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(54) Geschdumte Polyester und Verfahren zu deren Herstellung.

(57) Schaumkérper aus thermoplastischen Polyestern hoher
Homogenitét, niedriger Offenzeiligkeit und hoher Schubbruch-
dehnung, wobei der Polyesterschaum wenigstens ein thermo-
plastisches Elastomer, wie ein thermoplastisches Copolyeste-
relastomet, in Mengen von beispielsweise 0,5 bis 15 Gew.-
%, bezogen auf das Gewicht des Schaumkérpers, enthlt. Die
Schaumkérper sind erhéltlich durch Aufschdumen eines Aus-
gangspolyesters niedriger Grenzviskositét in Mischung mit ei-
nem Modifizierungsmittel in Form einer Vormischung enthaltend
Dianhydride von Tetracarbonséduren und thermoplastische Co-
polyesterelastomere.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft Schaumkdrper aus thermoplastischen Polyestern, mit hoher Homogenitét, niedriger Offen-
zeiligkeit und hoher Schubbruchdehnung, enthaltend als Medifizierungsmittel Dianhydride von Tetracarbonséuren, Mittel
zur Herstellung der Schaumké&rper und Verfahren zur Herstellung von geschdumten Polyestern.

[0002] Es sind beispielsweise aus der WO 93/12 164 geschdumte zelluldre Polyester und ein Verfahren zu deren Her-
stellung bekannt. Es wird beschrieben, dass thermoplastische Polyester, die sich flir das Extrusionsschdumen eignen,
beispielsweise eine Grenzviskositat (intrinsic viscosity) von mehr als 0,8 di/g aufweisen. Um den angegebenen Wert der
Grenzviskositét zu erhalten, wird ein zweistufiges Verfahren beschrieben, demgemass ein Polyester mit einer Grenzvis-
kositét von hdher als 0,52 di/g mit einem Dianhydrid einer organischen Tetracarbonséure versetzt und zur Reaktion ge-
bracht wird, um einen Polyester mit einer Grenzviskositét von 0,85 bis 1.95 di/g zu erhalten. Mit dem derart aufbereiteten
Polyester kann danach der Schdumungsvorgang durch Extrusionsschdumen eingeleitet werden. Fallweise kann wahrend
des Extrusionsschdumens weiteres Dianhydrid einer organischen Tetracarbonséure zugegeben werden.

[0003] Nachteil des genannten Verfahrens ist, dass zwei aufwéandige Prozessschritte notwendig sind, um zunéchst das
ganze Volumen an Polyester mit dem Dianhydrid der Tetracarbonsaure zu vermischen, und es dann in einem Festphasen-
reaktor auf Reaktionstemperatur zu bringen und bis zum Ende der Reaktion mehrere Stunden auf Temperatur zu halten.
Danach erst schliesst sich der eigentliche Sch&umungsvorgang an.

[0004] Gemass der US 5 288 764 kann geschaumtes Polyester durch Bilden einer geschmolzenen Mischung und Extru-
dieren dieser Mischung erhalten werden. Die Mischung wird aus einem Hauptanteil Polyester und einem kleineren Teil
einer Mischung aus Polyester mit einer Substanz gebildet, die eine Kettenverldngerung, resp. -Verzweigung, bewirkt.

[0005] Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, Schaume aus Polyester, Mittel zu deren Herstellung und ein Verfahren
zu deren Herstellung vorzuschlagen, um auf einfache Weise zu Schdumen, resp. Schaumkérpern, aus thermoplastischen
Polyestern mit vorteilhaften Eigenschaften zu gelangen. Besonders gesuchte Schdume aus Polyester weisen beispiels-
weise bei niedriger Dichte, eine hohe Homogenitét, eine niedrige Offenzeiligkeit, eine hohe Festigkeit und insbesondere
eine hohe Schubbruchdehnung auf. Das Schaumen von Polyestern zu Schaumkdérpem ist ein nur schwer beherrschba-
rer Prozess. Insbesondere Polyester mit niedriger Grenzviskositat (Intrinsic Viscosity, IV), lassen sich entweder gar nicht
schdumen oder falls ein Schaumen dennoch méglich ist, so weisen die Schdume schlechte Eigenschaften auf, wie vari-
ierende hohe Dichte, hohe Offenzelligkeit, unregelméssige Porenverteilung und geringe Schubbruchdehnung.

[0006] Zur erfindungsgemassen Lésung der Aufgabe flihrt, dass der Polyesterschaum des Schaumkérpers wenigstens
ein thermaplastisches Elastomer enthélt.

[0007] Beispielsweise enthalten erfindungsgemasse Schaumkérper aus Polyestern thermoplastische Elastomere in Men-
gen von 0,5 bis 15,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des Schaumkérpers. Zweckmassig sind Mengen an thermoplas-
tischen Elastomeren von 0,5 bis 12 Gew.-%, und bevorzugt von 1,5 bis 12 Gew.-%, jeweils bezogen auf das Gewicht des
Schaumkérpers.

[0008] Die Schaumkdrper aus Polyestern nach vorliegender Erfindung enthalten als thermoplastische Elastomere vorteil-
haft Polymer-Blends oder thermoplastische Copolyestereiastomere.

