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Aminoplast-Forrmmassen flr Erzeugnisse verbesserter Flexibilitat

Die Erfindung betrifft Aminoplast-Formmassen fiir Erzeugnisse verbesserter
Flexibilitdt sowie ein Verfahren zu deren Herstellung.

Aminoplaste wie Melamin-Formaldehyd-Harze oder Melamin-Hamstoff-
Formaldehyd-Harze [Ulimanns Encyclopedia of Industrial Chemistry (1987), Vol.
A2, 130-131] sind bekannt. Von Nachieil bei der Hersiellung von Erzeugnissen
aus Melaminharzen ist die schwierige Verarbeitbarkeit nach 0Oblichen
thermoplastischen Verarbeitungsverfahren wie Extrusion, Spritzguss oder
Blasformen sowie deren geringe Flexibilitat.

Niedermolekulare Melaminharz-Vorkondensate besizen eine zu geringe
Schmelzviscositit fir diese Verarbeitungsverfahren und kdnnen lediglich als
hochgefliite Formmassen bei langen Zykluszeiten unter Hartung der Erzeugnisse
verarbeitet werden (Woebcken, W., Kunststoff-Handbuch Bd. 10 "Duroplaste”,
Carl Hanser Ver. Minchen 1988, S. 266-274). Fasem, Sch@ume oder
Beschichtungen aus Melaminharzen kdnnen auf Grund der niedrigen
Schmelzviscositdt der Melaminharzvorkondensate nur ausgehend von Ldsungen |
der Melaminharzvorkondensate unter Aushfrtung wihrend der Formgebung
hergestelit werden.

Bekannte Verfahren zur Verbesserung der Flexibilitat von
Melaminharzerzeugnissen sind der Zusatz von Polyvinylalkkohol bei der
Herstellung von Melaminharzfasem durch Verspinnen aus L8sung (DE 23 64 091
B2) oder der Einsatz von Melaminharzen, die mit Alkylendiaminen,
Alkoxyalkylaminen bzw. Dicyandiamid modifiziert sind, bei der Hersteliung von
Post-Forming-Laminaten (WO 96 30 422 A1). Bel der Herstellung der
Erzeugnisse verbesserter FlexibilitAt werden jedoch Maelaminharzidsungen
eingesetzt.
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Aufgabe der vorliegenden Erfindung sind Aminoplastiormmassen, die sich nach
thermo-plastischen Verarbeitungsverfahren zu Erzeugnissen verbesserter
Flexibilitdt verarbeiten lassen.

Die erfindungsgemasse Aufgabe wurde durch Aminoplast-Formmassen, die aus
Mischungen aus schmelzbaren 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethem bestehen,

geldst,

wobei in den Polytriazinethern die Triazinsegmente
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Ry = -NHz, -NH-CHR2-0-Rs ,-NH-CHR2-0O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHRZz-O-R4-0-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR,-O-CHRz-NH-,

Rz = H, C-C; - Aliyl;
Ha = C1-C1a - Alkyl. H;

Ry = C2-Cis-Alkylen, ~CH(CHa)-CHa-O-cz.cr2-Alkylen-O-CHa-CH(CHa)-.
_CH(CHs)-CHz-O-ca.c1z-Arylen-O-CHz-CH(CH)-,
-fCH2>-CH2-0-CH2-CHa]n -, {CH2-CH(CH3)-0O-CHa-CH(CHa)}y -, {-O-CHz-CH2-
CH2-CHz-],-,
-[(CH2)2.6-O-CO-cg.c14-Arylen-CO-O-(CHz)ze-)n -,
<{(CHz)2.8-O-CO-ca.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)z-6-)n -,



wobei n = 1 bis 200;

- Siloxangruppen enthaliende Sequenzen des Typs
C1-C4-A;kyl ' C1-Cy-Alkyl

- c1-c1a - Alkyl - Ol- Si -(?-[Si-]u- O - c1-c1e - Alkyl -
Ci-Ce-Akyl  Cy-CeAlkyl

- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)~O-CO-(Y)e-
CO-0-(X)/}- ,
bei denen -
X = {(CHz)2.4-0O-CO-cs c14-Arylen-CO-O-(CHz)z4-} oder
-{{CHz)2.4-0-CO-ca.c12 Alkylen-CO-O-(CHa)z 5°};

C1-C4-A;kyl | Ci-Ce-Alkyl
Y= -{m14.Afy‘°n'cO'°‘i({Si ‘IO{Si'OIY'GO'OG- cu—A'yIs“'}
C1-C4-Alkyl C1-C4'A|kY| oder

c,-c.-?myu I Cy-Ci-Alicyl
-{O-Co-m-cu-Alkylon-CO-Ol-({Si -(I)-[Si-OL-CO-ez- ci12-Alkylen-CO-}
C1 -04-AIKY| 01-04-A|kY| '

r=1bis70; s=1bis 70 undy =3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
Ci-Ci-Alkyl  Cy-Co-Alkyl
-CHrCHRz-IO-({S! -04{Si-0},-CHR>-CHgz-
C1-C.-Alllcyl | C1-Ca-Alkyl
wobei Ry = H; C,-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ



4 |
2-Amino-4,6-di-cace-alkylonamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C;-Cy-Diolen
vom Typ
-czca-Alkylen-O-cec1a-Arylen-O-ca cs-Alkylen- Saquenzen;

durch Briickenglieder -NH-CHR2-O-R,-O-CHRz-NH- und -NH-CHR2-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHRx-O-CHRz-NH- zu 20- bis 1000-Kem-Polytriazinethem
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verknipft sind,

wobei in den Polytriazinethem das Molverhéitnis der Substituenten Rs : B¢ =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,

der Anteil der Verknlpfungen der Triazinsegmente durch Brickenglieder -NH-
CHRs-0O-R4-0O-CHR3y-NH- 5 bis 95 Moli% betragt,

und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Filistoffe, bis zu
50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere,
Maleinsaure-anhydrid-Copolymere, modifizierte Maleinsaureanhydrid-
Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyester  und/oder
Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole vom Typ HO-R4-OH sowie bls zu 2
Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe, enthalten kdnnen.

Die endstAndigen Trinzinsegments in den Polytriazinethem der
erfindungsgemassen Aminoplast-Formmassen sind Triazinsegmente der Struktur
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Y= -NH-CHRz-O-Rs ,-NH-CHR,-O-R,-OH

R = -NH,, -NH-CHR2-0O-R3; ,-NH-CHR2z-O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHR2-O-R4-O-CHR-NH-, -NH-CHRz-NH-, -NH-CHR2>-O-CHRz-NH-,

Rz = H, C-C7 - Alkyl;
Rs = C1-Cra - Alkyl, H;

R4 = C2-Cyg-Alkylen, -CH(CHs)-CH2-O-c2.¢12-Alkylen-O-CHa-CH{CHs)-,

-CH(CHg3)-CHz-O-ca.c12-Arylen-O-CHz-CH(CHa)-,

{CH2-CHz-0-CHz-CHg],, -, |CH2-CH(CH3)-O-CHz-CH(CHa)ls -, -{-O-CH2-CHz-
CHz-CHz']n-.

{(CHz)2-5-0-CO-cec14Arylen-CO-O-(CHo)o ) -,

-[(CHz)2--O-CO-c2c12Alkylen-CO-O-(CHa)o.a)n -,

waobei n = 1 bis 200;
- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
C|C4-A|lky| | C1-Cq-Alkyl

- cicie- Alkyl - OI' Si '?‘ISHHI" O - cicie - Alkyl -

C1-C+-Alkyt C1-C-Alkyl
- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)~-O-CO-(Y)s-
CO-0-(X),]- .
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bei denen
X = {(CHz2)2-8-O-CO-cac14Arylen-CO-O-(CHz)24-} oder
~{(CHa2)2-8-O-CO-c2c12-Alkylen-CO-O-(CHa)24};

CrCrl?lkyI | Cy-Cs-Alkyl
¥ = HoncruAien-CO-O(S1-0.510 COue.cruAryn
C1-Ca-Alkyl Cy-Cy-Alkyl oder



C1-Ce-Alkyl C1-Co-Alkyl
-{O-CO-ca.cu.Alkylen-COI-O-({Si l-O-[Si-Olz-CO-cz. ci1zAlkylen-CO-}
C1-C4-A|Ikyl | Ci-CeAlkyl  ;
r=1bis 70; s=1bis 70 undy = 3 bis 50 bedsuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
C1-Ce-Alkyl C1-Ce-Alkyl
-CHz-CH Ha-é)-l({Si -l°'|[8|'°]y-CHH2-CHr
C1-Ca-Alkyl C1-Cs-Alkyl
wobei Rz = H; C1-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;
- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-coce-allkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C-Cg-Diolen
vom Typ
~ca-ca-Alkylen-O-ca-c1a-Arylen-O-ca.cs-Alkylon-Sequenzen;

Die Aminoplast-Formmassen kdnnen in Form von zylindrischen, linsenfOrmigen,
pastillenfdrmigen oder kugelfdrmigen Partikein mit einem mittleren Durchmesser
von 0,5 bis 8 mm vorliegen.

Bevorzugt werden als Polytriazinether in den Aminoplast-Formmassen 30- bis
300-Kem-Polytriazinether, die 30 bis 300 Triazinzyklen im MakromolekGi
enthatten.

In den Aminoplast-Formmassen werden als Polytriazinether in den Mischungen
Polytriazinether mit Rz = H bevorzugt.




Die Mischungen aus Polytriazinethem in den Aminoplast-Formmassen kdnnen
Gemische aus Polytriazinethern mit gleichem oder unterschiedlichermn Substituent
R = -NHgz, -NH-CHR2-O-R;3 ,-NH-CHRz-O-R¢-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-
-NH-CHR2-O-R-O-CHRz-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR2-NH-
sein.

