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Beschreibung
Technisches Fachgebiet

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Alkenyl-
gruppen enthaltendes Isobutylengruppenblockcopo-
lymer und ein Isobutylengruppenblockcopolymer,
das reaktive Siliciumgruppen enthalt. Insbesondere
betrifft die Erfindung ein neues Verfahren zur Herstel-
lung eines Alkenylgruppen enthaltenden Isobutylen-
gruppenblockcopolymers und eines Isobutylengrup-
penblockcopolymers, das reaktive Siliciumgruppen
enthalt.

Stand der Technik

[0002] Das Isobutylengruppenblockcopolymer ist,
obwohl es nicht vernetzt ist, hinsichtlich Festigkeit
und Elastizitat mit einem vernetzten Kautschuk ver-
gleichbar, da es eine hohe Schlagfestigkeit und Fle-
xibilitat aufweist, und ist so leicht formbar, wie ein
thermoplastisches Harz. Daher wurden Versuche un-
ternommen, um es als ein elastomeres Material oder
als ein die Schlagfestigkeit verbesserndes Mittel fur
ein thermoplastisches Harz nutzbar zu machen.

[0003] Das Japanische Kokoku koho Hei-7-100763
offenbart zum Beispiel eine Zusammensetzung, die
ein Isobutylengruppenblockcopolymer und ein ther-
moplastisches Harz umfasst. In einer Zusammenset-
zung dieses Typs ist jedoch in Abhangigkeit vom Typ
des Harzes die Vertraglichkeit des thermoplastischen
Harzes mit dem Isobutylengruppenblockcopolymer
nicht ausreichend hoch, und daher kann die Zusam-
mensetzung keine ausreichend nutzbaren physikali-
schen Eigenschaften, wie Schlagfestigkeit und me-
chanische Festigkeit aufweisen.

[0004] Als ein Verfahren zum Vermeiden des vorste-
henden Nachteils ist ein Verfahren bekannt, welches
das Einfuhren einer funktionellen Gruppe in ein Iso-
butylengruppenblockcopolymer umfasst. Die Japani-
sche Offenlegungsschrift Kokai Hei-6-271751 offen-
bart zum Beispiel eine Zusammensetzung, die ein
Isobutylengruppenblockcopolymer mit endstandigen
Hydroxygruppen und ein Polyesterharz umfasst. Die
Japanische Offenlegungsschrift Kokai Hei-6-271751
offenbart weiterhin als ein Zwischenprodukt des Iso-
butylengruppenblockcopolymers mit endstéandigen
Hydroxygruppen ein Isobutylengruppenblockcopoly-
mer mit endstandigen Alkenylgruppen, das durch De-
hydrochlorierung eines Blockcopolymers mit end-
standigen Chloratomen erhaltlich ist, welches im
System, das 1,4-Di-(2-methoxy-2-propyl)benzol und
Titantetrachlorid als Initiator umfasst, synthetisiert
wird.

[0005] Da diese Technologien jedoch den Nachteil
besitzen, dass sie stringente Reaktionsbedingungen
erfordern und dass eine Erhéhung der Reaktionsge-

schwindigkeit schwierig ist, ist die Geschwindigkeit
der Einfihrung der Alkenylgruppe nicht ausreichend
hoch. Da die Alkenylgruppe, die eingefuhrt werden
kann, weiterhin auf Gruppen vom Isopropenyltyp be-
schrankt ist, ist die eingefiihrte Alkenylfunktion nicht
ausreichend reaktiv und kann nicht einfach in andere
funktionelle Gruppen umgewandelt werden.

[0006] EP-A-0 761 752 beschreibt Harzzusammen-
setzungen, die ein amorphes Polyolefinharz und ein
Blockcopolymer, umfassend einen Polymerblock aus
einer aromatischen Vinylverbindung und einen Isobu-
tylenpolymerblock, enthalten.

[0007] EP-A-0 264 214 beschreibt ein Verfahren zur
Herstellung von Polyisobutylenpolymeren mit end-
standigen Allylgruppen, das die Umsetzung eines
tertigaren chlorierten Polyisobutylens mit Allyltrime-
thylsilan in Gegenwart einer Friedel-Crafts-Le-
wis-Saure umfasst.

Zusammenfassung der Erfindung

[0008] Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung be-
steht darin, ein Isobutylengruppenblockcopolymer,
das mit einer hohen Alkenyleinflihrungsgeschwindig-
keit einfach synthetisiert werden kann, wobei eine
hohe Reaktivitat der derart eingefiihrten Alkenylgrup-
pe sichergestellt wird, und ein Isobutylengruppen-
blockcopolymer, das reaktive Siliciumgruppen ent-
halt, und ein zweckdienliches Verfahren zur Herstel-
lung dieser Copolymere bereitzustellen.

[0009] Die vorliegende Erfindung betrifft daher ein
Alkenylgruppen enthaltendes Isobutylengruppen-
blockcopolymer, umfassend einen Polymerblock, der
von (a) einer Monomerkomponente stammt, die eine
Isobutylengruppe als Gberwiegendes Monomer ent-
halt, und einen Polymerblock, der von (b) einer Mo-
nomerkomponente stammt, die nicht eine Isobutylen-
gruppe als Uberwiegendes Monomer enthalt, wobei
das Alkenylgruppen enthaltende Isobutylengruppen-
blockcopolymer eine Allylgruppe der Formel
-CH,CH=CH, enthalt und wobei der Polymerblock,
der von (b) einer Monomerkomponente stammt, die
nicht eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Mo-
nomer enthalt, ein Polymerblock ist, welcher von ei-
ner Monomerkomponente stammt, die als Uberwie-
gendes Monomer ein aromatisches Vinylmonomer
enthalt.

[0010] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfah-
ren zur Herstellung eines Alkenylgruppen enthalten-
den Isobutylengruppenblockcopolymers, umfassend
die Zugabe einer Alkenylgruppen enthaltenden Silici-
umverbindung im Verlauf der Polymerisation von (a)
einer Monomerkomponente, die eine Isobutylengrup-
pe als Uberwiegendes Monomer enthalt, und (b) einer
Monomerkomponente, die nicht eine Isobutylengrup-
pe als Uberwiegendes Monomer enthalt, in Gegen-
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wart eines Polymerisationsinitiators der nachstehen-
den allgemeinen Formel (2):

RZ
X—C R3 2

g2

wobei die mehreren Reste R? gleich oder verschie-
den sein kénnen und jeder ein Wasserstoffatom oder
einen einwertigen, 1 bis 6 Kohlenstoffatome enthal-
tenden Kohlenwasserstoffrest darstellt; R® einen ein-
oder mehrwertigen aromatischen Kohlenwasserstoff-
rest oder einen ein- oder mehrwertigen aliphatischen
Kohlenwasserstoffrest darstellt; X ein Halogenatom
oder einen 1 bis 6 Kohlenstoffatome enthaltenden
Alkoxy- oder Acyloxyrest darstellt; und n eine ganze
Zahl von 1 bis 6 darstellt, mit der Maligabe, dass die
mehreren Reste X gleich oder verschieden sein kdn-
nen, falls n gleich 2 oder mehr ist.

[0011] Weiterhin betrifft die vorliegende Erfindung
ein Isobutylengruppenblockcopolymer, das reaktive
Siliciumgruppen enthalt, umfassend einen Polymer-
block, der von (a) einer Monomerkomponente
stammt, die eine Isobutylengruppe als Uberwiegen-
des Monomer enthalt, und einen Polymerblock, der
von (b) einer Monomerkomponente stammt, die nicht
eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Monomer
enthalt, wobei das Copolymer eine reaktive Silicium-
gruppe der allgemeinen Formel (4) enthalt:

wobei die mehreren der Reste R°® gleich oder ver-
schieden sein kdnnen und jeder ein Wasserstoff-, Ha-
logenatom oder einen substituierten oder nichtsubsti-
tuierten, einwertigen organischen Rest darstellt; R’
einen einwertigen, 1 bis 5 Kohlenstoffatome enthal-
tenden organischen Rest darstellt, und wenn zwei
Reste R’ enthalten sind, diese gleich oder verschie-
den sein kénnen; Y ein Halogenatom oder einen Alk-
oxyrest darstellt, und wenn mehr als zwei Reste Y
enthalten sind, diese gleich oder verschieden sein
kdnnen; und a eine ganze Zahl von 0 bis 2 darstellt.

[0012] Weiterhin betrifft die vorliegende Erfindung
ein Verfahren zur Herstellung eines Isobutylengrup-
penblockcopolymers, das reaktive Siliciumgruppen
enthalt, welches die Durchfiihrung einer Hydrosilylie-
rungsreaktion der Verbindung der nachstehenden all-

gemeinen Formel (5) mit einem Alkenylrest eines Al-
kenylgruppen enthaltenden Isobutylengruppenblock-
copolymers umfaldt, das einen Polymerblock, der von
(a) einer Monomerkomponente stammt, die eine Iso-
butylengruppe als iberwiegendes Monomer enthalt,
und einen Polymerblock, der von (b) einer Monomer-
komponente stammt, die nicht eine Isobutylengruppe
als uberwiegendes Monomer enthalt, umfasst;

h

Si
N\
H/ Y3.»a

wobei R einen einwertigen, 1 bis 5 Kohlenstoffatome
enthaltenden organischen Rest darstellt, und wenn
zwei Reste R’ enthalten sind, diese gleich oder ver-
schieden sein kdnnen; Y ein Halogenatom oder einen
Alkoxyrest darstellt, und wenn mehr als zwei Reste Y
enthalten sind, diese gleich oder verschieden sein
kénnen; und a eine ganze Zahl von 0 bis 2 darstellt.