[0009] Thermoplastische Elastomere bestehen aus oder enthalten Polymere oder eine Polymermischung (Blend), die bei
Gebrauchstemperatur Eigenschaften aufweisen, die denen von vulkanisiertem Kautschuk dhnlich sind, die sich jedoch
bei erhdhten Temperaturen wie ein thermoplastischer Kunststoff verarbeiten und aufarbeiten lassen. Die Polymer-Blends
weisen eine Polymermatrix aus hartem Thermoplast mit darin eingelagerten Partikeln aus weichen vernetzten oder unver-
netzten Elastomeren auf. Die thermoplastischen Copolyesterelastomere enthalten harte thermoplastische Sequenzen und
weiche elastomere Sequenzen. Die thermoplastischen Gopolyesterelastomere enthalten Polyesterbldcke, zweckmassig
aus einem Diol, vorzugsweise aus 1,4-Butandiol oder 1,2-Ethandiol, und einer Dicarbonséure, vorzugsweise Terephthal-
saure, die mit Polysthern, die Hydroxyl-Endgruppen tragen, in einer Kondensationsreaktion verestert wurden.

[0010] Thermoplastische Elastomere (beispielsweise nach prEN ISO 18064) sind auch unter dem Kiirzel TPE und den Un-
tergruppen TPO (thermoplastische Olefinelastomere), TPS (thermoplastische Styrenelastomere), TPV (thermoplastische
Kautschukvulkanisate), TPU (thermoplastische Urethanelastomere), TPA (thermoplastische Polyamidelastomere), TPC
(thermoplastische Copolyesterelastomere) und TPZ (sonstige, nicht klassierte thermoplastische Elastomere) bekannt. Zu
den TPE gehéren Blockpolymere oder Segmentpolymere, wie beispielsweise thermoplastische Styrolblockpolymere, ther-
moplastische Copolyester, Polyetherester, thermoplastische Polyurethane oder Polyether-Polyamid-Blockcopolymere. Die
TPE erhalten ihre elastomeren Eigenschaften entweder durch Gopolymerisieren von harten und weichen Bldcken oder
durch Blenden einer thermoplastischen Matrix. Im Falle von Propfcopolymerisation bilden die Hartsegmente sogenann-
te Doménen, die als physikalische Vernetzungsstellen fungieren. TPE sind wiederholt aufschmelz- und verarbeitbar. Die
TPE, beschrieben als thermoplastische Copolyesterelastomere, resp. auch TPC genannt, sind unterteilt in die TPC-EE
mit weichen Segmenten mit Ether- und Esterverknlpfungen und die TPC-ES/-ET mit weichen Polyestersegmenten, resp.
Polyethersegmenten. Vorliegend sind die TPC-EE von besonderem Interesse.

[0011] Die thermoplastischen Copolyesterelastomere, resp. thermoplastischen Copolyester oder thermoplastischen Po-
lyetherester, resp. elastomere Copoyetherester sind alternierend aus harten Polyestersegmenten und weichen Polyether-
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segmenten aufgebaut. Je nach Art und Lange der harten und weichen Segmente ist ein breiter Hartebereich einstellbar.
Thermoplastische Copolyester sind Blockcopolymere bestehend einerseits aus amorphen Weichsegmenten aus Polyal-
kylenetherdiolen und/oder langkettigen aliphatischen Dicarbonséureestern und andererseits aus Hartsegmenten aus kris-
tallinem Polybutylenterephthalat. Die Herstellung der elastomeren Copolyetherester erfolgt in der Schmelze durch Um-
esterungsreaktionen zwischen einem Terephthalatester, einem Polyalkylenetherglycol (z.B. Polytetramethylenetherglycol,
Polyethylenoxidglycol oder Polypropylenoxidglycol) und einem kurzkettigen Diol, beispielsweise 1,4-Butandiol oder 1,2-Et-
handiol.

[0012] Um bei Polyestern das Molekulargewicht zu erhéhen, kann dem Polyester ein Modifizierungsmittel beigegeben
werden. Das Modifizierungsmittel ist beispielsweise ein Dianhydrid einer organischen Tetracarbonséure (Tetracarbonsau-
redianhydrid). Bevorzugte Dianhydride sind die Dianhydride folgender Tetracarbonséuren:

[0013] Benzol-1,2,4,5-Tetracarbonséaure (Pyromellitsaure),
3,3",4,4"-Diphenyltetracarbonséure,
3,3"4,4’-Benzophenontetracarbonséure,
2,2-Bis-(3,4-dicarboxyphenyl)-propan,
Bis-(3,4-dicarboxyphenyl)-ether,
Bis-(3,4-dicarboxylphenyl)-thioether,
Naphthalin-2,3,6,7-tetracarbonsaure,
Bis-(3,4-dicarboxylphenyl)-sulfon,
Tetrahydrofuran-2,3,4,5-tetracarbonséure,
2,2-Bis-(3,4-dicarboxiphenyl) hexafluoropropan,
1,2,5,6 -Naphthalintetracarbonsaure,
Bis-(3,4-dicarboxyphenyl)-sulfoxid

und Mischungen davon.

