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(57) Hauptanspruch: Polyphenylenether-Zusammenset-
zung, die folgendes umfasst:

100 Gewichtsteile (A) einer Kombination aus einem Poly-
phenylenetherharz und einem Styrolharz, wobei das
Gewichtsverhaltnis des Polyphenylenetherharzes zu dem
Styrolharz von 30/70 bis 80/20 betragt;

1 bis 40 Gewichtsteile (B) eines Flammhemmers, der
hauptsachlich aus wenigstens einem Vertreter besteht, der
aus der Gruppe ausgewahlt ist, die aus einem kondensier-
ten Phosphorsaureester (I) und einem kondensierten
Phosphorsaureester (Il) besteht, die durch die folgenden
Formeln (I) bzw. (ll) dargestellt sind:
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wobei Q', Q?, Q® und Q* jeweils ein Substituent ist und
unabhangig eine Alkylgruppe mit 1 bis 6 Kohlenstoffato-
men darstellt, R' und R? jeweils ein Substituent ist und
eine Methylgruppe darstellt, R® und R* jeweils unabhangig
ein Wasserstoffatom oder eine Methylgruppe darstellt, n
einen mittleren Wert von 1 oder mehr hat, n1 und n2
jeweils unabhangig eine ganze Zahl von 0 bis 2 darstellt
und m1, m2, m3 und m4 jeweils unabhangig eine ganze
Zahl von 0 bis...
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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf eine Polyphenylenether-Zusammensetzung, die nicht nur
ausgezeichnete Flammhemmung und ausgezeichnete Schlagzahigkeit aufweist, sondern auch umweltfreund-
lich ist. Insbesondere betrifft die vorliegende Erfindung eine Polyphenylenether-Zusammensetzung, die folgen-
des umfasst: 100 Gewichtsteile (A) einer Kombination aus einem Polyphenylenetherharz und einem Styrol-
harz; 1 bis 40 Gewichtsteile (B) eines Flammhemmers, der hauptsachlich aus wenigstens einem Vertreter be-
steht, der aus der Gruppe ausgewahlt ist, die aus zwei speziellen Typen von kondensierten Phosphorsau-
reestern besteht; 0,5 bis 3 Gewichtsteile (C) eines hydrierten Blockcopolymers, das als Hydrierungsprodukt
eines Blockcopolymers, das einen polymerisierten Styrolblock und einen polymerisierten konjugiertes-Di-
en-Block umfasst, definiert ist, wobei wenigstens ein polymerisierter Styrolblock ein Zahlenmittel des Moleku-
largewichts von mehr als 20 000 hat; und 0,5 bis 4 Gewichtsteile (D) eines Polyolefinharzes, wobei das Ge-
wichtsverhaltnis der Komponente (C) zur Komponente (D) 70/30 bis 15/85 betragt. Die Polyphenylenether-Zu-
sammensetzung der vorliegenden Erfindung ist umweltfreundlich, da die Polyphenylenether-Zusammenset-
zung weder eine Halogenverbindung noch eine Antimonverbindung als Flammhemmer enthalt. AulRerdem be-
halt die Polyphenylenether-Zusammensetzung gute Warmebestandigkeit, mechanische Eigenschaften und di-
elektrische Eigenschaften, wie sie ein Polyphenylenetherharz inharent besitzt, bei. Weiterhin weist die Poly-
phenylenether-Zusammensetzung der vorliegenden Erfindung in Form ihres Spritzguss-Formteils ausgezeich-
nete Formentrenneigenschaften auf und ist im Wesentlichen frei von Erzeugung eines Gases und von der Haf-
tung des Flammhemmers an der Form, so dass die Formcycluszeit der Polyphenylenether-Zusammensetzung
verklrzt werden kann. Weiterhin weist die Polyphenylenether-Zusammensetzung auch eine ausgezeichnete
chemische Bestandigkeit und ausgezeichnete Schlagzahigkeit auf.

[0002] Als Verfahren, um einem entflammbaren synthetischen Harz flammhemmende Eigenschaft zu verlei-
hen, wurde herkdmmlicherweise ein Verfahren eingesetzt, bei dem eine Halogenverbindung oder eine Kombi-
nation aus einer Halogenverbindung und Antimontrioxid zu einem entflammbaren synthetischen Harz gegeben
wird, so dass man ein flammhemmendes Harz erhalt. Dieses Verfahren ist jedoch unter dem Gesichtspunkt
der Umwelthygiene nachteilig, da beim Verbrennen des flammhemmenden Harzes ein giftiges Gas erzeugt
wird. Daher ist es winschenswert, das oben genannte Verfahren, um einem entflammbaren synthetischen
Harz flammhemmende Eigenschaft zu verleihen, zu verbessern.

[0003] Jeweils in Bezug auf ein Polyphenylenetherharz und ein Harzgemisch, das ein Polyphenylenetherharz
und ein Styrolharz umfasst (im folgenden wird dieses Harzgemisch haufig als "PPE/Styrol-Harz” bezeichnet),
kann dem Harz flammhemmende Eigenschaft verliehen werden, indem man anstelle einer Halogenverbindung
und Antimontrioxid einen organischen Phosphorsaureester einbaut. Beispiele fir organische Phosphorsau-
reester sind ein Monophosphorsaureester, wie Triphenylphosphat, Cresyldiphenylphosphat oder Tricresyl-
phosphat, und ein kondensierter Phosphorsaureester, der hergestellt wird, indem man als Rohstoff ein mehr-
wertiges Phenol (insbesondere ein zweiwertiges Phenol, wie Resorcin oder Bisphenol A) verwendet. Es heif3t
im Allgemeinen, dass die oben genannten organischen Phosphorsaureester im Gegensatz zu den Halogen-
verbindungen die Umwelthygiene nicht beeintrachtigen. Es hei’t auch, dass eine Harzzusammensetzung, die
einen kondensierten Phosphorsaureester enthalt, insofern besser ist als eine Harzzusammensetzung, die ei-
nen Monophosphorsaureester enthalt, als das aus der Harzzusammensetzung, die einen kondensierten Phos-
phorsaureester enthalt, gebildete Spritzguss-Formteil eine ausgezeichnete Warmebestandigkeit hat und rela-
tiv frei von Erzeugung eines Gases und von Haftung des darin enthaltenen Flammhemmers an der Form ist,
so dass es eine wachsende Nachfrage nach einer Harzzusammensetzung gibt, die einen kondensierten Phos-
phorsaureester enthalt.

[0004] Die oben genannte Harzzusammensetzung, die einen kondensierten Phosphorsaureester enthalt, hat
jedoch Nachteile. Zum Beispiel hat die Harzzusammensetzung, die einen kondensierten Phosphorsaureester
enthalt, zwar verbesserte Eigenschaften in Bezug auf die Steifigkeit, wie Zugfestigkeit, Biegefestigkeit und Bie-
gemodul im Vergleich zu denjenigen der Harzzusammensetzung, die einen Monophosphorsaureester enthalt,
doch behalt die Harzzusammensetzung, die einen kondensierten Phosphorsaureester enthalt, keine gute
Schlagzahigkeit bei, wie sie ein Polyphenylenharz inharent besitzt, so dass die Harzzusammensetzung wahr-
scheinlich unter Rissbildung leidet. Weiterhin ist ein kondensierter Phosphorsaureester in Bezug auf die Ver-
besserung der flammhemmenden Eigenschaft weniger effektiv als ein Monophosphorsaureester. Daher ist es
notwendig, einen kondensierten Phosphorsaureester in einer groReren Menge zu verwenden als den Mono-
phosphorsaureester. Wenn die Harzzusammensetzung jedoch eine gro3e Menge eines kondensierten Phos-
phorsaureesters enthalt, wird die Schlagzahigkeit der Harzzusammensetzung weiter gesenkt. Daher ist es not-
wendig, zu verhindern, dass die Schlagzahigkeit der Harzzusammensetzung sinkt. Zu diesem Zweck wird zum
Beispiel eine gro3e Menge eines Elastomers in die Harzzusammensetzung eingebaut. Als Elastomer, das zur
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Verbesserung der Schlagzahigkeit eines PPE/Styrol-Harzes verwendet wird, wird im Allgemeinen ein hydrier-
tes Blockcopolymer mit ausgezeichneter Warmestabilitdt verwendet. Um die Schlagzahigkeit des PPE/Sty-
rol-Harzes in befriedigender Weise zu verbessern, ist es jedoch notwendig, das hydrierte Blockcopolymer in
groRer Menge zu verwenden. Die Verwendung einer grof3en Menge des hydrierten Blockcopolymers ist jedoch
nicht nur insofern nachteilig, als die flammhemmende Eigenschaft des PPE/Styrol-Harzes gesenkt wird, son-
dern auch insofern, als die Verwendung des hydrierten Blockcopolymers, welches teuer ist, unékonomisch ist.

[0005] Als herkdmmliches Verfahren, um die Schlagzahigkeit einer PPE/Styrol-Harzzusammensetzung (d. h.
einer Zusammensetzung, die nicht nur ein Polyphenylenetherharz und ein Styrolharz, sondern noch eine wei-
tere Komponente, wie einen kondensierten Phosphorsaureester, enthalt) weiter zu verbessern, seien Verfah-
ren erwahnt, bei denen ein hydriertes Blockcopolymer in Kombination mit einem Polyolefinharz verwendet wird
und die zum Beispiel in den US-Patenten Nr. 4,145,377, 4,166,055 und 4,383,082, in den Japanischen Offen-
legungsschriften Nr. Sho 56-51356, Sho 62-179561, Hei 2-169665 (die der EP 0362660 entspricht), Hei
4-7357 (die dem US-Patent Nr. 5,296,540 entspricht), Hei 4-279697 (die dem US-Patent Nr. 5,296,540 ent-
spricht) und Hei 6-192561 offenbart sind. Die herkdmmlichen Techniken, die in den oben genannten Patentdo-
kumenten offenbart sind, betreffen jedoch keine flammhemmende Harzzusammensetzung, die einen konden-
sierten Phosphorsaureester als Flammhemmer enthalt, d. h. die Verwendung dieser herkdmmlichen Techniken
ist nicht fir die Harzzusammensetzungen mit flammhemmenden Eigenschaften vorgesehen. Daher unter-
scheiden sich die Zielsetzungen der Erfindungen der oben genannten Patentdokumente von denen der vorlie-
genden Erfindung, und die Mengen des hydrierten Blockcopolymers und des Polyolefinharzes, die in den oben
genannten Patentdokumenten verwendet werden, sind groRer als in der vorliegenden Erfindung. Im Allgemei-
nen gilt: Je gréRer die Mengen des hydrierten Blockcopolymers und des Polyolefinharzes, desto besser ist die
Schlagzahigkeit der Harzzusammensetzung, aber desto geringer ist die flammhemmende Eigenschaft der
Harzzusammensetzung. Zur Verbesserung der Schlagzahigkeit einer flammhemmenden Harzzusammenset-
zung, die einen kondensierten Phosphorsaureester als Flammhemmer enthalt (wobei die Harzzusammenset-
zung eine geringe Schlagzahigkeit hat), versucht die Japanische Offenlegungsschrift Nr. Hei 09-151315, ein
gepfropftes Copolymer in die Harzzusammensetzung einzubauen, wobei das gepfropfte Copolymer erhalten
wird, indem man einen Hybridkautschuk auf ein Polyorganosiloxan als Grundpolymer aufpfropft. In diesem Fall
kann die Schlagzahigkeit der Harzzusammensetzung verbessert werden, ohne die flammhemmende Eigen-
schaft der Harzzusammensetzung zu senken. Das zur Verbesserung der Schlagzahigkeit der Harzzusammen-
setzung verwendete gepfropfte Copolymer ist jedoch teuer, und daher ist die Verwendung eines solchen ge-
pfropften Copolymers 6konomisch nachteilig.