(5)

Detaillierte Beschreibung der Erfindung

[0013] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Alkenyl-
gruppen enthaltendes Isobutylengruppenblockcopo-
lymer, umfassend einen Polymerblock, der von (a) ei-
ner Monomerkomponente stammt, die eine Isobuty-
lengruppe als Uberwiegendes Monomer enthalt, und
einen Polymerblock, der von (b) einer Monomerkom-
ponente stammt, die nicht eine Isobutylengruppe als
Uberwiegendes Monomer enthalt, wobei das Alkenyl-
gruppen enthaltende Isobutylengruppenblockcopoly-
mer eine Allylgruppe der Formel -CH,CH=CH, ent-
halt und wobei der Polymerblock, der von (b) einer
Monomerkomponente stammt, die nicht eine Isobuty-
lengruppe als Uberwiegendes Monomer enthalt, ein
Polymerblock ist, welcher von einer Monomerkompo-
nente stammt, die als Uberwiegendes Monomer ein
aromatisches Vinylmonomer enthalt.

[0014] Der Polymerblock, der von (a) einer Mono-
merkomponente stammt, die eine Isobutylengruppe
als Uberwiegendes Monomer enthalt, kann oder kann
nicht jede von einer Isobutylengruppe verschiedene
Monomerkomponente als Comonomerkomponen-
teneinheit enthalten. Das von einer Isobutylengruppe
verschiedene Monomer, das verwendet werden
kann, ist nicht besonders eingeschrankt, mit der
MaRgabe, dass es ein Monomer ist, das zur kationi-
schen Polymerisation geeignet ist, sondern schlief3t
neben anderen Monomeren aliphatische Olefine,
aromatische Vinylverbindungen, Diene, Vinylether,
Silane, Vinylcarbazol, B-Pinen und Acenaphthylen
ein. Diese Monomere kdnnen jeweils einzeln oder als
Kombination verwendet werden.

[0015] Die aliphatischen olefinischen Monomere,
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die verwendet werden kdnnen, sind nicht besonders
eingeschrankt, sondern schlieRen unter anderem
ein: Propylen, 1-Buten, 2-Methyl-1-buten, 3-Me-
thyl-1-buten, Penten, Hexen, Cyclohexen, 4-Me-
thyl-1-penten, Vinylcyclohexen, Octen und Norbor-
nen. Diese Monomerkomponenten kdénnen jeweils
einzeln oder als Kombination verwendet werden.

[0016] Die aromatischen Vinylmonomere, die ver-
wendet werden koénnen, sind nicht besonders einge-
schrankt, sondern schlie3en unter anderem ein: Sty-
rol, 0-, m- oder p-Methylstyrol, a-Methylstyrol, 3-Me-
thylstyrol, 2,6-Dimethylstyrol, 2,4-Dimethylstyrol,
a-Methyl-o-methylstyrol,  a-Methyl-m-methylstyrol,
a-Methyl-p-methylstyrol, R-Methyl-o-methylstyrol,
B-Methyl-m-methylstyrol,  B-Methyl-p-methylstyrol,
2,4,6-Trimethylstyrol,  a-Methyl-2,6-dimethylstyrol,
a-Methyl-2,4-dimethylstyrol, B-Methyl-2,6-dimethyl-
styrol, B-Methyl-2,4-dimethylstyrol, o-, m- oder
p-Chlorstyrol, 2,6-Dichlorstyrol, 2,4-Dichlorstyrol,
a-Chlor-o-chlorstyrol, a-Chlor-m-chlorstyrol,
a-Chlor-p-chlorstyrol, B-Chlor-o-chlorstyrol,
B-Chlor-m-chlorstyrol, B-Chlor-p-chlorstyrol,
2,4,6-Trichlorstyrol, a-Chlor-2,6-dichlorstyrol,
a-Chlor-2,4-dichlorstyrol,  3-Chlor-2,6-dichlorstyrol,
B-Chlor-2,4-dichlorstyrol, o-, m- oder p-t-Butylstyrol,
0-, m- oder p-Methoxystyrol, o-, m- oder p-Chlorme-
thylstyrol, o-, m- oder p-Brommethylstyrol, Silyl-sub-
stituierte Styrolderivate, Vinylnaphthalinderivate und
Indenderivate. Diese Monomere kdénnen jeweils ein-
zeln oder als Kombination verwendet werden.

[0017] Die Dienmonomere, die verwendet werden
kénnen, sind ebenfalls nicht besonders einge-
schrankt, sondern schliefen unter anderem ein: Bu-
tadien, Isopren, Cyclopentadien, Cyclohexadien, Di-
cyclopentadien, Divinylbenzol und Ethylidennorbor-
nen. Diese Diene kénnen jeweils unabhangig vonein-
ander oder als Kombination verwendet werden.

[0018] Die Vinylethermonomere, die verwendet
werden kénnen, sind nicht besonders eingeschrankt,
sondern schlieen unter anderem ein: Methylvinyle-
ther, Ethylvinylether, (n- oder iso)Propylvinylether,
(n-, sec-, tert- oder iso)Butylvinylether, Methylprope-
nylether und Ethylpropenylether. Diese Vinylether
kénnen jeweils unabhangig voneinander oder als
Kombination verwendet werden.

[0019] Die Silanverbindungen, die verwendet wer-
den kdénnen, sind nicht besonders eingeschrankt,
sondern schlieBen unter anderem ein: Vinyltrichlorsi-
lan, Vinylmethyldichlorsilan, Vinyldimethylchlorsilan,
Vinyldimethylmethoxysilan, Vinyltrimethylsilan, Divi-
nyldichlorsilan, Divinyldimethoxysilan, Divinyldime-
thylsilan, 1,3-Divinyl-1,1,3,3-tetramethyldisiloxan,
Trivinylmethylsilan,  y-Methacryloyloxypropyltrime-
thoxysilan und y-Methacryloyloxypropylmethyldime-
thoxysilan. Diese Silanverbindungen kénnen jeweils
unabhangig voneinander oder als Kombination ver-

wendet werden.

[0020] Der Polymerblock, der von (a) einer Mono-
merkomponente stammt, die eine Isobutylengruppe
als Uberwiegendes Monomer enthalt, ist ein Polymer-
block, der 60 Gew.-% oder mehr, vorzugsweise 80
Gew.-% oder mehr Isobutylengruppen als Monomer-
einheit enthalt.

[0021] Der Polymerblock, der von (b) einer Mono-
merkomponente stammt, die nicht eine Isobutylen-
gruppe als Uberwiegendes Monomer enthalt, ist ein
Polymerblock mit einem Gehalt an Isobutylengrup-
pen von nicht mehr als 30 Gew.-%, vorzugsweise von
nicht mehr als 10 Gew.-% und starker bevorzugt von
nicht mehr als 3 Gew.-% und enthalt ein von einer
Isobutylengruppe verschiedenes Monomer. Die von
einer Isobutylengruppe verschiedene Monomerkom-
ponente, die verwendet werden kann, ist nicht beson-
ders eingeschrankt, mit der MalRgabe, dass sie ein
Monomer ist, das zur kationischen Polymerisation
geeignet ist, und es kdnnen die vorstehend erwahn-
ten Spezies verwendet werden.

[0022] Der Polymerblock, der von (b) einer Mono-
merkomponente stammt, die nicht eine Isobutylen-
gruppe als Uberwiegendes Monomer enthalt, ist ein
Polymerblock, der neben den von einer Isobutylen-
gruppe verschiedenen Monomerspezies ein aromati-
sches Vinylmonomer als Monomereinheit, die den
Hauptbestandteil darstellt, umfasst. In diesem Fall
betragt der Gehalt an aromatischem Vinylmonomer
in dieser Monomerkomponente nicht weniger als 60
Gew.-%, vorzugsweise nicht weniger als 80 Gew.-%.
Das bevorzugte aromatische Vinylmonomer ist Sty-
rol, a-Methylstyrol, p-Methylstyrol oder Indol. Diese
Monomerkomponenten kdnnen jeweils unabhangig
voneinander oder als Kombination verwendet wer-
den.