[0014] Das bevorzugte Dianhydrid ist das Pyromellitsauredianhydrid (Benzol-1,2,4,5-tetracarbonsaure-1,2:4,5-dianhy-
drid).

[0015] Zur Erzeugung von geschaumten Polyestern anwendbare Ausgangsmaterialien sind Polyester, wie thermoplasti-
sche Polyester, die durch Polykondensation von aromatischen Dicarbonséuren mit Diolen erhaltlich sind. Beispiele von
aromatischen Sauren sind Terephthal- und Isophthalsauren, Naphthalindicarbonsauren und Diphenyletherdicarbonséu-
ren. Beispiele von Diolen sind Glykole wie Ethylenglykol, Tetraethylenglykol, Cyclohexandimethanol, 1,4-Butandiol und
1,2-Ethandiol.

[0016] Polyester aus oder enthaltend Polyethylenterephthalat, Polybutylenterephthalat sowie Polyethylenterephthalat-Co-
polymere enthaltend bis zu 20 % Einheiten Isophthalsdure, sind bevorzugt.

[0017] Ein besonders wichtiges Merkmal der als Ausgangsmaterial eingesstzten Polyester, die erfindungsgemass modi-
fiziert und zu den erfindungsgemassen Schaumkdrpern geschiumt werden, ist die Grenzviskositat. Es war bis anhin nicht
mdglich, ausgehend von Polyestern mit einer Grenzviskositat von etwa 0,4 dl/g Schdume herzustellen. Nach vorliegender
Erfindung kénnen aus Ausgangsmaterialien, wie aus Polyestern mit einer Grenzviskositat bereits ab Werten von etwa 0,4
di/g und dariber und insbesondere aus Polyestern mit einer Grenzviskositat von z.B. 0,6 bis 0,7 di/g und darliber, zuver-
l&ssig Schadume mit den geforderten Eigenschaften gefertigt werden. Um tiefe Grenzviskositdten zu erhéhen, muss der
Anteil an Modifizierungsmittel, insbesondere des Tetracar-bonsauredianhydrids, bezogen auf den eingesetzien Polyester,
entsprechend erndht werden. Durch die Wahl| der Konzentration des Modifizierungsmittels in der Vormischung und die
Menge eingesetzter Vormischung bezlglich der Menge Polyester, 18sst sich die Grenzviskositét des verarbeiteten Polyes-
ters -und damit dessen Schaumbarkeit - leicht kontrollieren. Beispielsweise kann die Grenzviskositat von 0,6 bis 0,7 di/g
durch die Modifizierung auf Uber 1,0 oder auch 1,2 dl/g und dariiber erhdht werden.

[0018] Vorliegende Erfindung betrifft auch Mittel zur Erzeugung von Schaumkdrpern aus Polyestern hoher Homogenitét,
niedriger Offenzelligkeit und hoher Schubbruchdehnung, enthaltend als Modifizierungsmittel Dianhydride von Tetracarb-
onsauren. Die Mittel stellen eine Vormischung dar, enthaltend thermoplastische Elastomere, wie thermoplastische Copo-
lyesterelastomere, in Mengen von 25 bis 95 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des Mittels, und Dianhydride von Tetracar-
bonséuren in Mengen von 5 bis 30 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des Mittels.

[0019] Bevorzugt sind Mittel zur Erzeugung von Schaumkdrper aus Polyestem, wobei das Mittel eine Vormischung dar-
stellt, enthaltend thermoplastische Copolyesterelastomere in Mengen von 25 bis 95 Gew.-% und Dianhydride einer Tetra-
carbonsdure in Mengen von 5 bis 30 Gew-% sowie 0 bis 70%, vorzugsweise 1 bis 50 Gew.-%, jeweils bezogen auf das
Gewicht des Mittels, Stabilisatoren, Nukleierungsmittel, Flammschutzmittel und/oder Polyester, zweckmassig ein Polyester
der gleichen Qualitat, wie ein zu modifizierender Ausgangspolyester.

[0020] Das Mittel, d.h. die Vormischung kann vorgefertigt und fallweise zwischengelagert werden. Danach kénnen, in
den vorgesehenen Mengen, die Vormischung und die zu schaumenden Polyester zusammengemischt werden. Diese Mi-
schung aus Vormischung und Polyestern kann weiter dem Schaumprozess zugefiihrt und zu den Schaumkdrpern verar-
beitet werden.



CH 700050 A2

[0021] Vorliegende Erfindung betrifft auch ein Verfahren zur Herstellung von Schaumkérpern aus Polyestern hoher Ho-
mogenitat und Schubbruchdehnung, enthaltend als Modifizierungsmittel Dianhydride einer Tetracarbonséure.

[0022] Nach dem erfindungsgeméssen Verfahren zur Herstellung der Schaumkdrpern wird ein Polyesterharz mit einer
Vormischung aus thermoplastischen Elastomeren, wie thermoplastischen Copolyesterelastomeren, und Dianhydriden ei-
ner Tetracarbons&ure versetzt und zu einem Schaumkérper, enthaltend die thermoplastischen Copolyesterelastomere in
Mengen von 0,5 bis 15 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des Schaumkdrpers, aufgeschdumt.

