Bereich von etwa 0,5 Gew.-% und etwa 30 Gew.-%,
in einer weiteren Ausfihrungsform in einem Bereich von etwa 1 Gew.-% und etwa 25 Gew.-%, in einer weiteren
Ausfuhrungsform in einem Bereich von etwa 2 Gew.-% und etwa 20 Gew.-% und in einer noch weiteren Aus-
fuhrungsform in einem Bereich von etwa 5 Gew.-% und etwa 15 Gew.-%. In einer besonderen Ausfluhrungs-
form liegt die Menge von Wasser, die in einer Lésung oder Mischung umfassend Wasser und mindestens eine
Resorcinoleinheit vorhanden ist, in einem Bereich von zwischen etwa 50 Gew.-% und etwa 60 Gew.-%.

[0031] Der pH-Wert von etwa 5 oder weniger kann in einigen Ausfihrungsformen vorgesehen werden unter
Verwendung mindestens einer anorganischen Sdure oder mindestens einer organischen Saure, oder mindes-
tens einer anorganischen Saure in Kombination mit mindestens einer organischen Saure. Bei verschiedenen
Ausfiuhrungsformen umfassen die anorganischen Sauren Chlorwasserstoffsdure, Phosphorwasserstoffsaure,
phosphorige Saure, Schwefelsdure und Mischungen daraus. Bei verschiedenen Ausfiihrungsformen umfas-
sen organische Sauren organische Sulfonsauren, Methansulfonsaure, p-Toluolsulfonsaure, Sulfonsaure, die
mit einem lonenaustauscherharz funktionalisiert wurde, organische Carbonsauren, Milchsaure, Maleinsaure,
Glycerinsaure, Oxalsaure, Malonsaure, Bernsteinsaure, Glutarsaure, Adipinsaure, Citronensaure, Weinsaure,
Glykolsaure, Thioglykolsaure, Tartronsaure, Essigsaure, halogenierte Essigsauren, Monochloressigsaure, Di-
chloressigsaure, Trichloressigsaure, Propionsaure, Gluconsaure, Ascorbinsaure sowie Mischungen daraus. In
einigen Ausfiuhrungsformen kann Gluconsaure besonders vorteilhaft sein aufgrund ihrer lonenkomplexie-
rungsfahigkeit und dem Fehlen korrosiver Eigenschaften im Vergleich zu bestimmten anderen Sauren.

[0032] In einer weiteren Ausfihrungsform kann eine wassrige Losung mit einem pH von 5 oder weniger vor-
gesehen werden unter Verwendung eines recyclierten Wasserstroms, erhalten durch Waschen einer organi-
schen Lésung umfassend ein Polymer mit einer wassrigen LOsung umfassend eine Saure. In einer spezifi-
schen Ausflihrungsform wird der recyclierte Wasserstrom durch Waschen einer organischen Lésung, umfas-
send ein Kondensationspolymer und mindestens ein Salz, wie beispielsweise ein Alkalimetallhalogenid, erhal-
ten. In einer weiteren spezifischen Ausfiihrungsform wird der recyclierte Wasserstrom durch Waschen einer
organischen Ldsung umfassend Bisphenol A Polycarbonatpolymer mit einer wassrigen sauren Lésung erhal-
ten. In einer weiteren spezifischen Ausfiihrungsform wird der recyclierte Wasserstrom durch Waschen einer
organischen Lésung umfassend ein Resorcinolarylat enthaltendes Polymer mit einer wassrigen sauren Losung
erhalten. In einer weiteren spezifischen Ausfiihrungsform wird der recyclierte Wasserstrom erhalten durch Wa-
schen einer organischen Lésung umfassend ein Copolyestercarbonat mit einer wassrigen sauren Lésung. In
verschiedenen Ausfihrungsformen kdnnen geeignete recyclierte Wasserstrome mindestens ein Alkalimetall-
halogenid, wie beispielsweise, jedoch nicht beschrankt auf, Natriumchlorid, Natriumfluorid, Kaliumchlorid oder
Kaliumfluorid umfassen. In anderen Ausfiihrungsformen kénnen geeignete recyclierte Wasserstrome mindes-
tens ein Aminsalz, wie beispielsweise Trialkylaminhydrochloridsalz enthalten. In einigen Ausfihrungsformen
werden die Aminsalze aus den unten beschriebenen Trialkylaminen erhalten. In verschiedenen Ausflihrungs-
formen umfassen geeignete recyclierte Wasserstrome gleichzeitig mindestens ein Alkalimetallhalogenid und
mindestens ein Aminsalz. In spezifischen Ausfihrungsformen umfassen geeignete recyclierte Wasserstrome
Triethylaminhydrochlorid und Natriumchlorid. In weiteren Ausflihrungsformen enthalten geeignete recyclierte
Wasserstrome mindestens ein Aminsalz, wobei es sich um quaterndres Ammoniumsalz, quaternares Phos-
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phoniumsalz oder Guanidiniumsalz handelt. In einigen Ausfiihrungsformen handelt es sich bei den geeigneten
quaternaren Ammoniumsalzen, quaterndren Phosphoniumsalzen oder Guanidiniumsalzen um die unten be-
schriebenen. Eine wassrige Losung umfassend Resorcinoleinheiten in recycliertem Wasser hat in einer Aus-
fuhrungsform einen pH von weniger oder gleich etwa 5, in einer weiteren Ausfuhrungsform einen pH von we-
niger oder gleich etwa 4, in einer weiteren Ausfuhrungsform einen pH von weniger oder gleich etwa 3, in einer
weiteren Ausflihrungsform einen pH in einem Bereich von zwischen etwa 1 und etwa 3, in einer weiteren Aus-
fuhrungsform einen pH in einem Bereich zwischen etwa 1 und etwa 2 und in einer noch weiteren Ausfuhrungs-
form einen pH in einem Bereich von zwischen etwa 1 und etwa 1,6.

[0033] In Ausflihrungsformen, in denen der recyclierte Wasserstrom mindestens ein Mitglied umfassst, ge-
wahlt aus der Gruppe bestehend aus Aminsalz, Trialkylaminhydrochloridsalz, quaternarem Ammoniumsalz,
quaternarem Phosphoniumsalz und Guanidiniumsalz kann der recyclierte Wasserstrom als Quelle fur mindes-
tens einen Teil der Gesamtmenge dieser Spezies dienen, wenn die genannte Spezies oder davon abgeleitete
Spezies als Katalysatoren beim Copolyestercarbonat-Syntheseverfahren notwendig sind. In anderen Ausflih-
rungsformen kann der recyclierte Wasserstrom als Quelle fiir die Gesamtmenge dieser Spezies dienen, wenn
diese Spezies als Katalysatoren bendtigt werden. In einer spezifischen Ausfihrungsform wird der recyclierte
Wasserstrom auf das Vorliegen der Katalysatorspezies hin analysiert, und falls notwendig, zusatzliche Kataly-
satorspezies zum recyclierten Wasserstrom zugegeben oder es kann der recyclierte Wasserstrom mit zusatz-
lichem Wasser verdinnt werden, um die Konzentration der Katalysatorspezies so einzustellen, dass die Ge-
samtmenge an zur Reaktionsmischung zugegebener Katalysatormenge aus dem recyclierten Wasser erhalten
wird, ohne dass zusatzlich Katalysator zugegeben werden muss. In spezifischen Ausflihrungsformen wird die
Analyse und wahlweise Konzentrationseinstellung vor der Verwendung des recyclierten Wassers durchge-
fuhrt, um eine L6sung umfassend Resorcinoleinheiten herzustellen. Fir den Fachmann ist es ersichtlich, dass
eine wassrige Zusammensetzung umfassend Resorcinoleinheiten und Bestandteile aus einem recyclierten
Wasserstrom hergestellt und verwendet werden kénnen bei Polymerisationsreaktionen, obwohl die wassrige
Zusammensetzung ohne Resorcinoleinheit nicht verwendet wurde, um eine organische Losung umfassend ein
Polymer zu waschen.

[0034] Wassrige Losungen umfassend Resorcinoleinheiten und eine Saure oder einen sauren recyclierten
Wasserstrom kénnen vor Verwendung hergestellt werden und, falls gewlinscht, an einen anderen Ort gebracht
und/oder fiir einen gewissen Zeitraum gelagert werden. Die genannten Lésungen kénnen im Wesentlichen bei
Raumtemperatur oder einer Temperatur oberhalb Raumtemperatur vorliegen. In einer Ausfiihrungsform kon-
nen Losungen bestehend aus einer Wasser umfassenden Resorcinoleinheit bei einer Temperatur oberhalb des
Schmelzpunkts der Resorcinoleinheit vorliegen, beispielsweise bei einer Temperatur oberhalb des Schmelz-
punkts von unsubstituiertem Resorcinol.

[0035] In einer weiteren Ausfihrungsform kann ein aromatischer Dihydroxysubstituierter Kohlenwasserstoff-
rest, wie beispielsweise eine Resorcinoleinheit, zur Reaktionsmischung in geschmolzenem Zustand zugege-
ben werden. In einer spezifischen Ausfihrungsform kann eine geschmolzene Resorcinoleinheit Wasser um-
fassen. In einer spezifischen Ausfiihrungsform kann eine geschmolzene Resorcinoleinheit Wasser umfassen
und mindestens eine anorganische Saure oder mindestens eine organische Saure, oder mindestens eine an-
organische Saure in Kombination mit mindestens einer organischen Saure. In einer weiteren spezifischen Aus-
fuhrungsform ist eine geschmolzene Resorcinoleinheit im Wesentlichen frei von Wasser und umfasst mindes-
tens eine anorganische Saure oder mindestens eine organische Saure, oder mindestens eine anorganische
Saure in Kombination mit mindestens einer organischen Saure. Beide Arten von Sauren kdnnen aus den oben
offenbarten ausgewahlt werden. In einigen Ausfiihrungsformen kénnen organische Sauren ausgewahlt wer-
den aufgrund ihrer geringeren korrosiven Eigenschaften. Im vorliegenden Kontext bedeutet im Wesentlichen
frei von Wasser, dass kein freies Wasser absichtlich zugegeben wird und dass das vorliegende Wasser adven-
tiv erhalten wurde, beispielsweise durch Adsorption aus der Umgebung. In einigen Ausfliihrungsformen bedeu-
tet im Wesentlichen frei von Wasser, dass eine geschmolzene Resorcinoleinheit weniger als etwa 0,5 Gew.-%
Wasser umfasst. Die Menge an Saure, die vorliegen kann, wenn die Resorcinoleinheit zu einer Reaktionsmi-
schung im geschmolzenen Zustand zugegeben wird, sollte ausreichend sein, um die Farbbildung Uber einen
beliebigen Zeitraum zu verhindern im Vergleich zu einer korrespondierenden Zusammensetzung umfassend
eine Resorcinoleinheit ohne zugegebene Saure. In verschiedenen Ausfihrungsformen kann die Menge an
Saure in einem Bereich von zwischen etwa 0,1 ppm und etwa 100.000 ppm, in einer weiteren Ausfuhrungsform
in einem Bereich von etwa 1 ppm und etwa 10.000 ppm, in einer weiteren Ausfihrungsform in einem Bereich
von zwischen etwa 10 ppm und etwa 8.000 ppm, in einer weiteren Ausfihrungsform in einem Bereich von zwi-
schen etwa 50 ppm und etwa 4.000 ppm und in einer noch weiteren Ausfiihrungsform in einem Bereich von
zwischen etwa 100 ppm und etwa 3.000 ppm vorliegen.
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[0036] Das Verfahren zur Herstellung eines Hydroxy-terminieren Polyesterzwischenprodukts umfasst weiter-
hin die Kombination mindestens eines Katalysators mit der Reaktionsmischung. Der Katalysator kann gemaf
einer Ausfihrungsform in einer Gesamtmenge in einem Bereich von zwischen etwa 0,1 und etwa 10 Mol-%
und in einer weiteren Ausfiihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 0,2 und etwa 6 Mol-%, basierend
auf der Gesamtmolmenge von Saurechloridgruppen vorliegen. Geeignete Katalysatoren umfassen tertiare
Amine, quaterndre Ammoniumsalze, quaterndre Phosphoniumsalze, Guanidiniumsalze und Mischungen dar-
aus. Geeignete tertidre Amine schlief3en Triethylamin, Dimethylbutylamin, Diisopropylethylamin, 2,2,6,6-Tetra-
methylpiperidin und Mischungen daraus ein. Andere denkbare tertidre Amine schlielen N-C,-C,-Alkyl-pyrroli-
dine, wie beispielsweise N-Ethylpyrrolidin, N-C,-C.-Piperidine, wie beispielsweise N-Ethylpiperidin, N-Methyl-
piperidin und N-Isopropylpiperidin, N-C,-C,-Morpholine, wie beispielsweise N-Ethylmorpholin und N-Isopropy-
Imorpholin, N-C,-C¢-Dihydroindole, N-C,-C4-Dihydroisoindole, N-C,-Cy-Tetrahydrochinoline, N-C,-Cg-Tetrahy-
droisochinoline, N-C,-C,-Benzomorpholine, 1-Azabicyclo-[3.3.0]-octan, Chinuclidin, N-C,-C-Alkyl-2-azabicyc-
lo-[2.2.1]-octane, N-C,-C,-Alkyl-2-azabicyclo-[3.3.1]-nonane und N-C,-C,-Alkyl-3-azabicyclo-[3.3.1.]-nonane,
N,N,N',N'-Tetraalkylalkylendiamine eingeschlossen N,N,N',N'-Tetraethyl-1,6-hexandiamin, ein. Bei spezifi-
schen Ausfuhrungsformen handelt es sich bei den tertidren Aminen um Triethylamin und N-Ethylpiperidin.

[0037] Falls der Katalysator mindestens ein tertiares Amin umfasst, kann der Katalysator in einer Gesamt-
menge gemal einer Ausflihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 0,1 und etwa 10 Mol-%, in einer
weiteren Ausfiihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 0,2 und etwa 6 Mol-%, in einer weiteren Aus-
fuhrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 1 und etwa 4 Mol-% und in einer noch weiteren Ausfuh-
rungsform in einem Bereich von zwischen etwa 2 und etwa 4 Mol-%, basierend auf der Gesamtmolmenge der
Saurechloridgruppen, vorliegen. Gemal einer weiteren spezifischen Ausfiihrungsform kann ein tertidres Amin
in einer Gesamtmenge in einem Bereich von zwischen etwa 0,5 und etwa 2 Mol-%, basierend auf der Gesamt-
molmenge der Saurechloridgruppen, vorliegen. GemaR einer erfindungsgemaflen Ausfihrungsform liegt das
mindestens eine tertidre Amin vollstandig zu Beginn der Reaktion vor Zugabe des Saurechlorids zur aromati-
schen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffeinheit vor. GemalR einer weiteren Ausfuhrungsform der Er-
findung liegt mindestens ein tertidares Amin vollstandig zu Beginn der Reaktion vor Zugabe des Saurechlorids
zu einer Resorcinoleinheit vor. Gemalf} einer weiteren Ausfihrungsform liegt ein Teil eines beliebigen tertiaren
Amins zu Beginn der Reaktion vor und ein weiterer Teil wird nach oder wahrend der Zugabe des Saurechlorids
zur aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffeinheit zugegeben. Gemaf einer noch weiteren
Ausfuhrungsform liegt ein Teil eines beliebigen tertidren Amins zu Beginn der Reaktion vor und ein weiterer
Teil wird nach oder wahrend der Zugabe des Saurechlorids zur Resorcinoleinheit zugegeben. Bei dieser letz-
teren Ausfihrungsform liegt die anfangliche Menge jedes mit der aromatischen Dihydroxy-substituierten Koh-
lenwasserstoffeinheit vorliegenden tertidren Amins in einer Ausfiihrungsform in einem Bereich von etwa 0,005
Gew.-% bis etwa 10 Gew.-%, in einer weiteren Ausfihrungsform von etwa 0,01 bis etwa 1 Gew.-% und in einer
noch weiteren Ausfihrungsform von etwa 0,02 bis etwa 0,3 Gew.-%, basierend auf der Gesamtmenge von
Amin, vor.

[0038] Geeignete quaternare Ammoniumsalze und quaternare Phosphoniumsalze schlieRen quaternare Am-
monium- und quaternare Phosphoniumhalogenide ein, erlauternde Beispiele schlieien ein, sind jedoch nicht
beschrankt auf Tetraethylammoniumbromid, Tetraethylammoniumchlorid, Tetrapropylammoniumbromid, Te-
trapropylammoniumchlorid, Tetrabutylammoniumbromid, Tetrabutylammoniumchlorid, Methyltributylammoni-
umchlorid, Benzyltributylammoniumchlorid, Benzyltriethylamminiumchlorid, Benzyltrimethylammoniumchlorid,
Trioctylmethylammoniumchlorid, Cetyldimethylbenylammoniumchlorid, Octyltriethylammoniumbromid, Decyl-
triethylammoniumbromid, Lauryltriethylammoniumbromid, Cetyltrimethylammoniumbromid, Cetyltriethylam-
moniumbromid, N-Laurylpyridiniumchlorid, N-Laurylpyridiniumbromid, N-Heptylpyridiniumbromid, Tricaprylyl-
methylammoniumchlorid (auch bekannt als ALIQUAT 336), Methyltri-C,-C,,-alkyl-ammoniumchlorid (auch be-
kannt als ADOGEN 464), N,N,N',N',N'-Pentaalkyl-alpha, omega-Aminammoniumsalze, wie offenbart in dem
US-Patent 5,821,322; Tetrabutylphosphoniumbromid, Benzyltriphenylphosphoniumchlorid, Triethyloctadecyl-
phosphoniumbromid, Tetraphenylphosphoniumbromid, Triphenylmethylphosphoniumbromid, Trioctylethyl-
phosphoniumbromid, Cetyltriethylphosphoniumbromid. Geeignete Guanidiniumsalze schlieRen ein, sind je-
doch nicht beschrankt auf Hexaalkylguanidiniumsalze und alpha,omega-Bis(pentaalkylguanidinium)alkansal-
ze, umfassend Hexaalkylguanidiniumhalogenide, alpha,omega-Bis(pentaalkylguanidinium)alkanhalogenide,
Hexaethylguanidiniumhalogenide und Hexaethylguanidiniumchlorid.

[0039] Organische, im Wesentlichen mit Wasser nicht mischbare Losungsmittel, die zur Verwendung bei der
Synthese von Hydroxy-terminierten Polyesterzwischenprodukten geeignet sind, schlielen solche ein, die in ei-
ner Ausfuhrungsform weniger als etwa 5 Gew.-% I3slich in Wasser und in einer weiteren Ausfuhrungsform we-
niger als etwa 2 Gew.-% ldslich in Wasser unter Reaktionsbedingungen sind. Geeignete organische Lésungs-
mittel schlieRen ein, sind jedoch nicht beschrankt auf, Dichlormethan, Trichlorethylen, Tetrachlorethan, Chlo-
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roform, 1,2-Dichlorethan, Trichlorethan, Toluol, Xylol, Trimethylbenzol, Chlorbenzol, o-Dichlorbenzol, die
Chlortoluole und Mischungen daraus. Gemaf spezifischen Ausfliihrungsformen handelt es sich bei den mit
Wasser nicht mischbaren Lésungsmitteln um chlorierte aliphatische Verbindungen, wie beispielsweise Dichlor-
methan.