[0023] Die Struktur des Alkenylgruppen enthalten-
den Isobutylengruppenblockcopolymers ist nicht be-
sonders eingeschrankt, sondern schlief3t ein: ein Di-
blockcopolymer, bestehend aus einem Polymer-
block, der von (b) einer Monomerkomponente
stammt, die nicht eine Isobutylengruppe als Uberwie-
gendes Monomer enthalt — einem Polymerblock, der
von (a) einer Monomerkomponente stammt, die eine
Isobutylengruppe als Uberwiegendes Monomer ent-
halt, ein Triblockcopolymer, bestehend aus einem
Polymerblock, der von (b) einer Monomerkomponen-
te stammt, die nicht eine Isobutylengruppe als Uber-
wiegendes Monomer enthalt — einem Polymerblock,
der von (a) einer Monomerkomponente stammt, die
eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Monomer
enthalt — einem Polymerblock, der von (b) einer Mo-
nomerkomponente stammt, die nicht eine Isobutylen-
gruppe als Uberwiegendes Monomer enthalt, ein Tri-
blockcopolymer, bestehend aus einem Polymer-
block, der von (a) einer Monomerkomponente
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stammt, die eine Isobutylengruppe als berwiegen-
des Monomer enthélt — einem Polymerblock, der von
(b) einer Monomerkomponente stammt, die nicht
eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Monomer
enthalt — einem Polymerblock, der von (a) einer Mo-
nomerkomponente stammt, die eine Isobutylengrup-
pe als Uberwiegendes Monomer enthalt, und ein
Sternblockcopolymer, umfassend drei oder mehr Ar-
me, von denen jeder besteht aus: einem Polymer-
block, der von (a) einer Monomerkomponente
stammt, die eine Isobutylengruppe als berwiegen-
des Monomer enthalt, und einem Polymerblock, der
von (b) einer Monomerkomponente stammt, die nicht
eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Monomer
enthalt, wobei diese an einen polyfunktionellen Kern
einer Verbindung gebunden sind. Unter derartigen
Blockstrukturen wird eine Triblockcopolymerstruktur,
bestehend aus einem Polymerblock, der von (b) einer
Monomerkomponente stammt, die nicht eine Isobuty-
lengruppe als Uberwiegendes Monomer enthalt — ei-
nem Polymerblock, der von (a) einer Monomerkom-
ponente stammt, die eine Isobutylengruppe als Uber-
wiegendes Monomer enthélt — einem Polymerblock,
der von (b) einer Monomerkomponente stammt, die
nicht eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Mo-
nomer enthalt, vom Standpunkt des Gleichgewichtes
der physikalischen Eigenschaften aus bevorzugt.
Starker bevorzugt wird ein Triblockcopolymer, umfas-
send einen Polymerblock, der von einer Monomer-
komponente stammt, die eine aromatische Vinylmo-
nomerkomponente als Uberwiegendes Monomer ent-
halt — einen Polymerblock, der von (a) einer Mono-
merkomponente stammt, die eine Isobutylengruppe
als Uberwiegendes Monomer enthalt — einen Poly-
merblock, der von einer Monomerkomponente
stammt, die ein aromatisches Vinylmonomer als
Uberwiegendes Monomer enthalt.

[0024] Das Verhaltnis des Polymerblocks, der von
(a) einer Monomerkomponente stammt, die eine Iso-
butylengruppe als iberwiegendes Monomer enthalt,
zum Polymerblock, der von (b) einer Monomerkom-
ponente stammt, die nicht eine Isobutylengruppe als
Uberwiegendes Monomer enthalt, das verwendet
werden kann, ist nicht besonders eingeschrankt, son-
dern kann gemafy den gewlinschten Copolymerei-
genschaften gewahlt werden. Vorzugsweise wird das
Verhaltnis des Polymerblocks, der von (a) einer Mo-
nomerkomponente stammt, die eine Isobutylengrup-
pe als Uberwiegendes Monomer enthalt, zum Poly-
merblock, der von (b) einer Monomerkomponente
stammt, die nicht eine Isobutylengruppe als Gberwie-
gendes Monomer enthalt, so gewahlt, dass die Isobu-
tylengruppe 95 bis 20 Gew.-% beziehungsweise das
aromatische Vinylmonomer 5 bis 80 Gew.-% des Al-
kenylgruppen enthaltenden Isobutylengruppenblock-
copolymerproduktes ausmacht. Starker bevorzugt
macht die Isobutylengruppe 85 bis 60 Gew.-% und
die aromatische Vinylmonomerkomponente 15 bis 40
Gew.-% aus. Wenn die Isobutylengruppe alleine fir

(a) eine Monomerkomponente, die eine Isobutylen-
gruppe als Uberwiegendes Monomer enthalt, ver-
wendet wird und die aromatische Vinylmonomerkom-
ponente alleine fir (b) eine Monomerkomponente,
die nicht eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes
Monomer enthalt, verwendet wird, kann der Anteil
des Polymerblocks, der von (a) einer Monomerkom-
ponente stammt, die eine Isobutylengruppe als tber-
wiegendes Monomer enthalt, innerhalb des Berei-
ches von 95 bis 20 Gew.-% und der Anteil des Poly-
merblocks, der von (b) einer Monomerkomponente
stammt, die nicht eine Isobutylengruppe als Uberwie-
gendes Monomer enthalt, innerhalb des komplemen-
taren Bereiches von 5 bis 80 Gew.-% gewahlt wer-
den. Wenn der Anteil des aromatischen Vinylmono-
mers 80 Gew.-% Ubersteigt, wird das Alkenylgruppen
enthaltende Isobutylengruppenblockcopolymer zu
hart. Wenn der Anteil des aromatischen Vinylpoly-
mers geringer ist als 5 Gew.-%, wird das Alkenylgrup-
pen enthaltende Isobutylengruppenblockcopolymer-
produkt zu weich, mit dem Ergebnis, dass es die von
einem elastomeren Material geforderten Leistungs-
merkmale nicht in ausreichendem Mafle aufweisen
kann.

[0025] Im erfindungsgemalien Alkenylgruppen ent-
haltenden Isobutylengruppenblockcopolymer enthalt
der Polymerblock, der von (b) einer Monomerkompo-
nente stammt, die nicht eine Isobutylengruppe als
Uberwiegendes Monomer enthalt, vorzugsweise die
Alkenylgruppe der folgenden allgemeinen Formel (1);

(1)

wobei die mehreren Reste R' in der Alkenylgruppe
der allgemeinen Formel (1) gleich oder verschieden
sein kdénnen und jeder ein Wasserstoff-, Halogena-
tom oder einen substituierten oder nichtsubstituier-
ten, einwertigen organischen Rest darstellt. Das vor-
stehend erwahnte Halogenatom ist nicht besonders
eingeschrankt, sondern kann zum Beispiel ein
Chlor-, Fluor-, Brom- oder lodatom darstellen. Der
substituierte oder nichtsubstituierte, einwertige orga-
nische Rest, der verwendet werden kann, ist eben-
falls nicht besonders eingeschrankt, sondern kann
zum Beispiel einen einwertigen Kohlenwasserstoff-
rest, einen Alkoxyrest, eine Phenoxygruppe, eine
Carboxylgruppe oder einen Esterrest darstellen.

[0026] Der vorstehend erwahnte Kohlenwasser-
stoffrest schlieBt ein: geradkettige oder verzweigte
Alkyl- und Alkenylreste, von denen jeder 1 bis 20
Kohlenstoffatome, vorzugsweise 1 bis 10 Kohlen-
stoffatome und starker bevorzugt 1 bis 6 Kohlenstoff-

5/14



DE 698 31 782 T2 2006.07.20

atome enthalt; einen 3 bis 10 Kohlenstoffatome ent-
haltenden Cycloalkylrest; eine Phenylgruppe; einen 7
bis 20 Kohlenstoffatome, vorzugsweise 7 bis 14 Koh-
lenstoffatome und starker bevorzugt 7 bis 10 Kohlen-
stoffatome enthaltenden Alkylarylrest. Der Alkoxyrest
enthalt 1 bis 20 Kohlenstoffatome, vorzugsweise 1
bis 10 Kohlenstoffatome und starker bevorzugt 1 bis
6 Kohlenstoffatome. Sofern die vorteilhaften Merk-
male der vorliegenden Erfindung nicht gefahrdet
sind, kdnnen mindestens einige der Wasserstoffato-
me im Kohlenwasserstoffrest durch geeignete Sub-
stituenten ersetzt werden.

[0027] Die bevorzugte Spezies des Alkenylrestes ist
eine Allylgruppe. Das Alkenylgruppen enthaltende
Isobutylengruppenblockcopolymer kann den Alkenyl-
rest in jeder gewlinschten Position der Molekilkette
aufweisen, aber vom Standpunkt der Reaktivitat aus
befindet sich der Alkenylrest vorzugsweise in min-
destens einer endstandigen Position der Molekiilket-
te.

[0028] Der zweite Gesichtspunkt der vorliegenden
Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung eines
Alkenylgruppen enthaltenden Isobutylengruppen-
blockcopolymers, umfassend die Zugabe einer Alke-
nylgruppen enthaltende Siliciumverbindung im Ver-
lauf der Polymerisation von (a) einer Monomerkom-
ponente, die eine Isobutylengruppe als Uberwiegen-
des Monomer enthalt, und (b) einer Monomerkompo-
nente, die nicht eine Isobutylengruppe als Uberwie-
gendes Monomer enthalt, in Gegenwart eines Poly-
merisationsinitiators der nachstehenden allgemeinen
Formel (2):

~ R?

X—C—
7.

[0029] Es wird angenommen, dass der Polymerisa-
tionsinitiator der allgemeinen Formel (2) den Ort zur
Initiierung der kationischen Polymerisation zur Verfu-
gung stellt. Die mehreren Reste R? kénnen gleich
oder verschieden sein und jeder stellt ein Wasser-
stoffatom oder einen einwertigen, 1 bis 6 Kohlenstoff-
atome enthaltenden Kohlenwasserstoffrest dar. Der
einwertige, 1 bis 6 Kohlenstoffatome enthaltende
Kohlenwasserstoffrest ist nicht besonders einge-
schrankt, sondern kann zum Beispiel eine Methyl-,
Ethyl-, n-Propyl- oder Isopropylgruppe darstellen. R®
stellt einen ein- oder mehrwertigen aromatischen
Kohlenwasserstoffrest oder einen ein- oder mehrwer-
tigen aliphatischen Kohlenwasserstoffrest dar. In der
vorstehenden Formel stellt X ein Halogenatom oder
einen 1 bis 6 Kohlenstoffatome enthaltenden Alkoxy-
oder Acyloxyrest dar. Das vorstehend erwahnte Ha-
logenatom ist nicht besonders eingeschrankt, son-

dern kann zum Beispiel ein Chlor-, Fluor-, Brom- oder
lodatom darstellen. Der 1 bis 6 Kohlenstoffatome ent-
haltende Alkoxyrest ist nicht besonders einge-
schrankt, sondern kann zum Beispiel eine Methoxy-,
Ethoxy-, n-Propoxy- oder Isopropoxygruppe darstel-
len. Der 1 bis 6 Kohlenstoffatome enthaltende Acylo-
xyrest ist nicht besonders eingeschrankt, sondern
kann zum Beispiel eine Acetyloxy- oder Propionylo-
xygruppe darstellen. Das Symbol n bedeutet eine
ganze Zahl von 1 bis 6. Wenn n zwei oder mehr be-
deutet, kdnnen die mehreren Reste X gleich oder ver-
schieden sein.