[0023] Die Vormischung aus thermoplastische Elastomere, wie thermoplastischen Co-polyesterelastomeren, und Dian-
hydriden einer Tetracarbonséure wird als Vorprodukt durch Mischen der Bestandieile hergestellt. Die Vormischung kann
25 bis 95 Gew.-%, bezogen auf die Vormischung, Copolyesterelastomere und 5 bis 30 Gew-%, bezogen auf die Vormi-
schung, Tetracarbons&uredianhydrid enthalten. Zweckmaéssig enthélt die Vormischung 50 bis 90 Gew.-%, vorteilhaft 80
bis 90 Gew.-%, bezogen auf die Vormischung, Copolyesterelastomere und 10 bis 25 Gew-%, vorteilhaft 10 bis 15 Gew.-%,
bezogen auf die Vormischung, Tetracarbonsduredianhydrid.

[0024] Die Vormischung kann als weitere Bestandteile, beispielsweise insgesamt 0 bis 70%, vorzugsweise 0,1 bis 70
Gew.-% und insbesondere 1 bis 50 Gew.-%, beispielsweise Polyester, Stabilisatoren, Nukleierungsmittel, Fillstoffe und
Flammschutzmittel enthalten. Die zu den weiteren Bestandteilen angeflihrten Polyester kénnen von der gleichen Qualitét,
wie die zu modifizierenden Polyester, d.h. Ausgangspolyester, z.B. mit einer Grenzviskositét ab etwa 0,4 dl/g und insbe-
sondere Polyester mit einer Grenzviskositat von ca. 0,8 bis 0,7 di/g und darlber, sein.

[0025] Die Bereitstellung der Vormischung kann durch Zuflihren der Bestanteile in einen Mischer, beispielsweise einen
Schneckenextruder, wie einen Ein- oder Doppelschneckenextruder oder einen Mehrwellenextruder etc., und einer innigen
Vermischung der Bestandteile Uber eine Zeitraum von 10 bis 120 Sekunden bei Temperaturen von 200 bis 260°C erfolgen.
Die Vormischung kann aus dem Mischer ausgebracht und in eine weiter verarbeitbare Form, z.B. granuliert, werden.

[0026] Zur Herstellung der Schaumkdrper aus Polyestern erfolgt durch einen Misch-und Schaumprozess. Dazu wird bei-
spielsweise ein Polyester mit einer - Grenzviskositit von wenigstens 0,4 dl/g, vorgelegt und mit der Vormischung versetzt.
Die Vormischung kann in Mengen von 1,0 bis 20,0 Gew.-%, bezogen auf den Polyester, eingesetzt werden. Vorteilhaft
sind Mengen von 2,0 bis 4,0 Gew.-%, bezogen auf den Polyester.

[0027] Fallweise kénnen zusétzlich zum Polyester und der Yormischung weitere Komponenten dem Misch- und Schdum-
prozess, zugefihrt werden. Es sind dies die bereits erwdhnten Stabilisatoren, Flillstoffe und Flammschutzmittel, die an-
stelle oder soweit nicht schon in der Vormischung enthalten, zugefiihrt werden kdnnen. Die Mengen weiterer Komponenten
sind beispielsweise bis zu 15 Gew.-%, zweckméssig 0,1 bis 15 Gew.-%, bezogen auf die Summe von Polyester und Vor-
mischung. Weitere Komponenten, beispielsweise zur Steuerung der Zellgrésse und der Zellverteilungim Schaum, kédnnen
ebenfalls dem Misch- und Schaumprozess zugeflhrt werden. Es sind dies beispielsweise bis zu 5 Gew.-%, zweckmassig
0,1 bis 5 Gew.-%, (bezogen auf die Summe von Polyester und Vormischung) an Metallverbindungen der 1. bis l1l. Gruppe im
periodischen System, wie z.B. Natriumcarbonat, Calciumcarbonat, Aluminium- oder Magnesiumstearat, Aluminium- oder
Magnesiummyrisat oder Natriumterephtalat und die weiteren geeigneten Verbindungen, wie z.B. Talkum oder Titandioxid.

[0028] Die Komponenten kénnen einem Reaktor oder Mischer, beispielsweise einem Ein- oder Doppelschneckenextruder
oder einem Mehrwellenextruder oder einer Tandemanlage aus zwei miteinander kombinierten Einschneckenextrudern
oder aus, miteinander kombiniert, einem Doppel- und einem Einschneckenextruder zugeflihrt und vermischt werden. Die
Verweilzeit der Komponenten im Reaktor oder Mischer kann beispielsweise von 8 bis 40 Minuten betragen. Die Temperatur
wahrend der Verweilzeit kann von 240 bis 320°C betragen.

[0029] Dem Reaktor oder Mischer, z.B. den genannten Extrudern, wird auch das Treibmittel zum Aufschdumen zugefiihrt.
Geeignete Treibmittel sind beispielsweise leicht verdampfbare Fllissigkeiten, thermisch zersetzende Stoffe, die Gase frei-
setzen oder Inertgase sowie Mischungen oder Kombinationen genannter Mittel. Zu den leicht verdampfbaren Fliissigkei-
ten gehdren geséttigte aliphatische oder cycloaliphatische Kohlenwasserstoffe, aromatische Kohlenwasserstoffe und ha-
logenierte Kohlenwasserstoffe. Beispiele sind Butan, Pentan, Hexan, Cyclohexan, Ethanol, Aceton und HFC 152a. Als
inertes Gas kann CQ, und Stickstoff genannt werden. Das Treibmittel wird in der Regel nach dem Zuflihrungsbereich die
Komponenten in den Extruder eingespeist.