[0040] Geeignete Saurechloride zur Verwendung in dem erfindungsgemafen Verfahren umfassen Dicarbon-
sauredichloride, die aromatische Dicarbonsauredichloride enthalten, umfassend monocyclische Einheiten,
eingeschlossen Isophthaloyldichlorid, Terephthaloyldichlorid oder Mischung aus Isophthaloyl und Terephthalo-
yldichloriden, oder umfassend polycyclische Einheiten, eingeschlossen Diphenyl-dicarbonsauredichlorid, Di-
phenylether-dicarbonsauredichlorid, Diphenylsulfon-dicarbonsauredichlorid, Diphenylketon-dicarbonsauredi-
chlorid, Diphenylsulfid-dicarbonsauredichlorid und Naphthalin-dicarbonsauredichlorid, beispielsweise Naph-
thalin-2,5-dicarbonsauredichlorid; oder umfassend Mischungen aus aromatischen Dicarbonsauredichloriden
umfassend monocyclische Einheiten; oder Mischungen aus aromatischen Dicarbonsauredichloriden umfas-
send polycyclische Einheiten; oder Mischungen aus aromatischen Dicarbonsauredichloriden umfassend
gleichzeitig monocyclische und polycyclische Einheiten. In einigen Ausfihrungsformen umfasst das Dicarbon-
sauredichlorid Mischungen enthaltend Isophthaloyl- und/oder Terephthaloyl-dichloride, wie beispielhaft durch
die Formel (XI) veranschaulicht.

Formel (XI)

[0041] Dabei kdnnen entweder Isophthaloyl- oder Terephthaloyldichloride der beide vorliegen. In verschiede-
nen Ausfiihrungsformen umfassen die Saurechloride Mischungen aus Isophthaloyl und Terephthaloyldichlorid
in einem molaren Verhaltnis von Isphthaloyl zu Terephthaloyl in einigen Ausfliihrungsformen von etwa
0,25-4,0:1. Falls das Isophthalat- zu Terephthalat-Verhaltnis grofRer als etwa 4,0:1 ist, kbnnen unzulassige
Mengen von cyclischem Oligomer gebildet werden. Falls das Isophthalat- zu Terephthalat-Verhaltnis weniger
als etwa 0,25:1 betragt, kbnnen unzulassige Mengen an unléslichem Polymer gebildet werden. In einigen Aus-
fuhrungsformen betragt das molare Verhaltnis von Isophthalat zu Terephthalat etwa 0,4-2,5:1 und in anderen
Ausfihrungsformen etwa 0,67-1,5:1.

[0042] Gemal einer weiteren Ausfiihrungsform schlief3t die vorliegende Erfindung Hydroxy-terminierte Copo-
lyesterzwischenprodukte umfassend Resorcinolarylatpolyesterkettenglieder in Kombination mit Kettengliedern
erhalten aus Dicarbonsaurealkylen oder Diolalkylenkettengliedern (sogenannte "Soft-Block"-Segmente), wo-
bei die genannten Copolyesterzwischenprodukte im Wesentlichen frei sind von Anhydridbindungen in den Po-
lyestersegmenten. Verwandte Soft-Block-Segmente enthaltende Copolyester werden in dem US-Patent Nr.
5,916,997 des gleichen Anmelders offenbart.

[0043] Der hierin verwendete Begriff Soft-Block bezieht sich darauf, dass einige Segmente dieser spezifi-
schen Polymere aus nichtaromatischen Monomereinheiten gebildet werden. Diese nichtaromatischen Mono-
mereinheiten sind im Allgemeinen aliphatisch und bekanntermafen verleihen sie den Soft-Block enthaltenden

Polymeren Flexibilitat. Solche Copolyesterzwischenprodukte schlieen solche ein, die Struktureinheiten ge-
maf Formeln (1), (XII) und (XIII) umfassen:

S ot
X

Ra

Formel (1)
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worin R mindestens ein C,_,,-Alkyl oder Halogen ist, n 0-3 bedeutet, Z ein divalenter aromatischer Rest, R?
eine geradkettige C, ,-Alkylenkette, verzweigtkettige C,_,,-Alkylenkette oder C,_,,-Cyclo- oder -Bicycloalkylen-
gruppe darstellt und R® und R* jeweils unabhangig voneinander

0
|

Formel (XII)

Formel (XIII)

~ C\ oder —CH,—0O—

bedeuten, worin die Formel (XIII) gemaR einigen Ausfiihrungsformen etwa 1 bis etwa 45 Mol-Prozent der Es-
terbindungen des Polyesterzwischenprodukts ausmacht. Zusatzliche erfindungsgemafe Ausfiihrungsformen
sehen eine Zusammensetzung vor, worin die Formel (XIl1) gemaf einigen Ausfiihrungsformen etwa 5 bis etwa
40 Mol-Prozent der Esterbindungen des Polyesterzwischenprodukts und in anderen Ausfiihrungsformen etwa
5 bis etwa 20 Mol-Prozent der Esterbindungen des Polyesterzwischenprodukts ausmacht. Andere Ausfih-
rungsformen sehen eine Zusammensetzung vor, worin R? ein geradkettiges C, ,,-Alkylen oder C, ,-Cycloalky-
len darstellt. Dartiber hinausgehende Ausfiinrungsformen sehen eine Zusammensetzung vor, worin R? gerad-
kettiges C,_,,-Alkylen oder C,-Cycloalkylen darstellt. Die Formel (XII) stellt einen aromatischen Dicarbonséaure-
rest dar. Der divalente aromatische Rest Z in Formel (XII) kann erhalten werden aus mindestens einem der
geeigneten Dicarbonsaurereste, wie oben definiert, beispielsweise aus mindestens einem 1,3-Phenylen-,
1,4-Phenylen- oder 2,6-Naphthylenrest. In einigen Ausfilhrungsformen umfasst Z mindestens etwa 40
Mol-Prozent 1,3-Phenylen. In verschiedenen Ausfiihrungsformen von Copolyesterzwischenprodukten enthal-
tend Soft-Block-Kettenglieder bedeutet n in Formel (1) Null.

[0044] In einigen Ausfiihrungsformen handelt es sich bei den Copolyesterzwischenprodukten enthaltend Re-
sorcinolarylatkettenglieder um solche, umfassend etwa 1 bis etwa 45 Mol-% Sebacat oder Cyclohexan-1,4-di-
carboxylat-Einheiten. In einer spezifischen Ausfiihrungsform umfassen Copolyesterzwischenprodukte enthal-
tend Resorcinolarylatkettenglieder Resorcinolisophthalat und Resorcinolsebacat-Einheiten in einem Molver-
haltnis zwischen 8,5:1,5 und 9,5:0,5. In einem reprasentativen Verfahren wird das genannte Copolyesterzwi-
schenprodukt unter Verwendung von Sebacoylchlorid in Kombination mit Isophthaloyldichlorid hergestellt.

[0045] In verschiedenen erfindungsgemafen Ausfliihrungsformen sieht die vorliegende Erfindung ein Grenz-
flachenverfahren zur Herstellung von Copolyestercarbonaten vor, die im Wesentlichen frei von Anhydridbin-
dungen sind, wobei das genannte Verfahren die Schritte zur Herstellung einer Mischung umfassend mindes-
tens einen aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffrest, mindestens einen Katalysator und
mindestens ein organisches, im Wesentlichen mit Wasser nicht mischbares Losungsmittel umfasst; und Zuga-
be mindestens eines Saurechlorids zu der Mischung, wobei der pH-Wert zwischen etwa 3 und etwa 8,5 gehal-
ten wird, wobei die Gesamtstoffmenge der Saurechloridgruppen stdchiometrisch unzureichend ist im Vergleich
zur Gesamtstoffmenge der Phenolgruppen. Eine weitere erfindungsgemafe Ausfiihrungsform sieht ein Grenz-
flachenverfahren zur Herstellung von Copolyestercarbonaten vor, die im Wesentlichen frei von Anhydridbin-
dungen sind, wobei das genannte Verfahren die Schritte der Herstellung einer Mischung umfassend mindes-
tens einen aromatischen Dihydroxysubstituierten Kohlenwasserstoffrest, mindestens einen Katalysator und
mindestens ein im Wesentlichen mit Wasser nicht mischbares organisches Lésungsmittel umfasst; und Zuga-
be mindestens eines Saurechlorids sowie einer Base in einem spezifischen stéchiometrischen Verhaltnis von
Base zu Saurechlorid zu der Mischung, das mit der Zeit und spezifischen Reaktionsmengen variieren kann
oder nicht, und worin die Gesamtstoffmenge der Saurechloridgruppen relativ zur Gesamtstoffmenge der Phe-
nolgruppen stéchiometrisch unzureichend ist.
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[0046] Bei dem Verfahren zur Herstellung des Polyesterzwischenprodukts wird gemaR einer Ausflihrungs-
form der pH-Wert der Reaktionsmischung wahrend der Zugabe mindestens eines Saurechlorids bei einem
Wert zwischen etwa 3 und etwa 8,5, in einer weiteren Ausflihrungsform zwischen etwa 4 und etwa 8,5, in einer
weiteren Ausfihrungsform zwischen etwa 5 und etwa 8,5, in einer weiteren Ausflihrungsform zwischen etwa
5 und etwa 8 und in einer noch weiteren Ausfiihrungsform zwischen etwa 5 und etwa 7,5 gehalten durch Zu-
gabe des Grofteils von mindestens einem Saurechlorid zu mindestens einer Resorcinoleinheit. Der pH-Wert
wird typischerweise gehalten durch die Verwendung mindestens einer Base. Geeignete Base zur Aufrechter-
haltung des pH-Werts schlieBen Alkalimetallhydroxide, Erdalkalimetallhydroxide und Erdalkalioxide ein. Ge-
maR einigen Ausfihrungsformen handelt es sich bei den Basen um Kaliumhydroxid oder Natriumhydroxid. Ge-
maRk einer spezifischen Ausflihrungsform ist die Base Natriumhydroxid. Die zur Aufrechterhaltung des
pH-Werts verwendete Base kann in der Reaktionsmischung in beliebiger Form eingeschlossen sein, wie bei-
spielsweise als Feststoff oder Flissigkeit. Gemal einer spezifischen Ausfihrungsform ist die Base in der Re-
aktionsmischung als wassrige Losung eingearbeitet. In verschiedenen Ausfiihrungsformen wird die Base und
das Saurechlorid getrennt voneinander mit Hilfe bekannter Vorrichtungen zugegeben, eingeschlossen jedoch
nicht beschrankt auf, ein oder mehrere individuelle Fliissigkeitszugabegefalie, gravimetrische Beschickungs-
anlagen, Flussigkeitsdosierpumpen oder Dosiersysteme, Schmelzzufuhrmittel und andere herkémmlicher Ge-
rate.

[0047] In verschiedenen Ausfihrungsformen wird mindestens ein Teil der Gesamtmenge der Base als wass-
rige Losung gleichzeitig mit der Saurechloridzugabe zur Reaktionsmischung gegeben. In einigen Ausfihrungs-
formen wird das stéchiometrische Verhaltnis von Base zu Sdurechlorid bei einem im Wesentlichen konstanten
Wert wahrend des Zugabevorgangs gehalten. Im Wesentlichen konstant bedeutet im vorliegenden Kontext,
dass irgendeine Variation des Verhaltnisses adventiv ist. GemaR bestimmten Ausfiihrungsformen wird das
Verhaltnis von Base zu Saurechlorid wahrend der gleichzeitigen Zugabe auf einem konstanten Wert in einem
Bereich von zwischen etwa 80 % und etwa 105 % des stéchiometrischen Werts gehalten. In anderen bestimm-
ten Ausfiihrungsformen wird das Verhaltnis von Base zu Saurechlorid wahrend der gleichzeitigen Zugabe bei
einem konstanten Wert in einer Ausfihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 85 % und etwa 105 %
des stochiometrischen Werts, in einer weiteren Ausfiihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 90 %
und etwa 105 % des stochiometrischen Werts, in einer weiteren Ausfliihrungsform in einem Bereich von zwi-
schen etwa 90 % und etwa 100 % des stdéchiometrischen Werts und in einer weiteren Ausfihrungsform in ei-
nem Bereich von zwischen etwa 90 % und etwa 99 % des stdchiometrischen Werts gehalten. Gemak anderen
Ausfiuhrungsformen wird das Verhaltnis von Base zu Saurechlorid bei gleichzeitiger Zugabe wahrend des Zu-
gabevorgangs variiert, in einigen Ausfihrungsformen in einem Bereich zwischen etwa 0 % und etwa 1000 %
des stochiometrischen Werts, in anderen Ausfihrungsformen in einem Bereich von zwischen etwa 0 % und
etwa 500 % des stdéchiometrischen Werts, in weiteren Ausfuhrungsformen in einem Bereich von zwischen etwa
0 % und etwa 200 % des stdéchiometrischen Werts, in weiteren Ausfihrungsformen in einem Bereich von zwi-
schen etwa 0 % und etwa 125 % des stéchiometrischen Werts, in weiteren Ausfuhrungsformen in einem Be-
reich von zwischen etwa 0 % und etwa 105 % des stéchiometrischen Werts, in weiteren Ausflihrungsformen
in einem Bereich von zwischen etwa 85 % und etwa 110 % des stéchiometrischen Werts, in anderen Ausfih-
rungsformen in einem Bereich von zwischen etwa 90 % und etwa 105 % des stéchiometrischen Werts, in wei-
teren Ausfihrungsformen in einem Bereich von zwischen etwa 90 % und etwa 100 % des stéchiometrischen
Werts und in noch weiteren Ausfuihrungsformen in einem Bereich von zwischen etwa 90 % und etwa 99 % des
stéchiometrischen Werts. Falls besonders hohe Verhaltnisse von Base zu Saurechlorid wahrend der gleichzei-
tigen Zugabe verwendet werden, wird ein solch hohes Verhaltnis typischerweise fir ein kurzes Intervall ange-
wendet, beispielsweise in einigen Ausfihrungsformen wahrend etwa 0,1 % bis etwa 5 % der zugegebenen
Saurechloridmenge. Ein beliebiges Zugabeverhaltnis weit aul3erhalb der Stéchiometrie wird typischerweise
wahrend der restlichen Zugabe des Saurechlorids aufgefangen. Somit liegt das durchschnittliche Zugabever-
haltnis von Base zu Saurechlorid in verschiedenen Ausflihrungsformen wahrend der gesamten Zugabe von
Saurechlorid in einigen Ausfiihrungsformen beispielsweise in einem Bereich zwischen etwa 85 % und etwa
105 % des stéchiometrischen Werts, wahrend das unmittelbare Zugabeverhaltnis in einem viel breiteren Be-
reich liegen kann. In einigen Ausfiihrungsformen kann verbleibende Base, die nicht wahrend der Saurechlo-
ridzugabe zugegeben wird, nach vollstandiger Saurechloridzugabe zugefligt werden. In dartiber hinausgehen-
den Ausfiihrungsformen wird die Saurechloridzugabe vor Beginn der Basenzugabe gestartet, so dass ein an-
fangliches Verhaltnis von Base zu Saurechlorid von 0 % besteht. In spezifischen Ausfiihrungsformen ist die
Zeitverzdgerung dergestalt, dass der pH-Wert in einer Ausfiihrungsform in dem gewlinschten Bereich von zwi-
schen etwa 3 und etwa 8,5 und in einer weiteren Ausfihrungsform zwischen etwa 5 und etwa 8,5 liegt. In dar-
Uber hinausgehenden Ausfihrungsformen wird die Basenzugabe abgestoppt und anschliefend zu einem oder
mehreren Zeitpunkten wahrend der Saurechloridzugabe wieder aufgenommen, so dass das stdchiometrische
Verhaltnis von Base zu Saurechlorid in einem Moment 0 % betragt. In weiteren besonderen Ausfihrungsfor-
men werden die Zugabegeschwindigkeiten von Base und Saurechlorid bei im Wesentlichen konstanten Wer-
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ten wahrend des Zugabevorgangs gehalten. In anderen spezifischen Ausfliihrungsformen werden die Zugabe-
geschwindigkeit entweder der Base oder des Saurechlorids oder von Base und Saurechlorid gleichzeitig wah-
rend des Zugabevorgangs variiert.

[0048] In anderen erfindungsgemafien Ausfiihrungsformen wird die Base und das Saurechlorid gleichzeitig
zu der Reaktionsmischung zugegeben, bei einem im Wesentlichen konstanten Molverhaltnis von Base zu Sau-
rechlorid, in einer Ausfliihrungsform Gber einen Zeitraum von mindestens etwa 60 % der Gesamtsaurechlorid-
zugabe, in einer weiteren Ausfiihrungsform von mindestens etwa 70 % der Gesamtsaurechloridzugabe, in ei-
ner weiteren Ausfihrungsform von mindestens etwa 80 % der Gesamtsaurechloridzugabe, in einer weiteren
Ausfuhrungsform von mindestens etwa 90 % der Gesamtsauerchloridzugabe, in einer weiteren Ausflihrungs-
form von mindestens etwa 94 % der Gesamtsaurechloridzugabe, in einer weiteren Ausfuhrungsform von min-
destens etwa 98 % der Gesamtsaurechloridzugabe, in einer darUber hinausgehenden Ausfihrungsform um
mehr als 98 % der Gesamtsaurechloridzugabe und in einer weiteren Ausfihrungsform im Wesentlichen 100 %
der Gesamtsaurechloridzugabe. In anderen Ausfihrungsformen kann der Durchsatz von Saurechlorid und
Base wahrend der Saurechloridzugabe variiert werden, solange das durchschnittliche molare Durchsatzver-
haltnis von Base zu Saurechlorid bei einem im Wesentlichen konstanten Wert gehalten wird, in einer Ausfih-
rungsform Uber einen Zeitraum von mindestens etwa 60 % der Gesamtsaurechloridzugabe, in einer weiteren
Ausfuhrungsform von mindestens etwa 70 % der Gesamtsaurechloridzugabe, in einer weiteren Ausflihrungs-
form von mindestens etwa 80 % der Gesamtsaurechloridzugabe, in einer dariiber hinausgehenden Ausfih-
rungsform von mindestens etwa 90 % der Gesamtsaurechloridzugabe, in einer weiteren Ausflihrungsform von
mindestens etwa 94 % der Gesamtsaurechloridzugabe, in einer weiteren Ausflihrungsform von mindestens
etwa 98 % der Gesamtsaurechloridzugabe und in einer weiteren Ausfihrungsform von mehr als 98 % der Ge-
samtsaurechloridzugabe.

[0049] In einigen bestimmten Ausfiihrungsformen wird die Base und das Saurechlorid ausgehend von einem
stéchiometrischen Verhaltnis in einem Bereich von zwischen etwa 94 % und 96 % zugegeben, gefolgt von ent-
weder der kontinuierlichen Erhdhung des Verhaltnisses oder der Erhdhung in einem Einzelschritt auf einen
Wert in einem Bereich von zwischen etwa 96 % und 120 % wéahrend des Verlaufs der Zugabe. In einer spezi-
fischen Ausfihrungsform wird das Verhaltnis erhoht, falls der pH-Wert der Reaktionsmischung unterhalb eines
Werts im Bereich von zwischen etwa 6 und 7,5 zu sinken beginnt. In anderen spezifischen Ausfiihrungsformen
wird der Durchsatz der Base und des Saurechlorids entweder kontinuierlich oder in mehr als einem Schritt oder
in einem Einzelschritt wahrend des Verlaufs der Zugabe erhdht. In weiteren spezifischen Ausflihrungsformen
wird der Durchsatz der Base und des Saurechlorids gleichzeitig entweder kontinuierlich oder in mehr als einem
Schritt oder in einem Einzelschritt vermindert wahrend des Verlaufs der Zugabe. In anderen spezifischen Aus-
fuhrungsformen werden die Zugabegeschwindigkeiten der Base und des Saurechlorids unabhangig voneinan-
der variiert. In verschieden Ausfihrungsformen kann die Base sequentiell aus mehr als einem Flissigkeitszu-
gabegefall zugegeben werden, worin die Base in unterschiedlichen Konzentrationen vorliegt. In anderen Aus-
fuhrungsformen kann die Base nacheinander aus mehr als einem Flissigkeitszugabegefall bei unterschiedli-
chen Durchsatzmengen zugegeben werden. In einigen Ausfiihrungsformen, abhangig von Faktoren, jedoch
nicht beschrankt auf die Konfiguration des Reaktors, der Geometrie des Ruhrwerks, der Rihrgeschwindigkeit,
der Temperatur, dem Gesamtlésungsmittelvolumen, des Volumens des organischen Lésungsmittels, Anhyd-
ridkonzentration, pH-Wert, kann die Gesamtzeit der Zugabe der Base und des Saurechlorids weniger als etwa
120 Minuten, in weiteren Ausfiihrungsformen in einem Bereich von zwischen etwa 1 Minute und etwa 60 Mi-
nuten, in noch anderen Ausflihrungsformen in einem Bereich von zwischen etwa 2 Minuten und etwa 30 Mi-
nuten und in noch weiteren Ausflihrungsformen in einem Bereich von zwischen etwa 2 Minuten und etwa 15
Minuten liegen.