[0030] Der vorstehende Polymerisationsinitiator,
der verwendet werden kann, schlielt speziell
1-Chlor-1-methylethylbenzol [CsHsC(CH,),CI],
1,4-Bis(1-chlor-1-methylethyl)benzol
[1,4-CI(CH,),CCH,C(CH,),CI], 1,3-Bis(1-chlor-1-me-
thylethyl)benzol [1,3-CI(CH,),CC,H,C(CH,),CI],
1,3,5-Tris(1-chlor-1-methylethyl)benzol
[1,3,5-(CIC(CH,),);,CsH;] und 1,3-Bis(1-chlor-1-me-
thylethyl)-5-(tert-butyl)benzol
[1,3-(C(CH,),Cl),-5-(C(CH,),)C¢H,] ein, ist aber nicht
darauf beschrankt. Hier ist Bis(1-chlor-1-methyle-
thyl)benzol auch als Bis(a-chlorisopropyl)benzol,
Bis(2-chlor-2-propyl)benzol oder Dicumylchlorid be-
kannt. Von diesen Initiatoren wird
1,4-Bis(1-chlor-1-methylethyl)benzol vom Stand-
punkt der Reaktivitat und Verfligbarkeit aus beson-
ders bevorzugt.

[0031] Die vorstehend erwahnte (a) Monomerkom-
ponente, die eine Isobutylengruppe als Gberwiegen-
des Monomer enthalt, kann oder kann nicht von einer
Isobutylengruppe verschiedene Monomerkompo-
nentenspezies enthalten. Derartige von einer Isobu-
tylengruppe verschiedene Monomerspezies sind
nicht besonders eingeschrankt, mit der Mal3gabe,
dass sie zur kationischen Polymerisation geeignet
sind und die vorstehend erwahnten speziellen Mono-
mere als solche verwendet werden kdnnen.

[0032] Die vorstehend erwahnte (a) Monomerkom-
ponente, die eine Isobutylengruppe als Gberwiegen-
des Monomer enthalt, ist eine Monomerkomponente,
die mindestens 60 Gew.-%, vorzugsweise mindes-
tens 80 Gew.-% einer Isobutylengruppe enthalt.

[0033] Die (b) Monomerkomponente, die nicht eine
Isobutylengruppe als berwiegendes Monomer ent-
halt, ist eine Monomerkomponente, die 30 Gew.-%
oder weniger, vorzugsweise 10 Gew.-% oder weni-
ger, starker bevorzugt 3 Gew.-% oder weniger einer
Isobutylengruppe enthélt. Das von einer Isobutylen-
gruppe verschiedene Monomer, das verwendet wer-
den kann, ist nicht besonders eingeschrankt, mit der
MaRgabe, dass es zur kationischen Polymerisation
geeignet ist und die vorstehend erwahnten speziellen
Monomere als solche verwendet werden kénnen.
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[0034] Die (b) Monomerkomponente, die nicht eine
Isobutylengruppe als iberwiegendes Monomer ent-
halt, ist vorzugsweise so beschaffen, dass sie als
Uberwiegendes Monomer ein aromatisches Vinylmo-
nomer enthalt. In diesem Fall betragt der Anteil des
aromatischen Vinylmonomers in der vorstehenden
Monomerkomponente mindestens 60 Gew.-%, vor-
zugsweise mindestens 80 Gew. %. Die bevorzugte
Spezies unter den aromatischen Vinylmonomeren ist
Styrol, a-Methylstyrol, p-Methylstyrol oder Inden. Die-
se Monomerkomponenten kdnnen jeweils einzeln
oder als Kombination aus zwei oder mehreren Spezi-
es verwendet werden.

[0035] Die vorstehend erwahnte Alkenylgruppen
enthaltende Siliciumverbindung ist eine Siliciumver-
bindung, die einen oder mehrere Alkenylreste enthalt
und zur Umsetzung mit der aktiven Stelle der kationi-
schen Polymerisation geeignet ist. Sie wird zum
Zweck der Einfuhrung des Alkenylrestes in das Co-
polymer verwendet.

[0036] Die vorstehende Alkenylgruppen enthalten-
de Siliciumverbindung weist vorzugsweise die fol-
gende allgemeine Formel (3) auf:

R4
|
si—-R“

R4

(3)

R® R’
[0037] In der Alkenylgruppen enthaltenden Silicium-
verbindung der allgemeinen Formel (3) kénnen die
mehreren Reste R* gleich beziehungsweise ver-
schieden sein und jeder ein Wasserstoff-, Halogena-
tom oder einen substituierten oder nichtsubstituier-
ten, einwertigen organischen Rest darstellen und die
mehreren Reste R® Wasserstoffatome darstellen.
Das vorstehend erwdhnte Halogenatom ist nicht be-
sonders eingeschrankt, sondern kann zum Beispiel
ein Chlor-, Fluor-, Brom- oder lodatom darstellen. Der
substituierte oder nichtsubstituierte, einwertige orga-
nische Rest, der verwendet werden kann, ist nicht be-
sonders eingeschrankt, sondern kann zum Beispiel
einen einwertigen Kohlenwasserstoffrest, einen Alko-
xyrest, eine Phenoxygruppe, eine Carboxylgruppe
oder einen Esterrest darstellen.

[0038] Der vorstehend erwahnte Kohlenwasser-
stoffrest schlielt ein: geradkettige oder verzweigte
Alkyl- und Alkenylreste, von denen jeder 1 bis 20
Kohlenstoffatome, vorzugsweise 1 bis 10 Kohlen-
stoffatome und starker bevorzugt 1 bis 6 Kohlenstoff-
atome enthalt; einen 3 bis 10 Kohlenstoffatome ent-
haltenden Cycloalkylrest; eine Phenylgruppe; einen 7
bis 20 Kohlenstoffatome, vorzugsweise 7 bis 14 Koh-
lenstoffatome und starker bevorzugt 7 bis 10 Kohlen-
stoffatome enthaltenden Alkylarylrest. Der Alkoxyrest

enthalt 1 bis 20 Kohlenstoffatome, vorzugsweise 1
bis 10 Kohlenstoffatome und starker bevorzugt 1 bis
6 Kohlenstoffatome. Sofern der Vorteil der vorliegen-
den Erfindung nicht gefahrdet ist, kbnnen mindestens
einige der Wasserstoffatome im Kohlenwasserstoff-
rest durch geeignete Substituenten ersetzt werden.

[0039] Die bevorzugte Spezies fiir die Reste R*
schliel3t ein Wasserstoffatom, ein Chloratom, eine
Methyl-, Allyl-, Phenyl-, Methoxy- und Ethoxygruppe
ein. Siliciumverbindungen mit diesen Substituenten
sind leicht verfigbar und hochreaktiv. Daher kann
das Alkenylgruppen enthaltende Isobutylengruppen-
blockcopolymer unter deren Verwendung einfach
hergestellt werden.

[0040] Die speziellen Beispiele fur die Alkenylgrup-
pen enthaltende Siliciumverbindung, die verwendet
werden kann, sind unter anderem Allyldimethylsilan,
Allyltrimethylsilan, Allyltriethylsilan, Allyltripropylsilan,
Allyltriisopropylsilan, Allyltributylsilan, Allyltriphenylsi-
lan, Allyldimethoxysilan, Allyltrimethoxysilan, Allyl-
triethoxysilan, Allyldichlorsilan, Allylmethyldichlorsi-
lan, Allylphenyldichlorsilan, Allyl(chlorpropyl)dichlor-
silan, Allyltrichlorsilan, Diallyldimethylsilan, Diallyl-
diethylsilan, Diallyldipropylsilan, Diallyldibutylsilan,
Diallyldiphenylsilan, Triallylmethylsilan und Tetrallyl-
silan. Diese Siliciumverbindungen kénnen jeweils
einzeln oder in einer geeigneten Kombination aus
zwei oder mehreren Spezies verwendet werden. Un-
ter diesen Siliciumverbindungen werden Allyltrime-
thylsilan, Diallyldimethylsilan, Triallylmethylsilan und
Tetrallylsilan bevorzugt. Am meisten bevorzugt wird
Allyltrimethylsilan.

[0041] Da gemalR der zweiten Ausfihrungsform der
Erfindung der einzufiihrende Alkenylrest von der Sili-
ciumverbindung stammt, kann unter Verwendung der
fur die beabsichtigte Anwendung geeigneten Silici-
umverbindung eine Vielfalt an Alkenylresten einge-
fuhrt werden. Wenn zum Beispiel vom eingefuhrten
Alkenylrest eine hohe Reaktivitat erwartet wird, kann
vorzugsweise eine Siliciumverbindung verwendet
werden, welche die Allylfunktion, die zum Beispiel
eine hohe Reaktivitat aufweist, enthalt.