Beispiele flr geeignete Fllistoffe, die in den Aminoplast-Formmassen bis zu 75
Masse% enthaiten sein konnen, sind Al;O3 AIl(OH)s, Bariumsulfat,
Calciumcarbonat, Glaskugein, Kieselerde, Glimmer, Quarzmehl, Schiefermehl,
Mikrohohikugeln, RuB, Talkum, Gesteinsmehl, Holzmehl, Cetlulosepulver und/oder
Schalen- und Kernmehle wie Erdnussschalenmehl oder Olivenkernmehl.
Bevorzugt werden als Fallstoffe Schichtsilikate vom Typ Montmorillonit, Bentonit,
Kaolinit, Muskovit, Hectorit, Fluorhectorit, Kanemit, Revdit, Grumantit, lerit,
Saponit, Beidelit, Nontronit, Stevensit, Laponit, Taneolit, Vermiculit, Halloysit,
Volkonskoit, Magadit, Rectorit, Kenyait, Sauconit, Borfluorphiogopite und/oder
synthetische Smectite.

Beispiele fGr reakiive Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere, die in den
Aminoplast-Forrmnmassen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind
teilverseifte  Ethylen-Vinylacetat-Copolymera, Ethylen-Butylacrylat-Acrylsaure-
Copolymere, Ethylen-Hydroxy-ethylacrylat-Copolymere oder Ethylen-Butylacrylat-
Glycidyimethacrylat-Copolymere.

Beispiele fiir reaktive Polymere vom Typ Maleinsaureanhydrid-Copolymere, die in
den Aminoplast-Formmassen bis zu 50 Masse% enthalten sein kbnnen, sind C>-
CxOlefin - Maleinséiureanhydrid-Copolymere oder Copolymere aus
Maleinsaureanhydrid und Cg-Cxg-Vinylaromaten.

Beispiele flr die Co-Cx-Olefin - Komponenten, die in den MaleinsAureanhydrid-
Copolymeren enthaltenen sein kdnnen, sind Ethylen, Propylen, Buten-1,
Isobuten, Diisobuten, Hexen-1, Octen-1, Hepten-1, Penten-1, 3-Methylbuten-1, 4-



Methyipenten-1, Methylethyl-penten-1, Ethyipenten-1, Ethylhexen-1, Octadecen-1
und 5,6-Dimethyinorbornen.

Beispiele fOr die Ca-Cx-Vinylaromaten - Komponenten, die in den
Maleinsiureanhydrid-Copolymeren enthaltenen sein kdnnen, sind Styren, a-
Methyistyren,  Dimethylstyren, Isopropenyistyren,  p-Methylstyren  und
Vinylbiphenyl.

Die in den Aminoplast-Formmassen gegebenenfalls enthaitenen modifizierten
MaleinsAureanhydrid-Copolymere sind bevorzugt partiell oder vollstAndig
voresterte, amidierte bzw. imidierte Maleinsaureanhydrid-Copolymere.

Besonders geeignet sind modifizierten Copolymere aus Maleins&ureanhydrid und
C2-Cao-Olefinen bzw. Ce-Cxo-Vinylaromaten mit einem Molverhaitnis von 1 : 1 bis 1
: 9 und Molmassen-Gewichtsmittein von 5000 bis 500000, die mit Ammoniak, C¢-
Cis-Monoalkylaminen, Ces-Cis-aromatischen Monoaminen, Co-Cie-
Monoaminoalkoholen, monoaminierten Poly(C,-C-alkylen)oxiden einer Molmasse
von 400 bis 3000, und/oder monoveretherten Poly(Cz-Cs-alkylen)oxiden einer
Moimasse von 100 bis 10000 umgesetzt worden sind, wobel das Molverhaitnis
Anhydridgruppen Copolymer / Ammoniak, Aminogruppen Cs-Cs-Moncalkylamine,
Ce-Cis-aromatische Monoamine, C2-Cyg-Monoaminoalkohole bzw.
monoaminiertes Poly-(Cz-C4-alkylen)oxid und/oder Hydroxygruppen Poly(Ce-C,-
alky-len)oxid 1 : 1 bis 20 : 1 betragt.

Beispiele fOr reaktive Polymere vom Typ Poly(meth)acrylate, die in den
Aminoplast-Formmassen aus bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind
Copolymere auf Basis von funktionellen ungeséttigten (Meth)acrylatmonomeren
wie  Acrylsdure, Hydroxyethylacrylat, Glycidylacrylat, Methacryisiure,
Hydroxybutyimethacrylat, oder Gilycidylmethacrylat und nichtfunktionellen
ungesattigten  (Meth)acrylaimonomeren wie  Ethylacrylat, Butylacrylat,
Ethylhexylacrylat, Methylmethacrylat, Ethylacrylat und/oder Butyimethacrylat




10

und/oder Cs-Cog-Vinylaromaten. Bevorzugt werden Copolymere auf Basis
Methacrylsaure, Hydroxyethylacrylat, Methyimethacrylat und Styren.