[0050] In verschiedenen erfindungsgemalen Ausflihrungsformen fihrt die Zugabe von Base und Saurechlo-
rid in vordefinierten Verhaltnissen zu einem pH-Wert der Reaktionsmischung in einer Ausfuihrungsform in ei-
nem Bereich von zwischen etwa 3 und etwa 8,5 und in einer weiteren Ausfihrungsform in einem Bereich von
zwischen etwa 5 und etwa 8,5. Demzufolge kann der Verlauf der Reaktion durch Uberwachung der Menge von
zugegebener Base verfolgt werden, zusétzlich zu oder anstelle der Uberwachung der Reaktion durch Messung
des pH-Werts der Reaktionsmischung. Dies ist von Vorteil, falls der pH-Wert genau und zu jedem Zeitpunkt bei
einer viskosen Grenzflachenreaktionsmischung gemessen werden muss, was schwierig auszufiihren sein
kann.

[0051] Bei der Temperatur der Reaktionsmischung wahrend der Herstellung des Polyesterzwischenprodukts
kann es sich um eine beliebige geeignete Temperatur handelt, die eine geeignete Reaktionsgeschwindigkeit
sowie ein Polyesterzwischenprodukt vorsieht, das im Wesentlichen frei von Anhydridbindungen ist. Geeignete
Temperaturen schliefien solche ein von etwa 10°C bis zum Siedepunkt der Chargenkomponente mit dem ge-
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ringsten Siedepunkt in der Reaktionsmischung unter Reaktionsbedingungen. Die Reaktion kann unter Druck
ablaufen. In verschiedenen Ausfuhrungsformen kann der Reaktionsdruck in einem Bereich von etwa 0 Pfund
pro Quadratinch bei geeichter Ablesung (psig) bis etwa 100 psig liegen. In einigen Ausfiihrungsformen kann
die Reaktionstemperatur unter Reaktionsbedingungen in einem Bereich von zwischen Raumtemperatur und
dem Siedepunkt der Mischung des Wasser-organischen Lésungsmittels liegen. In einer Ausfliihrungsform wird
die Reaktion am Siedepunkt des organischen Lésungsmittels in der Mischung aus Wasser-organischem L6-
sungsmittel durchgefiihrt. In einer spezifischen Ausfihrungsform wird die Reaktion am Siedepunkt von Dichlor-
methan durchgefihrt.

[0052] In verschiedenen Ausfiihrungsformen ist die Gesamtstoffmenge der zur Reaktionsmischung zugege-
benen Saurechloridgruppen stéchiometrisch ungentigend relativ zur Gesamtstoffmenge der Phenolgruppen.
Das genannte stéchiometrische Verhaltnis kann wiinschenswert sein, da die Hydrolyse der Saurechloridgrup-
pen minimiert wird und so dass Nucleophile, wie beispielsweise phenolische Verbindungen und/oder Phenoxi-
de vorliegen, die noch vorhandene Anhydridbindungen zerstéren, sollten diese unter den Reaktionsbedingun-
gen gebildet werden. Die Gesamtmolmenge der Saurechloridgruppen schliel3t mindestens ein Dicarbonsaure-
dichlorid und beliebige Monocarbonsaurechlorid-Kettenstopper ein und es kénnen beliebige Tri- oder Tetracar-
bonsduretri- oder -tetrachlorid-Verzweigungsmittel verwendet werden. Die Gesamtstoffmenge phenolischer
Gruppen schlief3t aromatische Dihydroxy-substituierte Kohlenwasserstoffreste sowie beliebige monophenoli-
sche Kettenstopper ein und es kdnnen beliebige tri- oder tetraphenolische Verzweigungsmittel verwendet wer-
den. Das stdochiometrische Verhaltnis von gesamtphenolischen Gruppen zu Gesamtsaurechloridgruppen liegt
in einer Ausfuihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 1,9:1 und etwa 1,01:1, in einer weiteren Aus-
fuhrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 1,5:1 und etwa 1,01:1, in einer weiteren Ausfihrungsform
in einem Bereich von zwischen etwa 1,25:1 und etwa 1,01:1 und in einer noch weiteren Ausflihrungsform in
einem Bereich von zwischen etwa 1,10:1 und etwa 1,01:1.

[0053] Das Vorliegen bzw. die Abwesenheit adventiver Anhydridbindungen nach vollstandiger Zugabe min-
destens eines Saurechlorids zu dem mindestens einen aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasser-
stoffrest hangt Ublicherweise von dem exakten stéchiometrischen Verhaltnis der Reaktionsteilnehmer und der
Menge an vorhandenem Katalysator ab sowie von anderen Variablen. Beispielsweise fehlen haufig Anhydrid-
bindungen, falls ein ausreichend molarer Uberschuss der gesamten phenolischen Gruppen vorliegt. In einigen
Ausfiihrungsformen kann ein molarer Uberschuss von mindestens etwa 1 % und in anderen Ausfiihrungsfor-
men von mindestens etwa 3 % der Gesamtmenge der phenolischen Gruppen in Bezug auf die Gesamtmenge
der Saurechloridgruppen ausreichen, um Anhydridbindungen unter Reaktionsbedingungen zu eliminieren.
Falls Anhydridbindungen vorliegen, ist es haufig wiinschenswert, dass der End-pH-Wert der Reaktionsmi-
schung in einer Ausfihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 7 und etwa 12, in einer weiteren Aus-
fuhrungsform von zwischen etwa 7 und etwa 9, in einer weiteren Ausfiihrungsform von zwischen etwa 7,2 und
etwa 8,8, in einer darliber hinausgehenden Ausflihrungsform von zwischen etwa 7,5 und etwa 8,5 und in einer
noch weiteren Ausfuhrungsform von zwischen etwa 7,5 und etwa 8,3 liegt, so dass Nucleophile, wie beispiels-
weise phenolische Verbindungen, Phenoxide und/oder Hydroxide vorliegen, die zusatzliche Anhydridbindun-
gen zerstéren. Demgemaf kann in einigen Ausfuhrungsformen das erfindungsgemafRe Verfahren weiterhin
den Schritt der Einstellung des pH-Werts der Reaktionsmischung umfassen, in einer Ausfiihrungsform auf ei-
nen Wert im Bereich von zwischen etwa 7 und etwa 12, nach vollstandiger Zugabe mindestens eines Saure-
chlorids zu mindestens einer aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffeinheit. Der pH-Wert
kann mittels einem beliebigen geeignetem Verfahren eingestellt werden, beispielsweise unter Verwendung ei-
ner wassrigen Base, wie beispielsweise wassrigem Natriumhydroxid.

[0054] Unter der Voraussetzung, dass der End-pH-Wert der Reaktionsmischung in einer Ausfihrungsform in
einem Bereich von zwischen etwa 7 und etwa 12 und in einer weiteren Ausfuhrungsform in einem Bereich von
zwischen etwa 7 und etwa 9 liegt, kann das erfindungsgemafRie Verfahren gemaf einer weiteren Ausfiihrungs-
form den Schritt des Rihrens der Reaktionsmischung Gber einen Zeitraum hinweg, der ausreichend lang ge-
nug ist, so daf} jegliche adventive Anhydridbindungen zerstért werden, sollten diese vorliegen, umfassen. Die
erforderliche Ruhrdauer hangt von der Reaktorkonfiguration, der Geometrie des Rihrwerks, der Rihrge-
schwindigkeit, der Temperatur, dem Gesamtldsungsmittelvolumen, dem Volumen des organischen Ldsungs-
mittels, der Anhydridkonzentration, dem pH-Wert sowie anderen Faktoren ab. Geeignete Riihrgeschwindigkei-
ten hangen von ahnlichen Faktoren ab, die dem Fachmann bekannt sind, und kdnnen leicht bestimmt werden.
In einigen Ausfuhrungsformen liegen geeignete Ruhrgeschwindigkeiten in einem Bereich von zwischen etwa
50 Upm und etwa 600 Upm, in anderen Ausflihrungsformen in einem Bereich von zwischen etwa 100 Upm und
etwa 500 Upm, in dariiber hinausgehenden Ausfiihrungsformen in einem Bereich von zwischen etwa 200 Upm
und etwa 500 Upm und in noch anderen Ausfihrungsformen in einem Bereich von zwischen etwa 300 Upm
und etwa 400 Upm. In einigen Fallen erfolgt die Durchmischung im Wesentlichen sofort, beispielsweise inner-
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halb Sekunden der pH-Einstellung auf einen Wert in einem Bereich von zwischen etwa 7 und etwa 12, unter
der Annahme, dass Uberhaupt adventive Anhydridbindungen vorlagen. Fir typische Gerate im LabormaRstab
kann eine Ruhrzeit in einer Ausfuhrungsform von mindestens etwa 1 Minute, in einer weiteren Ausfuhrungs-
form von mindestens etwa 3 Minuten und in einer weiteren Ausfiihrungsform von mindestens etwa 5 Minuten
erforderlich sein. Durch diesen Vorgang erhalten Nucleophile, wie beispielsweise phenolische Verbindungen,
Phenoxid und/oder Hydroxid, ausreichend Zeit, um vollstandig jegliche adventive Anhydridbindungen, sollten
diese vorliegen, zu zerstoren.

[0055] Mindestens ein Kettenstopper (im Folgenden manchmal auch als Verkappungsmittel bezeichnet) kann
in dem erfindungsgemafRen Verfabren und den erfindungsgemaflen Zusammensetzungen vorliegen. Ein
Zweck der Zugabe mindestens eines Kettenstoppers ist es, das Molekulargewicht des Polymers zu beschran-
ken, wodurch Polymere mit bestimmtem Molekulargewicht vorgesehen werden. In anderen Ausflihrungsfor-
men wird mindestens ein Kettenstopper zugegeben, falls das Polyesterzwischenprodukt entweder in Lésung
oder gewonnen aus Ldsung fur die nachfolgende Verwendung bei der Copolymerbildung verwendet werden
soll, welche die Anwesenheit von reaktiven Endgruppen, typischerweise phenolischen Hydroxygruppen auf
den Polyestersegmenten voraussetzt. Bei dem Kettenstopper kann es sich mindestens um monophenolische
Verbindungen, um Monocarbonsaurechloride und/oder Monochlorformiate handeln. Die Menge des zugege-
benen Kettenstoppers zu einem beliebigen Zeitpunkt wahrend der Reaktion kann dergestalt sein, dass alle
oder mindestens ein Tei der Polymerkettenendgruppen verkappt werden. Typischerweise wird ein Kettenstop-
per, falls vorliegend, in Mengen von 0,05 bis 10 Mol-%, basierend auf dem aromatischen Dihydroxysubstituier-
ten Kohlenwasserstoffrest im Fall von monophenolischen Verbindungen vorhanden sein, und basierend auf
Sauerchloriden im Fall von Monocarbonsaurechloriden und/oder Monochloroformiaten.

[0056] Geeignete monophenolische Verbindungen schlieRen monocyclische Phenole, wie beispielsweise un-
substituiertes Phenol, C,-C,,-Alkyl-substituierte Phenole, p-Cumyl-Phenol, p-tert.-Butylphenol, Hydroxydiphe-
nyl; Monoether von Diphenolen, wie beispielsweise p-Methoxyphenol ein. Alkyl-substituierte Phenole schlie-
Ren solche mit verzweigtkettigen Alkylsubstituenten mit 8 bis 9 Kohlenstoffatomen ein, in denen in einigen Aus-
fuhrungsformen etwa 47 bis 89 % der Wasserstoffatome Teil von Methylgruppen sind, wie in dem US-Patent
4,334,053 beschrieben. Fir einige Ausfiihrungsformen wird ein monophenolischer UV-Fanger verwendet als
Verkappungsmittel. Solche Verbindungen schliel3en 4-substituierte 2-Hydroxybenzophenone und deren Deri-
vate, Arylsalicylate, Monoester von Diphenolen, wie beispielsweise Resorcinolmonobenzoat, 2-(2-Hydroxya-
ryl)-benzotriazole und deren Derivate, 2-(2-Hydroxyaryl)-1,3,5-triazine und deren Derivate und ahnliche Ver-
bindungen ein. In verschiedenen Ausfihrungsformen handelt es sich bei den monophenolischen Kettenstop-
pern um mindestens einen ausgewahlt aus Phenol, p-Cumylphenol oder Resorcinolmonobenzoat.

[0057] Geeignete Monocarbonsaurechloride schlieBen monocyclische Monocarbonsaurechloride, wie bei-
spielsweise Benzoylchlorid, C,-C,,-Alkyl-substituiertes Benzoylchlorid, Toluoylchlorid, Halogen-substituiertes
Benzoylchlorid, Brombenzoylchlorid, Cinnamoylchlorid, 4-Nadimidobenzoylchlorid und Mischung daraus; po-
lycyclische Monocarbonsaurechloride, beispielsweise Trimellitanhydridchlorid, und Naphthoylchlorid; und Mi-
schungen aus monocyclischen und polycyclischen Monocarbonsaurechloriden ein. Die Chloride von aliphati-
schen Monocarbonsauren mit bis zu 22 Kohlenstoffatomen sind weiterhin geeignet. Funktionalisierte Chloride
aliphatischer Monocarbonsauren, wie beispielsweise Acryloylchlorid und Methacryloylchlorid, sind ebenfalls
geeignet. Geeignete Monochlorformiate schlieRen monocyclische Monochlorformiate, wie beispielsweise Phe-
nylchlorformiat, Alkyl-substituiertes Phenylchlorformiat, p-Cumylphenylchlorformiat, Toluolchlorformiat und Mi-
schungen daraus ein.

[0058] Kettenstopper kdnnen auf herkémmliche Art und Weise zu der Reaktionsmischung zugegeben wer-
den. In einigen Ausfihrungsformen kann der Kettenstopper mit dem aromatischen Dihydroxy-substituierten
Kohlenwasserstoffrest kombiniert in Lésung mit dem Saurechlorid zugegeben, getrennt von dem Saurechlorid
zugegeben oder kann zur Reaktionsmischung nach Herstellung des Vorkondensats zugegeben werden. In ei-
nigen Ausfuhrungsformen liegt mindestens ein Teil des Kettenstoppers vor Zugabe des Saurechlorids in der
Reaktionsmischung vor. In anderen Ausflihrungsformen liegt der gesamte Kettenstopper in der Reaktionsmi-
schung vor Zugabe des Saurechlorids vor. In einigen weiteren Ausfihrungsformen wird mindestens ein Teil des
Kettenstoppers wahrend der Zugabe des Saurechlorids zur Reaktionsmischung zugegeben. In anderen Aus-
fuhrungsformen wird der gesamte Kettenstopper wahrend oder nach der Zugabe des Saurechlorids zu der Re-
aktionsmischung zugegeben. In weiteren spezifischen Ausflihrungsformen wird der Kettenstopper entweder
kontinuierlich oder in mehr als einem Schritt oder einem Einzelschritt wahrend der Zugabe des Saurechlorids
zu der Reaktionsmischung zugegeben. In einem Beispiel der kontinuierlichen Zugabe von Kettenstopper, ent-
weder in flussiger oder geschmolzener Form, wird diese entweder kontinuierlich bei einer im Wesentlichen
konstanten Geschwindigkeit oder bei einer variablen Geschwindigkeit wahrend der Saurechloridzugabe tber-
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wacht. Gemal einem Beispiel einer schrittweisen Zugabe von festem Kettenstopper wird dieser portionsweise
oder in einer Einzelportion zu der Reaktionsmischung wahrend des Verlaufs der Sdurechloridzugabe zugege-
ben. Falls Monocarbonsaurechloride und/oder Monochlorformiate als Kettenstopper verwendet werden, wer-
den diese in einigen Ausfuhrungsformen als Beimischung mit Dicarbonsauredichloriden eingebracht. Diese
Kettenstopper kénnen weiterhin zur Reaktionsmischung in dem Moment zugegeben werden, in dem die Dicar-
bonsauredichloride im Wesentlichen oder vollstandig reagiert haben. Falls phenolische Verbindungen als Ket-
tenstopper verwendet werden, kdnnen diese in einer Ausfiihrungsform wahrend der Reaktion, oder in einer an-
deren Ausflhrungsform vor Beginn der Reaktion zwischen der aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlen-
wasserstoffeinheit und der Saurechlorideinheit zur Reaktionsmischung zugegeben werden. Falls im Wesentli-
chen Hydroxy-terminierte Arylat enthaltende Vorkondensate oder Oligomere gewtinscht werden, kann der Ket-
tenstopper fur die Kontrolle des Oligomermolekulargewichts fehlen oder in nur geringen Mengen vorliegen.

[0059] Gemal einer weiteren Ausfiihrungsform des erfindungsgemalien Verfahrens kann dieses den Ein-
schluss mindestens eines Verzweigungsmittels, wie beispielsweise eines trifunktionellen oder héherfunktionel-
len Carbonsaurechlorids und/oder trifunktionellen oder hdherfunktionellen Phenols umfassen. Solche Verzwei-
gungsmittel, falls eingeschlossen, kdnnen in verschiedenen Ausfuhrungsformen in Mengen von 0,005 bis 1
Mol-%, basierend auf den verwendeten Saurechloriden oder dem aromatischen Dihydroxy-substituierten Koh-
lenwasserstoffreste, respektive. Geeignete Verzweigungsmittel schlieflen beispielsweise trifunktionelle oder
héherfunktionelle Carbonsaurechloride, wie beispielsweise Trimesinsaure-trichlorid, Cyanursaure-trichlorid,
3,3',4,4'-Benzophenontetracarbonsaure-tetrachlorid, 1,4,5,8-Naphthalintetracarbonsauretetrachlorid oder Py-
romellitsdure-tetrachlorid sowie trifunktionelle oder héherfunktionelle Phenole, wie beispielsweise Phlorogluci-
nol, 4,6-Dimethyl-2,4,6-tri-(4-hydroxyphenyl)-2-hegten,  4,6-Dimethyl-2,4,6-tri-(4-hydroxyphenyl)-heptan,
1,3,5-tri-(4-Hydroxyphenyl)-benzol, 1,1,1-Tri-(4-hydroxyphenyl)-ethan, Tri-(4-hydroxyphenyl)-phenylmethan,
2,2-Bis-[4,4-bis-(4-hydroxyphenyl)-cyclohexyl]-propan,  2,4-Bis-(4-hydroxyphenylisopropyl)-Phenol,  Tet-
ra-(4-hydroxyphenyl)-methan, 2,6-Bis-(2-hydroxy-5-methylbenzyl)-4-methylphenol, 2-(4-Hydroxyphe-
nyl)-2-(2,4-dihydroxyphenyl)-propan, Tetra-(4-[4-hydroxyphenylisopropyl]-phenoxy)-methan, 1,4-Bis-[(4,4-di-
hydroxytriphenyl)-methyl]-benzol. In verschiedenen Ausfihrungsformen kénnen die phenolischen Verzwei-
gungsmittel zuerst zusammen mit den aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffreste zugege-
ben werden oder wahrend des Verlaufs der Saurechloridzugabe, wobei Saurechloridverzweigungsmittel zu-
sammen mit den Sauredichloriden zugegeben werden kdnnen.