[0042] Die vorstehend erwahnte Alkenylgruppen
enthaltende Siliciumverbindung kann in jeder ge-
wulinschten Stufe wahrend des Schrittes der Polyme-
risation (a) einer Monomerkomponente, die eine Iso-
butylengruppe als iberwiegendes Monomer enthalt,
oder des Schrittes der Polymerisation (b) einer Mono-
merkomponente, die nicht eine Isobutylengruppe als
Uberwiegendes Monomer enthalt, zugegeben wer-
den. Damit kann im Schritt der Polymerisation (a) ei-
ner Monomerkomponente, die eine Isobutylengruppe
als uberwiegendes Monomer enthalt, die Zugabe vor
der Zugabe (a) einer Monomerkomponente, die eine
Isobutylengruppe als berwiegendes Monomer ent-
halt, gleichzeitig mit der Zugabe der Monomerkom-
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ponente (a), nachdem die Zugabe der Monomerkom-
ponente (a) abgeschlossen ist oder nachdem die Po-
lymerisation der Monomerkomponente (a) im We-
sentlichen abgeschlossen ist, erfolgen. Im Schritt der
Polymerisation (b) einer Monomerkomponente, die
nicht eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Mo-
nomer enthalt, kann die Zugabe vor der Zugabe (b)
einer Monomerkomponente, die nicht eine Isobuty-
lengruppe als uUberwiegendes Monomer enthalt,
gleichzeitig mit der Zugabe der Monomerkomponen-
te (b), nachdem die Zugabe der Monomerkomponen-
te (b) abgeschlossen ist oder nachdem die Polymeri-
sation der Monomerkomponente (b) im Wesentlichen
abgeschlossen ist, erfolgen. Vom Standpunkt der
physikalischen Eigenschaften des Blockcopolymer-
produktes und des Polymerisationsverfahrens aus
wird die Zugabe vorzugsweise in der Stufe durchge-
fuhrt, in der die Polymerisation der Monomerkompo-
nente (a) oder der Monomerkomponente (b) im We-
sentlichen abgeschlossen ist.

[0043] Gegebenenfalls kann die vorstehende Poly-
merisationsreaktion in Gegenwart eines Lewis-Sau-
re-Katalysators durchgefiihrt werden. Die Lewis-Sau-
re, die als saurer Katalysator verwendet werden
kann, kann jede Verbindung sein, die zur kationi-
schen Polymerisation verwendet werden kann, was
vorzugsweise Metallhalogenide, wie TiCl,, TiBr,,
BCl,, BF,, BF,-OEt,, SnCl,, SbCl,, SbF,, WCl,, TaCl,,
VCl,, FeCl,, ZnBr,, AICl,, AIBr; usw.; und Organome-
tallhalogenide, wie Et,AICI, EtAICI, usw., einschlief3t.
Hinsichtlich Katalysatoraktivitat und kommerzieller
Verfugbarkeit werden TiCl,, BCl, oder SnCl, beson-
ders bevorzugt.

[0044] Die vorstehend erwahnte Lewis-Saure wird
im allgemeinen mit einem Anteil von 0,1 bis 100 Mo-
ldquivalenten, vorzugsweise 0,3 bis 50 Aquivalenten,
bezogen auf den Polymerisationsinitiator, verwendet.

[0045] Die vorstehende Polymerisation kann gege-
benenfalls auch in Gegenwart einer Elektronendona-
torkomponente durchgeflihrt werden. Die Elektro-
nendonatorkomponente kann aus bekannten Elek-
tronendonatoren ausgewahlt werden, mit der Mal3ga-
be, dass ihre Donatorenzahl 15 bis 60 betragt. Die
bevorzugte Elektronendonatorkomponente schlief3t
Pyridine, Amine, Amide, Sulfoxide und Metallverbin-
dungen, die ein direkt an ein Metallatom gebundenes
Sauerstoffatom enthalten, ein, ist aber nicht darauf
beschrankt.

[0046] Bezlglich der vorstehenden Elektronendo-
natorkomponente kdnnen Verbindungen mit Donato-
renzahlen im Bereich von 15 bis 60 verwendet wer-
den. Die Donatorenzahl ist ein Parameter, der die
Starke von verschiedenen Verbindungen als Elektro-
nendonatoren darstellt. Im allgemeinen kénnen da-
her verwendet werden: 2,6-Di-t-butylpyridin, 2-t-Bu-
tylpyridin, 2,4,6-Trimethylpyridin, 2,6-Dimethylpyri-

din, 2-Methylpyridin, Pyridin, Diethylamin, Trimethyl-
amin, Triethylamin, Tributylamin, N,N-Dimethylanilin,
N,N-Dimethylformamid, N,N-Dimethylacetamid,
N,N-Diethylacetamid, Dimethylsulfoxid, Diethylether,
Methylacetat, Ethylacetat, Trimethylphosphat, Hexa-
methylphosphorsauretriamid, Titanalkoxide, wie Ti-
tan(lll)methoxid, Titan(IV)methoxid, Titan(IV)isoprop-
oxid, Titan(IV)butoxid usw.; und Aluminiumalkoxide,
wie Aluminumtriethoxid, Aluminumtributoxid usw. Be-
vorzugt werden 2,6-Di-t-butylpyridin, 2,6-Dimethylpy-
ridin, 2-Methylpyridin, Pyridin, Diethylamin, Trime-
thylamin,  Triethylamin, N,N-Dimethylformamid,
N,N-Dimethylacetamid, Dimethylsulfoxid, Ti-
tan(IV)isopropoxid und Titan(IV)butoxid.

[0047] Zur Information Uber die Donatorenzahlen
(DN-Werte) der vorstehenden und verschiedener an-
derer Stoffe kann auf Gutmann: Donor and Acceptor
(Ubersetzt von Ohtaki und Okada, Gakkai Shuppan
Center, 1983) Bezug genommen werden. Von diesen
Stoffen werden 2-Methylpyridin, das eine ausgeprag-
te Wirkung der Addition zur Verfugung stellt, und Ti-
tan(IV)isopropoxid, das ein homogenes Reaktions-
system sicherstellt, besonders bevorzugt.

[0048] Die Elektronendonatorkomponente wird mit
einem Anteil von im allgemeinen 0,01 bis 10 Molaqui-
valenten, vorzugsweise 0,2 bis 4 Molaquivalenten,
bezogen auf den Polymerisationsinitiator, verwendet.

[0049] Die vorstehende Polymerisationsreaktion
kann gegebenenfalls in einem Ldsungsmittel durch-
geflhrt werden. Das LOsungsmittel kann jedes be-
kannte Losungsmittel sein, mit der Malgabe, dass es
die kationische Polymerisation nicht wesentlich be-
eintrachtigt. Das Lésungsmittel schlief3t daher folgen-
de ein, ist aber nicht darauf beschrankt: halogenierte
Kohlenwasserstoffe, wie Methylchlorid, Dichlorme-
than, n-Propylchlorid, n-Butylchlorid, Chlorbenzol
usw.; Benzol und Alkylbenzole, wie Toluol, Xylol,
Ethylbenzol, Propylbenzol, Butylbenzol usw.; gerad-
kettige aliphatische Kohlenwasserstoffe, wie Ethan,
Propan, Butan, Pentan, Hexan, Heptan, Octan, No-
nan, Decan usw.; verzweigte aliphatische Kohlen-
wasserstoffe, wie 2-Methylpropan, 2-Methylbutan,
2,3,3-Trimethylpentan, 2,2,5-Trimethylhexan usw.;
alicyclische Kohlenwasserstoffe, wie Cyclohexan,
Methylcyclohexan, Ethylcyclohexan usw.; und Paraf-
findl, das durch Hydrierung und Reinigung einer Pe-
troleumfraktion erhaltlich ist. Diese Ldsungsmittel
kénnen jeweils einzeln oder als Kombination aus
zwei oder mehreren Spezies verwendet werden, wo-
bei das Gleichgewicht zwischen den Polymerisati-
onseigenschaften der Monomerbestandteile fur das
Blockcopolymer und die Ldslichkeit des Copolymer-
produktes in Betracht zu ziehen sind.

[0050] Die Lésungsmittelmenge wird im allgemei-
nen so gewahlt, dass die Polymerkonzentration unter
Berucksichtigung der Viskositat des erhaltenen Poly-
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mers und der Leichtigkeit der Warmeabfuhr 1 bis 50
Gew.-%, vorzugsweise 5 bis 35 Gew. % betragen
wird.

[0051] Bei der Durchfiihrung der vorstehenden Po-
lymerisationsreaktion werden die vorstehend er-
wahnten Materialkomponenten vorzugsweise unter
Kihlung, zum Beispiel bei einer Temperatur zwi-
schen -100°C und 0°C, gemischt. Um das Gleichge-
wicht zwischen Energiekosten und Polymerisations-
stabilitat zu treffen, wird ein Temperaturbereich von
—80°C bis —30°C besonders empfohlen.