[0030] Anderformgebenden Auslasséffnung des Extruders entsteht kontinuierlich der Schaumkérper aus im wesentlichen
weitestgehend geschlossenzelligem Schaum, der beispielsweise einen runden, gerundeten, rechteckigen oder polygona-
len Querschnitt aufweisen kann. Der Schaumkdrper kann danach soweit gefordert, nach Massgabe des Einsatzes, ver-
formt, geschnitten und/oder gefiigt werden. Werden Schaumkérper erzeugt, so kénnen die Schaumkérper nebeneinander
und/oder Ubereinander gestapelt werden und unter gegenseitiger trennfester Verbindung, wie gegenseitiges verkleben
oder insbesondere verschweissen, zu Schaumstoffbldcken, insbesondere homogenen Schaumstoffbldcken, verarbeitet
werden. Die Schaumkérper kénnen plattenfdrmig sein und gestapelt werden. Die sich berlihrenden Fl&chen kénnen voll-
flachig miteinander verbunden, wie verschweisst, werden. Dadurch entstehen Schaumstoffbldcke mit Schweissnéhten, die
in Extrusionsrichtung laufen. Es k&nnen, insbesondere quer zur Extrusionsrichtung, resp. quer zu den Schweissnéhten,
vom Schaumstoffblock einzelne Schaumstoffplatten abgetrennt werden.

[0031] Der erfindungsgemésse Schaumkdrper weist insbesondere folgende vorteilhaften Merkmale auf:
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— Sortenreinheit, es sind nur Polyester und keine weiteren artiremden Polymere vorhanden.
- Regelmassige geschlossenzellige Poren.

[0032] Der erfindungsgemasse Schaumkdrper weist bei einer Rohdichte von etwa 120 kg/m® insbesondere folgende vor-
teilhaften Merkmale auf:

— Schubfestigkeit nach 1ISO 1922, beispielsweise von grosser als 1.0 Nfmm?,

— Schubmodul (G-Modul) nach ASTM €393, beispielsweise von grosser als 20 N/mm?,

— Schubbruchdehnung nach 1ISO 1922, beispielsweise mit Werten von mehr als 12 %, zweckm&ssig von mehr als 16
% und bevorzugt von mehr als 50%.

— Druckfestigkeit nach 1SO 844 beispielsweise von grésser als 1.7 N/mm?

— Druckmodul (E-Modul) nach DIN 53421, beispielsweise von grésser als 90 N/mm?Z,

— Offenzeiligkeit nach Airex-Methode AM-19 in Anlehnung an ASTM D1056 - 07 beispielsweise von kleiner als 8% und

insbesondere kleiner als 4%. Die Offenzelligkeitsmessung gemass der Airex-Methode AM-19 wird wie in ASTM D 1056
beschrieben durchgeflihrt, jedoch mit einer anderen Formel berechnet: ASTM D 1059: W = [(A-B)/B] x 100 mit W =
change in mass [%]; A = final mass of specimen; und B = initial mass of specimen.
Airex AM-19: OZ = [(A-B)/(LxBxD)] x 100 mit OZ = Offenzeiligkeit [Vol-%] A = Gewicht der Probe nach Konditionierung
[g]; B = Gewicht der Probe vor Konditionierung [g]; L, B, D = L&nge, Breite, Dicke der Probe [cm]; die Dichte des
Wassers mit 1 g/cm® ist in der Formel nicht explizit ausgewiesen. Nach vorliegender Erfindung werden beispielsweise
Werte im Wasser-Adsorptions-Test (water adsorption test) von unter 40 Gew.-%, zweckmassig von unter 35 Gew.-%
und insbesondere von unter 30 Gew.-% erreicht.

— Die Viskositatszahl des resultierenden Schaums wird nach ISO 1628/5 bestimmt und kann beispielsweise mehr als
150 ml/g, etwa entsprechend einer Grenzviskositét von mehr als 1,2 di/g, betragen. Bevorzugt ist eine Viskositatszahl
des resultierenden Schaums, bestimmt nach 1ISO 1628/5, von beispielsweise mehr als 160 ml/g, etwa entsprechend
einer Grenzviskositét von mehr als 1,30 dl/g.

[0033] Das Verfahren nach der Erfindung zeichnet sich beispielsweise auch dadurch aus, dass beim Extrudieren keine
Gel-Bildung stattfindet. Die Vormischung ist vollstdndig mit dem Polyester mischbar und es bildet sich keine zweite uner-
wiinschte Phase. Die Vormischung lasst sich in an sich bekannten Vorrichtungen, den sog. Compoundiervorrichtungen,
herstellen, wobei der Prozess leicht beherrschbar ist. Die Eigenschaften des entstehenden Schaumkdrpers lassen sich
auch durch die Wahl des thermoplastischen Copolyesterelastomeren (TPC) und der darin enthaltenen weichen Elasto-
meren und harten thermoplastischen Sequenzen auf einfache Weise steuem.