[0060] Falls gewiinscht, kann das erfindungsgemaRe Polyesterzwischenprodukt hergestellt werden durch
das Verfahren weiterhin umfassend die Zugabe eines Reduktionsmittels. Geeignete Reduktionsmittel schlie-
Ren beispielsweise Natriumsulfat, oder ein Borhydrid, wie beispielsweise Natriumborhydrid ein. Falls vorlie-
gend, liegt das Reduktionsmittel typischerweise in Mengen von 0,25 bis 2 Mol-% vor, basierend auf den Molen
der aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffreste. Die Reaktionsmischung kann weiterhin ei-
nen Metallchelatbildner, wie beispielsweise Natriumgluconat, enthalten.

[0061] In einigen Ausflihrungsformen kann das Polyesterzwischenprodukt aus der Reaktionsmischung vor
der Copolyestercarbonatsynthese zurtickgewonnen werden. Rickgewinnungsverfahren sind dem Fachmann
bekannt und schlielen einen oder mehrere Schritte der Ansauerung der Mischung ein, beispielsweise mit min-
destens einer anorganischen Saure oder einer organischen Saure, wie oben beschrieben; Aussetzen der Mi-
schung einer FlUssig-Fliissig-Phasentrennung; Waschen der organischen Phase mit Wasser und/oder einer
verdunnten Saure, wie beispielsweise mindestens einer der weiter oben beschriebenen anorganischen oder
organischen Sauren; Prazipitation mittels herkdmmlicher Verfahren, wie beispielsweise mittels Behandlung mit
Wasser oder Antilésungsprazipitation mit beispielsweise einem Alkohol, wie beispielsweise Methanol, Ethanol
und/oder Isopropanol; Isolierung der sich ergebenden Prazipitate; und Trocknung zur Entfernung von Restlo-
sungsmittel. Es wird jedoch weiterhin in Betracht gezogen, den nachfolgenden Prozess ohne Ansduerung oder
Phasentrennung durchzufiihren, wobei dies haufig ohne Einschrankung der Ausbeute oder Reinheit des Hy-
droxyterminierten Polyesterzwischenprodukts durchgefiihrt werden kann.

[0062] In einer weiteren Ausflihrungsform verbleibt das Polyesterzwischenprodukt fir die darauf folgenden
Verfahrensschritte in Losung. In einer spezifischen Ausfuhrungsform wird die gesamte Grenzflachenreaktions-
mischung umfassend das Polyesterzwischenprodukt, Wasser, ein wasserunlésliches organisches Lésungsmit-
tel in sich anschlieRenden Verfahrensschritten weiter behandelt, wie beispielsweise der Phosgenierung zur Er-
zeugung von Block-Copolyestercarbonat.

[0063] In einer anderen erfindungsgemafen Ausfihrungsform wird ein Polyesterzwischenprodukt hergestellt

mittels Umesterungsreaktion der Schmelze durch Kombination mindestens eines aromatischen Dihydro-
xy-substituierten Kohlenwasserstoffrests mit mindestens einem Diester einer Dicarbonsaure. Gemal einer
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spezifischen erfindungsgemaRen Ausflihrungsform wird ein Resorcinolarylat enthaltendes Polyesterzwi-
schen-Produkt hergestellt mittels Umesterungsreaktion in der Schmelze durch Kombination mindestens einer
1,3-Dihydroxybenzoleinheit mit mindestens einem Diester einer Dicarbonsaure. Geeignete Dicarbonsauredi-
ester schlieRen solche ein mit Strukturen korrespondierend zu Dicarbonsauren, wobei es sich bei diesen um
formale Vorlaufer der weiter oben beschriebenen Dicarbonsduredichloride handelt. In einer Ausfihrungsform
handelt es sich bei den Dicarbonsaurediestern um Diarylester abgeleitet aus einer Dicarbonsdure und einer
aromatischen Monohydroxyverbindung, worin aromatische Einheiten monocyclische oder polycyclische aro-
matische Einheiten sind. In einer spezifischen Ausflihrungsform kdnnen veranschaulichende Beispiele von Di-
carbonsaurediarylester monocyclische aromatische Dicarbonsaurediarylester umfassen, wie beispielsweise
Diarylisophthalat, Diarylterephthalat oder deren Halogen- oder Chlor-subsituierten Derivate; oder polycycli-
sche aromatische Dicarbonsaurediarylester, wie beispielsweise kondensierte polycyclische aromatische Di-
carbonsaurediarylester enthaltend Naphthalindiarylester; verkntipfte polycyclische aromatische Einheiten ein-
geschlossen Biaryldiarylester oder Biphenyldiarylester, oder Einheiten der Formel Ar'O-Ar-Y'-Ar-OAr', worin Ar
und Ar' unabhangig voneinander aromatische Einheiten wie hierin definiert sind und Y' C,_,,-Alkylen, Haloal-
kylen, -O-, -S-, -SO-, -SO,-, -CO-, -(R™*)P(=0)- oder -(R"*)N- bedeutet, worin R™ Alkyl, Haloalkyl, Aryl, Haloaryl,
Alkaryl, Haloalkaryl, Aralkyl, Haloaralkyl, Cycloalkyl oder Halocycloalkyl umfasst. In einigen spezifischen Aus-
fuhrungsformen umfassen die polycyclischen aromatischen Dicarbonsaurediarylester Biphenyl-4,4'diaryldicar-
boxylat, Diphenylether-4,4'-diaryldicarboxylat, Diphenylsulfon-4,4'-diaryldicarboxylat, Diphenylketon-4,4'-dia-
ryldicarboxylat, Diphenylsulfid-4,4'-diaryldicarboxylat, Diphenylmethan-4,4'-diaryldicarboxylat, Diphenyldi-
chlormethan-4,4'-diaryldicarboxylat oder Naphthalindiaryldicarboxylat, wie beispielsweise Naphthalin-2,6-dia-
ryldicarboxylat und Naphthalin-2,7-diaryldicarboxylat; oder Halogen oder Chlor-substituierte Derivate der ge-
nannten polycyclischen aromatischen Dicarbonsaurediarylester. In anderen Ausflihrungsformen umfassen die
Dicarbonsaurediester Alkylendicarbonsaurediester und in einer spezifischen Ausfiihrungsform Alkylendicar-
bonsaurediarylester, worin Alkylengruppen in verschiedenen Ausfiihrungsformen eine C,,, geradkettige Alky-
len-, C, ,, verzweigtkettige Alkylen- oder C,_,,-Cyclo- oder -Bicycloalkylengruppe umfassen. In einigen spezifi-
schen Ausfiihrungsformen wird der aliphatische Dicarbonsaurediester ausgewahlt aus der Gruppe bestehend
aus Diphenylsebacat und Diphenylcyclohexan-1,4-dicarboxylat.

[0064] In einigen Ausflihrungsformen umfassen die Dicarbonsaurediester Mischungen aus einer beliebigen
Kombination der obigen Alkylen-, monocyclischen oder polycyclischen aromatischen Dicarbonsaurediarylester
in solchen Mengen, dass Struktureinheitenanteile in dem Polyesterzwischenprodukt wie oben beschrieben
vorgesehen werden. In verschiedenen Ausfiihrungsformen umfassen die Diarylester Diphenylester und wer-
den aus Phenol abgeleitet. In anderen Ausfihrungsformen umfassen die Diarylester solche abgeleitet aus aro-
matischen Monohydroxyverbindungen, umfassend mindestens eine elektronenziehende Gruppe ortho-, meta-
oder para- zu dem Sauerstoffsubstituenten der Monohydroxyeinheit. In einer weiteren Ausfiihrungsform um-
fassen die Diarylester solche abgeleitet aus aromatischen Monohydroxyverbindungen, umfassend mindestens
eine elektronenziehende Gruppe ortho oder para zu dem Sauerstoffsubstituenten der Monohydroxyeinheit. In
einer weiteren Ausfiihrungsform umfassen die Diarylester solche abgeleitet aus aromatischen Monohydroxy-
verbindungen umfassend mindestens eine elektronenziehende Gruppe ortho oder para zu dem Sauerstoffsub-
stituenten der Monohydroxyeinheit ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Carboalkoxy, Carboaryloxy,
Carboaryl, Halo, Cyano und Nitro sowie Mischungen daraus. In einer weiteren Ausfiihrungsform umfassen die
Diarylester solche abgeleitet aus aromatischen Monohydroxyverbindungen ausgewahit aus der Gruppe bese-
hend aus o-Carbomethoxyphenol, o-Carbomethoxymethylphenol, o-Carboethoxyphenol, o-Carbopropoxyphe-
nol, o-Chlorphenol, o-Carbophenylphenol, o-Carbophenoxyphenol, o-Carbobenzoxyphenol und o-Nitrophe-
nol.

[0065] In einigen Ausfiuhrungsformen umfassen die aromatischen Dicarbonsaurediarylester Diphenylisoph-
thalat, Diphenylterephthalat oder Mischungen daraus. Es kénnen entweder nur eine oder beide Isophthalat-
und Terephthalateinheiten vorliegen. Haufig liegen beide in einem Molverhaltnis von Isophthalat zu Terephtha-
lat in dem Bereich von etwa 0,2-5,0:1 vor. In einer weiteren Ausfiihrungsform betragt das Molverhaltnis von
Isophthalat zu Terephthalat etwa 0,4-2,5:1 und in einer noch weiteren Ausflihrungsform etwa 0,67-1,5:1.

[0066] In einer Ausfurungsform betragt das Molverhaltnis von verwendeter aromatischer Dihydroxy-substitu-
ierter Kohlenwasserstoffeinheit zu verwendeter Dicarbonsaurediestereinheit mehr als 1:1; in einer anderen
Ausfuhrungsform in dem Bereich von zwischen etwa 1,01:1 und etwa 1,90:1; in einer weiteren Ausfuhrungs-
form in dem Bereich von zwischen etwa 1,01:1 und etwa 1,25:1 und in einer noch weiteren Ausfiihrungsform
in einem Bereich von zwischen etwa 1,1:1 und etwa 1,2:1.

[0067] Die durch die vorliegenden Verfahren hergestellten Polyesterzwischenprodukte sind im Wesentlichen
frei von Anhydridbindungen, die mindestens zwei Mere der Polyesterkette verbinden. In einer spezifischen
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Ausfuhrungsform umfassen die Polyester Dicarbonsaurereste abgeleitet aus einer Mischung von Iso- und Te-
rephthalsauren und aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffresten abgeleitet von mindes-
tens einer Resorcinoleinheit wie in Formel (XIII) gezeigt:

/lo-/lﬁ
s
Ry

Formel (XIII)
worin R mindestens ein C,_,,-Alkyl oder Halogen ist, n 0-3 ist und m mindestens etwa 8 ist. In verschiedenen
Ausfuhrungsformen stellt n Null dar und m zwischen etwa 4 und etwa 300. Das molare Verhaltnis von Isoph-
thalat zu Terephthalat liegt in einer Ausfiihrungsform in einem Bereich von etwa 0,25-4,0:1, in einer weiteren
Ausfiihrungsform in einem Bereich von etwa 0,4-2,5:1 und in einer noch weiteren Ausfiihrungsform in einem
Bereich von etwa 0,67-1,5:1.

0O—0

m

[0068] In einer weiteren Ausfihrungsform umfasst die vorliegende Erfindung die thermisch stabilen Block-Co-
polyestercarbonate umfassend Polyesterblocksegmente in Kombination mit organischen Carbonatblockseg-
menten. In einer spezifischen Ausflihrungsform umfassen die Polyesterblocksegmente Resorcinolarylat ent-
haltende Kettenglieder. Die Segmente umfassend Polyesterkettenglieder in solchen Copolymeren sind im We-
sentlichen frei von Anhydridbindungen. Im Wesentlichen frei von Anhydridbindungen bedeutet, dass die Co-
polyestercarbonate eine Abnahme des Molekulargewichts in einer Ausfiihrungsform von weniger als 10 % und
in einer weiteren Ausfuhrungsform von weniger als 5 % nach Erhitzen des Copolyestercarbonats auf eine Tem-
peratur von etwa 280-290°C uber finf Minuten aufweisen.

[0069] Die Block-Copolyestercarbonate schlieRen solche ein umfassend abwechselnd Arylat und organische
Carbonatblocke, wie in Formel (XIV) dargestellt fiir eine spezifische Ausfihrungsform, worin Dicarbonsaure-
reste abgeleitet sind aus einer Mischung von Iso- und Terephthalsauren und aromatische Dihydroxy-substitu-
ierte Kohlenwasserstoffreste abgeleitet sind aus mindestens einer Resorcinoleinheit, worin R mindestens ein
C,..,-Alkyl oder Halogen ist, n 0-3 bedeutet und R® mindestens einen divalenten organischen Rest darstellt:

O\O/o-— Z l
e

[0070] In verschieden Ausflihrungsformen besitzen die Arylatblécke einen Polymerisationsgrad (DP), repra-
sentiert durch m, in einer Ausfiihrungsform von mindestens etwa 4, in einer weiteren Ausfiihrungsform von
mindestens etwa 10, in einer anderen Ausfiihrungsform von mindestens etwa 20 und in einer noch weiteren
Ausfuhrungsform von etwa 30-150. In einigen Ausfuhrungsformen betragt m mindestens etwa 3, in anderen
Ausfiihrungsformen mindestens etwa 10 und in noch anderen Ausfiihrungsformen etwa 20-300. In anderen
Ausfuhrungsformen betragt m zwischen etwa 20 und etwa 50. Der DP der organischen Carbonatblécke, repra-
sentiert durch p, betragt in einer Ausfiihrungsform mindestens etwa 1, in einer weiteren Ausfihrungsform min-
destens etwa 3, in einer anderen Ausfiihrungsform mindestens etwa 10 und in einer noch anderen Ausfih-
rungsform etwa 20-200. In weiteren Ausfihrungsformen besitzt p einen Wert in einem Bereich von zwischen
etwa 20 und etwa 50. Innerhalb des Umfangs der Erfindung bedeutet "alternierende Carbonat- und Arylatblo-
cke", dass die Copolyestercarbonate mindesten einen Carbonatblock umfassen und mindestens einen Arylat-
block. In einer spezifischen Ausfiihrungsform umfassen die Block-Copolyestercarbonate mindestens einen
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Formel (XIV)
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Arylatblock und mindestens zwei Carbontblocke. In einer weiteren spezifischen Ausfiihrungsform umfassen
die Block-Copolyestercarbonate eine A-B-A-Struktur mit mindestens einem Arylatblock ("B") und mindestens
zwei Carbonatblocken ("A"). In einer weiteren spezifischen Ausflihrungsform umfassen die Block-Copolyester-
carbonate eine B-A-B-Struktur mit mindestens zwei Arylatblécken ("B") und mindestens einem Carbonatblock
("A"). Mischungen von Block-Copolyestercarbonaten mit unterschiedlichen Strukturen liegen weiterhin inner-
halb des Umfangs der Erfindung.

[0071] In den erfindungsgemaRen Copolyestercarbonaten kann die Verteilung der Blécke dergestalt sein,
dass ein Copolymer vorgesehen wird mit einem gewilinschten Gewichtsverhaltnis von Arylatblécken in Relati-
on zu Carbonatblécken. Verschiedene Anwendungen bendtigen unterschiedlicher Gewichtsverhaltnisse von
Arylatblocken in Bezug auf Carbonatblécke. In einigen Ausfiihrungsformen kénnen einige Injektionsformge-
bungsanwendungen 5 bis 60 Gew.-% Arylatbldcke erfordern. In anderen Ausfiihrungsformen kdnnen einige
Folienanwendungen 60 bis 95 Gew.-% Arylatblocke voraussetzen. Die Copolyestercarbonate enthalten ge-
mal einer Ausfiihrungsform etwa 10 % bis etwa 99 Gew.-% Arylatblécke; in einer anderen Ausfihrungsform
etwa 40 % bis etwa 99 Gew.-.% Arylatblocke; in einer weiteren Ausflihrungsform etwa 60 % bis etwa 98
Gew.-% Arylatblécke; in einer weiteren Ausfiihrungsform etwa 80 % bis etwa 96 Gew.-% Arylatblocke; und in
einer noch weiteren Ausflihrungsform etwa 85 % bis etwa 95 Gew.-% Arylatblocke.

[0072] Obwohl eine Mischung aus Iso- und Terephthalat in der Formel (XIV) gezeigt ist, knnen die Dicarbon-
saurereste in den Arylatblécken abgeleitet werden von einem geeigneten Dicarbonsaurerest, wie oben defi-
niert, oder einer Mischung aus geeigneten Dicarbonsaureresten, eingeschlossen solche abgeleitet aus alipha-
tischen Disauredichloriden (sogenannten "Soft-Block"-Segmenten). In einigen Ausfuhrungsformen betragt n
gleich Null und die Arylatbldcke umfassen Dicarbonsaurereste abgeleitet aus einer Mischung von Iso- und Te-
rephthalsaureresten, worin das molare Verhaltnis von Isophthalat zu Terephthalat in einer Ausfiihrungsform in
einem Bereich von etwa 0,25-4,0:1, in einer weiteren Ausfihrungsform in einem Bereich von etwa 0,4-2,5:1
und in einer noch weiteren Ausfuhrungsform in einem Bereich von etwa 0,67-1,5:1 liegt.

[0073] In den organischen Carbonatblécken kann jedes R® in der Formel (XIV) unabhéngig voneinander ei-
nen divalenten organischen Rest darstellen. In verschiedenen Ausflihrungsformen ist der genannte Rest ab-
geleitet aus mindestens einem aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoff und mindestens
etwa 60 Prozent der Gesamtzahl der Gruppen R® in dem Polymer sind aromatische organische Reste und der
Rest sind aliphatische, alicyclische oder aromatische Reste. Geeignete aromatische Dihydroxy-substituierte
Kohlenwasserstoffe zur Verwendung bei der Synthese von Hydroxy-terminierten Polyesterzwischenprodukten
schlieRen alle oben beschriebenen ein.