[0052] Bei der Herstellung des Alkenylgruppen ent-
haltenden Isobutylengruppenblockcopolymers be-
steht keine besondere Einschrankung bezlglich der
Art und Reihenfolge der Zugabe von Lewis-Saure,
Polymerisationsinitiator, Elektronendonatorkompo-
nente und Monomerkomponenten. Ein bevorzugtes
Verfahren kann zum Beispiel umfassen: (A) einen
Schritt der Polymerisation (a) einer Monomerkompo-
nente, die eine Isobutylengruppe als iberwiegendes
Monomer enthalt, in Gegenwart des Polymerisations-
initiator-Lewis-Saure-Initiationssystems und  der
Elektronendonatorkomponente, (B) einen Schritt der
Zugabe (b) einer Monomerkomponente, die nicht
eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Monomer
enthalt, zur Polymerisierung und (C) einen Schritt der
Zugabe der Alkenylgruppen enthaltenden Silicium-
verbindung zur Einflihrung einer Alkenylfunktion in
einer Stufe, in der die Polymerisation im wesentlich
abgeschlossen ist. Im vorstehenden Verfahren wird
die Zugabe der Monomerkomponente (b) im allge-
meinen durchgefiihrt, wenn die Polymerisation der
Monomerkomponente (a) in Schritt (A) im Wesentli-
chen abgeschlossen ist. Wenn jedoch als Monomer-
komponente (b) eine Monomerkomponente verwen-
det wird, die fur die kationische Polymerisation weni-
ger aktiv ist als eine Isobutylengruppe, kann das an-
gestrebte Blockcopolymer selbst dann noch herge-
stellt werden, wenn die Monomerkomponente (b) zu-
gegeben wird, bevor die Polymerisation der Mono-
merkomponente (a) in Schritt (A) im Wesentlichen
abgeschlossen ist. Wenn auflerdem eine Comono-
merkomponente, deren kationische Polymerisations-
aktivitat im Wesentlichen aquivalent zu derjenigen
der Isobutylengruppe ist und die gleichzeitig copoly-
merisierbar ist, als Monomerkomponente (b) verwen-
det wird, kann ein Blockcopolymer mit einem teilwei-
se randomisierten Polymerblock hergestellt werden,
indem (b) eine Monomerkomponente, die nicht eine
Isobutylengruppe als iberwiegendes Monomer ent-
halt, zugegeben wird, bevor die Polymerisation von
(a) einer Monomerkomponente, die eine Isobutylen-
gruppe als Uberwiegendes Monomer enthalt, in
Schritt (A) im Wesentlichen abgeschlossen ist.

[0053] Die Anteile der einzelnen Komponenten kon-
nen gemal den vom Blockcopolymerprodukt gefor-
derten Eigenschaften vernlnftig gewahlt werden. Die

Anteile der Monomerkomponete (a) und der Mono-
merkomponente (b) werden vorzugsweise so ge-
wahlt, dass die Isobutylengruppe 95 bis 20 Gew.-%
und die aromatische Vinylmonomerkomponente 5 bis
80 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtzahl der Mono-
mereinheiten, aus denen das Blockcopolymerpro-
dukt besteht, ausmacht. Starker bevorzugt macht die
Isobutylengruppe 85 bis 60 Gew.-% und das aroma-
tische Vinylmonomer 15 bis 40 Gew.-% aus. Wenn
die Isobutylengruppe alleine als Monomerkomponen-
te (a) und das aromatische Vinylmonomer alleine als
Monomerkomponente (b) verwendet wird, kann der
Anteil der Monomerkomponente (a) auf 95 bis 20
Gew.-% und derjenige der Monomerkomponente (b)
auf die komplementare Menge von 5 bis 80 Gew.-%
festgelegt werden. Das Molekulargewicht des Block-
copolymerproduktes kann durch Einstellen des Mol-
verhaltnisses der Monomerkomponente (a), der Mo-
nomerkomponente (b) und des Polymerisationsinitia-
tors der allgemeinen Formel (2) reguliert werden. Ub-
licherweise wird das vorstehende Verhaltnis so ge-
wahlt, dass das Zahlenmittel des Molekulargewichts
des Blockcopolymerproduktes etwa 20000 bis
500000 betragen wird.

[0054] Die dritte Ausflihrungsform der vorliegenden
Erfindung betrifft ein Alkenylgruppen enthaltendes
Isobutylengruppenblockcopolymer, das durch das
vorstehende Herstellungsverfahren der zweiten Aus-
fuhrungsform der Erfindung hergestellt wird.

[0055] Das Alkenylgruppen enthaltende Isobutylen-
gruppenblockcopolymer ist nicht besonders einge-
schrankt, mit der MalRgabe, dass es einen Polymer-
block, der von (a) einer Monomerkomponente
stammt, die eine Isobutylengruppe als berwiegen-
des Monomer enthalt, und einen Polymerblock, der
von (b) einer Monomerkomponente stammt, die nicht
eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Monomer
enthalt, enthalt. So kénnen zum Beispiel unter ande-
rem lineare, verzweigte lineare und Sternblockcopo-
lymerstrukturen oder Diblock-, Triblock- und Multi-
blockcopolymerstrukturen beliebig gewahlt werden.

[0056] Das erfindungsgemafie Alkenylgruppen ent-
haltende Isobutylengruppenblockcopolymer kann in
Anwendungen ahnlich wie die herkdmmlichen Isobu-
tylengruppenblockcopolymere verwendet werden.
Zum Beispiel kann es unter anderem als ein elasto-
meres Material, ein Harz oder ein Asphalt modifizie-
rendes Mittel oder eine Harzverbindungskomponente
verwendet werden.

[0057] Die Schmelzviskositat des erfindungsgema-
Ren Alkenylgruppen enthaltenden Isobutylengrup-
penblockcopolymers kann durch Zugabe verschiede-
ner Vernetzungsmittel beliebig reguliert werden.
Wenn das erfindungsgemaRe Alkenylgruppen ent-
haltende Isobutylengruppenblockcopolymer mit ei-
nem anderen Harz gemischt werden soll, kann deren
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Vertraglichkeit daher durch Abgleichen der Schmelz-
viskositaten der beiden Komponenten verbessert
werden.

[0058] Durch Umsetzung des erfindungsgemalen
Alkenylgruppen enthaltenden Isobutylengruppen-
blockcopolymers mit einem geeigneten Reagens
kann die Alkenylgruppe auflerdem in eine andere
funktionelle Gruppe umgewandelt werden. Die durch
die Umwandlung erhaltliche funktionelle Gruppe
kann zum Beispiel eine Epoxy-, Carboxy-, Hydroxy-,
Amino- oder Cyanogruppe sein. Durch Wahl der rich-
tigen funktionellen Gruppe kdénnen die Vertraglichkeit
des Isobutylengruppenblockcopolymers mit anderen
Harzen, die Reaktivitat, die Polaritat und andere Ei-
genschaften wie gewtlinscht reguliert werden.

[0059] Die vierte Ausfihrungsform der vorliegenden
Erfindung betrifft ein Isobutylengruppenblockcopoly-
mer, das reaktive Siliciumgruppen enthalt, umfas-
send einen Polymerblock, der von (a) einer Mono-
merkomponente stammt, die eine Isobutylengruppe
als Uberwiegendes Monomer enthalt, und einen Po-
lymerblock, der von (b) einer Monomerkomponente
stammt, die nicht eine Isobutylengruppe als Gberwie-
gendes Monomer enthalt, wobei das Copolymer eine
reaktive Siliciumgruppe der allgemeinen Formel (4)
enthalt:

wobei die mehreren der Reste R® gleich oder ver-
schieden sein kdnnen und jeder ein Wasserstoff-, Ha-
logenatom oder einen substituierten oder nichtsubsti-
tuierten, einwertigen organischen Rest darstellt; R’
einen einwertigen, 1 bis 5 Kohlenstoffatome enthal-
tenden organischen Rest darstellt, und wenn zwei
Reste R’ enthalten sind, diese gleich oder verschie-
den sein kénnen; Y ein Halogenatom oder einen Alk-
oxyrest darstellt, und wenn mehr als zwei Reste Y
enthalten sind, diese gleich oder verschieden sein
kénnen; und a eine ganze Zahl von 0 bis 2 darstellt.
Das Halogenatom, der substituierte oder nichtsubsti-
tuierte, einwertige organische Rest und der Alkoxy-
rest sind nicht eingeschrankt, sondern schlieen zum
Beispiel die vorstehend erwahnten Verbindungen
ein. Der einwertige, 1 bis 5 Kohlenstoffatome enthal-
tende organische Rest ist nicht eingeschrankt, son-
dern schliel3t zum Beispiel Kohlenwasserstoffreste,
wie eine Methyl-, Ethyl-, n-Propyl-, Isopropyl- oder
Butylgruppe ein.

[0060] Das vorstehende Isobutylengruppenblockco-
polymer, das reaktive Siliciumgruppen enthalt, kann
fur verschiedene Anwendungen vorteilhaft verwen-

det werden, zum Beispiel unter anderem als ein elas-
tomeres Material, ein Harz oder ein Asphalt modifi-
zierendes Mittel oder eine Harzverbindungskompo-
nente.

[0061] Die flinfte Ausfiihrungsform der vorliegenden
Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung eines
Isobutylengruppenblockcopolymers, das reaktive Si-
liciumgruppen enthalt, welches die Durchfihrung ei-
ner Hydrosilylierungsreaktion der Verbindung der
nachstehenden allgemeinen Formel (5) mit einem Al-
kenylrest eines Alkenylgruppen enthaltenden Isobu-
tylengruppenblockcopolymers umfalyt, das einen Po-
lymerblock, der von (a) einer Monomerkomponente
stammt, die eine Isobutylengruppe als iberwiegen-
des Monomer enthalt, und einen Polymerblock, der
von (b) einer Monomerkomponente stammt, die nicht
eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Monomer
enthalt, umfasst;

p
S (5)
H, \Y3, a

wobei R’ einen einwertigen, 1 bis 5 Kohlenstoffatome
enthaltenden organischen Rest darstellt, und wenn
zwei Reste R’ enthalten sind, diese gleich oder ver-
schieden sein kdnnen; Y ein Halogenatom oder einen
Alkoxyrest darstellt, und wenn mehr als zwei Reste Y
enthalten sind, diese gleich oder verschieden sein
kénnen; und a eine ganze Zahl von 0O bis 2 darstellt.
Das Halogenatom und der substituierte oder nichts-
ubstituierte, einwertige organische Rest sind nicht
besonders eingeschrankt, sondern kénnen zum Bei-
spiel die Bedeutung der vorstehend erwahnten Bei-
spiele haben.