Beispiele fir reaktive Polymere vom Typ Polyamide, die in den Aminoplast-
Formmassen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind Polyamid-6,
Polyamid-6,6, Polyamid-11, Polyamid-12, Polyaminoamide aus Polycarbonsauren
und Polyalkylenaminen sowie die entsprechenden methoxylierten Polyamide.

Beispiele fir reaktive Polymere vom Typ Polyester, die in den Aminoplast-
Formmassen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind Polyester mit
Moimassen von 2000 bis 15000 aus gesittigten Dicarbonsauren wie Phthals8ure,
Isophthalsliure,  Adipinsure  und/oder Bernsteinsiure, ungesattigten
Dicarbonsuren wie Maleinsdure, Fumarsaure und/oder Itakonsaure und Diolen
wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentylglycol und/oder Hexandiol. Bevorzugt
werden verzweigte Polyester auf Basis von Neopentyiglycol, Trimethylolpropan,
Isophthals&ure und Azelainsaure.

Beispiele fir reaktive Polymere vom Typ Polyurethane, die in den Aminoplast-
Formmassen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind unvemetzte
Polyurethane auf Basis von Toluylendiisocyanat, Diphenylmethandiisocyanat,
Butandiisocyanat und/ oder Hexandiisocynat als Diisocyanatkomponenten und
Butandiol, Hexandiol und/oder Polyalkylenglycolen als Diolkomponenten mit
Molmassen von 2000 bis 30000.

Beispiele fir geeignete Stabilisatoren und UV-Absorber, die in den Aminoplast-
Formmassen bis zu 2 Masse% enthalten sein kdnnen, sind Piperidinderivate,
Benzophenondaerivate, Benzotriazolderivate, Triazinderivate und/oder
Benzofuranonderivate.

Beispiele fir geeignete Hilfsstoffe, die in den Aminoplast-Formmassen bis zu 2
Masse% enthalten sein kdnnen, sind latente Harter wie Ammoniumsulfat und/oder
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Ammoniumchlorid und/oder Verarbeitungshilfsmittel wie Calciumstearat,
Magnesiumstearat und/oder Wachsa.

Die Aminoplast-Formmassen werden erfindungsgeméass nach einem Verfahren
hergestelit, bei dem Mischungen. die aus schmelzbaren 20- bis 1000-Kem-
Polytriazinethern bestehen,
wobei in den Polytriazinethem die Triazinsegmente
- R, _
I

/c\\

N
()

—C

C—

N A
N

Ry = -NH2, -NH-CHRz-O-R; ,-NH-CHR2-0O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHRz-O-R-O-CHRz-NH-, -NH-CHRz-NH-, -NH-CHRz-O-CHR2-NH-,

Rz = H, Ci-C7 - Alkyl;

Ry = C¢-C1q - Alkyi, H;

R4 = C2-Cra-Alkylen, -CH(CHs)-CHz-O-ca.c1z-Alkylen-O-CHz-CH(CHa)-
-CH(CH3)-CHz-O-c2-c12-Arylen-O-CHa-CH(CHs)-,
<[CHz-CH2-0O-CH2-CHa}, -, {CH2-CH(CH3)-O-CH2>-CH(CHa) -, -[-O-CH2-CHz-
CHz-CHz-}-,
-[(CH2)24-0-CO-coc14-Alylen-CO-O-(CHz)z.5-In -,
-[(CHz2)2.5-0-CO-c2.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)z.8-)n -
200;

wobei n = 1 bis
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- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
01-04-A;kyl I C1-C4-Alkyl

- c1c1s- Alkyt - OI- Si -(?-[Si- 14- O - c1.c18 - Alkyl -

Ci-Cy-Alkyl Ci-Co-Alkyl

- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)~O-CO-(Y),-

CO-O-(X)d-
bei denen
X = {(CHz)28-0-CO-cec14-Arylen-CO-O-(CHz)24-} oder
-{(CHz2)2.6-0-CO-ca.ci2-Alkylen-CO-O-(CHz)2-};

C1-C4-Allkyl | C1-Ce-Alkyl
Y= -{m“.Arylen-CO-O-l({Si -Ol-[Si-Olrco-cs- ciArylen-}
C1-C4-A|RY| C1-C4-A|kY| oder

C1-Ca-Alkyl C1-C-Alkyl
-{O-CO-m.cm.Alkylen-COI-O-({Sli -0-[Si-0);-CO-ce. c12Alkylen-CO-}
C1-C4-A|Ikyl | C-Cs-Alkyl ;
r=1bis 70; s=1bis 70 undy = 3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
Ci-Cs-Alkyl  Cy-Cy-Alkyl
-CHz-.CHRa-éJ-({S! -0O-[Si-0},-CHRz-CHz-
C1-C4-Alllyl | C1-Co-Alkyl
wobei Rz = H; C1-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-c2.ce-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:
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- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C>-Cg-Diolen

vom Typ

-cz-ca-Alkylen-O-ce-c1s-Arylen-O-ca.cs-Alkylen- Sequenzen;