[0074] In Abhangigkeit davon, ob in der Reaktionsmischung nicht abreagierter aromatischer Dihydroxy-sub-
stituierter Kohlenwasserstoff vorliegt oder nicht, nach der Synthese des Hydroxy-terminierten Polyesterzwi-
schenprodukts oder zur Reaktionsmischung nachfolgend zugegeben wird, kann R® in den Carbonatblécken
gemal Formel (XIV) aus einem Radikal bestehen oder zumindest teilweise ein Radikal enthalten abgeleitet
aus mindestens einem aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoff, wie zur Synthese des Hy-
droxy-terminierten Polyesterzwischenprodukts verwendet. In einer spezifischen Ausfiihrungsform kann R® in
den Carbonatblécken gemal Formel (XIV) aus einem Rest bestehen abgeleitet aus einer 1,3-Dihydroxyben-
zoleinheit oder diese zumindest teilweise umfassen, abhangig davon ob noch nicht abreagierte 1,3-Dihydro-
xybenzolreste in der Reaktionsmischung vorliegen oder nicht oder zur Reaktionsmischung im Nachfolgenden
zugegeben werden. Demgemaf umfasst das Copolyestercarbonat in einer spezifischen Ausfiihrungsform der
vorliegenden Erfindung Carbonatblocke mit R%-Resten abgeleitet aus einer aromatischen Dihydroxy-substitu-
ierten Kohlenwasserstoffeinheit identisch mit mindestens einer 1,3-Dihydroxybenzoleinheit in den Polyarylat-
blécken. In einer weiteren Ausfiihrungsform umfasst das Copolyestercarbonat Carbonatblécke mit R*>-Resten
abgeleitet aus einer aromatischen Dihydroxysubstituierten Kohlenwasserstoffeinheit abweichend von jeglicher
aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffeinheit in den Polyarylatblécken. In einer weiteren
spezifischen Ausfiihrungsform umfasst das Copolyestercarbonat Carbonatblécke mit R°-Resten abgeleitet aus
einer aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffeinheit abweichend von einer beliebigen
1,3-Dihydroxybenzoleinheit in den Polyarylatbldécken. In einer noch anderen Ausfiihrungsform umfasst das Co-
polyestercarbonat Carbonatblécke enthaltend eine Mischung aus R°-Resten abgeleitet aus aromatischen Di-
hydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffen, wobei mindestens einer identisch ist mit einem aromatischen Di-
hydroxy-substituierten Kohlenwasserstoff in den Polyarylatbldcken und mindestens einer von diesen abweicht.
In einer noch weiteren Ausflihrungsform umfasst das Copolyestercarbonat Carbonatblécke enthaltend eine Mi-
schung aus R®-Resten abgeleitet aus aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffen, wobei min-
destens einer davon identisch ist mit einer beliebigen 1,3-Dihydroxybenzoleinheit in den Polyarylatblécken und
mindestens einer davon abweicht. Falls eine Mischung aus R°-Resten vorliegt, abgeleitet aus aromatischen
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Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffen, betragt das molare Verhaltnis von Dihydroxyverbindungen
identisch mit denen aus Polyarylatblécken zu den Dihydroxyverbindungen abweichend von denen, die in den
Polyarylatblécken vorliegen, typischerweise etwa 1:999 bis 999:1. In einigen spezifischen Ausflihrungsformen
umfassen die Copolyestercarbonate Carbonatblécke enthaltend eine Mischung aus R°-Resten abgeleitet aus
mindestens einem unsubstituierten Resorcinol, einem substituierten Resorcinol und Bisphenol A. In anderen
spezifischen Ausfihrungsformen umfassen die Copolyestercarbonate Carbonatblécke enthaltend eine Mi-
schung aus R®-Resten abgeleitet aus mindestens zwei aus der Gruppe aus unsubstituiertem Resorcinol, sub-
stituiertem Resorcinol und Bisphenol A.

[0075] Diblock-, Triblock- und Multiblock-Copolyestercarbonate sind in der vorliegenden Erfindung einge-

schlossen. Die chemischen Bindungen zwischen Blécken umfassend Arylatkettenglieder und Bldcken umfas-

send organische Carbonatkettenglieder (wie veranschaulicht fiir Copolyestercarbonate umfassend Kettenglie-

der abgeleitet aus einer Mischung von Iso- und Terephthalsduren und aromatischen Dihydroxysubstituierten

Kohlenwasserstoffresten abgeleitet aus mindestens einer Resorcinoleinheit) kdnnen mindestens einschlieRen
(a) eine Esterbindung zwischen einem geeigneten Dicarbonsaurerest einer Arylateinheit und einer
-O-R*-O-Einheit einer organischen Carbonateinheit, wie beispielsweise durch die Formel (XV) dargestellt,
worin R® die bezuglich der Formel (XIV) gegebene Definition besitzt:

i
RO I

Formel (XV)

und

(b) eine Carbonatbindung zwischen einem Diphenolrest einer Resorcinolarylateinheit und einer
-(-C=0)-0O-Einheit einer organischen Carbonateinheit, wie in Formel (XVI) gezeigt, worin R und n die oben
angegebenen Bedeutungen besitzen:

i
—¢T O~ o-——c—o—-%—

Formel (XVI)

[0076] Das Vorliegen eines signifikanten Anteils der Esterbindungen gemafl Typ (a) kann zu einer uner-
wilnschten Farbbildung der Copolyestercarbonate fuhren. Obwohl die Erfindung nicht auf die Theorie be-
schrankt ist, wird angenommen, dass die Farbe sich daraus ergibt, dass beispielsweise R® in der Formel (XIV)
ein Bisphenol A ist und die Einheit aus Formel (XIV) wahrend der nachfolgenden Bearbeitung und/oder Licht-
exposition einer Friessche-Umlagerung unterliegt. GemaR einer spezifischen Ausfihrungsform umfasst das
Copolyestercarbonat im Wesentlichen ein Diblock-Copolymer mit einer Carbonatbindung zwischen einem
Arylatblock und einem organischen Carbonatblock. In einer weiteren spezifischen Ausflihrungsform umfasst
das Copolyestercarbonat im Wesentlichen ein A-B-A-Triblockcarbonat-Ester-Carbont-Copolymer mit Carbo-
natbindungen zwischen einem Arylatblock und den organischen Carbonat-Endblécken. In einer weiteren spe-
zifischen Ausfihrungsform umfasst das Block-Copolyestercarbonat im Wesentlichen ein B-A-B-Triblockes-
ter-Carbonat-Estercopolymer mit Carbonatbindungen zwischen dem organischen Carbonatblock und den
Arylatendblécken. Mischungen von Block-Copolyestercarbonaten mit unterschiedlichen Strukturen verknipft
durch Carbonatbindungen oder Esterbindungen, oder Mischungen aus Carbonat und Esterbindungen liegen
weiterhin innerhalb des Umfangs der Erfindung.

[0077] In einer weiteren Ausflihrungsform umfasst das Copolyestercarbonat Arylatblocke verknipft durch
Carbonatbindungen, wie beispielsweise gezeigt in der reprasentativen Struktur gemaR Formel (XVII) (wie fur
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Copolyestercarbonate umfassend Kettenglieder abgeleitet aus einer Mischung von Iso- und Terephthalsauren
und aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffresten abgeleitet aus mindestens einer Resorci-
noleinheit veranschaulicht):

XV (R) n (R)yn .
0 B ? w 0
om0 C_@rc-oO»o C o-O—o C@_C O—Ar
m m

worin R mindestens ein C,_,,-Alkyl oder Halogen ist, n 0-3 ist, Ar eine aromatische Einheit ist und jedes m un-
abhéangig voneinander in einer Ausfihrungsform mindestens etwa 4, in einer weiteren Ausfiihrungsform min-
destens etwa 10, in einer anderen Ausfihrungsform mindestens etwa 20 und in einer noch weiteren Ausfiih-
rungsform etwa 30-150 ist, und die Arylatstruktureinheiten wie fur die obige Formel (X) beschrieben sind. In
einigen Ausfuhrungsformen umfasst Ar einen Hydroxyphenolrest abgeleitet aus einer aromatischen Dihydro-
xy-substituierten Kohlenwasserstoffeinheit (wie beispielsweise einer 1,3-Dihyrdoxybenzoleinheit) oder einem
Aryloxycarboxyphenylrest abgeleitet aus einem aromatischen Dicarbonsaurediarylester. In weiteren Ausfih-
rungsformen kénnen die Arylatbldcke gemal Formel (XVII) terminiert sein, beispielsweise mit einer monophe-
nolischen Einheit, wie z. B. einem monophenolischen Kettenstopper. Copolyestercarbonate umfassend For-
mel (XVII) kénnen durch die Reaktion von Hydroxy-terminiertem Polyesterzwischenprodukt mit einem Carbo-
natvorldufer im Wesentlichen in Abwesenheit jeglicher Dihydroxyverbindung, die verschieden ist vom Hydro-
xy-terminierten Polyesterzwischenprodukt, abgeleitet sein. In anderen Ausfuhrungsformen kann das Copoly-
estercarbonat eine Mischung von Copolyestercarbonaten umfassen mit unterschiedlichen Struktureinheiten
und unterschiedlichen Strukturen, wie beispielsweise hierin beschrieben.

[0078] Erfindungsgemalie Copolyestercarbonate werden gemaR einer Ausfuhrungsform aus Polyesterzwi-
schenprodukten mit Hilfe des erfindungsgemafRen Verfahrens hergestellt und enthalten mindestens einige Hy-
droxy-terminale Stellen an den Ketten. In einigen Ausfihrungsformen enthalten die genannten Zwischenpro-
dukte mindestens eine und haufig zwei Hydroxy-terminale Stellen am Grol¥teil der Ketten. In verschiedenen
Ausfuhrungsformen kénnen die Zwischenprodukte mit Hilfe des erfindungsgemafien Verfahrens hergestellt
werden, worin das Molekulargewicht und die Carbonsdure-Endgruppenkonzentration des Zwischenprodukts
minimiert sind und die Konzentration der phenolischen Hydroxyendgruppe maximiert ist. Die genannten Zwi-
schenprodukte besitzen gewichtsmittlere Molekulargewichte (im Vergleich zu Polystyrolstandards) gemaR ei-
ner Ausfihrungsform von mindestens etwa 900, in einer weiteren Ausfihrungsform von mindestens etwa 2000
und in einer noch weiteren Ausfihrungsform von mindestens etwa 4000. In spezifischen Ausfihrungsformen
besitzen die Polyesterzwischenprodukte gewichtsmittlere Molekulargewichte in einer Ausfuhrungsform von
etwa 4.000 bis etwa 40.000, in einer weiteren Ausfihrungsform von etwa 10.000 bis etwa 30.000, in einer an-
deren Ausfuhrungsform von etwa 16.000 bis etwa 25.000 und in einer anderen Ausfuhrungsform von etwa
18.000 bis etwa 22.000. In einigen Ausfuhrungsformen besitzen die genannten Zwischenprodukte etwa
300-1500 ppm Carbonsaureendgruppen. In anderen Ausfihrungsformen besitzen die Zwischenprodukte etwa
2-37.000 ppm phenolische Hydroxyendgruppen und in noch anderen Ausflihrungsformen etwa 2400-9700
ppm phenolische Hydroxyendgruppen. Die Polyesterzwischenprodukte besitzen in vielen Ausfihrungsformen
eine hdhere Konzentration an phenolischen Endgruppen im Vergleich zu Carbonsaureendgruppen. Carbon-
saureendgruppen kdnnen beispielsweise mittels Hydrolyse von Saurechloridgruppen unter Reaktionsbedin-
gungen entstehen oder als adventive Sauregruppen vorliegen, die aus dem Dicarbonsauredichlorid-Aus-
gangsmaterial stammen.

[0079] GemalR einer Ausfuhrungsform der Erfindung kénnen thermisch stabile Copolyestercarbonate herge-
stellt werden mittels Reaktion der genannten Hydroxy-terminierten Polyesterzwischenprodukte mit einem Car-
bonatvorlaufer, oftmals in Gegenwart eines Katalysators. GemaR einer weiteren Ausfuhrungsform kénnen
thermisch stabile Copolyestercarbonate hergestellt werden mittels Reaktion von Hydroxy-terminierten Polyes-
terzwischenprodukten mit einem Carbonatvorldufer und mindestens einem aromatischen Dihydroxy-substitu-
ierten Kohlenwasserstoff, hdufig in Gegenwart eines Katalysators. GemaR einer spezifischen Ausfihrungs-
form kdnnen thermisch stabile Copolyestercarbonate hergestellt werden mittels Reaktion einem Resorcinola-
rylat enthaltenden Polyesterzwischenprodukt mit einem Carbonatvorlaufer und mindestens einem aromati-
schen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoff, haufig in Gegenwart eines Katalysators. Wahlweise kann
ein Verzweigungsmittel und/oder ein Kettenstopper, wie oben beschrieben, in der Reaktionsmischung vorlie-
gen.

[0080] In verschiedenen Ausflhrungsformen handelt es sich bei dem Carbonatvorlaufer um Phosgen. Falls
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Phosgen verwendet wird, kann der Syntheseschritt gemaf bekannter Grenzflachenverfahren (d. h. also in ei-
nem Zweiphasensystem) durchgefiihrt werden unter Verwendung eines geeigneten Grenzflachenpolymerisa-
tionskatalysators und einer Base. Der Grenzflachenreaktionsvorgang kann Wasser umfassen und mindestens
ein im Wesentlichen mit Wasser nicht mischbares organisches Lésungsmittel. Geeignete Lésungsmittel, die
nicht mit Wasser mischbar sind, schlielen solche wie oben beschrieben bei der Herstellung von Hydroxy-ter-
minierten Polyesterzwischenprodukten ein. In einer Ausfiihrungsform handelt es sich bei dem nicht mit Wasser
mischbaren Lésungsmittel um Dichlormethan. Geeignete Basen schlieen die oben beschriebenen ein. In ei-
ner Ausfiihrungsform handelt es sich bei der geeigneten Base um wassriges Natriumhydroxid. Bei dem Kata-
lysator kann es sich um die bei der Herstellung von Hydroxyterminierten Polyesterzwischenprodukten be-
schriebenen Typen und Arten handeln. In verschiedenen Ausfiihrungsformen kann ein geeigneter Katalysator
ein tertiares Amin, typischerweise ein Trialkylamin, wie beispielsweise Triethylamin, oder ein hochnucleophiles
heterocyclisches Amin, wie beispielsweise 4-Dimethylaminomorpholin, oder einen Phasentransferkatalysator,
am haufigsten ein quaterndres Ammoniumsalz, wie beispielsweise Tetrabutylammoniumchlorid oder Bromid
oder Tetrabutylphosphoniumchlorid oder Bromid enthalten. Mischungen solcher Katalysatoren, insbesondere
Mischungen von Trialkylaminen und Tetralkylammoniumsalzen kdnnen auch verwendet werden.

[0081] In verschiedenen erfindungsgemalien Ausfiihrungsformen kann zusatzlich in der Reaktionsmischung
mindestens ein von dem Hydroxy-terminierten Polyesterzwischenprodukt abweichender aromatischer Dihy-
droxy-substituierter Kohlenwasserstoff vorliegen. Falls dieser vorliegt, kann mindestens ein aromatischer Di-
hydroxy-substituierter Kohlenwasserstoff abweichend von dem Hydroxy-terminierten Polyesterzwischenpro-
dukt in die Reaktionsmischung fiir die Copolyestercarbonatsynthese mittels herkémmlicher Verfahren einge-
bracht werden. GemaR einer Ausfuhrungsform kann mindestens ein aromatischer Dihydroxy-substituierter
Kohlenwasserstoff als nicht umgesetzter aromatischer Dihydroxy-substituierter Kohlenwasserstoff aus der Po-
lyestersynthese vorliegen. In einer spezifischen Ausfuhrungsform kann mindestens ein aromatischer Dihydro-
xy-substituierter Kohlenwasserstoff als nicht umgesetzte 1,3-Dihydroxybenzoleinheit aus der Resorcinolarylat
enthaltenden Polyestersynthese vorliegen. In einer anderen Ausfiihrungsform kann mindestens ein aromati-
scher Dihydroxy-substituierter Kohlenwasserstoff nach der Polyestersynthese zugegeben werden, vor oder
wahrend der Reaktion mit einem Carbonatvorlaufer bei der Copolyestercarbonatsynthese. In einer spezifi-
schen Ausfihrungsform liegt mindestens ein aromatischer Dihydroxy-substituierter Kohlenwasserstoff als
nicht umgesetzte 1,3-Dihydroxybenzoleinheit aus der Resorcinolarylat enthaltenden Polyestersynthese vor
und mindestens ein aromatischer Dihydroxy-substituierter Kohlenwasserstoff wird nach der Polyestersynthese
zugegeben, vor oder wahrend der Reaktion des Carbonatvorlaufers in der Copolyestercarbonatsynthese. Bei
der vor oder wahrend der Reaktion mit dem Carbonatvorlaufer in der Copolyestercarbonatsynthese zugesetz-
ten Verbindung nach der Polyestersynthese kann es sich um die selbe aromatische Dihydroxysubstituierte
Kohlenwasserstoffeinheit handelt, die initial in der Polyesterzwischenproduktsynthese vorlag oder um eine da-
von abweichende. In einer anderen spezifischen Ausfliihrungsform umfasst der aromatische Dihydroxy-substi-
tuierte Kohlenwasserstoff mindestens ein unsubstituiertes Resorcinol oder substituiertes Resorcinol aus der
Polyestersynthese und mindestens einen aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoff zugege-
ben nach der Polyestersynthese abweichend von unsubstituiertem Resorcinol oder substituiertem Resorcinol.
In einer weiteren Ausfiihrungsform wird ein molarer Uberschuss des aromatischen Dihydroxy-substituierten
Kohlenwasserstoffs (relativ zur Gesamtmolmenge der vorliegenden Saurechloridspezies) bei der Polyester-
synthese verwendet, wobei in diesem Fall teilweise nicht umgesetzter aromatischer Dihydroxysubstituierter
Kohlenwasserstoff zurlickbleibt und ein zweiter aromatischer Dihydroxysubstituierter Kohlenwasserstoff vor
oder wahrend der Reaktion mit dem Carbonatvorlaufer bei der Copolyestercarbonatsynthese zugegeben wird.
In einer anderen spezifischen Ausfiihrungsform wird ein molarer Uberschuss von 1,3-Dihydroxybenzol (relativ
bezogen auf die Gesamtmolmenge von vorhandenen Saurechloridspezies) bei der Polyestersynthese verwen-
det, wobei in diesem Fall ein Teil von nicht umgesetztem 1,3-Dihydroxybenzol verbleibt und Bisphenol A vor
oder wahrend der Reaktion mit dem Carbonatvorlaufer bei der Copolyestercarbonatsynthese zugegeben wird.
Die Menge einer beliebigen aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffeinheit (wie beispiels-
weise 1,3-Dihydroxybenzoleinheit), die nicht umgesetzt aus der Polyestersynthese verbleibt, betragt in einer
Ausfuhrungsform weniger als etwa 98 Mol-%, in einer anderen Ausfihrungsform weniger als etwa 96 Mol-%,
in einer weiteren Ausfiuihrungsform weniger als etwa 80 Mol-%, in einer anderen Ausfluhrungsform weniger als
etwa 60 Mol-%, in einer weiteren Ausfihrungsform weniger als etwa 40 Mol-%, in einer anderen Ausfihrungs-
form weniger als etwa 30 Mol-%, in einer weiteren Ausflihrungsform weniger als etwa 15 Mol-%, in einer an-
deren Ausfuhrungsform weniger als etwa 10 Mol-% und in einer noch anderen Ausfiihrungsform weniger als
etwa 5 Mol-% der urspringlich bei der Polyestersynthese vorliegenden aromatischen Dihydroxysubstituierten
Kohlenwasserstoffeinheit. In einer weiteren spezifischen Ausfiihrungsform betragt die Menge der nicht umge-
setzten aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffeinheit (wie beispielsweise 1,3-Dihydroxy-
benzoleinheit) aus der Polyestersynthese weniger als etwa 2 Mol-% der urspriinglich in die Polyestersynthese
eingesetzte aromatische Dihydroxy-substituierte Kohlenwasserstoffeinheit. In einer anderen spezifischen Aus-
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fuhrungsform liegt die Menge an nicht umgesetzter aromatischer Dihydroxy-substituierter Kohlenwasserstof-
feinheit aus der Polyestersynthese in einem Bereich von zwischen etwa 2 Mol-% und etwa 10 Mol-% der ur-
springlichen aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffeinheit der Polyestersynthese.