[0062] Wegen der hohen Aktivitat des Alkenylrestes
ist das Alkenylgruppen enthaltende Isobutylengrup-
penblockcopolymer vorzugsweise ein Alkenylgrup-
pen enthaltendes Isobutylengruppenblockcopolymer
der ersten Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfin-
dung.

[0063] AuRerdem wird das Alkenylgruppen enthal-
tende Isobutylengruppenblockcopolymer vorzugs-
weise mit dem Verfahren der zweiten Ausfihrungs-
form der vorliegenden Erfindung hergestellit.

[0064] Als Verbindung der allgemeinen Formel (5)
werden zum Beispiel Trichlorsilan, Methyldichlorsi-
lan, Dimethylchlorsilan, Trimethoxysilan, Dimethoxy-
methylsilan, Dimethylethoxysilan, Diethoxymethylsi-
lan erwahnt. Diese Verbindungen kénnen einzeln
oder als Kombination verwendet werden.

[0065] In der Hydrosilylierungsreaktion wird im all-
gemeinen ein Ubergangsmetallkatalysator als Kata-
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lysator fir die Hydrosilylierungsreaktion verwendet.
Der Ubergangsmetallkatalysator, der verwendet wer-
den kann, ist nicht besonders eingeschrankt, son-
dern schlief3t zum Beispiel ein: Verbindungen, in de-
nen Platin in einem Trager, wie Aluminiumoxid, Silici-
umdioxid, Rul® usw., dispergiert ist; Platinchlorid; ei-
nen Komplex aus Platinchlorid mit einem Alkohol, Al-
dehyd oder Keton usw.: einen Platin-Olefin-Komplex;
einen Platin(0)-divinyltetramethyldisiloxan-Komplex;
von Platinverbindungen verschiedene Verbindungen,
wie RhCI(PPh,),, RhCl,, RuCl,, IrCl,, FeCl,, AICI,,
PdCl,-H,0O, NiCl, oder TiCl,. Diese kénnen einzeln
oder als Kombination verwendet werden.

[0066] Im Hinblick auf den Wirkungsgrad der Hydro-
silylierungsreaktion wird die Hydrosilylierungsreakti-
on vorzugsweise unter Verwendung eines Platinkom-
plexes als Katalysator bei einer Temperatur von 40°C
oder héher durchgefihrt.

Beispiele

[0067] Die folgenden Beispiele sollen die vorliegen-
de Erfindung detaillierter veranschaulichen und soll-
ten keinesfalls als den Umfang der Erfindung, wie er
in den Anspruchen definiert ist, definierend interpre-
tiert werden.

Beispiel 1

[0068] Das Polymerisationsgefa® aus einem ab-
trennbaren 500 ml Kolben wurde nach dem Spllen
mit Stickstoff mit 120 ml n-Hexan (mit Molekularsieb
entwassert), unter Verwendung einer Spritze mit 80
ml Methylenchlorid (mit Molekularsieb entwéssert)
und 0,0876 g (0,38 mMol) p-Dicumylchlorid be-
schickt. Das Polymerisationsgefall wurde in einem
Trockeneis/Methanol-Bad bei —70°C gekuhlt, und
0,036 g (0,39 mMol) 2-Methylpyridin wurden zugege-
ben. Dann wurde ein Teflonzuleitungsrohr mit einem
druckfesten Kondensationsrohr aus Glas verbunden,
das mit einem Dreiwegehahn ausgestattet war und
33,9 ml (419,9 mMol) Isobutylenmonomerkomponen-
te enthielt, und die Isobutylengruppenmonomerkom-
ponente wurde unter Stickstoffdruck dem Polymeri-
sationsgefal® zugefihrt. Dann wurden 1,50 ml (13,7
mMol) Titantetrachlorid zur Initiierung der Polymeri-
sation zugegeben. Nach 1 Stunde Rihren nach Be-
ginn der Polymerisation bei der gleichen Temperatur
wurde etwa 1 ml der Polymeraufschlammung zu Pro-
benahmezwecken enthnommen. Dann wurde ein Ge-
misch aus 12,15 g (116,7 mMol) Styrolmonomerkom-
ponente, 12 ml n-Hexan und 8 ml Methylenchlorid,
das vorher auf —70°C gekuhlt wurde, zum Polymeri-
sationsgefalt zugegeben. 10 Minuten nach der Zuga-
be des vorstehenden Gemisches wurden 0,134 g
(1,17 mMol) Allyltrimethylsilan zugegeben, und das
Gemisch wurde bei der aktuellen Temperatur 60 Mi-
nuten geruhrt. Die Umsetzung wurde dann durch Zu-
gabe von etwa 10 ml Methanol gestoppt. Aus diesem

Reaktionsgemisch wurden das Loésungsmittel usw.
abdestilliert, und der Riickstand wurde in Toluol ge-
I6st und mit 2 Portionen Wasser gewaschen. Zur To-
luollésung wurde eine grofle Menge Methanol zuge-
geben, um das Polymer auszufallen, welches im Va-
kuum bei 60°C 24 Stunden getrocknet wurde, wobei
das angestrebte Blockcopolymer erhalten wurde.

[0069] Die GPC-Analyse des Blockcopolymerpro-
duktes (Instrument: Waters Modell 510 GPC System,
mobile Phase: Chloroform, Polymerkonzentration: 2
mg/ml, Saulentemperatur 35°C, Standard: Polysty-
rol) zeigte, dass wahrend das Zahlenmittel des Mole-
kulargewichtes (Mn) und die Molekulargewichtsver-
teilung (Mw/Mn) des Isobutylengruppenblockcopoly-
mers vor der Zugabe von Styrol 70000 beziehungs-
weise 1,16 betrugen, das Zahlenmittel des Moleku-
largewichtes (Mn) und die Molekulargewichtsvertei-
lung (Mw/Mn) des Blockcopolymers nach der Poly-
merisation von Styrol 101000 beziehungsweise 1,23
betrugen.

[0070] Das integrierte Intensitatsverhaltnis der Iso-
butylengruppe und das der Allylgruppe im
'H-NMR-Spektrum (Intrument: Varian Gemini-300,
Messlésungsmittel: CDCH,) des erhaltenen Blockco-
polymers lie® darauf schlieRen, dass im Mittel 1,9 Al-
lylgruppen pro Polymermolekdl eingeflhrt wurden.

Beispiel 2

[0071] Mit der Ausnahme, dass die Menge an p-Di-
cumylchlorid auf 0,35 g (1,52 mMol) und die von
2-Methylpyridin auf 0,072 g (0,78 mMol) festgelegt
wurde, wurde ansonsten das Verfahren von Beispiel
1 wiederholt.

[0072] Die GPC-Analyse des erhaltenen Blockco-
polymers zeigte, dass wahrend das Zahlenmittel des
Molekulargewichtes und die Molekulargewichtsver-
teilung des Isobutylengruppenpolymers vor der Zu-
gabe von Styrol Mn = 18000 beziehungsweise
Mw/Mn = 1,22 betrugen, die entsprechenden Werte
des Blockcopolymers nach der Polymerisation von
Styrol Mn = 26000 beziehungsweise Mw/Mn = 1,38
betrugen.

[0073] Das integrierte Intensitatsverhaltnis der Iso-
butylengruppe und das der Allylgruppe im
'H-NMR-Spektrum des erhaltenen Blockcopolymers
lie® darauf schlief3en, dass im Mittel 1,7 Allylgruppen
pro Polymermolekdil eingefihrt wurden.

Beispiel 3

[0074] Ein mit einem Kuhler ausgestatteter 200 ml
Vierhalskolben wurde mit 10,0 g des in Beispiel 2 er-
haltenen Blockcopolymers, 2,50 ml Toluol, 1,8 x 107
mMol Platindivinyltetramethyldisiloxankomplex (ge-
I8st in Xylol) und 0,85 g (0,8 mMol) Dimethoxymethyl-
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silan beschickt, und das Gemisch wurde 10 Stunden
bei 80°C gerthrt, um die Hydrosilylierung des Block-
copolymers durchzufihren. Das Reaktionsgemisch
wurde dann in 200 ml Methanol gegossen, um ein
Isobutylengruppenblockcopolymer, das reaktive Sili-
ciumgruppen enthalt, zur Verfiigung zu stellen.

[0075] Das integrierte Intensitatsverhaltnis der Iso-
butylengruppe und das der Methylgruppe des Silici-
ums im "H-NMR-Spektrum des vorstehenden Poly-
mers liel® darauf schlieRen, dass im Mittel 1,3 Dime-
thoxymethylsilylgruppen pro Polymermolekil einge-
fuhrt wurden.

Vergleichsbeispiel 1

[0076] Mit der Ausnahme, dass anstelle des in Bei-
spiel 1 erhaltenen Blockcopolymers ein Blockcopoly-
mer mit endstandigen Isopropenylgruppen verwen-
det wurde, das durch Warmebehandlung eines Co-
polymers aus Styrol mit endstéandigen Chloratomen
und Styrol mit Isobutylengruppen erhalten wurde,
wurde das Reaktionsverfahren aus Beispiel 3 an-
sonsten wiederholt, wobei ein Polymer erhalten wur-
de.

[0077] Das 'H-NMR-Spektrum dieses Polymers
zeigte keinen Peak einer Dimethoxymethylsilylgrup-

pe.