[0006] US 5,455,292 offenbart eine thermoplastische Harzzusammensetzung, welche ausgezeichnete
Flammfestigkeit besitzt und durch Einbringen einer speziellen Phosphorsaureester-Verbindung (Komponente
B) in ein spezielles thermoplastisches Harz (Komponente A), das kein Halogen enthalt, erhalten wird. Die Kom-
ponente (A) enthalt mindestens ein halogenfreies thermoplastisches Harz, das ausgewahlt ist u. a. aus Poly-
phenylenetherharz, Polystyrolharz, Polyolefinharz und thermoplastischem Elastomer sowie Kombinationen
daraus. Der Anteil der Komponente (B) betragt 1 bis 200 Gewichtsteile bezogen auf 100 Gewichtsteile der
Komponente (A).

[0007] Ebenso offenbart DE 19681298 T1 flammhemmende Harzzusammensetzungen, enthaltend 100 Ge-
wichtsteile eines thermoplastischen Harzes und 0,1 bis 30 Gewichtsteile einer oder mehrerer Phosphorsau-
reester-Verbindungen, wobei insbesondere flammhemmende PPT/Styrolharz-Zusammensetzungen ausge-
zeichnete Warmebestandigkeit und Schlagfestigkeit in Form von diinnwandigen Formkoérpern besitzen sowie
frei von Ausblihungen an der Oberflache sein sollen.

[0008] Des Weiteren lehrt JP-A-11-012457 PPE-Zusammensetzungen, umfassend PPE- oder ein PPE/Sty-
rol-Harz, einem aromatischen Phosphorsaure-Flammhemmer und ein hydriertes Block-Copolymer umfassend
wenigstens einen polymerisierten Styrolblock sowie ein Polyolefin-Harz.

[0009] Ferner offenbart JP-A-2001-139798 PPE-Zusammensetzungen, umfassend ein PPE/Styrol-Harz, ein
Phosphorsaureester-Flammschutzmittel, ein Blockcopolymer, umfassend einen polyermisierten Styrolblock
und einen statistisch polymerisierten Styrol/Butadienblock und ein Polyolefin-Harz.

[0010] Aus DE 69417819 T2 (Ubersetzung der europaischen Patentschrift EP-B1 0639620) geht eine flexible
thermoplastische Harz-Zusammensetzung hervor, die in Mischung ein Polyphenylenether-Harz und ein elas-
tomeres Blockcopolymer enthalt, wobei das Blockcopolymer in Mischung ein Triblockcopolymer A-B-A' und ein
Diblockcopolymer A-B enthalt, wobei A und A' polymerisierte vinylaromatische Kohlenwasserstoffblécke wie
Styrol sein kdnnen und B ein Ethylen-Alkylen-Block wie Ethylen-Butylen ist.
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[0011] Eine PPE/Styrol-Harzzusammensetzung, die einen Phosphorsaureester mit einem hohen Saurewert
enthalt, unterliegt der Absorption von Wasser und der Hydrolyse. Durch die Hydrolyse der PPE/Styrol-Harzzu-
sammensetzung werden die dielektrischen Eigenschaften (d. h. die Dielektrizitadtskonstante und der dielektri-
sche Verlustfaktor) der PPE/Styrol-Harzzusammensetzung verschlechtert.

[0012] Das Formen einer PPE/Styrol-Harzzusammensetzung (insbesondere einer flammhemmenden
PPE/Styrol-Harzzusammensetzung, die einen Flammhemmer enthalt) erfolgt haufig durch Spritzgiel3en. In
diesem Fall gibt es insofern ein Problem, als ein Formteil, das durch das SpritzgieRen erhalten wird, eine
schlechte Trennbarkeit aus der Form aufweist. Es ist wiinschenswert, die Trennbarkeit des Formteils aus der
Form beim Spritzgiel’en zu verbessern.

[0013] Indieser Situation haben die Erfinder ausgedehnte und intensive Studien durchgefiihrt, im Hinblick auf
die Entwicklung einer Technik zur Losung der oben genannten Probleme des Standes der Technik. Als Ergeb-
nis hat sich unerwarteterweise gezeigt, dass die oben genannten Probleme geldst werden kénnen, indem man
ein spezielles Polyolefinharz in einem speziellen Verhaltnis zu einem flammhemmenden Harz, der ein Poly-
phenylenetherharz und einen kondensierten Phosphorsaureester umfasst, einbaut. Auf der Grundlage dieses
Ergebnisses wurde die vorliegende Erfindung fertiggestellt.

[0014] Dementsprechend ist es ein Ziel der vorliegenden Erfindung, eine flammhemmende Polyphenylene-
ther-Harzzusammensetzung bereitzustellen, die nicht nur keine Halogenverbindung enthalt (und somit umwelt-
freundlich ist) und ausgezeichnete Eigenschaften in Bezug auf Warmebestandigkeit, mechanische Eigen-
schaften und elektrische Eigenschaften (wie dielektrische Eigenschaften) hat, sondern bei der das daraus ge-
bildete Spritzguss-Formteil ausgezeichnete Formentrenneigenschaften aufweist und im Wesentlichen frei von
Erzeugung eines Gases und von der Haftung des darin enthaltenen Flammhemmers an der Form ist sowie
ausgezeichnete Schlagzahigkeit aufweist.

[0015] Die obigen und andere Ziele, Merkmale und Vorteile der vorliegenden Erfindung gehen aus der folgen-
den ausfihrlichen Beschreibung und den beigefiigten Ansprichen hervor.

[0016] Gemal der vorliegenden Erfindung wird eine Polyphenylenether-Zusammensetzung bereitgestellt, die
folgendes umfasst:

100 Gewichtsteile (A) einer Kombination aus einem Polyphenylenetherharz und einem Styrolharz;

1 bis 40 Gewichtsteile (B) eines Flammhemmers, der hauptsachlich aus wenigstens einem Vertreter besteht,
der aus der Gruppe ausgewabhlt ist, die aus einem kondensierten Phosphorsaureester (1) und einem konden-
sierten Phosphorsaureester (ll) besteht, die durch die folgenden Formeln (I) bzw. (II) dargestellt sind:

9
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wobei Q', Q%, Q* und Q* jeweils ein Substituent ist und unabhéngig eine Alkylgruppe mit 1 bis 6 Kohlenstoffa-
tomen darstellt, R und R? jeweils ein Substituent ist und eine Methylgruppe darstellt, R®* und R* jeweils unab-
hangig ein Wasserstoffatom oder eine Methylgruppe darstellt, n einen mittleren Wert von 1 oder mehr hat, n1
und n2 jeweils unabhangig eine ganze Zahl von 0 bis 2 darstellt und m1, m2, m3 und m4 jeweils unabhangig
eine ganze Zahl von 0 bis 3 darstellt;

0,5 bis 3 Gewichtsteile (C) eines hydrierten Blockcopolymers, das als Hydrierungsprodukt eines Blockcopoly-
mers, das einen polymerisierten Styrolblock und einen polymerisierten konjugiertes-Dien-Block umfasst, defi-
niert ist, wobei wenigstens ein polymerisierter Styrolblock ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von mehr
als 20 000 aufweist; und

0,5 bis 4 Gewichtsteile (D) eines Polyolefinharzes, wobei das Gewichtsverhaltnis der Komponente (C) zur
Komponente (D) 70/30 bis 15/85 betragt.

[0017] Zum besseren Verstandnis der vorliegenden Erfindung sind im folgenden die wesentlichen Merkmale
und verschiedene bevorzugte Ausfiihrungsformen der vorliegenden Erfindung aufgezahlt.
1. Polyphenylenether-Zusammensetzung, die folgendes umfasst:
100 Gewichtsteile (A) einer Kombination aus einem Polyphenylenetherharz und einem Styrolharz wobei
das Gewichtsverhaltnis des Polyphenylenetherharzes zu dem Styrolharz von 30/70 bis 80/20 betragt;
1 bis 40 Gewichtsteile (B) eines Flammhemmers, der hauptsachlich aus wenigstens einem Vertreter be-
steht, der aus der Gruppe ausgewahlt ist, die aus einem kondensierten Phosphorsaureester (1) und einem
kondensierten Phosphorsaureester (Il) besteht, die durch die folgenden Formeln (I) bzw. (ll) dargestellt
sind:

(Q") 1 (R") 1 Q") ma
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O
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wobei Q', @2, Q% und Q* jeweils ein Substituent ist und unabhéngig eine Alkylgruppe mit 1 bis 6 Kohlenstoff-
atomen darstellt, R" und R? jeweils ein Substituent ist und eine Methylgruppe darstellt, R* und R* jeweils
unabhangig ein Wasserstoffatom oder eine Methylgruppe darstellt, n einen mittleren Wert von 1 oder mehr
hat, n1 und n2 jeweils unabhangig eine ganze Zahl von 0 bis 2 darstellt und m1, m2, m3 und m4 jeweils
unabhangig eine ganze Zahl von 0 bis 3 darstellt;

0,5 bis 3 Gewichtsteile (C) eines hydrierten Blockcopolymers, das als Hydrierungsprodukt eines Blockco-
polymers, das einen polymerisierten Styrolblock und einen polymerisierten konjugiertes-Dien-Block um-
fasst, definiert ist, wobei wenigstens ein polymerisierter Styrolblock ein Zahlenmittel des Molekulargewichts
von mehr als 20 000 hat; und

0,5 bis 4 Gewichtsteile (D) eines Polyolefinharzes, wobei das Gewichtsverhaltnis der Komponente (C) zur
Komponente (D) 70/30 bis 15/85 betragt.

2. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemafl dem obigen Punkt 1, wobei der Flammhemmer (B) haupt-
sachlich aus dem kondensierten Phosphorsaureester (1) besteht.

3. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemafl dem obigen Punkt 1, wobei der Flammhemmer (B) haupt-
sachlich aus dem kondensierten Phosphorsaureester (l) besteht, der einen Saurewert von 0,1 oder weniger
hat.
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4. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf einem der obigen Punkte 1 bis 3, wobei das Gewichtsver-
haltnis von Komponente (C) zu Komponente (D) 55/45 bis 25/75 betragt.

5. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf einem der obigen Punkte 1 bis 4, wobei das hydrierte
Blockcopolymer (C) in seiner nichthydrierten Form einen polymerisierten Styrolblock und einen polymeri-
sierten Butadienblock umfasst, wobei das Gewichtsverhaltnis des polymerisierten Styrolblocks zu dem po-
lymerisierten Butadienblock 40/60 bis 70/30 betragt.

6. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf einem der obigen Punkte 1 bis 5, wobei das Polyolefin-
harz (D) ein Polyethylen ist.

7. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaR einem der obigen Punkte 1 bis 5, wobei das Polyolefin-
harz (D) ein Polyethylen geringer Dichte ist.

8. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf einem der obigen Punkte 1 bis 5, wobei das Polyolefin-
harz (D) ein Ethylen-Propylen-Copolymer ist.

9. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaR einem der obigen Punkte 1 bis 8, wobei es sich bei dem
in Komponente (A) enthaltenen Polyphenylenetherharz um Poly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ether handelt,
der ein unter Verwendung einer Chloroformlésung mit einer Temperatur von 30°C gemessenes ng,/c von
0,3 bis 0,7 hat und ein Mw/Mn-Verhaltnis von 2,2 bis 5,0 hat, wobei Mw das Gewichtsmittel des Molekular-
gewichts des Poly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ethers ist und Mn das Zahlenmittel des Molekulargewichts
des Poly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ethers ist und wobei Mw und Mn jeweils durch Gelpermeationschroma-
tographie (GPC) unter Verwendung einer Eichkurve, die in Bezug auf monodisperse Standard-Polystyrol-
proben erhalten wurde, bestimmt werden.

[0018] Im folgenden wird die vorliegende Erfindung im Einzelnen beschrieben.
[0019] Das in der vorliegenden Erfindung verwendete Polyphenylenetherharz (A) ist ein Homopolymer oder

ein Copolymer, das Repetiereinheiten umfasst, die jeweils unabhangig durch die folgende Formel (Ill) oder (IV)
dargestellt werden:

R5
- (111)

RG

Rg R7
o- (1V)

R'lo R8

wobei R%, R®, R’, R®, R® und R jeweils unabhéngig ein Wasserstoffatom, eine Alkylgruppe mit 1 bis 4 Kohlen-
stoffatomen, eine Arylgruppe mit 6 bis 9 Kohlenstoffatomen oder ein Halogenatom darstellt, mit der Maf3gabe,
dass R® und R nicht gleichzeitig Wasserstoffatome sind.

[0020] Reprasentative Beispiele fir Polyphenylenetherharze, die Homopolymere sind, sind Poly(2,6-dime-
thyl-1,4-phenylen)ether, Poly(2-methyl-6-ethyl-1,4-phenylen)ether, Poly(2,6-diethyl-1,4-phenylen)ether, Po-
ly(2-ethyl-6-n-propyl-1,4-phenylen)ether,  Poly(2,6-di-n-propyl-1,4-phenylen)ether,  Poly(2-methyl-6-n-bu-
tyl-1,4-phenylen)ether, Poly(2-ethyl-6-isopropyl-1,4-phenylen)ether, Poly(2-methyl-6-chlorethyl-1,4-pheny-
len)ether, Poly(2-methyl-6-hydroxyethyl-1,4-phenylen)ether und Poly(2-methyl-6-chlorethyl-1,4-pheny-
len)ether.

[0021] Von diesen Polyphenylenethern ist Poly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ether bevorzugt. Jeder der oben
genannten Polyphenylenether kann partiell in seiner Hauptkette wenigstens eine Monomereinheit enthalten,
die aus der Gruppe ausgewahlt ist, die aus einer 2-Dialkylaminomethyl-6-methylphenylenether-Monomerein-
heit und einer 2-(N-Alkyl-N-phenylaminomethyl)-6-methylphenylenether-Monomereinheit besteht, wobei diese
Monomereinheiten in der Japanischen Offenlegungsschrift Nr. Sho 63-.301222 und dergleichen offenbart sind.

[0022] In der vorliegenden Erfindung bedeutet "Polyphenylenether-Copolymer” ein Copolymer, das haupt-
sachlich aus einer Monomereinheit mit einer Phenylenetherstruktur besteht. Beispiele flir Polyphenylene-
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ther-Copolymere sind ein Copolymer, das durch Copolymerisieren von 2,6-Dimethylphenol und 2,3,6-Trime-
thylphenol erhalten wird, ein Copolymer, das durch Copolymerisieren von 2,6-Dimethylphenol und o-Kresol er-
halten wird, und ein Copolymer, das durch Copolymerisieren von 2,6-Dimethylphenol, 2,3,6-Trimethylphenol
und o-Kresol erhalten wird.

[0023] Als besonders bevorzugtes Beispiel fir ein Polyphenylenetherharz fir die praktische Verwendung sei
ein Poly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ether genannt, der ein unter Verwendung einer Chloroformlésung mit einer
Temperatur von 30°C gemessenes ng,/c von 0,3 bis 0,7, vorzugsweise 0,4 bis 0,6, hat und ein Verhaltnis von
Gewichtsmittel des Molekulargewichts zu Zahlenmittel des Molekulargewichts (Mw/Mn-Verhaltnis) von 2,2 bis
5,0, vorzugsweise 2,3 bis 3,5, hat, wobei das Gewichtsmittel des Molekulargewichts und das Zahlenmittel des
Molekulargewichts des Poly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ethers jeweils durch Gelpermeationschromatographie
(GPC) unter Verwendung einer Eichkurve, die in Bezug auf monodisperse Standard-Polystyrolproben erhalten
wurde, bestimmt werden. Ein solcher Polyphenylenether ist unter dem Gesichtspunkt der Fluiditat beim For-
men besonders bevorzugt.

[0024] In der Polyphenylenether-Zusammensetzung der vorliegenden Erfindung kann als Komponente (A)
ein sauremodifiziertes Polyphenylenetherharz verwendet werden, das hergestellt wird, indem man ein Poly-
phenylenetherharz partiell oder vollstandig mit einer ungesattigten Carbonsaure oder einem Derivat davon mo-
difiziert. Ein solches sauremodifiziertes Polyphenylenetherharz ist zum Beispiel in der Japanischen Offenle-
gungsschrift Nr. Hei 2-276823 (die dem US-Patent Nr. 5,159,027 entspricht), der Japanischen Offenlegungs-
schrift Nr. Sho 63-108059 und der Japanischen Offenlegungsschrift Nr. Sho 59-59724 offenbart. Das saure-
modifizierte Polyphenylenetherharz kann zum Beispiel nach einem Verfahren hergestellt werden, bei dem ein
Gemisch aus einem Polyphenylenetherharz mit einer ungesattigten Carbonsaure oder einem Derivat davon in
Anwesenheit oder Abwesenheit eines Radikalstarters schmelzgeknetet und eine Reaktion durchgefuhrt wird.
Alternativ dazu kann das sauremodifizierte Polyphenylenetherharz auch nach einem Verfahren hergestellt wer-
den, bei dem ein Polyphenylenetherharz und eine ungesattigte Carbonsaure oder ein Derivat davon in Anwe-
senheit oder Abwesenheit eines Radikalstarters in einem organischen Lésungsmittel geldst werden, wobei
man eine Lésung erhalt, und in der LOsung eine Reaktion durchgefiihrt wird.

[0025] Beispiele fur ungesattigte Carbonsauren und Derivate davon sind Dicarbonsauren, wie Maleinsaure,
Fumarsaure, Itaconsaure, halogenierte Maleinsaure, cis-4-Cyclohexen-1,2-dicarbonsaure und endo-cis-bicy-
clo[2.2.1]-5-hegten-2,3-dicarbonsdure, Anhydride, Ester, Amide und Imide der oben genannten Dicarbons&u-
ren, Monocarbonsauren, wie Acrylsaure und Methacrylsaure, sowie Ester und Amide der oben genannten Mo-
nocarbonsauren. Weiterhin kann auch eine gesattigte Carbonsaure verwendet werden, wenn sich die gesat-
tigte Carbonsaure bei einer Temperatur, bei der die Herstellung des sauremodifizierten Polyphenylenethers
durchgefiihrt wird, thermisch zersetzt, so dass die gesattigte Carbonsaure in eine in der vorliegenden Erfin-
dung verwendete ungesattigte Carbonsaure oder ein Derivat davon umgewandelt werden kann. Spezielle Bei-
spiele fir solche gesattigten Carbonsauren sind Apfelsdure und Zitronensaure, die einzeln oder in Kombination
verwendet werden kénnen.

[0026] In der vorliegenden Erfindung ist das Styrolharz, das in Kombination mit dem Polyphenylenetherharz
verwendet wird, ein Styrol-Homopolymer, das durch Homopolymerisieren einer Styrolverbindung erhalten wird,
oder ein Styrol-Copolymer, das durch Copolymerisieren einer Styrolverbindung und einer Verbindung, die mit
der Styrolverbindung copolymerisiert werden kann, in Anwesenheit oder Abwesenheit eines kautschukartigen
Polymers erhalten wird.

[0027] Das Gewichtsverhaltnis von Polyphenylenetherharz zu Styrolharz liegt im Bereich von 30/70 bis 80/20.

[0028] Spezielle Beispiele fur Styrolverbindungen sind Styrol, a-Methylstyrol, 2,4-Dimethylstyrol, Monochlor-
styrol, p-Methylstyrol, p-tert-Butylstyrol und Ethylstyrol. Von diesen Styrolverbindungen ist Styrol am meisten
bevorzugt. Beispiele fur Verbindungen, die mit Styrolverbindungen copolymerisiert werden kénnen, sind Me-
thacrylsaureester, wie Methylmethacrylat und Ethylmethacrylat, ungesattigte Nitrile, wie Acrylnitril und Me-
thacrylnitril, sowie Saureanhydride, wie Maleinsaureanhydrid. Diese copolymerisierbaren Verbindungen wer-
den in Kombination mit Styrolverbindungen verwendet. Die Menge der copolymerisierbaren Verbindung be-
tragt vorzugsweise 20 Gew.-% oder weniger, besonders bevorzugt 15 Gew.-% oder weniger, bezogen auf die
Gesamtmenge der Styrolverbindung und der damit copolymerisierbaren Verbindung.