[0082] Wenn Phosgen als Carbonatvorlaufer verwendet wird, kann in verschiedenen Ausfihrungsformen der
Reaktions-pH-Wert wahlweise vor der Phosgenierung auf einen gewilinschten Wert eingestellt werden, bei-
spielsweise auf einen Wert in einem Bereich von zwischen etwa 5 und etwa 11. In verschiedenen Ausfuhrungs-
formen kann Phosgen zu der Reaktionsmischung in einer Menge von etwa 0,005 Mol Phosgen pro Mol Hydro-
xygruppe pro Minute bis etwa 0,2 Mol Phosgen pro Mol Hydroxygruppe pro Minute eingebracht werden. Typi-
scherweise wird ein Zielwert der zur Reaktionsmischung zugegebenen Gesamtmenge an Phosgen in einer
Ausfuhrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 100 % und etwa 300 %, in einer weiteren Ausfuhrungs-
form in einem Bereich von zwischen etwa 110 % und etwa 200 %, in einer weiteren Ausfihrungsform in einem
Bereich von zwischen etwa 110 % und etwa 170 % und in einer anderen Ausfiihrungsform in einem Bereich
von zwischen etwa 120 % und etwa 150 % des stdchiometrischen Werts basierend auf Gesamthydroxygrup-
pen liegen. Unter Hydroxygruppen versteht man Hydroxy enthaltenden Verbindungen, welche Hydroxytermi-
niertes Polyesterzwischenprodukt und beliebigen aromatischen Dihydroxysubstituierten oder Monohydro-
xy-substituierten Kohlenwasserstoff enthalten abweichend von dem in der Mischung vorliegenden Hydro-
xy-terminierten Polyesterzwischenprodukt umfassen. Die Phosgenzugabemenge kann im Wesentlichen kon-
stant oder variabel sein.

[0083] In verschiedenen Ausflihrungsformen des erfindungsgemafen Verfahrens wird die Base in die Reak-
tionsmischung gleichzeitig mit der Phosgenzugabe eingebracht. Bei bestimmten Ausfihrungsformen wird die
Base und das Phosgen gleichzeitig in die Reaktionsmischung bei einem im Wesentlichen konstanten molaren
Verhaltnis von Base zu Phosgen eingebracht. Dieses molare Verhaltnis kann gemaf einer Ausfihrungsform
in dem Bereich von zwischen etwa 1,8 und etwa 2,5 Mol Base pro Mol Phosgen, in einer anderen Ausfiihrungs-
form in einem Bereich von zwischen etwa 1,9 und etwa 2,4 Mol Base pro Mol Phosgen und in einer noch an-
deren Ausfihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 1,95 und etwa 2,2 Mol Base pro Mol Phosgen
liegen. Jedes Verhaltnis stellt das durchschnittliche molare Durchsatzmengenverhaltnis im Verlauf der Phos-
genierung dar, worin das molare Durchsatzmengenverhaltnis den molaren Durchsatz der Basezugabe geteilt
durch den molare Durchsatz der Phosgenzugabe darstellt. In weiteren Ausfiihrungsformen kann der Durchsatz
des Phosgens und der Base wahrend der Phosgenierung verandert werden, solange das durchschnittliche
molare Durchsatzmengenverhaltnis von Base zu Phosgen innerhalb des gewtinschten Bereichs verbleibt. Das
durchschnittliche molare Durchsatzmengenverhaltnis entspricht in einer Ausfihrungsform dem Durchschnitt
der festgesetzten Werte der molaren Durchsatzmengenverhéltnisse wahrend der Phosgenzugabe. In spezifi-
schen Ausfuhrungsformen kann das durchschnittliche molare Durchsatzmengenverhaltnis molare Durchsatz-
mengenverhaltnisse mit einschlieen, die unabsichtliche und momentane Abweichung auflRerhalb des ge-
wiinschten Bereichs darstellen unter der Voraussetzung, dass die durchschnittlichen molaren Durchsatzmen-
genverhaltnisse in dem gewlnschten Bereich liegen. Somit wird das Verhaltnis von erfindungsgemaf einge-
setzter Base nicht, wie im Stand der Technik primar berechnet, um einen festgesetzten pH-Wert aufrechtzuer-
halten, sondern um ein festgesetztes Molverhaltnis in Bezug auf Phosgen aufrechtzuerhalten. Es hat sich he-
rausgestellt, dass dies automatisch zu einem pH-Wert wahrend der Reaktion innerhalb des Bereichs von etwa
5,5 bis etwa 11 fihrt.

[0084] In verschiedenen Ausfliihrungsformen kann das Verhaltnis von Base zu Phosgen vorteilhaft variiert
werden innerhalb spezifischer Grenzen, die leicht experimentell festgelegt werden kénnen. In einigen spezifi-
schen Ausfuhrungsformen wird die Zugabemenge der Base und des Phosgens gleichzeitig entweder kontinu-
ierlich oder in mehr als einem Schritt oder einem Einzelschritt wahrend des Verlaufs der Zugabe erhoht. In an-
deren spezifischen Ausfiihrungsformen wird die Zugabemenge von Base und Phosgen gleichzeitig entweder
kontinuierlich oder in mehr als einem Schritt oder in einem Einzelschritt im Verlauf der Zugabe vermindert.
Nachdem die Gesamtphosgenmenge zugegeben wurde, kann der Phosgenzustrom abgeschaltet werden und
falls notwendig Base in einer Menge zugesetzt werden, die ausreicht, um einen End-pH-Wert zu erzielen, der
in mehreren Ausfihrungsformen in dem Bereich von etwa 5,5 bis etwa 11,5 und in einigen Ausfihrungsformen
zwischen etwa 7 und etwa 11 liegt.

[0085] Es liegt weiterhin im Umfang der Erfindung, den pH-Wert der Reaktion zu Gberwachen und das molare
Durchsatzmengenverhaltnis von Base zu Phosgen wahrend des Verlaufs der Phosgenzugabe einzustellen,
um extreme Abweichungen im Sinne eines niedrigen pH-Werts zu vermeiden (beispielsweise eines pH-Werts
unterhalb etwa 5 bis 6). Dies kann aus Sicherheitsgriinden erfolgen. Falls gewiinscht, kann das molare Zuga-
beverhaltnis von Base zu Phosgen in einigen Ausflihrungsformen kurzfristig auf einen Wert in einen Bereich
von zwischen etwa 2,5 und etwa 4 erhdht werden, um den pH-Wert der Reaktion in den gewiinschten Bereich
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zu bringen. Dies ist manchmal notwendig, beispielsweise in einer spezifischen Ausfihrungsform, nachdem
mindestens ein Mol Phosgen pro Mol Bisphenol aquivalent zur Reaktionsmischung zugegeben wurde. Dem-
gegeniber kann das Basenverhaltnis kurzfristig auf einen Wert in einem Bereich von 0 bis etwa 2,0 verringert
werden, falls der pH-Wert einen hohen Zielwert liberschreitet (beispielsweise einen pH-Wert oberhalb etwa 9,5
fur die Copolyestercarbonatphosgenierung). Mit geringem Versuchsaufwand kann ein geeigneter Bereich der
Base-zu-Phosgen-Verhaltnisse herausgefunden werden, so dass es haufig nicht notwendig ist, von einem kon-
stanten Base-zu-Phosgen-Verhaltnis abzuweichen. Es wird weiterhin festgestellt, dass es haufig von Vorzug
sein kann zur Kontrolle der Basenzugabe Durchsatzmessungen anstelle von pH-Messungen durchzufiihren,
da das Betriebseigenschaften der pH-Elektrode bei Grenzflachenbedingungen haufig schlecht ist. Jedoch
kann es in einigen Ausfihrungsformen von Vorteil sein, ein vereinfachtes Schema anzuwenden, worin der
pH-Wert Gberwacht wird und das Basen-zu-Phosgen-Verhaltnis eingestellt wird basierend auf dem gemesse-
nen pH-Wert. Beispielsweise liegt es innerhalb des Umfangs dieser Erfindung, ein System vorzusehen, worin
das molare Durchsatzverhaltnis von Base zu Phosgen wahrend der Phosgenierung in dem Bereich von etwa
1,9 bis 2,4 fir einen gemessenen pH-Wert in dem Bereich von 7,5-9,0 und in dem Bereich von etwa 2,44 fir
einen gemessenen pH-Wert von unterhalb 7,5 und in einem Bereich von etwa 0-1,9 fir einen gemessenen
pH-Wert von oberhalb 9,0 liegt. Die genauen Verhaltnisse und pH-Bereiche kdnnen leicht experimentell be-
stimmt werden.

[0086] Es ist manchmal wiinschenswert, einen Phosgenierungsschritt nach Ablauf der Reaktion nachdem der
initiale Phosgenierungsprozess vollstandig abgelaufen ist, durchzufiihren. Ein solcher Schritt kann beispiels-
weise durchgefiihrt werden, wenn angenommen wird, dass die Ausgangsphosgenierungsreaktion basierend
auf einer qualitativen oder quantitativen Analyse einer Probe des Produkts nicht vollstandig abgelaufen ist. Bei-
spielsweise kann das Produkt nichtabreagierte phenolische Hydroxygruppen aufweisen. Geeignete analyti-
sche Methoden, wie solche zur Bestimmung von nichtabreagierten Hydroxgruppen sind dem Fachmann gut
bekannt. Phosgenierungen nach Ablauf der Reaktion kdénnen durchgefihrt werden unter herkémmlicher
pH-Steuerung oder einem kontrollierten Basendurchsatz. Falls der kontrollierte Hasendurchsatz angewendet
wird, kann das Molverhaltnis in verschiedenen Ausfihrungsformen im Bereich von zwischen etwa 1,8 und etwa
4,0 Mol Base pro Mol Phosgen liegen. Die Menge an zugegebenem Phosgen in einer beliebigen wahlweisen
Phosgenierung nach Abschluss der Reaktion liegt in einer Ausfliihrungsform in einem Bereich von zwischen
etwa 1 % und etwa 25 %, in einer anderen Ausfihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 2 % und
etwa 20 % und in einer anderen Ausfihrungsform in einem Bereich von zwischen etwa 5 % und etwa 15 % der
stéchiometrischen Menge basierend auf den Hydroxylgruppen, welche initial vor der urspriinglichen Phosge-
nierung vorlagen. In einigen Ausflihrungsformen wird eine beliebige Menge von Phosgen nach Ablauf der Re-
aktion zugegeben, wobei die notwendige Menge zur Reaktion mit nichtumgesetzten Hydroxygruppen leicht ex-
perimentell bestimmt werden kann.

[0087] In anderen erfindungsgemafien Ausflihrungsformen wird die Base und das Phosgen gleichzeitig in die
Reaktionsmischung eingebracht bei im Wesentlichen konstantem Molverhaltnis von Base zu Phosgen uber ei-
nen Zeitraum in einer Ausfuihrungsform von mindestens etwa 60 % der Gesamtphosgenzugabe, in einer wei-
teren Ausflihrungsform von mindestens etwa 70 % der Gesamtphosgenzugabe, in einer anderen Ausflihrungs-
form von mindestens etwa 80 % der Gesamtphosgenzugabe, in einer noch anderen Ausfiihrungsform von min-
destens etwa 90 % der Gesamtphosgenzugabe, in einer anderen Ausfliihrungsform von mindestens etwa 94
% der Gesamtphosgenzugabe, in einer weiteren Ausflihrungsform von mindestens etwa 98 % der Gesamt-
phosgenzugabe, in einer weiteren Ausfihrungsform von mehr als 98 % der Gesamtphosgenzugabe und in ei-
ner weiteren Ausfuhrungsform von im Wesentlichen 100 % der Gesamtphosgenzugabe. In anderen Ausfih-
rungsformen kann die Durchsatzmenge von Phosgen und Base wahrend der Phosgenierung variiert werden,
solange das durchschnittliche molare Durchsatzmengenverhaltnis von Base zu Phosgen auf einem im We-
sentlichen konstanten Wert Gber einen Zeitraum gehalten wird, in einer Ausfihrungsform von mindestens etwa
60 % der Gesamtphosgenzugabe, in einer anderen Ausfiihrungsform von mindestens etwa 70 % der Gesamt-
phosgenzugabe, in einer weiteren Ausfiihrungsform von mindestens etwa 80 % der Gesamtphosgenzugabe,
in einer anderen Ausfihrungsform von mindestens etwa 90 % der Gesamtphosgenzugabe, in einer weiteren
Ausfiihrungsform von mindestens etwa 94 % der Gesamtphosgenzugabe, in einer weiteren Ausfiihrungsform
von mindestens etwa 98 % der Gesamtphosgenzugabe und in einer noch weiteren Ausfiihrungsform von gré-
Rer als 98 % der Gesamtphosgenzugabe.

[0088] Das Block-Copolyestercarbonat kann in Lésung verwendet werden oder kann durch jegliches geeig-
nete Verfahren in ein anderes Lésungsmittel zur Verwendung tberfuhrt werden. In einigen Ausfuhrungsformen
wird das Copolyestercarbonat aus einer Lésung mittels herkdbmmlicher Verfahren wiedergewonnen und iso-
liert. Diese kdnnen beispielsweise einschlieRen mindestens einen Schritt ausgewahlt aus der Gruppe beste-
hend aus Anti-Losungsmittelprazipitation, Waschen, Trocknen und Entgasung-Pelletierung oder Folienbildung
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mittels Extrusion.

[0089] Die mit Hilfe des erfindungsgemalen Verfabrens hergestellten Block-Copolyestercarbonate besitzen
gemal einer Ausfihrungsform weniger als etwa 100 ppm, gemaf einer weiteren Ausfiihrungsform weniger als
etwa 50 ppm und gemaR einer noch weiteren Ausfihrungsform weniger als etwa 20 ppm phenolische End-
gruppen. Die genannten Copolymere enthalten gemaR einer Ausfiihrungsform weniger als etwa 50 ppm und
gemal einer anderen Ausfuhrungsform weniger als etwa 25 ppm freie 1,3-Dihydroxybenzoleinheiten. Die Co-
polymere besitzen in einer Ausfihrungsform weniger als etwa 2000 ppm, in einer weiteren Ausfihrungsform
weniger als etwa 500 ppm, in einer anderen Ausfiihrungsform weniger als etwa 200 ppm, in einer weiteren
Ausfuhrungsform weniger als etwa 100 ppm und in einer noch weiteren Ausfihrungsform weniger als etwa 50
ppm Carbonsaureendgruppen. In einigen Ausfihrungsformen besitzen die Copolyestercarbonate eine Car-
bonsaure-Endgruppenkonzentration in einem Bereich von etwa 0 ppm und etwa 100 ppm. Die Konzentration
der Carbonsaureendgruppen in den Copolyestercarbonaten betragt typischerweise kleiner als die im Hydroxy-
terminierten Polyesterzwischenprodukt. Carbonsaureendgruppen in den genannten Polyesterzwischenpro-
dukten kénnen mit dem Carbonatvorlaufer wahrend des Copolyestercarbonat-Syntheseschritts reagieren. Bei-
spielsweise kénnen die Carbonsauregruppen, falls Phosgen den Carbonatvorlaufer darstellt, reagieren, um
Carbonsaurechloride zu bilden, welche anschliefend mit beliebigen phenolischen Gruppen reagieren kdnnen,
die vorliegen, beispielsweise phenolische Endgruppen auf dem Polyesterzwischenprodukt sowie beliebige
freie aromatische Dihydroxy-substituierte Kohlenwasserstoffeinheit, beispielsweise solche, die aus der Syn-
these des Hydroxy-terminierten Polyesters verbleiben oder solche, die anschlielend zugegeben werden.

[0090] Bei den erfindungsgemafen Verfahren zur Herstellung von Copolyestercarbonaten kann nach Phos-
genierung ein Teil des Polyesterzwischenprodukts vorliegen, der nicht kovalent an eine Carbonateinheit ge-
bunden ist. Beispielsweise kann in der Phosgenierungsreaktionsmischung mindestens ein Teil des Polyester-
zwischenprodukts vorliegen, der Endgruppen aufweist, die nicht mit dem Carbonatvorlaufer reagieren. Bei-
spiele solcher Endgruppen schlielen Carbonsaure oder Carbonsaurechloride oder Endkappenspezies ohne
jegliche funktionelle Gruppe ein. Daher umfasst die vorliegende Erfindung in einer weiteren Ausfihrungsform
ein Verfahren zur Herstellung der erfindungsgemafien Copolyestercarbonate in Kombination mit einem Polya-
rylat enthaltend Struktureinheiten umfassend solche Polyarylatbldcke im Copolyestercarbonat, wobei das Po-
lyarylat im gleichen Prozess wie das genannte Copolyestercarbonat gebildet wird. Falls im Wesentlichen rei-
nes Copolyestercarbonat isoliert werden soll, betragt die Menge an genanntem Polyarylat, das im Copolyes-
tercarbonat vorliegt, in einer Ausfiihrungsform weniger als etwa 20 Gew.-%, in einer anderen Ausfiihrungsform
weniger als etwa 10 Gew.-% und in einer noch anderen Ausfiihrungsform weniger als etwa 4 Gew.-% des Co-
polyestercarbonats. In spezifischen Ausfiihrungsformen betragt die Menge des genannten Polyarylats weniger
als etwa 1 Gew.-% des im Wesentlichen in Reinform isolierten Copolyestercarbonats. Falls eine Mischung aus
einem Copolyestercarbonat mit Polyarylat gemaR den hierin beschriebenen Verfahren hergestellt werden soll,
betragen die Verhaltnisse der Copolyestercarbonate in solchen Mischungen typischerweise bis zu 80 Gew.-%
der Zusammensetzung, wobei es sich bei dem Rest um Polyarlyat handelt.

[0091] Falls die Copolyestercarbonatsynthese in Gegenwart mindestens einer aromatischen Dihydroxy-sub-
stituierten Kohlenwasserstoffeinheit abweichend von der Hydroxy-terminierten Polyesterzwischenstufe statt-
findet, kann ein Polycarbonat gebildet werden, welches nicht kovalent an das Polyesterzwischenprodukt ge-
bunden ist. In einer Ausfiihrungsform, worin mindestens zwei unterschiedliche aromatische Dihydroxysubsti-
tuierte Kohlenwasserstoffeinheiten vorliegen, abweichend vom Hydroxyterminierten Polyester, kann ein Poly-
carbonatcopolymer gebildet werden. GemalR einer spezifischen Ausflihrungsform, in der eine 1,3-Dihydroxy-
benzoleinheit zusammen mit einer zweiten aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlenwasserstoffeinheit
vorliegt, kann ein Polycarbonatcopolymer gebildet werden mit Struktureinheiten abgeleitet aus gleichzeitig der
1,3-Dihydroxybenzoleinheit und der zweiten aromatischen Dihydroxysubstituierten Kohlenwasserstoffeinheit.
Demgemal umfasst eine weitere erfindungsgemafe Ausfuhrungsform die genannten Copolyestercarbonate
in Kombination mit mindestens einem Polycarbonat, wobei das genannte Polycarbonat wahrend des Carbo-
natblock-Bildungsschritts der Copolyestercarbonatsynthese erzeugt wird. GemaR einer spezifischen Ausflih-
rungsform wird ein Polycarbonat gebildet enthaltend Struktureinheiten umfassend solche aus den Polycarbo-
natblécken des Copolyestercarbonats. In einer weiteren spezifischen Ausfiihrungsform wird ein Polycarbonat
gebildet, enthaltend Struktureinheiten umfassend solche aus den Polycarbonatblécken in dem Copolyester-
carbonat und solche abgeleitet von einer beliebigen zweiten aromatischen Dihydroxy-substituierten Kohlen-
wasserstoffeinheit, die in der Reaktionsmischung vorliegt. In einer weiteren spezifischen Ausfiihrungsform wird
ein Polycarbonat gebildet, umfassend Struktureinheiten abgeleitet aus einer 1,3-Dihydroxybenzoleinheit. In ei-
ner noch weiteren spezifischen Ausfihrungsform wird ein Polycarbonat gebildet, umfassend Struktureinheiten
abgeleitet aus einer 1,3-Dihydroxybenzoleinheit und Bisphenol A. Falls ein im Wesentlichen reines Copolyes-
tercarbonat isoliert werden soll, betragt die Menge an im Copolyestercarbonat vorliegendem Polycarbonat in
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einigen Ausfuhrungsformen weniger als etwa 20 Gew.-%, in anderen Ausfuhrungsformen weniger als etwa 10
Gew.-% und in noch anderen Ausfihrungsformen weniger als etwa 4 Gew.-% des Copolyestercarbonats. In
weiteren spezifischen Ausfiihrungsformen betragt die Menge des genannten Polycarbonats weniger als etwa
2 Gew.-% des Copolyestercarbonats, das im Wesentlichen in Reinform isoliert wird. Falls eine Mischung aus
Copolyestercarbonat mit mindestens einem Polycarbonat durch Synthese mit Hilfe von erfindungsgemaien
Verfahren hergestellt werden soll, kann mindestens ein Polycarbonat in den Mischungen im Wesentlichen
gleichzeitig mit der Carbonatblockbildung bei der Copolyestercarbonatsynthese hergestellt werden. Alternativ
dazu kann mindestens ein Polycarbonat in den Mischungen hergestellt werden, nachdem die Block-Copolyes-
tercarbonatbildung zumindest teilweise oder im Wesentlichen vollstandig erfolgt ist, beispielsweise bei einer
Alternative durch Zugabe zusatzlicher Komponenten umfassend eine aromatische Dihydoxy-substituierte Koh-
lenwasserstoffeinheit, Carbonatvorlaufer und wahlweise einen Kettenstopper. Die Anteile der Copolyestercar-
bonate in solchen Mischungen werden hauptsachlich durch die sich ergebenden Anteile der Arylatblécke be-
stimmt, welche die aktiven, die Witterungsbestandigkeit verbessernden Einheiten umfassen, wobei solche An-
teile typischerweise Anteile von etwa 10-50 Gew.-% der Arylatbldcke in der Mischung ergeben. Typische Mi-
schungen von Copolyestercarbonaten mit bis zu etwa 95 Gew.-% Polycarbonat kénnen durch Synthese mittels
erfindungsgemafer Verfahren hergestellt werden. In einer spezifischen Ausfuhrungsform kénnen Mischungen
aus Copolyestercarbonat umfassend Bisphenol A-Carbonatblocke hergestellt werden zusammen mit Bisphe-
nol A umfassendem Polycarbonat durch Synthese mittels erfindungsgemalfer Verfahren in Gegenwart von
Phosgen.