Beispiele:

Vormischung Beispiel 1:

[0034] Thermoplastisches Copolyesterelastomer (TPC) in Form von Granulat mit einer Shoreharte von 55 D wird wahrend
4 Std. bei 100 °C mittels heisser Luft getrocknet. Auf einem gleichdrehenden Doppelschneckenextruder mit 27 mm-Zy-
linderdurchmesser und ginem L/D-Verhaltnis von 40 werden 85 Gew.-% TPC und 15 Gew.-% Pyromellitsduredianhydrid
(PMDA) bei einer Zylindertemperatur zwischen 200 und 210 °C und einer Drehzahl von 200 UpM unter Schutzgasatmo-
sphare gemischt und in Strangform ausgetragen. Die Strange werden nach Abkuhlung im Wasserbad und Trocknung mit
einem Luftgebl3se in einer Granuliervorrichtung mittels rotierender Messer in ein zylindrisches Granulat Gberfuhrt. Die so
erhaltene Vormischung wird wéhrend 3 Stunden bei 70 °C nachgetrocknet.

Vormischung Beispiel 2:

[0035] Thermoplastisches Copolyesterelastomer (TPC) in Form von Granulat mit einer Shoreharte von 33 D wird wahrend
4 Std. bei 100 °C mittels heisser Luft getrocknet. Auf einem gleichdrehenden Doppelschneckenextruder mit 27 mm-Zy-
linderdurchmesser und einem L/D-Verhaltnis von 40 werden 85 Gew.-% TPC und 15 Gew.-% Pyromellitsduredianhydrid
(PMDA) bei einer Zylindertemperatur zwischen 200 und 210 °C und einer Drehzahl von 200 UpM unter Schutzgasatmo-
sphére gemischt und in Strangform ausgetragen. Die Strange werden nach Abkuhlung im Wasserbad und Trocknung mit
einem Luftgeblase in einem Granuliervorrichtung mittels rotierender Messer in ein zylindrisches Granulat Gberfiihrt. Die
so erhaltene Vormischung wird wahrend 3 Stunden bei 70 °C nachgstrocknet.

Vormischung Vergleichsbeispiel:

[0036] Polyestergranulat (PET)mit einer Grenzviskositat von 0,81 dl/g wird wahrend 8 Std. bei 150 °C mittels heisser
Luft getrocknet. Auf der gleichen Anlage wie in Beispiel 1 werden 85 Gew.-% PET-Granulat und 15 Gew.-% Pyromellit-
sauredianhydrid (PMDA) bei einer Zylindertemperatur zwischen 240 und 250 °C und einer Drehzahl von 200 UpM unter
Schutzgasatmosphare gemischt und in Strangform ausgetragen. Die Strange werden nach Abkihlung im Wasserbad und
Trocknung mit einem Luftgeblase in einem Granuliervorrichtung mittels rotierender Messer in ein zylindrisches Granulat
Uberflihrt. Die so erhaltene Vormischung wird wahrend 3 Stunden bei 70 °C nachgetrocknet.
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Tabelle 1
[0037] Versuchsparameter zur Herstellung der Vormischungen

Vormischung Beispiel 1 Beispiel 2 Vergleichsbeispiel
Rezeptur 85.0

TPC-Anteil Gew-% 85.0

PET-Anteil Gew-% 85.0

PMDA-Anteil Gew-% 15.0 15.0 15.0

Maschinenparameter

Temperatur Einzugszone °C 200 200 250
Temperatur Mischzone °C 210 210 250
Temperatur Austragszone®C 205 205 240
Masse-Temperatur °C 199 204 238
Masse-Druck bar 34 12 12
Ankerstrom Extruder % 52 33 43
Durchsatz kg/h 20 20 20
Drehzahl Extruder UpM 200 200 200
Abzugsgeschwindigk. m/min 30 30 30
Vormischung Schuttdichte g/dl  65.4 59.7 76.5

Schiumung Beispiel 1

[0038] 96,3 Gew.-% PET-Granulat als Ausgangsmaterial mit einer Grenzviskositat von 0,81 dl/g werden ca. 5 Stunden
bei 170°C mit Trockenluft getrocknet und zusammen mit 2,7 Gew.-% der Vormischung aus Beispiel 1 (ca. 11 Stunden ge-
trocknet mit Trockenluft bei 60°C) und 1,0% eines Nukleierungsmittels (30% Talkum in PET; ca. 11 Stunden getrocknet mit
Trockenluft bei 60°C) werden in den ersten Extruder einer Extrusionsschdumanlage mit zwei Schneckenextrudern dosiert,
aufgeschmolzen, vermischt und mit CO. verschdumt. Die Schmelzetemperatur am Austritt aus dem Extrusionswerkzeug
betragt 248°C, der Ausstoss ca. 290 kg/h, die Verweilzeitim Extruder ca. 17 min. Es entstehen kontinuierlich Schaumkérper
beispielsweise etwa quaderfdrmigen Querschnitts, die zu plattenférmigen Schaumk&rpern abgelangt werden. Die platten-
Brmigen Schaumkérper werden gestapelt und an den Berlihrungsflachen gegenseitig verschweisst, wobei Schaumblécke
entstehen. Die in den Beispielen angegebenen Messwerte werden an Schaumplatten, die quer zur Extrusionsrichtung von
den Schaumblécken abgetrennt werden, ermittelt. Die Viskositatszahl des resultierenden Schaums wird nach ISO 1628/5
bestimmt und betragt 164.0 ml/g, was einer Grenzviskositat von 1,32 dl/g entspricht.