[0029] Beispiele fur kautschukartige Polymere, die bei der Herstellung eines Styrolcopolymers verwendet

werden kénnen, sind konjugiertes-Dien-Kautschuke, Copolymere von konjugiertem Dien und aromatischer Vi-
nylverbindung und Ethylen-Propylen-Copolymerkautschuke. Polybutadien und Styrol-Butadien-Copolymere
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sind besonders bevorzugt. Es ist auch bevorzugt, ein partiell hydriertes Polybutadien mit einem Unsattigungs-
grad von 80 bis 20% oder ein Polybutadien mit einem Gehalt an cis-1,4-Bindungen von 90% oder mehr als
kautschukartiges Polymer zu verwenden.

[0030] Spezielle Beispiele fiir Styrolharze sind ein Polystyrol und ein kautschukmodifiziertes Polystyrol, ein
Styrol-Acrylnitril-Copolymer (AS-Harz) und ein kautschukverstarktes Styrol-Acrylnitril-Copolymer (ABS-Harz)
sowie andere Styrol-Copolymere als die oben genannten. Von diesen Styrolharzen sind unter dem Gesichts-
punkt einer verbesserten Vertraglichkeit mit dem Polyphenylenetherharz ein Polystyrol und ein kautschukmo-
difiziertes Polystyrol bevorzugt.

[0031] Der in der vorliegenden Erfindung verwendete Flammhemmer (B) besteht hauptsachlich aus wenigs-
tens einem Vertreter, der aus der Gruppe ausgewahlt ist, die aus einem kondensierten Phosphorsaureester (1)

und einem kondensierten Phosphorsaureester (ll) besteht, die durch die folgenden Formeln (l) bzw. (Il) darge-
stellt sind:

(Q") s (R (Q*) ma

. R*
(1)
Q, "

(Q¥) 2 (Q%) 3 und
Q") s (R qy (Q*) ma
(“) 0
0-P-0 O=P=0)r
5 S
(I1)
(Q?) 1, (Q*) s

wobei Q', Q%, Q* und Q* jeweils ein Substituent ist und unabhéngig eine Alkylgruppe mit 1 bis 6 Kohlenstoffa-
tomen darstellt, R und R? jeweils ein Substituent ist und eine Methylgruppe darstellt, R®* und R* jeweils unab-
hangig ein Wasserstoffatom oder eine Methylgruppe darstellt, n einen mittleren Wert von 1 oder mehr hat, n1
und n2 jeweils unabhangig eine ganze Zahl von 0 bis 2 darstellt und m1, m2, m3 und m4 jeweils unabhangig
eine ganze Zahl von 0 bis 3 darstellt.

[0032] Jeder der kondensierten Phosphorsaureester (1) und (ll), die durch die oben genannten Formeln (1)
bzw. (II) dargestellt sind, besteht aus einer Menge von Molekiilketten. In jeder Molekiilkette stellt n eine ganze
Zahl von 1 oder mehr, vorzugsweise von 1 bis 3, dar. In jedem der kondensierten Phosphorsaureester (I) und
(1) hat n einen mittleren Wert von 1 oder mehr.

[0033] Der kondensierte Phosphorsaureester (1) ist in den folgenden Punkten vorteilhafter als der kondensier-
te Phosphorsaureester (II). Beim Schmelzkneten zur Herstellung der Polyphenylenether-Zusammensetzung
der vorliegenden Erfindung ist das Auftreten einer schwarzen Verunreinigung unwahrscheinlich, wenn der kon-
densierte Phosphorsaureester () verwendet wird, im Vergleich zu dem Fall, dass der kondensierte Phosphor-
saureester (ll) verwendet wird. Es wird davon ausgegangen, dass die Bildung der schwarzen Verunreinigung
aufgrund einer Zersetzungsreaktion oder Dehydratisierungsreaktion eines kondensierten Phosphorsau-
reesters erfolgt. Weiterhin hat der kondensierte Phosphorsaureester (1) eine vorteilhafterweise geringe Was-
serabsorption im Vergleich zum kondensierten Phosphorsaureester (I1), wobei die Wasserabsorption eine Ver-
schlechterung der dielektrischen Eigenschaften (d. h. Dielektrizitdtskonstante und dielektrischer Verlustfaktor)
der Polyphenylenether-Zusammensetzung verursacht.
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[0034] Von den oben genannten kondensierten Phosphorsaureestern besonders bevorzugt ist eine spezielle
Form von kondensiertem Phosphorsaureester (1), bei der jeder der Substituenten Q', Q%, Q® und Q* eine Me-
thylgruppe ist, m1, m2, m3 und m4 (die jeweils die Anzahl der Substituenten Q', Q%, Q® und Q* darstellen) je-
weils unabhangig eine ganze Zahl von 0 bis 3 darstellen, n1 und n2 (die jeweils die Anzahl der Substituenten
R' und R?, die jeweils eine Methylgruppe darstellen, bedeuten) jeweils 0 sind, R® und R* jeweils eine Methyl-
gruppe darstellen und n in jeder Molekilkette des kondensierten Phosphorsaureesters 1 bis 3 betragt. In der
oben genannten speziellen Form des kondensierten Phosphorsaureesters (1) ist besonders bevorzugt, dass
die Menge der Phosphorsaureketten von Formel (1), in denen n = 1 ist, 50% oder mehr betragt. Vorzugsweise
hat der in der vorliegenden Erfindung verwendete kondensierte Phosphorsaureester einen Saurewert von 0,1
oder weniger. Der Saurewert wird gemaR JIS K 2501 gemessen, wobei der Saurewert definiert ist als Gewicht
(in mg) des Kaliumhydroxids, das bendtigt wird, um die in 1 g einer Probe des kondensierten Phosphorsau-
reesters enthaltenen sauren Komponenten zu neutralisieren. Ein Polyphenylenether, in den ein kondensierter
Phosphorsaureester (insbesondere der kondensierte Phosphorsaureester (1)) mit einem Saurewert von 0,1
oder weniger eingebaut ist, hat ausgezeichnete dielektrische Eigenschaften, da ein solcher Polyphenylenether
keiner Hydrolyse unterliegt (d. h. keiner Absorption von Wasser unterliegt). Wenn der Saurewert des konden-
sierten Phosphorsaureesters grof} ist, treten wahrscheinlich die folgenden Nachteile auf. Wahrend des For-
mens der Polyphenylenether-Zusammensetzung wird nicht nur leicht die Form korrodiert, sondern es wird
auch eine grole Menge Gas erzeugt, da sich der Polyphenylenether leicht zersetzt. Weiterhin unterliegt die
Polyphenylenether-Zusammensetzung einer Absorption von Wasser (unterliegt der Hydrolyse), so dass die di-
elektrischen Eigenschaften der Polyphenylenether-Zusammensetzung nachteiligerweise verschlechtert wer-
den.

[0035] In der vorliegenden Erfindung betragt die Menge des Flammhemmers (B) (der hauptsachlich aus ei-
nem kondensierten Phosphorsaureester besteht) 1 bis 40 Gewichtsteile, vorzugsweise 3 bis 30 Gewichtsteile,
bezogen auf 100 Gewichtsteile der Komponente (A) (d. h. des Polyphenylenetherharzes oder einer Kombina-
tion des Polyphenylenetherharzes und des Styrolharzes). Wenn die Menge des Flammhemmers (B) kleiner als
1 Gewichtsteil ist, hat die Polyphenylenether-Zusammensetzung keine flammhemmende Eigenschaft. Wenn
die Menge des Flammhemmers (B) andererseits groRer als 40 Gewichtsteile ist, treten wahrscheinlich Nach-
teile auf, nicht nur insofern, als die flammhemmende Eigenschaft der Polyphenylenether-Zusammensetzung
keine merkliche Verbesserung gegeniber dem Fall zeigt, dass die Menge des Flammhemmers (B) 40 Ge-
wichtsteile oder weniger betragt, sondern auch insofern, als die mechanische Festigkeit und Warmebestandig-
keit der Polyphenylenether-Zusammensetzung beeintrachtigt werden.

[0036] Die oben genannten Flammhemmer sind im Allgemeinen kommerziell erhaltlich. Beispiele fiir kom-
merziell erhaltliche Flammhemmer sind CR-741®, CR-747°, CR-733S® und PX-200® (Handelsnamen), die je-
weils von Daihachi Chemical Industry Co., Ltd., Japan, hergestellt und vertrieben werden.

[0037] Das in der vorliegenden Erfindung verwendete hydrierte Blockcopolymer (C) ist definiert als Hydrie-
rungsprodukt eines nichthydrierten Blockcopolymers, das einen polymerisierten Styrolblock und einen polyme-
risierten konjugiertes-Dien-Block umfasst, wobei wenigstens ein polymerisierter Styrolblock ein Zahlenmittel
des Molekulargewichts von mehr als 20 000 hat. Durch die Hydrierung des nichthydrierten Blockcopolymers
wird der Unsattigungsgrad des polymerisierten konjugiertes-Dien-Blocks im Allgemeinen auf 40% oder weni-
ger, vorzugsweise 20% oder weniger, gesenkt. Das hydrierte Blockcopolymer (C) kann nach einem herkdmm-
lichen Verfahren hergestellt werden. Beispiele fir solche herkémmlichen Verfahren sind Verfahren, die in den
Japanischen Offenlegungsschriften Nr. Sho 47-11486, Sho 49-66743, Sho 50-75651, Sho 54-126255, Sho
56-10542, Sho 56-62847 und Sho 56-100840, im GB-Patent Nr. 1130770, in den US-Patenten Nr. 3,281,383
und 3,639,517, im GB-Patent Nr. 1020720 und in den US-Patenten Nr. 3,333,024 und 4,501,857 offenbart sind.

[0038] Das hydrierte Blockcopolymer wird hergestellt, indem man ein nichthydriertes Blockcopolymer, das ei-
nen polymerisierten Styrolblock X und einen polymerisierten konjugiertes-Dien-Block Y umfasst, hydriert, wo-
bei die Hydrierung in Bezug auf den Block Y durchgefiihrt wird. Beispiele fur nichthydrierte Blockcopolymere
sind Blockcopolymere von Styrol und konjugiertem Dien mit Blockkonfigurationen, die durch die Formeln
X-Y-X, X-Y-X-Y, (X-Y-),-Si und X-Y-X-Y-X dargestellt werden. Als bevorzugtes Beispiel fiir ein konjugiertes Dien
sei Butadien erwahnt. In Bezug auf die Mikrostruktur des polymerisierten konjugiertes-Dien-Blocks gibt es kei-
ne besondere Einschrankung. Der Gehalt des polymerisierten konjugiertes-Dien-Blocks an 1,2-Vinylbindun-
gen betragt jedoch im Allgemeinen 2 bis 60%, vorzugsweise 8 bis 40%.