durch Brlickenglieder -NH-CHRx-O-R-O-CHRz-NH- und -NH-CHR-NH- sowie
gegebenenfails -NH-CHR-O-CHRz-NH- zu 20- bis 1000-Kem-Polytriazinethern
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verknipft sind,

wobei in den Polytriazinethern das Molverhéitnis der Substituenten R;3 : R =
20: 1 bis 1 : 20 betragt,

der Anteil der VerknGpfungen der Triazinsagmente durch Briickenglieder -NH-
CHR3-0-R4-O-CHR3-NH- 5 bis 95 Mol% betragt,

und wobel die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Flistoffe, bis zu
50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere,
Maleins@ureanhydrid-Copolymere, modifizierte Maleinsdureanhydrid-
Copolymare, Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyester und/oder
Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole vom Typ HO-R-OH sowie bis zu 2
Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfastoffe, enthalten kdnnen,

nach einem Mehrstufenverfahren hergesteilt werden, bel dem

R,
R
Rs

in der ersten Verlahrensstufe Vorkondensate aus C;-Cg-Aldehyden und
Triazinderivaten der Struktur

= -NHg, -NH-CHR-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-,
=H, C;-Cy - Alky; '
= -NH-CHR.-OH
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durch Umsetzung mit C,-Cg-Alkoholen in neutralem bis schwach saurem
Medium bei 25 bis 150°C und 0,1 bis 5 bar verethert, und die substituierten
Triazinderivate bei Verwesilzeiten von 5 bis 15 min bei 150 bis 250°C und 0,1 bis
15 bar konditioniert werden, wobei gebildete Salze unter Einhaltung eines pH-
Werts von 7 bis 10 abgetrennt werden kdnnen, indem die Schmelze der
Aminotriazinether bei 70 bis 150°C in 70 bis 150 Masse%, bezogen auf die
Aminotriazinether, Cs- bis Cs-Alkoholen aufgeldst, unldsliche Anteile nach
Abkdhlung auf 15 bis 40°C abgetrennt, und die zugesetzten Cs- bis Ce-Alkohole
bei 70 bis 140°C bis zu einem Restgehalt von 5 bis 20 Masse% verdampft
werden,

- in der zweiten Verfahrensstufe die erhaltenen GCi-Cg-alkyl-oxa-Ci-Cg-alkylen-
amino- substituierten Triazinderivate durch partielle Umetherung mit Diolen
vom Typ HO-R¢-OH und/oder partielle Umsetzung mit Qsapoxiden vgm/Typ
H:C-CH-Rs- CH-CH;

0 (o
wobei R,
Cz-Cie-Alkylen, {CHx-CHz-O-CH2-CHa)n -,
{CHz-CH(CHy)-O-CHz-CH(CHa)]n -,
4-0-CHz-CHz-CH-CHz- ],
~[(CH2)2-8-O-CO-ce.c14-Arylon-CO-O-(CHz)z.6-]n -,
H{(CH2)25-O-CO-c2c12-Alkylon-CO-O-(CHz)2 o -,
wobei n = 1 bis 200;

- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
01-04-A|Ikyl | C1-Cs-Alkyl

- c1c1a- Alkyl - O|- Si -?-[Si-]u- O - cicia - Alkyl -

C1-Cs-Alkyl C1-C-Alkyl
- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs {(X),-O-CO-(Y)s-
CO-O-~(X)]- ,
bei denen
X = {(CH2)26-0-CO-cs.cisArylon-CO-O-(CHaz)z-} oder
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-{(CHy)2.5-O-CO-cac12 Alkylen-CO-O-(CHa)2.6-};

C|-C4-A|lky‘l | C-Ce-Alkyl
Y= -{mwArylen-COIO-({S; -O-[Si-Oly-CO-cs-cr4-Arylen-}
C1-Cs-Alkyl C1-C4-A|kY| oder

C1-Ce-Alkyl C1-Cy-Alkyl
-{O-CO-m.cm-Alkylon-Col-O-({Sl -O-[Si-0}-CO-c2- c12-Alkylen-CO-}
C|-C4-Allkyl | C1-Cy-Alkyl ;
r=1bis70; s=1Dbis 70 undy =3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs




.oe X

Ci-CeAlkyl  Cy-Co-Alkyl
-CHz-CHFlg-(l)-((Si l-O-[Si-O]y-CHFlz-CHz-
C1-C4-AII!yI | C1-Ca-Alkyl
wobei Rz = H; C1-C4-Alkyt und y = 3 bis 50 bedeuten;
- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-cac4-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C>-Cg-Diolen

vom Typ

-czcaAlkylen-O-ca.cis-Arylen-O-coca-Alkylen- Sequenzen;

und Rg = -CHz-o-m.mrNklen-O-CHz-. -CHz-O-ca.cu-Aronn-O-CHz-.