[0092] Es wird angenommen, dass die Witterungsbestandigkeit und spezifische andere vorteilhafte Eigen-
schaften der erfindungsgemafen Copolyestercarbonate zumindest teilweise dem Auftreten einer thermisch
oder photochemisch induzierten Fries-Umlagerung der Arylatblécke zugeschrieben werden kann, um so o-Hy-
droxybenzophenoneinheiten oder Analoga davon zu erhalten, die als UV-Strahlungsstabilisatoren dienen. Ge-
nauer kann mindestens ein Teil der Arylatkettenglieder umgelagert werden, um Kettenglieder vorzusehen mit
mindestens einer Hydroxygruppe ortho zu mindestens einer Ketogruppe. Bei solchen umgelagerten Ketten-
gliedern handelt es sich typischerweise um Kettenglieder vom o-Hydroxybenzophenon-Typ, oftmals umfas-
send eine oder mehrere der folgenden Struktureinheiten (veranschaulicht fir Copolyestercarbonate umfas-
send Kettenglieder abgeleitet aus einer Mischung von Iso- und Terephthalsauren und aromatischen Dihydro-
xy-substituierten Kohlenwasserstoffresten abgeleitet aus mindestens einer Resorcinoleinheit):
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worin R und n die bezlglich der Formel (XIV) angegebenen Bedeutungen besitzen. Weiterhin wird in Betracht
gezogen, Einheiten gemak den Formeln (XVIII), (XIX) und (XX) Gber Synthese und Polymerisation geeigneter
Monomere in die durch das erfindungsgemafe Verfahren hergestellten Copolyestercarbonate einzuarbeiten.
In verschiedenen spezifischen Ausfliihrungsformen sieht die vorliegende Erfindung thermisch stabile Copoly-
estercarbonate vor, umfassend Struktureinheiten reprasentiert durch Formeln (Ill) und (XVIII), worin das mo-
lare Verhaltnis der Struktureinheiten reprasentiert durch Formel (lll) zu den Struktureinheiten reprasentiert
durch Formel (XVIII) in einem Bereich in einer Ausfuihrungsform von etwa 99:1 bis etwa 1:1 liegt und in einer
weiteren Ausfihrungsform von etwa 99:1 bis etwa 80:20.

[0093] Artikel, welche mit dem erfindungsgemaRen Verfahren hergestellte Copolyestercarbonate umfassen,
stellen eine weitere Ausflihrungsform der vorliegenden Erfindung dar. In verschiedenen Ausfihrungsformen
koénnen die Copolyestercarbonate umfassende Artikel, beispielsweise in einer Beimischung mit bekannten Zu-
satzmitteln, wie beispielsweise herkdémmlichen UV-Filtern bei Anwendungen wie beispielsweise dem Spritz-
gieverfahren, Thermoformung, der IMD-Technik und &hnlichen Anwendungen verwendet werden. In anderen
Ausfuhrungsformen handelt es sich bei den erfindungsgemafien Artikeln um Multischichtprodukte umfassend
zwei oder mehrere Schichten, typischerweise in angrenzendem uberlagerndem Kontakt miteinander. In ver-
schiedenen Ausfiihrungsformen umfassen die Multischichtprodukte eine Substratschicht umfassend mindes-
tens ein thermoplastisches Polymer, Thermosetpolymer, Cellulosederivatmaterial, Glas, Keramik oder Metall
und mindestens eine Deckschicht darauf, wobei die Deckschicht ein mit Hilfe des erfindungsgemafen Verfah-
rens hergestelltes Copolyestercarbonat umfasst. Wahlweise kénnen die Multischichtprodukte weiterhin eine
Zwischenschicht umfassen, beispielsweise eine adhasive Zwischenschicht (oder Bindungsschicht) zwischen
einer beliebigen Substratschicht und einer Deckschicht oder Folie umfassend ein mit Hilfe des erfindungsge-
malen Verfahrens hergestelltes Copolyestercarbonat. Erfindungsgemafie Multischichtprodukte schlief3en sol-
che ein, die eine Substratschicht umfassen sowie eine Deckschicht umfassend ein gemaR dem erfindungsge-
malfen Verfahren hergestelltes Copolyestercarbonat; solche umfassend eine Substratschicht mit einer Deck-
schicht umfassend genanntes Copolyestercarbonat auf einer Seite der Substratschicht; und solche, die eine
Substratschicht umfassen und mindestens eine Deckschicht umfassend ein gemaf dem erfindungsgemafien
Verfahren hergestelltes Copolyestercarbonat mit mindestens einer Zwischenschicht zwischen der Substrat-
schicht und der Deckschicht, sind jedoch nicht auf diese beschrankt. Jede Zwischenschicht kann transparent
sein und/oder ein Zusatzmittel enthalten, beispielsweise einen Farbstoff oder ein dekoratives Material, wie bei-
spielsweise Metallflocken. Falls gewuinscht, kann eine Overlay-Schicht oberhalb der Deckschicht eingeschlos-
sen sein, umfassend ein mit Hilfe des erfindungsgemafien Verfahrens hergestelltes Copolyestercarbonat, zum
Beispiel um einen Widerstand gegen Abrasion oder Verkratzen vorzusehen. In einer Ausfuhrungsform stehen
die Substratschicht, Deckschicht umfassend ein gemaf dem erfindungsgemafen Verfahren hergestelltes Co-
polyestercarbonat und jegliche Zwischenschichten oder Deckschichten in angrenzendem Ubereinander ange-
ordnetem Kontakt miteinander. In einer beliebigen Ausfiihrungsform kann eine Copolyestercarbonatschicht
bekannte Zusatzmittel enthalten zur Verwendung mit herkémmlichen Copolyestercarbonaten oder Polycarbo-
naten, eingeschlossen herkémmliche UV-Filter, Hitzestabilisatoren, FlieRaktivatoren, Gleitmittel, Farbstoffe,
Pigmente und dergleichen.

[0094] Reprasentative Multischichtartikel kénnen hergestellt werden umfassend erfindungsgemalfe Zusam-
mensetzungen, umfassen Flugzeuge, Fahrzeuge, Lkw, Militdrfahrzeuge (eingeschlossen Fahrzeuge, Flugzeu-
ge und Wasserfahrzeuge) sowie Aufden- und Innenteile von Motorradern, eingeschlossen Abdeckungen, Kot-
fligel, Schweller, Zierleisten, StoRstangen, Tlren, Heckklappen, Kofferraumdeckel, Motorhauben, Kiihlerhau-
ben, Autodacher, StoRfanger, Armaturenbretter, Gitter, Spiegelgehduse, Fensterholmabdeckungen, Verklei-
dungen, Seitenwandverkleidungen, Reifenabdeckungen, Radkappen, Turgriffe, Spoiler, Fensterrahmen,
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Scheinwerferblenden, Scheinwerfer, Ricklichter, Ricklichtgehause, Rucklichteinfassungen, Kennzeichenein-
fassungen, Dachgepacktrager und Trittbretter; Einfassungen, Gehause, Paneele sowie Teile fiir Freilandfahr-
zeuge und Gerate; Gehause fur elektrische Gerate und Telekommunikationsgerate; AuRenmdbel; Boote und
Seeausristungen, eingeschlossen Kleidung, Abdeckungen und Gehause; AuRenbordmotorgehause; Echolot-
gehause, private Wasserfahrzeuge; Jet-Ski; Schwimmbader; Bader; Badewannen; Stufen; Stufenabdeckun-
gen; Gebaude- und Bauapplikationen, wie beispielsweise Verglasung, Dacher, Fenster, FulBbéden, Fensterde-
korationen oder -behandlungen; behandelte Glasoberflachen fir Bilder, Gemalde, Poster und ahnliche Anzei-
artikel; optische Linsen; Augenlinsen; Sehlinsen; implantierbare Sehlinsen; Wandpaneele und Tlren; ge-
schitzte Graphiken; Auf3en- und Innenschilder; Einfassungen, Gehause, Paneele und Teile fir Bankautoma-
ten (ATM); Einfassungen, Gehause, Paneele und Teile flir Rasen- und Gartentraktoren, Rasenmaher und Ge-
rate, eingeschlossen Grinflachen- und Gartengerate; Fenster- und Turverzierungen; Sportgerate und Spiel-
zeuge; Einfassungen, Gehause, Abdeckungen und Teile fir Schneemobile; Abdeckungen und Bestandteile
von Freizeitfahrzeugen; Spielplatzgerate; Gegenstande hergestellt aus Kunststoff-Holz-Kombinationen; Mar-
kierungen fur Golfplatze; Versorgungsschachtabdeckungen; Computergehause; Desktop-Computergehause;
Gehause flr tragbare Computer; Laptop-Computergehduse; Gehause fir handgehaltene Computer; Monitor-
gehause; Druckergehause; Tastaturen; Gehause fir FAX-Gerate; Gehause fur Kopiergerate; Telefongehause;
Gehause fur Mobiltelefone; Gehause fiir Funksender; Gehause fir Rundfunkempfanger; Beleuchtungskorper;
Beleuchtungsgerate; Gehause fir Netzwerkgerate; Transformatorengehause; Gehause fiir Klimaanlagen; Ver-
kleidungen oder Sitzflachen fur 6ffentliche Verkehrsmittel; Verkleidungen oder Sitzflachen fir Zige, U-Bahnen
oder Busse; Messgerategehause; Antennengehause; Verkleidungen fliir Satellitenschiisseln; beschichtete
Helme oder Personenschutzausriistungen; beschichtete synthetische oder natirliche Textilien; beschichtete
fotografische Filme und fotografische Abziige; beschichtete lackierte Gegensténde; beschichtete gefarbte Ge-
genstande; beschichtete fluoreszierende Gegenstande; beschichtete Schaumprodukte; und dhnliche Anwen-
dungen. Die Erfindung umfasst weiterhin zusatzliche Herstellungsverfahren der genannten Artikel, wie bei-
spielsweise, nicht jedoch beschrankt darauf, Formgebung, IMD-Technik, Warmebehandlung in einem Farbo-
fen, Laminierung und/oder Thermoformen.

[0095] Ohne weitere Erklarungen wird davon ausgegangen, dass der Fachmann unter Verwendung der Be-
schreibung die vorliegende Erfindung vollstandig ausschopfen kann. Die folgenden Beispiele sehen eine zu-
satzliche Anleitung fir den Fachmann vor, der die beanspruchte Erfindung ausfihrt. Bei den angegebenen Bei-
spielen handelt es sich um rein illustrative Beispiele der Arbeit, die der vorliegenden Anmeldung zugrunde liegt.
Demgemal beschranken die Beispiele nicht den Umfang der Erfindung, wie diese durch die angehangten An-
spriche definiert wird.

BEISPIEL 1 UND VERGLEICHSBEISPIEL 1

[0096] Ein 1100 Liter-Chargenreaktor wurde mit einem Rihrwerk, Rickflusskondensator, Vorrichtungen zur
Einleitung von Phosgen und wassriger Atzlésung, pH-Elektrode sowie einer Riickfiihrschleife ausgestattet.
Dieser Reaktor wurde zur Synthetisierung der Copolyestercarbonatchargen aus Resorcinol, Isophthalsauredi-
chlorid und Terephthalsauredichlorid, Phenol, Bisphenol A und Phosgen verwendet. Die Synthesereaktion um-
fasste zwei grundsatzliche Schritte. Der erste Schritt umfasste das Beladen des Reaktors mit einer Wasserl6-
sung aus Resorcinol, Dichlormethan, Phenol und Triethylaminkatalysator. Die Formulierungen fir diese Reak-
tionen sind in Tabelle 1 gegeben. Eine 50:50-Mischung von Isophthalsauredichlorid und Terephthalsauredi-
chlorid (66 kg; geschmolzen) wurde Uber 15 Minuten zugegeben bei gleichzeitiger Zugabe von 49,3 kg 50
gew.-%-iger NaOH-Lésung. Am Ende der Saurechloridzugabe wurde der pH-Wert auf etwa 7,5-8,5 fiir etwa
3-10 Minuten gehalten. Daflir wurden weitere 2,58 kg 50 gew.-%-ige NaOH-LAsung bendtigt. Dieser erste
Schritt war bei dem erfindungsgemafen Beispiel und Vergleichsbeispiel identisch.

[0097] Im zweiten Schritt wurden 9,52 kg Bisphenol A und 148 Liter Wasser zu dem Reaktor gegeben. Phos-
gen wurde bei einer konstanten Geschwindigkeit zugegeben und wassrige Atzlésung entweder unter gleich-
zeitiger pH-Bestimmung (Vergleichsbeispiel) oder bei konstanten molaren Verhaltnissen von Base zu Phosgen
(erfindungsgemalies Beispiel) zugegeben. Das konstante molare Verhaltnis von Base zu Phosgen lag im Be-
reich von 2,18 bis 2,19. Das Produkt wurde auf das Vorliegen von Rest-Carbonsaureendgruppen (ppm COOH)
und phenolische Endgruppen (ppm OH) untersucht. Die Ergebnisse dieser zwei Reaktionsreihen sind in Ta-
belle 2 gezeigt.
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TABELLE 1
Bestandteil Vergleichsbeispiel Beispiel 1
Resorcinol 39,4 kg 39,4 kg
Wasser 48,5 kg 48,5 kg
Dichlormethan 352 Liter 352 Liter
Phenol 1,38 kg 1,38 kg
Triethylamin 0,66 kg 0,66 kg

TABELLE 2
Parameter Vergleichsbeispiel 1 Beispiel Beispiel 2
Atzmittelzugabe modus | pH-Kontrolle Zugabeverhaltnis Zugabeverhaltnis
Anzahl der Chargen 28 61 1
ppm COOH 340 £ 300 66 + 85 <10
ppm OH 508 + 253 38 + 37 34
Benotigtes Phosgen (% | 200 + 60 94 £ 17 83
Uberschuss)

[0098] Tabelle 2 zeigt, dass bei Verwendung des Verhaltnisses der Atzmittelzugabe fiir den Phosgenierungs-
schritt in Beispiel 1 sich eine signifikante Verminderung der verbleibenden Saure und der verbleibenden phe-
nolischen Endgruppenmengen ergibt sowie eine Variabilitat dieser Werte. Darlber hinaus war die Menge an
iberschiissigem bendtigtem Phosgen im Verhaltnis zur Atzmittelzugabe in Beispiel 1 signifikant geringer als
die benétigte Menge bei der pH-kontrollierten Atzmittelzugabe im Vergleichsbeispiel 1.

BEISPIEL 2

[0099] Es wurde ein Copolyestercarbonat in einer Reaktionsmischung umfassend Resorcinol, Isophthalsau-
redichlorid und Terephthalsauredichlorid, Phenol, Bisphenol A und Phosgen synthetisiert, auf die gleiche Art
und Weise wie beschrieben in Beispiel 1. Im zweiten Schritt wurden 9,52 kg Bisphenol A und 148 Liter Wasser
zu dem Reaktor zugegeben. Das Phosgen wurde in einem konstanten Verhaltnis zugegeben und die wassrige
Atzmittelldsung bei konstanten molaren Verhaltnissen von Base zu Phosgen zugegeben, wobei das Verhaltnis
eingestellt wurde, sobald der pH-Wert der Reaktion 9,9 iberschritt oder unter 7,5 fiel (erfindungsgemalies Bei-
spiel). Das konstante molare Verhaltnis von Base zu Phosgen lag in einem Bereich von 2,18 bis 2,19. Falls der
pH-Wert 9,0 Uberschritt, wurde die Durchsatzmenge des Atzmittels bzw. des Phosgens so eingestellt, dass
sich ein Verhaltnis von 1,63 bis 1,64 ergab, und falls der pH-Wert unterhalb von 7,5 fiel, wurde die Phosgen-
bzw. Atzmitteldurchsatzmenge so eingestellt, dass sich ein Verhaltnis von 2,73 bis 2,74 ergab. Diese Verhalt-
nisse wurden aufrechterhalten, bis die pH-Messung zwischen 7,5 und 9,0 lag, wobei zu diesem Zeitpunkt der
Phosgen- bzw. Atzmitteldurchsatz so eingestellt wurde, dass sich ein Verhéltnis im Bereich von 2,18 bis 2,19
ergab. Das Produkt wurde auf Gberschiissige Carbonsaureendgruppen (ppm COOH) und phenolische End-
gruppen (ppm OH) analysiert. Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 gezeigt. Tabelle 2 zeigt, dass bei Anwendung
des Atzmittelzugabeverhéltniswerts der Phosgenierungsschritt signifikant die Mengen der (berschiissigen
Saure und Uberschissigen phenolischen Endgruppen reduzierte. Darliber hinaus war die Menge an Uber-
schiissigem Phosgen, das beim Atzmittelzugabeverhaltniswert benétig wurde, signifikant geringer als benétigt
bei der pH-kontrollierten Atzmittelzugabe in Vergleichsbeispiel 1.