[0078] Aus den vorstehenden Beispielen wird er-
sichtlich, dass die Geschwindigkeit der Einfihrung
der Alkenylgruppe in das Blockcopolymer gemaf
dem Verfahren der Erfindung hoch ist, und dass die
Alkenylgruppe im Blockcopolymer der Erfindung
hochreaktiv ist und leicht in eine Dimethoxymethylsi-
lylgruppe umgewandelt werden kann.

Wirkung der Erfindung

[0079] Mit der vorstehend beschriebenen Beschaf-
fenheit ermdglicht die vorliegende Erfindung die Syn-
these eines Isobutylengruppenblockcopolymers, das
eine hochreaktive Alkenylgruppe enthalt, mit einer
hohen Einfuhrungsgeschwindigkeit einer Alkenyl-
gruppe in zweckdienlicher Art und Weise. Weiterhin
ermdglicht die vorliegende Erfindung die Synthese
eines Blockcopolymers. das eine reaktive Silicium-
gruppe enthalt, in vorteilhafter Art und Weise.

Patentanspriiche

1. Alkenylgruppen enthaltendes Isobutylengrup-
penblockcopolymer, umfassend einen Polymerblock,
der von (a) einer Monomerkomponente stammt, die
eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Monomer
enthalt, und einen Polymerblock, der von (b) einer
Monomerkomponente stammt, die nicht eine Isobuty-
lengruppe als Uberwiegendes Monomer enthalt, wo-
bei das Alkenylgruppen enthaltende Isobutylengrup-

penblockcopolymer eine Allylgruppe der Formel
-CH,CH=CH, enthalt und wobei der Polymerblock,
der von (b) einer Monomerkomponente stammt, die
nicht eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Mo-
nomer enthalt, ein Polymerblock ist, welcher von ei-
ner Monomerkomponente stammt, die als Uberwie-
gendes Monomer ein aromatisches Vinylmonomer
enthalt.

2. Alkenylgruppen enthaltendes Isobutylengrup-
penblockcopolymer gemafl Anspruch 1, wobei der
Polymerblock, der von (b) einer Monomerkomponen-
te stammt, die nicht eine Isobutylengruppe als Uber-
wiegendes Monomer enthalt, die Allylgruppe der For-
mel -CH,CH=CH, enthalt.

3. Alkenylgruppen enthaltendes Isobutylengrup-
penblockcopolymer gemal Anspruch 1 oder 2, wobei
das Copolymer mindestens eine endstandige Allyl-
gruppe der Formel -CH,CH=CH, aufweist.

4. Alkenylgruppen enthaltendes Isobutylengrup-
penblockcopolymer gemall Anspruch 1, 2 oder 3,
welches ein Triblockcopolymer ist, umfassend einen
Polymerblock, welcher von einer Monomerkompo-
nente stammt, die als Uberwiegendes Monomer eine
aromatische Vinylmonomerkomponente enthalt — ei-
nen Polymerblock, der von (a) einer Monomerkom-
ponente stammt, die eine Isobutylengruppe als tber-
wiegendes Monomer enthalt — einen Polymerblock,
der von einer Monomerkomponente stammt, die als
Uberwiegendes Monomer eine aromatische Vinylmo-
nomerkomponente enthalt.

5. Verfahren zur Herstellung eines Alkenylgrup-
pen enthaltenden Isobutylengruppenblockcopoly-
mers gemaf Anspruch 1, wobei eine Alkenylgruppen
enthaltende Siliciumverbindung im Verlauf der Poly-
merisation von (a) einer Monomerkomponente, die
eine Isobutylengruppe als Gberwiegendes Monomer
enthalt, und (b) einer Monomerkomponente, die nicht
eine Isobutylengruppe als Gberwiegendes Monomer
enthalt, in Gegenwart eines Polymerisationsinitiators
der nachstehenden allgemeinen Formel (2) hinzuge-
geben wird:

R?
I

X—C R (2)

| /.

R?

wobei die mehreren Reste R? gleich oder verschie-
den sein kénnen und jeder ein Wasserstoffatom oder
einen einwertigen, 1 bis 6 Kohlenstoffatome enthal-
tenden Kohlenwasserstoffrest darstellt; R® einen ein-
oder mehrwertigen aromatischen Kohlenwasserstoff-
rest oder einen ein- oder mehrwertigen aliphatischen
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Kohlenwasserstoffrest darstellt; X ein Halogenatom
oder einen 1 bis 6 Kohlenstoffatome enthaltenden
Alkoxy- oder Acyloxyrest darstellt; und n eine ganze
Zahl von 1 bis 6 darstellt, mit der Malgabe, dass die
mehreren Reste X gleich oder verschieden sein kon-
nen, falls n gleich 2 oder mehr ist.

6. Verfahren gemal Anspruch 5, wobei die Alke-
nylgruppen enthaltende Siliciumverbindung hinzuge-
fugt wird, wenn die Polymerisation von (a) einer Mo-
nomerkomponente, die eine Isobutylengruppe als
Uberwiegendes Monomer enthéalt, und (b) einer Mo-
nomerkomponente, die nicht eine Isobutylengruppe
als Uberwiegendes Monomer enthalt, im Wesentli-
chen abgeschlossen ist.

7. Verfahren gemaf der Anspriiche 5 und 6, wo-
bei die Alkenylgruppen enthaltende Siliciumverbin-
dung eine Verbindung der nachstehenden allgemei-
nen Formel (3) ist:

R*

wobei die mehreren Reste R* gleich beziehungswei-
se verschieden sein kénnen und jeder ein Wasser-
stoff-, Halogenatom oder einen substituierten oder
nichtsubstituierten, einwertigen organischen Rest
darstellt, und die mehreren Reste R® Wasserstoffato-
me darstellen.

8. Verfahren gemal Anspruch 7, wobei die Alke-
nylgruppen enthaltende Siliciumverbindung Allyltri-
methylsilan ist.

9. Verfahren gemaR einem der Anspriche 5 bis
8, wobei der Polymerisationsinitiator
1,4-Bis(1-chlor-1-methylethyl)benzol ist.

10. Verfahren gemaR einem der Anspruche 5 bis
9, wobei die in Anspruch 1 genannte aromatische Vi-
nylmonomerkomponente mindestens eine aus Sty-
rol, a-Methylstyrol, p-Methylstyrol, Vinylnaphthalinde-
rivaten und Indenderivaten ausgewahlte Komponen-
te ist.

11. Isobutylengruppenblockcopolymer, das reak-
tive Siliciumgruppen enthalt, umfassend einen Poly-
merblock, der von (a) einer Monomerkomponente
stammt, die eine Isobutylengruppe als Uberwiegen-
des Monomer enthalt, und einen Polymerblock, der
von (b) einer Monomerkomponente stammt, die nicht
eine Isobutylengruppe als Uberwiegendes Monomer
enthalt, und das Copolymer eine reaktive Silicium-
gruppe der allgemeinen Formel (4) enthalt:

wobei die mehreren der Reste R® gleich oder ver-
schieden sein kdnnen und jeder ein Wasserstoff-, Ha-
logenatom oder einen substituierten oder nichtsubsti-
tuierten, einwertigen organischen Rest darstellt; R’
einen einwertigen, 1 bis 5 Kohlenstoffatome enthal-
tenden organischen Rest darstellt, und wenn zwei
Reste R’ enthalten sind, diese gleich oder verschie-
den sein kénnen; Y ein Halogenatom oder einen Alk-
oxyrest darstellt, und wenn mehr als zwei Reste Y
enthalten sind, diese gleich oder verschieden sein
kénnen; und a eine ganze Zahl von 0 bis 2 darstellt.

12. Verfahren zur Herstellung eines Isobutylen-
gruppenblockcopolymers, das reaktive Siliciumgrup-
pen enthalt, gemal Anspruch 11, welches die Durch-
fuhrung einer Hydrosilylierungsreaktion der Verbin-
dung der nachstehenden allgemeinen Formel (5) mit
einem Alkenylrest eines Alkenylgruppen enthalten-
den Isobutylengruppenblockcopolymers umfafit, das
einen Polymerblock, der von (a) einer Monomerkom-
ponente stammt, die eine Isobutylengruppe als tber-
wiegendes Monomer enthalt, und einen Polymer-
block, der von (b) einer Monomerkomponente
stammt, die nicht eine Isobutylengruppe als Uberwie-
gendes Monomer enthalt, umfasst;

R,
Sil | (5)

e -

H Yi.a

wobei R’ einen einwertigen, 1 bis 5 Kohlenstoffatome
enthaltenden organischen Rest darstellt, und wenn
zwei Reste R’ enthalten sind, diese gleich oder ver-
schieden sein kdnnen; Y ein Halogenatom oder einen
Alkoxyrest darstellt, und wenn mehr als zwei Reste Y
enthalten sind, diese gleich oder verschieden sein
kénnen; und a eine ganze Zahl von 0 bis 2 darstellt.

13. Verfahren gemaR Anspruch 12, wobei das Al-
kenylgruppen enthaltende Isobutylengruppenblock-
copolymer das Alkenylgruppen enthaltende Isobuty-
lengruppenblockcopolymer gemal Anspruch 1 ist.

14. Verfahren gemafR Anspruch 12 oder 13, wo-
bei das Alkenylgruppen enthaltende Isobutylengrup-
penblockcopolymer durch das Verfahren gemal ei-
nem der Anspriiche 5 bis 10 hergestellt wird.

15. Verfahren gemafy Anspruch 12, 13 oder 14,
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wobei die Hydrosilylierungsreaktion unter Verwen-
dung eines Platinkomplexes als Katalysator bei einer
Temperatur von 40°C durchgefihrt wird.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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