Schaumung Beispiel 2

[0039] 96,3 Gew.-% PET-Granulat mit einer Grenzviskositat von 0,81 dl/g werden ca. 5 Stunden bei 170 °C mit Trockenluft
getrocknet und zusammen mit 2,7 Gew.-% der Vormischung aus Beispiel 2 (ca. 11 Stunden getrocknet mit Trockenluft
bei 80°C) und 1.0 % eines Nukleierungsmittels (30% Talkum in PET; ca. 11 Stunden getrocknet mit Trockenluft bei 80°C)
werden in den ersten Extruder einer Extrusionsschiumanlage mit zwei Schneckenextrudern dosiert, aufgeschmolzen,
vermischt und mit CO, verschdumt. Die Schmelzetemperatur am Austritt aus dem Extrusionswerkzeug betragt 249°C, der
Ausstoss ca. 290 kg/h, die Verweilzeit im Extruder ca. 17 min. Die Viskositatszahl des resultierenden Schaums wird nach
ISO 1628/5 bestimmt und betragt 165,6 ml/g, was einer Grenzviskositat von 1,33 di/g entspricht.

Schéumung Beispiel 3

[0040] 86,7 Gew.-% PET-Granulat mit einer Grenzviskositét von 0,81 dl/g werden ca. 5 Stunden bei 170 °C mit Trockenluft
getrocknet und zusammen mit 2,3 Gew.-% der Vormischung aus Beispiel 2 (ca. 11 Stunden getrocknet mit Trockenluft
bei 60°C), 1,0% eines Nukleierungsmittels (30 % Talkum in PET; ca. 11 Stunden getrocknet mit Trockenluft bei 60°C)
und 10 Gew.-% eines thermoplastischen Copolyesterelastomers (TPC) mit einer Shoreharte von 33 D (ca. 12 Stunden
getrocknet mit Trockenluft bei 100°C) werden in den ersten Extruder einer Extrusionsschdumanlage mit zwei Schnecken-
extrudern dosiert, aufgeschmolzen, vermischt und mit CO, verschaumt. Die Schmelzetemperatur am Austritt aus dem
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Extrusionswerkzeug betragt 248°C, der Ausstoss ca. 270 kg/h, die Verweilzeit im Extruder ca. 18 min. Die Viskositatszahl
des resultierenden Schaums werden nach 1SO 1628/5 bestimmt und betragen 162,2 ml/g, was einer Grenzviskositat von
1,30 dl/g entspricht.

Schaumung Vergleichsbeispiel

[0041] 96,3 Gew.-% PET-Granulat mit einer Grenzviskositat von 0,81 dI/g werden ca. 5 Stunden bei 170°C mit Trocken-
luft getrocknet und zusammen mit 2,7 Gew.-% der Vormischung aus dem Vergleichsbeispiel (ca. 11 Stunden getrocknet
mit Trockenluft bei 60°C) und 1,0% eines Nukleierungsmittels (30% Talkum in PET; ca. 11 Stunden getrocknet mit Tro-
ckenluft bei 80°C) werden in den ersten Extruder einer Extrusionsschaumanlage mit zwei Schneckenextrudern dosiert,
aufgeschmolzen, vermischt und mit CO, verschdumt. Die Schmelzetemperatur am Austritt aus dem Extrusionswerkzeug
betragt 247°C. Der Ausstoss muss auf ca. 200 kg/h reduziert werden, um den geforderten Offenzelligkeitswert von < 8%
zu realisieren. Die Verweilzeit im Extruder erhoht sich dadurch auf ca. 24 min. Die Viskositatszahl des resultierenden
Schaumes nach 1ISO 1628/5 ist trotz der l&ngeren Verweilzeit mit 157,8 ml/g tiefer als in den Beispielen 1 und 2 und damit
auch die korrelierende Grenzviskositét (1,27 di/g).

[0042] Die mechanischen Eigenschaften der erhaltenen Schédume sind in Tabelle 2 aufgefiihrt.

Tabelle 2
[0043] Mechanische Eigenschaften der erhaltenen Schaume

Schaumung Beispiel 1 Beispiel 2 Beispiel 3 Vergleichsbei-
spiel
Rohdichte kg/m? ISO 845 121.3 120.5 121.8
Druckfestigkeit N/mm? SO 844 1.79 1.75 1.59 1.81
E-Modul {Druckmodul) senkrecht  N/mm? DIN 53421 102.4 97.2 97.6 108.9
Schubfestigkeit N/mm? ISO 1922 1.11 1.08 1.32 1.07
G-Modul {Schubmodul) N/mm2  ASTM 23.6 22.4 19.8 23.8
C393
Schubbruchdehnung % ISO 1922 16.0 15.8 73.3 8.0
Offenzelligkeit Vol.-% AM-019 3.0 3.4 3.2 5.2
Water Absorption Test Gew.-% ASTM 272 29.9 28.9 451
D1056
Patentanspriiche

1. Schaumkérper aus thermoplastischen Polyestern, mit hoher Homogenitét, niedriger Offenzelligkeit und hoher Schub-
bruchdehnung, enthaltend als Modifizierungsmittel Dianhydride von Tetracarbonsduren, dadurch gekennzeichnet,
dass der Polyesterschaum thermoplastische Elastomere enthalt.