BEISPIEL 3
[0100] Es wurde ein Copolyestercarbonat in einer Reaktionsmischung umfassend Resorcinol, Isophthalsau-
redichlorid und Terephthalsauredichlorid, Phenol, Bisphenol A und Phosgen auf die gleiche Art und Weise wie

in Beispiel 1 beschrieben synthetisiert. Phosgen und wassrige Atzmittelldsung wurden bei einem konstanten
molaren Verhaltnis von Base zu Phosgen von 1,89 zugegeben. Das Copolyestercarbonat hatte weniger als 25
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ppm phenolische OH-Endgruppen und weniger als 25 ppm Carbonsaureendgruppen.
BEISPIEL 4

[0101] Es wurde ein Copolyestercarbonat in einer Reaktionsmischung umfassend Resorcinol, Isophthalsau-
redichlorid und Terephthalsauredichlorid, Phenol, Bisphenol A und Phosgen auf die gleiche Art und Weise wie
in Beispiel 1 beschrieben synthetisiert. Phosgen und wéssrige Atzmittelldsung wurden bei einem konstanten
molaren Verhaltnis von Base zu Phosgen von 1,93 zugegeben. Das Copolyestercarbonat hatte weniger als 25
ppm phenolische OH-Endgruppen und weniger als 25 ppm Carbonsaureendgruppen.

BEISPIEL 5

[0102] Es wurde ein Copolyestercarbonat in einer Reaktionsmischung umfassend Resorcinol, Isophthalsau-
redichlorid und Terephthalsauredichlorid, Phenol, Bisphenol A und Phosgen auf die gleiche Art und Weise wie
in Beispiel 1 beschrieben synthetisiert. Phosgen und wéssrige Atzmittelldsung wurden bei einem konstanten
molare Verhaltnis von Base zu Phosgen von 2,0 zugegeben. Das Copolyestercarbonat hatte weniger als 25
ppm phenolische OH-Endgruppen und weniger als 25 ppm Carbonsaureendgruppen.

BEISPIEL 6

[0103] Es wurde ein Copolyestercarbonat in einer Reaktionsmischung umfassend Resorcinol, Isophthalsau-
redichlorid und Terephthalsauredichlorid, Phenol, Bisphenol A und Phosgen auf die gleiche Art und Weise wie
in Beispiel 1 beschrieben synthetisiert. Phosgen und wéssrige Atzmittelldsung wurden bei einem konstanten
molaren Verhaltnis von Base zu Phosgen von 2,07 zugegeben. Das Copolyestercarbonat hatte weniger als 25
ppm phenolische OH-Endgruppen und weniger als 25 ppm Carbonsaureendgruppen.

VERGLEICHSBEISPIEL 6

[0104] Es wurde ein Copolyestercarbonat in einer Reaktionsmischung umfassend Resorcinol, Isophthalsau-
redichlorid und Terephthalsauredichlorid, Phenol, Bisphenol A und Phosgen auf die gleiche Art und Weise wie
in Beispiel 1 beschrieben synthetisiert. Phosgen wurde in einem konstanten Verhaltnis zugegeben und wass-
rige Base als Ant-Wort auf die pH-Messung. Fig. 1 zeigt einen Graph des gemessenen pH-Werts gegen die
Zeit fir diese Phosgenierungsreaktion. Das Verhaltnis von verwendeten Molen Phosgen zu fir die Stéchiome-
trie bendtigten Molen Phosgen betrug in dieser Reaktion 3,10.

BEISPIEL 7

[0105] Es wurde ein Copolyestercarbonat in einer Reaktionsmischung umfassend Resorcinol, Isophthalsau-
redichlorid und Terephthalsauredichlorid, Phenol, Bisphenol A und Phosgen auf die gleiche Art und Weise wie
in Beispiel 1 beschrieben synthetisiert. Phosgen und die wéssrige Atzmittelldsung wurden bei einem konstan-
ten molaren Verhaltnis von Base zu Phosgen zugegeben. Tabelle 3 zeigt Details dieses Phosgenadditionspro-
tokolls.
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[0106] In Charge 796 der Tabelle war das Stoffmengenverhaltnis von Base zu Phosgen konstant bei 2,18 fur
den urspringlichen Reaktionszeitraum, korrespondierend zu 1,57 Molen zugegebenem Phosgen pro Mol Bis-
phenol A Aquivalent, worin Bisphenol A Aquivalent die Gesamtheit aromatischer Hydroxygruppen in der Re-
aktionsmischung geteilt durch Zwei umfasst. Nach dieser initialen Phosgenzugabe wurde das molare Durch-
satzmengenverhaltnis von Base zu Phosgen auf 3,03 fur die letzten 1,22 Kilogramm Phosgen erhdht. Schlief3-
lich wurden zusatzlich 1,77 Kilogramm Phosgen in einem Schritt nach Reaktion zugegeben. In Charge 798 der
Tabelle lag das molare Durchsatzmengenverhaltnis von Base zu Phosgen konstant bei 2,18 Uber eine initiale
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Reaktionsdauer hinweg, korrespondierend zu 1,64 Molen zugegebenem Phosgen pro Mol Bisphenol A Aqui-
valent. Nach dieser initialen Phosgenzugabe wurde das molare Durchsatzmengenverhaltnis von Base zu
Phosgen auf 3,32 erhdht, fir die letzten 0,39 Kilogramm Phosgen. Am Ende wurden zusatzlich 2,04 Kilogramm
Phosgen in einem Schritt nach Reaktion zugegeben. In den Chargen 799 und 840 der Tabelle lag das molare
Durchsatzmengenverhaltnis von Base zu Phosgen konstant bei 2,19 fiir den gesamten Reaktionszeitraum und
es wurde kein Phosgen in einem Schritt nach Reaktion zugegeben.

[0107] Fig. 2 zeigt einen Graphen des gemessenen pH-Werts gegen die Zeit fur die vier Phosgenierungsre-
aktionen aus Tabelle 3, in denen wassrige Base bei konstanten Molverhaltnissen von Phosgen wahrend der
Reaktion zugegeben wurden. Es ist ersichtlich, dass die Fluktuationen des pH-Werts Uber der Zeit sich inner-
halb eines schmalen Bereichs bewegen im Vergleich dazu, wenn die Base als Antwort auf eine pH-Messung
zugegeben wird, im Vergleich zu Fig. 1. Das Verhaltnis von Molen verwendeten Phosgens zu den stéchiome-
trisch bendtigten Molen Phosgen lag fir die vier Phosgenierungsreaktionen der Tabelle 3 in einem Bereich von
1,68 bis 2,01. Verwendet man die kontrollierte stdchiometrische Zugabe anstelle der Basenzugabe als Antwort
auf die pH-Messung, so ergibt sich eine effiziente Verwendung von Phosgen in der Phosgenierungsreaktion.

[0108] Obwohl die Erfindung in typischen Ausfiihrungsformen illustriert und beschrieben wurde, ist diese nicht
auf die gezeigten Details beschrankt, da vielfaltige Modifikationen und Substitutionen durchgefiihrt werden
kénnen, ohne dass vom urspringlichen Umfang der Erfindung abgewichen wird. So kann sich der Fachmann
durch einfache Routineexperimente weitere Modifikationen und Aquivalente der hierin beschriebenen Erfin-
dung erschlieRen, wobei sémtliche Modifikationen und Aquivalente innerhalb des Umfangs der Erfindung wie
beschrieben durch die nachfolgenden Anspriiche liegen.

Patentanspriiche

1. Ein Verfahren zur Herstellung eines Blockcopolyestercarbonats umfassend Kettenglieder abgeleitet von
wenigstens einem aromatischen Dihydroxy substituierten Kohlenwasserstoffrest und wenigstens einem aro-
matischen Carbonsaurerest, wobei das Polymer im Wesentlichen frei von Anhydridbindungen ist, die wenigs-
tens zwei Mere der Polyesterketttensegmente verbinden, welches Verfahren die Schritte aufweist, dass man:
(a) ein Hydroxy terminiertes Polyesterzwischenprodukt herstellt, das strukturelle Einheiten umfasst, abgeleitet
von wenigstens einem aromatischen Dihydroxy substituierten Kohlenwasserstoffrest und wenigstens einem
aromatischen Dicarbonsaurerest; und
(b) eine Umsetzung des Polyesterzwischenprodukts mit Phosgen in einer Reaktionsmischung durchfiihrt, wel-
che Wasser, ein im Wesentlichen mit Wasser nicht-mischbares organisches Losungsmittel, und eine Base auf-
weist, wobei Base und Phosgen gleichzeitig zu der Reaktionsmischung zugefuigt werden in einem im Wesent-
lichen konstanten molaren Verhaltnis von Base zu Phosgen bis wenigstens etwa 60 % der Gesamtmenge an
Phosgen zugefiigt worden ist.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass wenigstens ein aromatischer Dihydroxy sub-
stituierter Kohlenwasserstoffrest die Struktur HO-D-OH hat, wobei D ein divalenter aromatischer Rest mit der
Struktur der Formel ist:

(¥ (1,1')p "),
I

YT

worin A eine aromatische Gruppe ist; E wenigstens eine Alkylen, Alkyliden oder cycloaliphatische Gruppe ist;
eine Schwefel enthaltende Bindung; eine Phosphor enthaltende Bindung; eine Etherbindung; eine Carbonyl-
gruppe; eine tertidre Stickstoffgruppe; oder eine Silizium enthaltende Bindung; R ein Wasserstoff oder eine
monovalente Kohlenwasserstoffgruppe ist; Y' ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus Wasserstoff, ei-
ner monovalenten Kohlenwasserstoffgruppe, Alkenyl, Allyl, Halogen, Brom, Chlor; Nitro; und OR, worin R eine
monovalente Kohlenwasserstoffgruppe ist; ,m" eine ganze Zahl bedeutet von und einschliellich 0 bis hin zur
Anzahl der Positionen an A", die fir eine Substitution verfligbar sind; ,p" eine ganze Zahl darstellt von und ein-
schlie3lich 0 bis hin zur Zahl der Positionen an E, die fur eine Substitution verfligbar sind; ,t" eine ganze Zahl
darstellt gleich wenigstens 1; ,s" entweder 0 oder 1 ist; und ,u" jede ganze Zahl einschliefllich 0 bedeutet.

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der aromatische Dihydroxy substituierte
Kohlenwasserstoffrest wenigstens ein Element ist, ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus 3-(4-Hydroxy-
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phenyl)-1,1,3-trimethylindan-5-ol; 1-(4-Hydroxyphenyl)-1,3,3-trimethylindan-5-ol; 6,6'-Dihydroxy-3,3,3',3'-te-
tramethyl-1,1'-spirobiindan;  4,4'-(3,3,5-Trimethylcyclohexyliden)diphenol;  4,4'-bis(3,5-Dimethyl)diphenol,
1,1-bis(4-Hydroxy-3-methylphenyl)cyclohexan; 4,4-bis(4-Hydroxyphenyl)heptan; 2,4'-Dihydroxydiphenylme-
than; bis(2-Hydroxyphenyl)methan; bis(4-Hydroxyphenyl)methan; bis(4-Hydroxy-5-nitrophenyl)methan;
bis(4-Hydroxy-2,6-dimethyl-3-methoxyphenyl)methan;  1,1-bis(4-Hydroxyphenyl)ethan;  1,1-bis(4-Hydro-
xy-2-chlorophenyl)ethan; 2,2-bis(4-Hydroxyphenyl)propan; 2,2-bis(3-phenyl-4-Hydroxyphenyl)propan;
2,2-bis(4-Hydroxy-3-methylphenyl)propan; 2,2-bis(4-Hydroxy-3-ethylphenyl)propan; 2,2-bis(4-hydroxy-3-isop-
ropylphenyl)propan; 2,2-bis(4-hydroxy-3,5-dimethylphenyl)propan; 3,5,3',5'-Tetrachlor-4,4'-dihydroxyphe-
nyl)propan; bis(4-Hydroxyphenyl)cyclohexylmethan; 2,2-bis(4-Hydroxyphenyl)-1-phenylpropan; 2,4'-Dihydro-
xyphenylsulfon; 2,6-Dihydroxynaphthalin; Hydrochinon; Resorcin; und C,_; Alkyl substituierte Resorcine.

4. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der aromatische Dicarbonsaurerest ein aro-
matisches Dicarbonsauredichlorid oder einen aromatischen Dicarbonsaurediester umfasst.

5. Verfahren nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dass der aromatische Dicarbonsaurerest ein aro-
matisches Dicarbonsauredichlorid ist, ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus Isophthaloyldichlorid, Tere-
phthaloyldichlorid, Naphthalin-2,6-dicarbonsauredichlorid, und Mischungen davon; oder der aromatische Di-
carbonsaurerest ein aromatischer Dicarbonsaurediester ist, ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus Di-
phenylisophthalat, Diphenylterephthalat, Diphenylnaphthalin-2,6-dicarboxylat, und Mischungen davon.

6. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Umsetzung des Polyesterzwischenpro-
dukts mit Phosgen weiterhin wenigstens einen Katalysator umfasst, ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend
aus tertiaren Aminen, quaterndren Ammoniumsalzen, quaternaren Phosphoniumsalzen, Hexaalkylguanidini-
umsalzen und Mischungen davon.

7. Verfahren zur Herstellung eines Blockcopolyestercarbonats aufweisend Kettenelemente, die von we-
nigstens einem 1,3-Dihydroxybenzolrest und wenigstens einem aromatischen Dicarbonsdurerest abgeleitet
sind, wobei das Polymer im Wesentlichen frei von Anhydridbindungen ist, welche wenigstens zwei Mere der
Polyesterkettensegmente verbinden, welches Verfahren die Schritte aufweist, dass man:

(a) ein Hydroxy terminiertes Polyesterzwischenprodukt herstellt, das Struktureinheiten aufweist, die von we-
nigstens einem 1,3-Dihydroxybenzolrest und wenigstens einem aromatischen Dicarbonsdurerest abgeleitet
sind;

(b) eine Umsetzung des Polyesterzwischenprodukts mit Phosgen in einer Reaktionsmischung durchfihrt, die
Wasser, ein im Wesentlichen mit Wasser nicht-mischbares organisches Lésungsmittel, und eine Base umfasst,
wobei Base und Phosgen simultan zu der Reaktionsmischung hinzugefiigt werden bei einem im Wesentlichen
konstanten molaren Verhaltnis von Base zu Phosgen bis wenigstens etwa 60 % der Gesamtmenge an Phos-
gen zugeflgt worden ist.

8. Ein Grenzflachenverfahren zur Herstellung eines Blockcopolyestercarbonats aufweisend Polyester-
blocksegmente mit Kettenelementen abgeleitet von einer Mischung von Terephthaloyldichlorid und Isophtha-
loylchlorid in einem molaren Verhaltnis in einem Bereich von etwa 0,4-2,5:1 und nicht substituiertem Resorcin,
und Polycarbonatsegmenten mit Kettenelementen abgeleitet von nicht substituiertem Resorcin und/oder Bis-
phenol A;
wobei das Copolyestercarbonat im Wesentlichen frei von Anhydridbriickenbindungen ist, die wenigstens zwei
Mere des Polyesterblocks verbinden, welches Verfahren die Schritte umfasst, dass man:

(a) ein Hydroxy terminiertes Polyesterzwischenprodukt herstellt, das einen Polymerisationsgrad von wenigs-
tens 4 hat; und

(b) eine Umsetzung des Polyesterzwischenprodukts mit Phosgen in einer Umsetzungsmischung bewirkt, die
Wasser, Dichlormethan, wenigstens einen Katalysator und eine Base aufweist, wobei Base und Phosgen
gleichzeitig zu der Reaktionsmischung zugefligt werden in einem im Wesentlichen konstanten molaren Ver-
haltnis von Base zu Phosgen bis wenigstens etwa 60 % der Gesamtmenge an Phosgen zugefligt worden ist.

9. Ein Grenzflachenverfahren zur Herstellung eines Blockcopolyestercarbonats aufweisend Polyester-
blocksegmente mit Kettenelementen abgeleitet von einer Mischung von Terephthaloyldichlorid und Isophtha-
loyldichlorid in einem molaren Verhaltnis im Bereich von etwa 0,4-2,5:1 und nicht substituiertem Resorcin, und
Polycarbonatsegmenten mit Kettenelementen abgeleitet von nicht substituiertem Resorcin und/oder Bisphenol
A
wobei das Copolyestercarbonat im Wesentlichen frei von Anhydridbriickenbindungen ist, die wenigstens zwei
Mere des Polyesterblocks verbinden, welches Verfahren die Schritte umfasst, dass man:

(a) wenigstens einen 1,3-Dihydroxybenzolrest und wenigstens einen Katalysator in einer Mischung aus Was-

35/38



DE 603 15274 T2 2008.04.10

ser und wenigstens einem organischen Losungsmittel, das im Wesentlichen mit Wasser nicht mischbar ist,
kombiniert;

(b) zu der Mischung aus (a) in einem kontrollierten stéchiometrischen Verhaltnis wenigstens ein Saurechlorid
und wenigstens eine Base hinzufligt wahrend man den pH-Wert zwischen etwa 5 und etwa 8,5 halt, und

(c) den pH der Reaktionsmischung auf einen Wert in einem Bereich von etwa 7 bis etwa 9 einstellt folgend der
vollstandigen Zugabe des Saurechlorids, und die Reaktionsmischung fiir eine Zeit rihrt, die ausreicht jegliche
Anhydridbriickenbindungen in der Polymerkette zu zerstéren, so dass ein Polyesterzwischenprodukt herge-
stellt wird; und

(d) eine Umsetzung des Polyesterzwischenprodukt mit Phosgen in einer Reaktionsmischung durchfiihrt, die
Wasser, Dichlormethan, wenigstens einen Katalysator und eine Base aufweist, wobei Base und Phosgen
gleichzeitig zu der Reaktionsmischung zugefiigt werden bei einem im Wesentlichen konstanten molaren Ver-
haltnis von Base zu Phosgen im Bereich von zwischen etwa 1,8 und etwa 2,5 Mol Base pro Mol Phosgen wah-
rend des Zugabeprozesses.

10. Verfahren zur Herstellung eines Blockcopolyestercarbonats, das im Wesentlichen frei von Anhydrid-
briickenbindungen ist, die wenigstens zwei Mere der Polymerkette verbinden, welches Verfahren die Schritte
umfasst, dass man:

(a) ein Hydroxy terminiertes Polyesterzwischenprodukt in einer geschmolzenen Reaktionsmischung herstellt,
welche wenigstens einen 1,3-Dihydroxybenzolrest und wenigstens einen aromatischen Dicarbonsaurediary-
lester unter Umesterungsbedingungen enthalt, wobei das Polyesterzwischenprodukt einen Polymerisations-
grad von wenigstens 4 hat; das Copolyestercarbonat aus der Reaktionsmischung gewinnt; und

(b) eine Umsetzung des Polyesterzwischenprodukts mit Phosgen in einer Reaktionsmischung durchfihrt, die
Wasser, Dichlormethan, wenigstens einen Katalysator und eine Base aufweist, wobei Base und Phosgen
gleichzeitig zu der Reaktionsmischung zugefligt werden in einem im Wesentlichen konstanten molaren Ver-
haltnis von Base zu Phosgen.

Es folgen 2 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen

I ‘31

1197

(usanuTtR)

l

|

lll,l_l_['IlLlllJllllLllllll]O

ol

Hd

37/38



DE 603 15274 T2 2008.04.10

Z 81

(USINUTNW) 3TSZ

oC GL oL G * 0
i T 1T 1 T T T T T 1 T T T T T T

- _ _ | I A
i _ | | | .
— ——— ——— [-——————— [———————— - ——_——————t—————— —
i _ | i
i _ | A
B i _ -~
T T T 96, —— [T TNy ]
- 66L -~———" L U B S

- 861 “

— — — — — ] ov8 S e T -

ﬂ Jdaquini yojeg _ _ _ H
- [ ._ | | .
. ] e I D Jd ]
B I | I _ -
- _ I | _ .
- _ _ | | ]
I e [ N S ]
- _ I | | -
- _ | _ | ]
R N I O B I N B _ | N N | _ I N N

oL

Ll

Hd

38/38



	Titelseite
	Beschreibung
	Patentansprüche
	Anhängende Zeichnungen