bedeuten,
und wobel bei der partielle Umsetzung mit Diolen und/oder Bisepoxiden
Mischungen eingesetzt werden kdnnen, die bis 70 Masse% Cs-Cig-Alkohole
enthalten,

bei Verweilzeiten von 1 bis 60 min. unter Abdestillation von C,-Cg-Alkoholen bei
60 bis 250°C/0,05 bis 1 bar in die entsprechenden substituierten Triazinderivate
uberfithrt werden, wobei durch das Molverhdltnis C,-Cg-alkyl-oxa-C-Cg-alkylen-
amino-Gruppen / eingesetztes Diol und/oder eingesetztes Bisepoxid von 20 : 1
bis 1,1 : 1 eine partielle Umetherung der C,-Cg-Alkylethergruppen der C,-Cp-
alkyl-oxa-C,-Cg-alkylon-amino-triazine erzielt wird,

in der dritten Verfahrensstute zur weiteren Kondensation der Aminotriazinether
zu Polytriazinethemm die erhaltene Schmelze, die veretherte
Aminotriazinderivate sowie Anteile an Polytriazinethemm und an
nichtumgesetztem bzw. nicht abgetrenntem Diol enthéit und weiterhin Cs-Cie-
Alkohole enthalten kann, in einen Kneter dosiert, bei einer Verweilzeit von 2 bis
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12 min bei 140 bis 220°C unter Entgasung umgesetzt, und die Polytriazinether
ausgetragen und granuliert werden, wobei die Schmelze vor Dosierung in den
Kneter einer Temperierung von 20 bis 120 min bei 70 bis 140°C unterzogen
werden kann, der Schmelze bis zu 75 Masse% Fillstoffe, weitere reaktive
Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere, Maleins&ureanhydrid-Copolymaere,
modifizierte Maleinséureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide,
Polyester und/oder Polyurethane, sowie bis zu 2 Masse%, jeweils bezogen auf
die Polytriazinether, Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe zugesetzt
werden kdnnen, und die Schmelze vor dem Austrag einer Schmelzefiltration
unterzogen werden kann.

Die In der ersten Verfahrenssiufe eingesetzten Vorkondensate aus
Triazinderivaten und C4-Cg-Aldehyden sind Vorkondensate, die als C1-Cs-Aldehyd-
Komponenten insbesondere Formaldehyd, Acetaldehyd und/oder
Trimethyiolacetaidehyd und als Triazinderivat insbesondere Melamin enthalten.
Besonders bevorzugt werden Vorkondensate aus Melamin und Formaldehyd mit
einem Molverhaitnis Melamin/Formaldehyd 1:2,5 bis 1: 3,5.

Geeignete Vorkondensate aus Triazinderivaten und C,-Cg-Aldehyden, dle in der
eraten Verfahrensstufe eingesetzt werden kdnnen, sind weiterhin Vorkondensate,
die ala Triazinderivat Melaminharzether, Phthalimido-substituierte Triazine wie N-
(4,6-Diamino-(1,3,5-triazin-2-yl)-phthallmid oder Succinimido-substitulerte Triazine
wie 24-Diamino-6-succinimido-1,3,5-triazin  enthalten. Als  Succinimido-
substituierte Triazine sind ebenfalls Alkenyl-substituierte Imidotriazinderivate der
Formel

R |

Ri- C—— C-CHz2-CH=CH-R2

O= \ /C C=0
N

I
/c\\
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N N
I |
R-C  C-Ry
\
N

wobei
n‘l = Hl 'CH3I 'csz.

Rz = H, C4-Cys-Alkyl, C,-Cs-Alkyloxa, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Ce-C12-Arylen, Ce-
Ciz-Arylenoxa, Cyano, Carboxy, - [CHz}1.13 - CH = CHa,

R3 = -NHz, -NH-CHR4-OR,
R = H, C-C-Alkyl,
bedsuten, geeignet.

Beispiele flir Alkenyl-substituierte Imidotriazinderivate, bei denen der Substituent
R; = H ist, sind 2-Butenyl-2-succinimido-4,6-diamino-1,3,5-triazin, 2-Dodecenyl-2-
succinimido-4,6-diamino -1,3,5-triazin oder 2-Octenyl-2-succinimido-4,6-diamino-
1,3,5-triazin.

Beispiele fiir Diole vom Typ HO-R-OH, wobei Ry = C2-Cig-Alkylen bedeuten, sind
Ethylenglycol, Butandiol, Octandiol, Dodecandiol und Octadecandiol.

Beispiele far Diole vom Typ HO-R,-OH, wobei R4 = -[CHz-CHx-O-CH2-CHzl, - und
n = 1-200 ist, sind Polyethylenglycole mit Molmassen von 500 bis 5000.

Beispiele fir Diole vom Typ HO-Rs,-OH, wobei Ry = -[CHzCH(CHj;)-O-CH;-
CH(CHa)]s - und n = 1-200 ist, sind Polypropylenglycole mit Moimassen von 500
bis 5000,

Beispiele far Diole vom Typ HO-R,-OH, wobei Ry = {-O-CHa-CHzCHz-CHz-}, -
und n = 1-200 ist, sind Polytetrahydrofurane mit Moimassen von 500 bis 5000.