[0039] In dem nichthydrierten Blockcopolymer muss wenigstens ein polymerisierter Styrolblock ein Zahlen-

mittel des Molekulargewichts von mehr als 20 000 haben. Vorzugsweise hat der bzw. jeder polymerisierte Sty-
rolblock in dem nichthydrierten Blockcopolymer ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von mehr als 20 000.
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[0040] In der vorliegenden Erfindung wird das Molekulargewicht durch Gelpermeationschromatographie
(GPC) unter Verwendung einer Eichkurve, die in Bezug auf monodisperse Standard-Polystyrolproben mit vor-
bestimmten Molekulargewichten erhalten wurde, bestimmt, wobei Tetrahydrofuran als Lésungsmittel verwen-
det wird. Das Zahlenmittel des Molekulargewichts des bzw. jedes polymerisierten Styrolblocks kann wie folgt
erhalten werden. Das Zahlenmittel des Molekulargewichts des hydrierten Blockcopolymers wird durch GPC
gemessen, wobei eine Eichkurve verwendet wird, die in Bezug auf monodisperse Standard-Polystyrolproben
erhalten wurde. Dann werden aus dem oben erhaltenen Zahlenmittel des Molekulargewichts des hydrierten
Blockcopolymers das Zahlenmittel des Molekulargewichts des bzw. jedes polymerisierten Styrolblocks in sei-
ner nichthydrierten Form und das Gewichtsverhaltnis des bzw. jedes polymerisierten Styrolblocks zu dem nich-
thydrierten Blockcopolymer berechnet.

[0041] In dem nichthydrierten Blockcopolymer unterliegen das Gewichtsverhaltnis des polymerisierten Styrol-
blocks zu dem polymerisierten konjugiertes-Dien-Block (vorzugsweise polymerisierten Butadienblock), die
Zahl der polymerisierten konjugiertes-Dien-Blécke und das Zahlenmittel des Molekulargewichts des bzw. jedes
polymerisierten konjugiertes-Dien-Blocks keiner besonderen Einschrankung, solange wenigstens ein polyme-
risierter Styrolblock in dem nichthydrierten Blockcopolymer ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von mehr
als 20 000 hat. Die Menge des polymerisierten Styrolblocks in dem nichthydrierten Blockcopolymer betragt je-
doch vorzugsweise 25 bis 80 Gew.-%, besonders bevorzugt 40 bis 70 Gew.-% (d. h. 60 bis 30 Gew.-% in Bezug
auf die Menge des polymerisierten konjugiertes-Dien-Blocks), bezogen auf das Gesamtgewicht des polymeri-
sierten Styrolblocks und des polymerisierten konjugiertes-Dien-Blocks (vorzugsweise polymerisierten Butadi-
enblocks).

[0042] In der vorliegenden Erfindung liegt das Zahlenmittel des Molekulargewichts des hydrierten Blockcopo-
lymers (C) im Allgemeinen im Bereich von 40 000 bis 500 000, vorzugsweise 60 000 bis 300 000.

[0043] Als Polyolefinharz (D), das in der vorliegenden Erfindung verwendet wird, kann ein Polyolefinharz mit
einem MFR (Schmelzindex) von 0,1 bis 50 g/10 min, vorzugsweise 0,2 bis 20 g/10 min, gemessen bei 190°C
unter einer Last von 2,16 kg gemal ASTM D-1238, verwendet werden. Beispiele fur Polyolefinharze (D), die
in der vorliegenden Erfindung verwendet werden, sind Polyethylen, wie Polyethylen geringer Dichte, Polyethy-
len hoher Dichte oder ein lineares Polyethylen geringer Dichte, Polypropylen, ein Ethylen-Propylen-Copolymer
und ein Ethylen-Buten-Copolymer. Von diesen Polyolefinharzen sind ein Polyethylen geringer Dichte und ein
Ethylen-Propylen-Copolymer bevorzugt.

[0044] Das Ethylen-Propylen-Copolymer und das Ethylen-Buten-Copolymer sind jeweils im Allgemeinen ein
nichtkristallines oder niedrigkristallines Copolymer. In jedes dieser Copolymere kann eine dritte Komponente
copolymerisiert sein, solange die Leistungsfahigkeit des Copolymers dadurch nicht beeintrachtigt wird. In dem
Copolymer unterliegt das Verhaltnis von Ethylen-Monomereinheit zu Propylen-Monomereinheit oder das Ver-
haltnis von Ethylen-Monomereinheit zu Buten-Monomereinheit keiner besonderen Einschrankung. Der Gehalt
der Propylen-Monomereinheit oder Buten-Monomereinheit in dem Copolymer liegt jedoch im Allgemeinen im
Bereich von 5 bis 50 Mol-%. Diese Copolymere sind im Allgemeinen kommerziell erhaltlich. Als Beispiel fur ein
solches kommerziell erhaltliches Copolymer sei Tafmer (Handelsname; hergestellt und vertrieben von Mitsui
Chemicals, Inc., Japan) genannt.

[0045] Die oben genannten Olefinharze kénnen einzeln oder in Kombination verwendet werden.

[0046] Das wesentliche Merkmal der vorliegenden Erfindung besteht darin, dass eine spezielle Menge eines
speziellen hydrierten Blockcopolymers als Komponente (C) und eine spezielle Menge eines speziellen Polyo-
lefinharzes als Komponente (D) in ein Polyphenylenetherharz eingebaut werden, dem durch Einbau eines kon-
densierten Phosphorsaureesters flammhemmende Eigenschaft verliehen wird.

[0047] Die Polyphenylenether-Zusammensetzung der vorliegenden Erfindung enthalt 0,5 bis 3 Gewichtsteile
des hydrierten Blockcopolymers (C) und 0,5 bis 4 Gewichtsteile des Polyolefinharzes (D), wobei, wie oben er-
wahnt, das hydrierte Blockcopolymer (C) als Hydrierungsprodukt eines Blockcopolymers, das einen polymeri-
sierten Styrolblock und einen polymerisierten konjugiertes-Dien-Block umfasst, definiert ist, wobei wenigstens
ein polymerisierter Styrolblock ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von mehr als 20 000 hat. Die Gewichts-
teile sind bezogen auf 100 Gewichtsteile der Komponente (A). Wenn die Menge der Komponente (C) oder (D)
groéRer als 10 Gewichtsteile ist, treten wahrscheinlich Nachteile auf, nicht nur insofern, als die ausgezeichneten
mechanischen Eigenschaften (wie Zugfestigkeit, Biegefestigkeit und Biegemodul), die durch die Verwendung
einer Kombination des Polyphenylenetherharzes und des kondensierten Phosphorsaureesters erreicht wer-
den, beeintrachtigt werden, sondern auch insofern, als die flammhemmende Eigenschaft der Polyphenylene-
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ther-Zusammensetzung beeintrachtigt wird. Wenn die Menge der Komponente (C) oder (D) andererseits klei-
ner als 0,3 Gewichtsteile ist, ist es praktisch unmoglich, die Schlagzahigkeit, die Formentrenneigenschaften
und die Chemikalienbestandigkeit der Polyphenylenether-Zusammensetzung zu verbessern.

[0048] In der vorliegenden Erfindung betragt das Gewichtsverhaltnis des hydrierten Blockcopolymers (C) zu
dem Polyolefinharz (D) 70/30 bis 15/85. Unter dem Gesichtspunkt einer merklichen Verbesserung der Schlag-
zahigkeit betragt das Gewichtsverhaltnis des hydrierten Blockcopolymers (C) zu dem Polyolefinharz (D) jedoch
vorzugsweise 60/40 bis 15/85, besonders vorteilhafterweise 55/45 bis 25/75, ganz besonders vorteilhafterwei-
se 50/50 bis 30/70. Wenn die Menge des Polyolefinharzes (D) kleiner als 30 Gewichtsteile oder grofler als 85
Gewichtsteile betragt, bezogen auf 100 Gewichtsteile der Gesamtmenge der Komponenten (C) und (D), sind
die Schlagzahigkeit, die Schalfestigkeit, die Formentrenneigenschaften und die Chemikalienbestandigkeit der
Zusammensetzung wahrscheinlich schlecht.

[0049] Durch Einbau eines anorganischen Flllstoffs (wie Glasfasern, Glasflocken, Kaolin oder Talk) oder ei-
nes faserigen Verstarkungsmittels aufder den oben genannten in die Polyolefinether-Zusammensetzung der
vorliegenden Erfindung kann ein Verbundstoff mit hoher Festigkeit und ausgezeichneter Fluiditat und Warme-
bestandigkeit erhalten werden.

[0050] Um der Polyphenylenether-Zusammensetzung der vorliegenden Erfindung eine andere Eigenschaft
auller den oben genannten zu verleihen, kann die Zusammensetzung ein anderes als die oben genannten Ad-
ditive enthalten, solange die wesentliche Wirkung der vorliegenden Erfindung nicht beeintrachtigt wird. Bei-
spiele fir andere als die oben genannten Additive sind ein Weichmacher, ein Antioxidans, ein Stabilisator (wie
ein UV-Absorber), ein Antistatikmittel, ein Formentrennmittel, ein Farbstoff, ein Pigment und andere Harze. Das
Additiv wird in einer Menge verwendet, wie sie herkdmmlicherweise verwendet wird. Um die flammhemmende
Eigenschaft der Polyphenylenether-Zusammensetzung der vorliegenden Erfindung weiter zu verbessern,
kann die Harzzusammensetzung wenigstens einen Vertreter enthalten, der aus der Gruppe ausgewabhlt ist, die
aus herkémmlichen Flammhemmern und Hilfsflammhemmern besteht. Beispiele fir solche Flammhemmer
und Hilfsflammhemmer sind Magnesiumhydroxid, das Kristallwasser enthalt, Aluminiumhydroxid, das Kristall-
wasser enthalt, Zinkboratverbindungen, Zinkstannatverbindungen und anorganische Siliciumverbindungen,
wie Siliciumoxid, Kaolin und Talk.