2. Schaumk&rper aus Polyestern nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die thermoplastischen Elastomere
in Mengen von 0,5 bis 15 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des Schaumkdrpers, enthalten sind.

3. Schaumkdrper aus Polyestern nach wenigstens einem der Anspriiche 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass als
thermoplastische Elastomere im Polyesterschaum thermoplastische Copolyesterelastomere enthalten sind.

4. Schaumk&rper aus Polyestern nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, dass die thermoplastischen Copolyeste-
relastomere in Mengen von 0,5 bis 15 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des Schaumkérpers, enthalten sind.

5. Schaumkdrper aus Polyestern nach wenigstens einem der Anspriiche 3 oder 4, dadurch gekennzeichnet, dass die
thermoplastischen Copolyesterelastomere Polyesterbldcke enthalten, wobei die Polyesterblécke aus einem Dial, vor-
zugsweise aus 1,4-Butandiol oder 1,2-Ethandiol, und einer Dicarbonséure, vorzugsweise aus Terephthalséure, die
mit Polyethern, die Hydroxyl-Endgruppen tragen und in einer Kondensationsreaktion verestert werden, sind.

6. Schaumkdrper aus Polyestern nach wenigstens einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass der
Polyesterschaum eine Offenzelligkeit von kleiner als 8% und insbesondere von kleiner als 4% aufweist.

7. Schaumkdrper aus Polyestern nach wenigstens einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass der
Polyesterschaum eine Schubbruchdehnung von mehr als 12 %, zweckméssig von mehr als 16 % und bevorzugt von
mehr als 50 % aufweist.
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Verfahren zur Herstellung von Schaumk&rpem aus thermoplastischen Polyestern, mit hoher Homogenitat, niedriger
Offenzeiligkeit und hoher Schubbruchdehnung, enthaltend als Modifizierungsmittel Dianhydride von Tetracarbonséu-
ren, dadurch gekennzeichnet, dass ein Polyester mit einer Vormischung aus thermoplastischen Elastomeren, vor-
zugsweise thermoplastischen Copolyesterelastomeren, und Dianhydriden von Tetracarbons8uren versetzt, vermischt
und zu einem Schaumkdrper, enthaltend die thermoplastischen Elastomere oder thermaoplastischen Copolyestere-
lastomere in Mengen von 0,5 bis 15 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des Schaumkérpers, aufgeschaumt wird.

Verfahren zur Herstellung von Schaumkérpern aus Polyestern nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, dass der
Polyester mit der Vormischung aus thermoplastischen Copolyesterelastomeren und Dianhydriden von Tetracarbon-
séuren als Komponenten einem Reaktor oder Mischer, insbesondere einem Ein- oder Doppelschneckenextruder oder
einem Mehrwellenextruder oder einer Tandemanlage aus zwei miteinander kombinierten Einschneckenextrudern oder
aus einem Doppel- und einem Einschneckenextruder, zugefihrt und darin vermischt werden.

Mittel zur Erzeugung von Schaumkdrpern aus Polyestern, mit hoher Homogenitat, niedriger Offenzelligkeit und hoher
Schubbruchdehnung, enthaltend als Modifizierungsmittel Dianhydride von Tetracarbons&uren, dadurch gekennzeich-
net, dass das Mittel eine Vormischung, enthaltend thermoplastische Elastomere, vorzugsweise thermoplastische Co-
polyesterelastomere, in Mengen von 25 bis 95 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des Mittels, und Dianhydride von
Tetracarbonsduren in Mengen von 5 bis 30 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des Mittels, darstellt.

Mittel zur Erzeugung von Schaumkérper aus Polyestern geméass Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet, dass das
Mittel eine Vormischung darstellt, enthaltend thermoplastische Copolyesterelastomere in Mengen von 50 bis 90 Gew.-
%, zweckmassig von 80 bis 90 Gew.-%, und Dianhydride von Tetracarbonsauren in Mengen von 10 bis 25 Gew-%,
zweckmassig von 10 bis 15 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des Mittels

Mittel zur Erzeugung von Schaumkdrper aus Polyestern gemass wenigstens einem der Anspriche 10 oder 11, da-
durch gekennzeichnet, dass das Mittel eine Vormischung darstellt, enthaltend 0 bis 70%, vorzugsweise 1 bis 50 Gew.-
%, jeweils bezogen auf das Gewicht des Mittels, Stabilisatoren, Nukleierungsmittel, Flammschutzmittel und/oder Po-
lyester, zweckmassig ein Polyester der gleichen Qualitat, wie ein zu modifizierender Ausgangspolyester.
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