Beispiele fiir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei Ry = -[(CH2)2.¢-0O-CO-cec14-Arylen-
CO-O-(CHz)2.e-]n- ist, sind Ester und Polyester auf Basis gesdttigter
Dicarbonséuren wie Terephthalsaure, Isophthalsaure oder
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Naphthalindicarbonsaure und Diolen wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentyiglycol
und/oder Hexandiol. Als Ester wird Bis(hydroxyethyl)-terephthalat bevorzugt.

Beispiele fOr Diole vom Typ HO-R,-OH, wobei Ry = {(CHz)2-5-O-CO-ca.c12.Alkylen-
CO-O-(CHa)24-]n ist, sind Polyester auf Basis geséttigter Dicarbonsuren wie
Adipinsdure und/oder Bemsteinséure, ungeséttigter Dicarbons@uren wie
Maleinsdure, Fumarsaure und/oder Itakons@ure und Diolen wie Ethylenglycol,
Butandiol, Neopentyiglycol und/oder Hexandiol.

Beispiele fir Diole vom Typ HO-R-OH, wobei R, = Siloxangruppen enthaltende
Sequenzen des Typs
01-04-A|Ikyl | Ci-Co-Alkyl

= C1-C18 - Alkyl - ol' Si '?-[si']hr O- c1c18 - Alkyl -

C1-Cs-Alkyl C1-Co-Alkyl
bedeuten, sind 1,3-Bis(hydroxybutyli)tetramethyldisiloxan und 1,3-
Bis(hydroxyoctyl)tetraethyldisiloxan.

Belspiele fir Polyestersequenzen mit Siloxangruppen enthaltende Diole vom Typ
HO-R¢-OH, wobei Ry = -{(X)-O-CO-~(Y),-CO-O-(X)}- ist,
bei denen
X = {(CHa)2.8-0-CO-ce.c14Arylen-CO-O-(CHa)a s} oder
~{(CHz)2-5-O-CO-ca.c12.Alkylon-CO-O-(CHz)z.-};

C,-C..—Allkyl I C1-C-Alkyl
Y= -{ca.cuArylen-CoiO-({Sll -O-{Si-0}y-CO-cs- c14Arylen-}
Ci-Co-Alkyl  Cy-Ce-Alkyl oder

C1-C4-?Ik'yl | Ci-C-Alkyl
-{O-CO-a.cu.Alkylen-CO-OI-({Si -(l)-[Si-O],-CO-Q. c12Alkylen-CO-}
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C|-C4'A|kY| C]'CrAIle '
r=1bis 70; s=1Dbis 70 undy =3 bis 50 bedeuten;

sind Hydroxylendgruppen enthaltende Polyester auf Basis aromatischer Cg-C14-
Arylen-dicarbonsduren wie Terephthalsure oder Naphthalindicarbonséure,
aliphatischer Cx-C2-Alkylendicarbonsduren wie Adipinséure, Maleinsaure oder
Pimelinsaure, Diolen wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentyiglycol oder Hexandiol
und Siloxanen wie Hexamethyldisiloxan oder a,w-Dihydroxypolydimethylsiloxan.

Beispiele far Siloxangruppen enthaltende Polyetherdiole HO-R4-OH, bei denen R,
Polysthersequenzen des Typs

C1-Ca-Alkyl C1-Ci-Alkyl
-‘CHrCHFlz-lo'({Si I-0-[Si-0],,-CHI’!-‘»-CH,,-
C1-C4-AILyI | C1-Ce-Alkyl
wobei Rz = H; C,-C4-Alkyl und y = 3 bis 50; bedeuten,

sind Polyetherdiole auf Basis von Siioxanen wie Hexamethyldisiloxan oder a,w-

Dihydroxypolydimethyisiloxan und Alkylenoxiden wie Ethylenoxid oder
Propylenoxid.

Beispiele fir Diole auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ 2-
Amino-4.6-bis(hydmxy-m-m-alkylenmninq)-1.3.5-triazin sind Diole auf Basis
Melamin und Ethylenoxid oder Propylenoxid.

Beispiele fir Phenoletherdiole auf Basis zweiwertiger Phenole und Cz-Cg-Diolen
vom Typ

Bis(hydroxy-c2.cs-Alkylen-O-)cecia-Arylen  sind Ethylenoxidaddukte  oder
Propylenoxidaddukte an Diphenylolpropan,

Neben Diolen als mehrwertige Alkohole kdnnen beim erfindungsgeméassen
Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen ebenfalls dreiwertige
Alkohole wie Glycerin oder vierwertige Alkohole wie Erythrit oder deren

SR Xég g}
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Mischungen mit zweiwertigen Alkoholen eingesetzt werden. Der Umfang der
Umsetzung der Hydroxygruppen bei der partiellen Umetherung in der zweiten
Verfahrenssiufe und der Kondensation in der dritten Verfahrensstufe erfolgt wie
bei Einsatz bifunktioneiler Alkohole.