[0051] Das Verfahren zur Herstellung der Polyphenylenether-Zusammensetzung der vorliegenden Erfindung
unterliegt keiner besonderen Einschrankung. Zum Beispiel kann die Polyphenylenether-Zusammensetzung
hergestellt werden, indem man ein Gemisch der Komponenten der Zusammensetzung mit Hilfe eines Kneters,
wie eines Extruders, einer Heizwalze, eines Kneters oder eines Banbury-Mischers, miteinander verknetet. Un-
ter dem Gesichtspunkt der Produktivitat ist bevorzugt, dass das Kneten des Gemischs mit Hilfe eines Extruders
durchgefiihrt wird. Die zum Kneten des Gemischs eingesetzte Temperatur kann gemaf der Temperatur ge-
wahlt werden, bei der das Formen des Grundharzes (d. h. des Polyphenylenetherharzes (A)) vorzugsweise
durchgefiihrt wird. Die Knettemperatur liegt im Allgemeinen im Bereich von 200 bis 360°C, vorzugsweise 240
bis 320°C.

Bester Modus zur Durchflihrung der Erfindung

[0052] Im folgenden wird die vorliegende Erfindung ausfiihrlicher unter Bezugnahme auf die folgenden Bei-
spiele und Vergleichsbeispiele beschrieben, die nicht als den Umfang der vorliegenden Erfindung einschran-
kend angesehen werden sollten.

[0053] Die in den Beispielen und Vergleichsbeispielen verwendeten Komponenten sind wie folgt.
(A-1) Polyphenylenetherharz:

(PPE-1) Poly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ether, der ein unter Verwendung einer Chloroformldsung mit einer
Temperatur von 30°C gemessenes ng,/c von 0,51 hat und ein Verhaltnis von Gewichtsmittel des Molekularge-
wichts zu Zahlenmittel des Molekulargewichts (Mw/Mn-Verhaltnis) von 2,8 hat; und

(PPE-2) Poly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ether, der ein unter Verwendung einer Chloroformldsung mit einer
Temperatur von 30°C gemessenes ng,/c von 0,53 hat und ein Verhaltnis von Gewichtsmittel des Molekularge-
wichts zu Zahlenmittel des Molekulargewichts (Mw/Mn-Verhaltnis) von 2,1 hat.
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(A-2) Styrolharz:

(HIPS) ein kautschukmodifiziertes Polystyrol, das ein Matrixpolystyrol und eine Kautschukkomponente um-
fasst, wobei der Gehalt der Kautschukkomponente 9% betragt, das Matrixpolystyrol ein unter Verwendung ei-
ner Toluollésung mit einer Temperatur von 30°C gemessenes ng/c von 0,70 hat und das Volumenmittel des
Durchmessers der Kautschukteilchen 1,5 pm betragt.

(B) Flammhemmer:

(FR-1) ein kondensierter Phosphorsaureester (Handelsname: CR-7412; hergestellt und vertrieben von Daiha-
chi Chemical Industry Co., Ltd., Japan), der einen Saurewert von 0,05 hat und hauptsachlich aus dem Bis(di-
phenylphosphat) (n = 1) von Bisphenol A, das durch die unten beschriebene Formel (V) dargestellt wird, be-
steht und kleine Mengen Bis(diphenylphosphat) (n = 2 oder 3) von Bisphenol A und Triphenylphosphat (d. h.
die unten beschriebene Verbindung (F-3)) enthalt:

OO0 |

(FR-2) ein kondensierter Phosphorsaureester (Handelsname: PX-200%; hergestellt und vertrieben von Daiha-
chi Chemical Industry Co., Ltd., Japan), der einen Saurewert von 0,2 hat und hauptsachlich aus dem Bis(dixy-
lenylphosphat) (n = 1) von Resorcin, das durch die unten beschriebene Formel (VI) dargestellt wird, besteht
und kleine Mengen Bis(diphenylphosphat) (n = 2 oder 3) von Resorcin und Tricresylphosphat enthalt:

CH, CHj

0]
i
-0
(V1)
(FR-3: Vergleichsflammhemmer) Triphenylphosphat, das durch die folgende Formel (VII) dargestellt wird (Han-
delsname: TPP®; hergestellt und vertrieben von Daihachi Chemical Industry Co., Ltd., Japan):

0
00

O0-P-0 Q-

O—'u
O—-‘U=O

(FR-4) ein kondensierter Phosphorséureester (Handelsname: CR-733S®; hergestellt und vertrieben von Dai-
hachi Chemical Industry Co., Ltd., Japan), der einen Saurewert von 0,06 hat und hauptsachlich aus dem Bis(di-
phenylphosphat) (n = 1) von Resorcin, das durch die folgende Formel (VIII) dargestellt wird, besteht und kleine
Mengen Bis(diphenylphosphat) (n = 2 oder 3) von Resorcin und Triphenylphosphat (d. h. die oben beschrie-
bene Verbindung (FR-3)) enthalt:
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7 g
Ot
o o)

(VIII)

(C) Hydriertes Blockcopolymer (HSB):

(HSB-1) Hydrierungsprodukt eines Styrol-Butadien-Blockcopolymers, das zwei polymerisierte Styrolblécke,
die jeweils ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von etwa 24 000 haben, enthalt und einen Gehalt an 1,2-Vi-
nylbindungen von 36% aufweist, wobei das Hydrierungsprodukt ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von
etwa 80 000 hat;

(HSB-2) dlplastizierter Kautschuk, der aus einem Paraffinkohlenwasserstoff mit einem Molekulargewicht von
etwa 800 und einem Hydrierungsprodukt eines Styrol-Butadien-Blockcopolymers besteht und einen Gehalt an
Paraffinkohlenwasserstoff von 35% hat, wobei das Styrol-Butadien-Blockcopolymer einen Gehalt an 1,2-Vinyl-
bindungen von 35% aufweist und zwei polymerisierte Styrolbldcke, die ein Zahlenmittel des Molekulargewichts
von etwa 27 000 bzw. 32 000 haben, enthalt, wobei das Hydrierungsprodukt des Styrol-Butadien-Blockcopo-
lymers ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von etwa 170 000 hat;

(HSB-3) Hydrierungsprodukt eines Styrol-Butadien-Blockcopolymers, das zwei polymerisierte Styrolblcke,
die jeweils ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von etwa 10 000 haben, enthalt und einen Gehalt an 1,2-Vi-
nylbindungen von 36% aufweist, wobei das Hydrierungsprodukt ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von
etwa 50 000 hat; und

(HSB-4) Hydrierungsprodukt eines Styrol-Butadien-Blockcopolymers, das zwei polymerisierte Styrolbldcke,
die ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von etwa 8000 bzw. 7000 haben, enthalt und einen Gehalt an
1,2-Vinylbindungen von 41% aufweist, wobei das Hydrierungsprodukt ein Zahlenmittel des Molekulargewichts
von etwa 43 000 hat.

(D) Polyolefinharz:

(LDPE-1) Polyethylen geringer Dichte mit einem MFR von 20 g/10 min, gemessen bei 190°C unter einer Last
von 2,16 kg gemafl ASTM D-1238;

(LDPE-2) Polyethylen geringer Dichte mit einem MFR von 0,4 g/10 min, gemessen bei 190°C unter einer Last
von 2,16 kg gemafl ASTM D-1238;

(HDPE) Polyethylen hoher Dichte mit einem MFR von 1,3 g/10 min, gemessen bei 190°C unter einer Last von
2,16 kg gemall ASTM D-1238;

(LLDPE) lineares Polyethylen geringer Dichte mit einem MFR von 1,2 g/10 min, gemessen bei 190°C unter
einer Last von 2,16 kg gemal® ASTM D-1238;

(PP) Polypropylen mit einem MFR von 1,5 g/10 min, gemessen bei 190°C unter einer Last von 2,16 kg gemaf
ASTM D-1238;

(EP-1) Ethylen-Propylen-Copolymer (Handelsname: Tafmer® P-0280; hergestellt und vertrieben von Mitsui
Chemicals, Inc., Japan) mit einem MFR von 2,9 g/10 min, gemessen bei 190°C gemal ASTM D-1238;
(EP-2) Ethylen-Propylen-Copolymer (Handelsname: Tafmer® P-0680; hergestellt und vertrieben von Mitsui
Chemicals, Inc., Japan) mit einem MFR von 2,9 g/10 min, gemessen bei 190°C gemal ASTM D-1238; und
(EB-1) Ethylen-Buten-Copolymer (Handelsname: Tafmer® TX 610; hergestellt und vertrieben von Mitsui Che-
micals, Inc., Japan) mit einem MFR von 0,5 g/10 min, gemessen bei 190°C gemall ASTM D-1238.
Eigenschaften von Zusammensetzungen, die in den Beispielen und Vergleichsbeispielen hergestellt wurden,
wurden nach den folgenden Verfahren gemessen und bewertet.

(1) Izod-Kerbschlagzahigkeit
[0054] Die Izod-Kerbschlagzahigkeit wurde gemal ASTM D-256 gemessen.
(2) Zugdfestigkeit

[0055] Die Zugfestigkeit wurde gemalt ASTM D-638 gemessen.
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(3) Flammhemmung

[0056] Ein Brenntest wurde mit einem spritzgegossenen Probekérper mit einer Dicke von 1/16 inch gemaf
dem in UL-94 beschriebenen vertikalen Brennverfahren durchgefihrt. Die Brennzeit (d. h. die Zeit, wahrend
der der Probekérper verbrannt wurde) wurde gemessen, und es wurde untersucht, ob wahrend des Brennens
des Probekorpers brennende Teilchen herabtropften oder nicht. Der Test wurde 10mal durchgefiihrt. Die Be-
wertung der Flammhemmung erfolgte anhand der Messung der Gesamtzeit der zehn Brennzeiten und anhand
der oben genannten Untersuchung, ob brennende Teilchen herabtropften oder nicht.

(4) Warmebestandigkeit (Formbestandigkeit in der Warme)

[0057] Die Formbestandigkeit in der Warme wurde unter einem Druck von 1,82 MPa gemafl ASTM D-648 ge-
messen.

(5) Fluiditat (Schmelzflussindex)
[0058] Der Schmelzflussindex wurde bei 250°C unter einer Last von 10 kg gemal ASTM D-1238 gemessen.
(6) Formentrenneigenschaften

[0059] Wahrend der Herstellung eines Probekdrpers durch Spritzgielen wurde visuell beobachtet, wie leicht
sich der Probekoérper und ein Angussverteiler aus der Form herausnehmen lieRen. Die Formentrenneigen-
schaften wurden anhand der folgenden Kriterien bewertet:

O: Es ist leicht, den Probekoérper und den Angussverteiler aus der Form herauszunehmen.

A: Es ist geringfligig schwierig, den Probekdrper und den Angussverteiler aus der Form herauszunehmen.

X: Es ist sehr schwierig, den Probekérper und den Angussverteiler aus der Form herauszunehmen.

(7) Schalfestigkeit

[0060] Ein Zugtest-Probekorper mit einer Dicke von 1/8 inch wurde durch Spritzgielen gemal ASTM D-638
hergestellt. Der Probekdrper wurde wiederholt gefaltet. Dann wurde der Grad der Oberflachenabschalung des
Probekorpers, die durch das Falten des Probekdrpers verursacht wurde, visuell beobachtet und anhand der
folgenden Kriterien bewertet:

O: Es wird fast keine Oberflachenabschalung beobachtet.

A: Es wird eine leichte Oberflachenabschalung beobachtet.

X: Es wird eine merkliche Oberflachenabschalung beobachtet.

(8) Chemische Bestandigkeit

[0061] Gemall ASTM D-638 wurde ein Probekorper mit einer Dicke von 1/8 inch hergestellt, und die gewdhn-
liche Zugfestigkeit (TSa) des Probekdrpers wurde gemessen. Aulterdem wurde noch ein anderer Probekdrper
mit einer Dicke von 1/8 inch gemal ASTM D-638 hergestellt, und unter Verwendung dieses Probekoérpers wur-
de eine andere Zugfestigkeit wie folgt gemessen. Der Probekdrper wurde auf einem Stab mit der Form eines
Bogens mit einer Oberflachenverzerrung von 1% befestigt. Der Stab, auf dem der Probekdérper befestigt war,
wurde 30 Minuten lang in ein chemisches Reagens (ein flissiges Gemisch, das 60 Gew.-% Isopropylalkohol
und 40 Gew.-% Cyclohexan umfasste) eingetaucht. An dem resultierenden Probekdrper wurde die Zugfestig-
keit (TSb) gemessen. Die Retention der Zugfestigkeit ist definiert als das Verhaltnis (%) von Zugfestigkeit (TSb)
zu Zugfestigkeit (TSa).

(9) Gaserzeugung
[0062] Eine Harzzusammensetzung wurde einem Leerspritzgusstest unterzogen. Die Menge eines Gases
(weiRer Rauch), das wahrend des Leerspritzgusstests von der geschmolzenen Harzzusammensetzung er-
zeugt wurde, wurde visuell beobachtet und anhand der folgenden Kriterien bewertet:
O: Die Menge des weilRen Rauchs ist gering.
X: Die Menge des weil’en Rauchs ist grof3.

(10) Schwarze Verunreinigung

[0063] An einem tafelférmigen Probekdrper mit einer Grofde von 50 mm x 90 mm x 2,5 mm (Dicke) wurde die
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darin vorhandene Menge der schwarzen Verunreinigung visuell beobachtet.
(11) Wasserabsorptionstest

[0064] In einem Autoklaven wurde ein Probekorper mit einer Dicke von 1/8 inch, der gemalk ASTM D-638 her-
gestellt wurde, 96 Stunden lang unter Uberdruck Dampf mit einer Temperatur von 120°C ausgesetzt. Die Ge-
wichtszunahme des Probekdrpers durch die Einwirkung des Dampfes wahrend 96 Stunden wurde gemessen.
Weiterhin wurde von dem Probekoérper, der 96 Stunden lang dem Dampf ausgesetzt worden war, die
Izod-Kerbschlagzahigkeit und die Zugfestigkeit gemessen.

Beispiele 1 bis 23 und Vergleichsbeispiele 1 bis 17

[0065] In den Beispielen 1 bis 23 und den Vergleichsbeispielen 1 bis 17 wurden jeweils die in den Tabellen 1
bis 6 gezeigten Komponenten und Tris(2,4-di-t-butylphenyl)phosphit als Stabilisator miteinander gemischt, wo-
bei die Mengen der Komponenten in den Tabellen 1 bis 6 gezeigt sind und die Menge des Tris(2,4-di-t-butyl-
phenyl)phosphits 0,3 Gewichtsteile betrug. Das resultierende Gemisch wurde einem Doppelschneckenextru-
der zugefuhrt, der mit einer Schnecke mit einem Durchmesser von 25 mm ausgestattet war, wobei die maxi-
male Zylindertemperatur des Heizzylinders auf 320°C voreingestellt war. Dann wurde das Gemisch unter Be-
dingungen, bei denen die Drehzahl der Schnecke 300 U/min und die Extrusionsgeschwindigkeit 15 kg/h be-
trug, schmelzgeknetet, wodurch ein Strang aus dem Extruder extrudiert wurde. Der Strang wurde abgekuhlt
und in Stiicke geschnitten, wodurch. man eine Harzzusammensetzung in Form eines Granulats erhielt. Das
erhaltene Granulat der Harzzusammensetzung wurde einem Spritzgussvorgang bei 240 bis 290°C unterzo-
gen, wodurch man Probekérper erhielt. Unter Verwendung der erhaltenen Probekoérper wurden die Eigen-
schaften der Harzzusammensetzung gemessen und nach den oben genannten Verfahren gemessen. Die Er-
gebnisse sind in den Tabellen 1 bis 6 gezeigt.

Tabelle 1

Beispiele Vergleichsbeispiele

1 2 3 4 1 2 3 4 5
(Zubereitung: Gewichtsteile) PPE-1 | 68 68 68 68 68 68 68 68 68
HIPS 32 32 32 32 32 32 32 32 32
FR-1 20 20 20 20 20 20 20 20 20
HSB-1 24 2,0 1,5 1,0 4,0 3,0 0,5
LDPE-1 1,6 2,0 2,5 3,0 4,0 1,0 3,5
(Eigenschaften) Izod-Kerbschlagza- | 10 12 14 13 7 7 6 7 7
higkeit (kg-cm/cm)
Schalfestigkeit @] O ] @) o] O X O X
Formentrenneigenschaften A 0] @) 0] X X 0] X 0]
Chemikalienbestandigkeit (%) 35 40 45 42 20 25 0] 25 0]
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Tabelle 2

Beispiele Vergleichsbeispiele

5 6 7 8 6 7 8 9
(Zubereitung: Gewichtsteile) PPE-1 68 68 68 68 68 68 68 68
HIPS 32 32 32 32 32 32 32 32
FR-1 20 22 22 22 22 22 22 22
HSB-1 2,4 2,0 1,5 1,0 4,0 3,0 0,5
EP-1 1,6 2,0 2,5 3,0 4,0 1,0 3,5
(Eigenschaften) Izod-Kerbschlagzahig- | 11 13 15 14 7 6 7 7
keit (kg-cm/cm)
Flammhemmung V-0 V-0 V-0 V-0 V-0 V-0 V-0 V-0
Schalfestigkeit O (0] O 0] O X O X
Formentrenneigenschaften 0] O 0] (0] X (0] X (0]
Chemikalienbestandigkeit (%) 35 40 42 45 25 0 26 0

Tabelle 3

Beispiele Vergleichsbeispiele

9 10 11 12 13 10 11 12
(Zubereitung: Gewichtsteile) PPE-1 75 75 75 75 75 75 75 75
HIPS 25 25 25 25 25 25 25 25
FR-1 15 15 15 15 15 15 15 15
HSB-1 1,5 1,5 1,5 1,5
HSB-2 1,5
HSB-3 3,5 1,5
HSB-4 1,5
LDPE-1 2,0 2,0 2,0 2,0
LDPE-2 2,0
LLDPE 2,0
PP 2,0
(Eigenschaften) I1zod-Kerbschlagzahig- | 14 14 13 12 16 10 10 7
keit (kg-cm/cm)
Schalfestigkeit O (0] O 0] O 0] X X
Formentrenneigenschaften 0] (0] O 0] O X O 0]
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Tabelle 4
Beispiele
14 15 16 17
(Zubereitung: Gewichtsteile) PPE-1 75 75 75 75
HIPS 25 25 25 25
FR-1 15 15 15 15
HSB-1 1,5 1,5 1,5
HSB-2 1,5
EP-1 2,0 2,0
EP-2 2,0
EB-1 2,0
(Eigenschaften) Izod-Kerbschlagzahigkeit 15 16 16 17
(kg-cm/cm)
Schalfestigkeit @) (0] (0] (0]
Formentrenneigenschaften 0] @) O O
Tabelle 5

Beispiele Vergleichsbeispiele

18 19 20 13 14 15 16 17
(Zubereitung: Gewichtsteile) PPE-1 80 60 60 80 60 60 55 55
HIPS 20 40 40 20 40 40 45 45
FR-1 10 24 10 24 24
FR-2 24
FR-3 14 14
HSB-1 1,5 1,5 1,5
HSB-3 3,5 3,5 3,5
LDPE-1 2,0 2,0 2,0
(Eigenschaften) I1zod-Kerbschlagzahig- | 14 13 12 9 7 9 12 14
keit (kg-cm/cm)
Schalfestigkeit O (0] O 0] O 0] O 0]
Flammhemmung V-0 V-0 V-0 V-0 V-0 V-0 V-0 V-0
Warmebestandigkeit (°C) 130 90 90 130 90 90 90 90
Gaserzeugung 0] (0] O 0] O 0] X X
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Tabelle 6

Beispiele

21 22 23
(Zubereitung: Gewichtsteile) PPE-1 80 60
PPE-2 60
HIPS 20 40 40
FR-1 10 24 24
HSB-1 1,5 1,5 1,5
EP-1 2,0 2,0 2,0
(Eigenschaften) Izod-Kerbschlagzahigkeit 15 14 16
(kg-cm/cm)
Schalfestigkeit O 0] @)
Flammhemmung V-0 V-0 V-0
Warmebestandigkeit (°C) 130 90 90
Fluiditat 34 24
Gaserzeugung O 0] O

Beispiele 24 und 25

[0066] In jedem der Beispiele 24 und 25 wurde ein Strang aus einer Polyphenylenether-Zusammensetzung
unter Verwendung eines Doppelschneckenextruders mit einem Schneckendurchmesser von 40 mm und einem
L/D von 46 unter Bedingungen, bei denen die maximale Zylindertemperatur des Heizzylinders auf 320°C vor-
eingestellt war, die Drehzahl der Schnecke 300 U/min und die Extrusionsgeschwindigkeit 100 kg/h betrug, ex-
trudiert. Der extrudierte Strang wurde abgekuhlt und in Stiicke geschnitten, wodurch man eine Polyphenylen-
ether-Zusammensetzung in Form eines Granulats erhielt. Bei der Herstellung des Granulats der Polyphenyle-
nether-Zusammensetzung wurden die in Tabelle 7 gezeigten Komponenten und Tris(2,4-di-t-butylphenyl)phos-
phit als Stabilisator dem Extruder zugefiihrt, wobei die Mengen der Komponenten in Tabelle 7 gezeigt sind und
die Menge des Tris(2,4-di-t-butylphenyl)phosphits 0,3 Gewichtsteile betrug und wobei der Flammhemmer
durch einen Einlass, der sich an einem Teil des Zylinders des Extruders befand, dem Extruder zugefuhrt wurde
und die anderen Komponenten auf3er dem Flammhemmer durch einen Trichter des Extruders dem Extruder
zugefuhrt wurden. In jedem der Beispiele 24 und 25 wurde der Extruder 2 Stunden oder l&anger betrieben, und
5 kg des Granulats der Harzzusammensetzung, die nach 2 Stunden Betrieb des Extruders erhalten wurden,
wurden als Proben verwendet, um die Eigenschaften der Harzzusammensetzung zu bewerten.

[0067] Das durch das oben genannte SpritzgieRen erhaltene Granulat der Harzzusammensetzung wurde ei-
nem Spritzgussvorgang bei 290°C unterzogen, wodurch man Probekdrper erhielt. Unter Verwendung der er-
haltenen Probekdrper wurden die Eigenschaften der Polyphenylenether-Zusammensetzung nach den oben
genannten Verfahren gemessen und bewertet. Die Ergebnisse sind in Tabelle 7 gezeigt.

[0068] In der Polyphenylenether-Zusammensetzung, die in Beispiel 24 erzeugt wurde und bei der der kon-
densierte Phosphorsaureester (FR-1), der hauptsachlich aus dem Bis(diphenylphosphat) von Bisphenol A be-
stand, verwendet wurde, ist die Menge der schwarzen Verunreinigung (die wahrscheinlich entsteht, wenn die
Zusammensetzung eine schlechte Warmestabilitat hat) gering im Vergleich zu dem Fall der in Beispiel 25 her-
gestellten Polyphenylenether-Zusammensetzung, bei der der kondensierte Phosphorsaureester (FR-4), der
hauptsachlich aus dem Bis(diphenylphosphat) von Resorcin bestand, verwendet wurde. Aul3erdem ist in der
in Beispiel 24 hergestellten Zusammensetzung das Gewichtszuwachsverhaltnis (%) der Zusammensetzung
(wobei das Gewichtszuwachsverhaltnis nach dem oben genannten Wasserabsorptionstest gemessen wurde)
merklich gering im Vergleich zu dem Fall der in Beispiel 25 hergestellten Zusammensetzung. Weiterhin ist in
der in Beispiel 24 hergestellten Zusammensetzung die Reduktion der mechanischen Festigkeit gering im Ver-
gleich zu dem Fall der in Beispiel 25 hergestellten Zusammensetzung. Es wird davon ausgegangen, dass die
in Beispiel 24 hergestellte Zusammensetzung, die ein merklich geringes Wasserabsorptions-Gewichtszu-
wachsverhaltnis aufweist, im Vergleich zu denjenigen der in Beispiel 25 hergestellten Zusammensetzung, die
ein groRes Wasserabsorptions-Gewichtszuwachsverhaltnis aufweist, ausgezeichnete dielektrische Eigen-
schaften, wie dielektrischen Verlustfaktor, hat.
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Tabelle 7
Beispiele
24 25

(Zubereitung: Gewichtsteile) PPE 77 75
HIPS 23 25
FR-1 14,5
FR-4 11,5
HSB-2 2,3 2,3
LDPE-1 2,3 2,3
Eigenschaften der Zusam- Menge der schwarzen Verunreinigung klein grof}
mensetzung vor der Was- [ \armebestandigkeit (°C) 118 119
serabsorption T

Izod-Kerbschlagzahigkeit (kg-cm/cm) 13,2 15,9

Zugfestigkeit (kg/cm?) 668 643

Schmelzflussindex 6,1 53
Eigenschaften der Zusam- Gewichtszuwachsverhaltnis (Gew.-%) 1,2 10,0
mensetzung nach der Was-  ["\;04.Kerbschlagzahigkeit (kg-cm/cm) (Re- | 14,8 (112%) | 12,8 (67%)
serabsorption tentionsverhaltnis (%))

Zugfestigkeit (kg/cm?) (Retentionsverhaltnis | 701 (105%) | 564 (88%)

(%))

Gewerbliche Anwendbarkeit

[0069] Die Polyphenylenether-Zusammensetzung der vorliegenden Erfindung ist umweltfreundlich, da die
Polyphenylenether-Zusammensetzung weder eine Halogenverbindung noch eine Antimonverbindung als
Flammhemmer enthalt. AuRerdem behalt die Polyphenylenether-Zusammensetzung der vorliegenden Erfin-
dung eine gute Warmebestandigkeit, mechanische Eigenschaften und dielektrische Eigenschaften bei, wie sie
ein Polyphenylenetherharz inharent besitzt. Weiterhin weist die Polyphenylenether-Zusammensetzung der
vorliegenden Erfindung in Form ihres Spritzguss-Formteils ausgezeichnete Formentrenneigenschaften auf
und ist im Wesentlichen frei von Erzeugung eines Gases und von der Haftung des darin enthaltenen Flamm-
hemmers an der Form, so dass die Formcycluszeit der Polyphenylenether-Zusammensetzung verkirzt werden
kann. Weiterhin weist die Polyphenylenether-Zusammensetzung auch eine ausgezeichnete Chemikalienbe-
standigkeit und ausgezeichnete Schlagzahigkeit auf.

[0070] Durch Einstellung der Warmebestandigkeit und Flammhemmung der Polyphenylenether-Zusammen-
setzung der vorliegenden Erfindung auf ein gewtinschtes Niveau kann die Polyphenylenether-Zusammenset-
zung der vorliegenden Erfindung vorteilhafterweise in Anwendungsbereichen verwendet werden, bei denen
eine gute Warmebestandigkeit, Flammhemmung und gute dielektrische Eigenschaften erforderlich sind. Zum
Beispiel kann die Polyphenylenether-Zusammensetzung der vorliegenden Erfindung als Material fiir Artikel,
wie Gehause von elektrischen Geraten und elektrischen und elektronischen Komponenten, die in den oben
genannten Anwendungsbereichen verwendet werden, verwendet werden. Weiterhin kann die Polyphenylene-
ther-Zusammensetzung der vorliegenden Erfindung mit Vorteil verwendet werden, damit die oben genannten
Artikel ein geringes Gewicht haben und auch diinnwandig sind.

Patentanspriiche

1. Polyphenylenether-Zusammensetzung, die folgendes umfasst:
100 Gewichtsteile (A) einer Kombination aus einem Polyphenylenetherharz und einem Styrolharz, wobei das
Gewichtsverhaltnis des Polyphenylenetherharzes zu dem Styrolharz von 30/70 bis 80/20 betragt;
1 bis 40 Gewichtsteile (B) eines Flammhemmers, der hauptsachlich aus wenigstens einem Vertreter besteht,
der aus der Gruppe ausgewabhlt ist, die aus einem kondensierten Phosphorsaureester (1) und einem konden-
sierten Phosphorsaureester (ll) besteht, die durch die folgenden Formeln (I) bzw. (1) dargestellt sind:
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wobei Q', Q%, Q* und Q* jeweils ein Substituent ist und unabhéngig eine Alkylgruppe mit 1 bis 6 Kohlenstoffa-
tomen darstellt, R und R? jeweils ein Substituent ist und eine Methylgruppe darstellt, R®* und R* jeweils unab-
hangig ein Wasserstoffatom oder eine Methylgruppe darstellt, n einen mittleren Wert von 1 oder mehr hat, n1
und n2 jeweils unabhangig eine ganze Zahl von 0 bis 2 darstellt und m1, m2, m3 und m4 jeweils unabhangig
eine ganze Zahl von 0 bis 3 darstellt;

0,5 bis 3 Gewichtsteile (C) eines hydrierten Blockcopolymers, das als Hydrierungsprodukt eines Blockcopoly-
mers, das einen polymerisierten Styrolblock und einen polymerisierten konjugiertes-Dien-Block umfasst, defi-
niert ist, wobei wenigstens ein polymerisierter Styrolblock ein Zahlenmittel des Molekulargewichts von mehr
als 20 000 aufweist; und

0,5 bis 4 Gewichtsteile (D) eines Polyolefinharzes, wobei das Gewichtsverhaltnis der Komponente (C) zur
Komponente (D) 70/30 bis 15/85 betragt.

2. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemal Anspruch 1, wobei der Flammhemmer (B) hauptsachlich
aus dem kondensierten Phosphorsaureester (1) besteht.

3. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf Anspruch 1, wobei der Flammhemmer (B) hauptséachlich
aus dem kondensierten Phosphorsaureester (1) besteht, der einen Saurewert von 0,1 oder weniger hat.

4. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf einem der Anspriche 1 bis 3, wobei das Gewichtsver-
haltnis von Komponente (C) zu Komponente (D) 55/45 bis 25/75 betragt.

5. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf} einem der Anspriiche 1 bis 4, wobei das hydrierte Block-
copolymer (C) in seiner nichthydrierten Form einen polymerisierten Styrolblock und einen polymerisierten Bu-
tadienblock umfasst, wobei das Gewichtsverhaltnis des polymerisierten Styrolblocks zu dem polymerisierten
Butadienblock 40/60 bis 70/30 betragt.

6. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf einem der Anspriiche 1 bis 5, wobei das Polyolefinharz
(D) ein Polyethylen ist.

7. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf einem der Anspriche 1 bis 5, wobei das Polyolefinharz
(D) ein Polyethylen geringer Dichte ist.

8. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf einem der Anspriiche 1 bis 5, wobei das Polyolefinharz
(D) ein Ethylen-Propylen-Copolymer ist.
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9. Polyphenylenether-Zusammensetzung gemaf einem der Anspriiche 1 bis 8, wobei es sich bei dem in
Komponente (A) enthaltenen Polyphenylenetherharz um Poly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ether handelt, der
ein unter Verwendung einer Chloroformlosung mit einer Temperatur von 30°C gemessenes ng,/c von 0,3 bis
0,7 hat und ein Mw/Mn-Verhaltnis von 2,2 bis 5,0 hat, wobei Mw das Gewichtsmittel des Molekulargewichts
des Poly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ethers ist und Mn das Zahlenmittel des Molekulargewichts des Po-
ly(2,6-dimethyl-1,4-phenylen)ethers ist und wobei Mw und Mn jeweils durch Gelpermeationschromatographie
(GPC) unter Verwendung einer Eichkurve, die in Bezug auf monodisperse Standard-Polystyrolproben erhalten
wurde, bestimmt werden.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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