Beispiele fur Bi ide des Typs Ho:.C -CH-Rg- CH-CH
eispiele fur Bisepoxide des yps\zg C R{ /o CHz

wobei Rg “CHz-O-c2.c12-Alkylen-O-CHz- oder -CHz-O-ca-c14-Arylen-O-CHyp-
bedeuten, sind Ethylenglycoldiglycidether, Octandioldiglycidether,
Hydrochinondiglycidether und Diphenylolpropandiglycidether.

Beispiele flir C;-Cg-Alkohole, die in Mischungen mit Diolen und/oder Bisepoxiden
in der ersten Verfahrensstufe mit den C;-C-alkyl-oxa-Ci-Cg-alkylen-amino-
substituierten Triazinderivaten umgesetzt werden kdnnen, sind Amylalkohol,
Hexenylalkohol, Octylalkohol und Stearylalkohol.

Als Reaktoren sind zur Durchfihrung der ersten Varfahrensstufe RGhrreaktoren
mit Bodenablass und absteigendem Kihler geeignet. Bevorzugte
Reaktionsbedingungen sind Reaktionstemperaturen im Bereich von 25 bis 120°C
bei 0,1 bis 5 bar.

Die Katalyse der Veretherung mit Ci-Cs-Alkoholen in der ersten Verfahrensstufe
kann ais homogene Katalyse in Gegenwart von i3slichen ionischen Katalysatoren
oder als heterogene Katalyse in Gegenwart von lonenaustauschem oder Zeolithen
durchgefahrt werden.

Beispiele fir geeignete saure Katalysatoren bei der Veretherung sind Salzséure,
Phosphorsure, Salpetersdure, Schwefelsdure, Ameisensdure, Essigsaure,
Oxalséure, p-Toluolsulfonsaure, PhthalsAureanhydrid und Maleinsaureanhydrid.
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Erfoigt die Veretherung in der ersten Verfahrensstufe unter homogener Katalyse
mit Saizsaure als saurem Katalysator, so werden fiir die Neutralisation der
Reaktionsmischung bevorzugt alkoholische Losungen von Alkalimetallhydroxiden
eingesetzt. FOr die Abtrennung der ausgefallenen Salze sind Drucknutschen
geeignet. Die Verdampfung des Restgehalts an C;-Cg-Alkoholen kann in
kontinuierlichen Filmverdampfern mit Austragsschnecke erfolgen.

Beispiele flr geeignete lonenaustauschharze als heterogene Katalysatoren sind
chiormethylierte und Trimethylamin-aminierte Copolymere aus Styren und
Divinylbenzen, sulfonierte Copolymere aus Styren und Divinylbenzen und m-
Phenylendiamin-Formaldehyd-Copolymere.

Der Vorteil des Einsatzes von lonenaustauscherharzen besteht darin, dass bei der
heterogenen Katalyse alle Prozessstufen, die die Neutralisation und Abtrennung
von Salzen beinhalten, entfallen kdnnen.

Eine bevorzugte Variante des Verfahrens zur Herstellung von Aminoplast-
Formmassen besteht darin, dass in der ersten Verfahrensstufe die Veretherung
der Vorkondensate mit C,-Cg-Alkoholen in Gegenwart von 10 bis 300 Masse%,
bezogen auf die Trockensubstanz der eingesetzten Vorkondensate,
Molekularsieben durchgefihrt wird.

Beispiele fir gesignete Molekularsiebe sind natlrliche oder synthetische Zeolithe.
Zusatze von mehr als 100 Masse%, bezogen auf die Trockensubstanz der
eingeseizten Vorkondensate, an Molekularsieben bei der Veretherung sind von
Vorteil, wenn wassrige Ldsungen von Melaminharzvorkondensaten eingesetzt
werden.

In der zweiten Verfahrensstufe erfolgt die partielle Umsetzung der C-C,-alkyl-oxa-
C¢-Cg-alkylon-amino- substituierten Triazinderivate mit Diolen und/oder
Bisepoxiden erfindungsgeméss bei Temperaturen im Bereich von 60 bis 250°C,
als Reaktoren sind Fallfiimverdampfer oder Kneter geeignet.
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Der bevorzugte Temperaturbereich fiir die katalytische partielle Umetherung der
C+-C-alkyl-oxa-C-Ce-alkylen-amino- substituierten Triazinderivate in Gegenwart
starker SAuren liegt bei Temperaturen im Bereich von 100-175°C.

Bei der thermischen partiellen Umetherung der C,-Cs-alkyl-oxa-C-Cg-alkylen-
amino- substitulerten Triazinderivate in der zweiten Verfahrensstufe liegt der
bevorzugte Temperaturbereich bei 150-250°C, insbesondere bei 180 bis 230°C.

Beispiele fOr saure Katalysatoren, die bei der katalytischen Umetherung eingesetzt
werden kdnnen, sind p-Toluolsulfons@ure und/oder Dicarbons@iureanhydride wie
Phthaisaureanhydrid, Maleins&ureanhydrid, Itakonsaureanhydrid oder
BemsteinsAureanhydrid.

Fir die partielie Umetherung der veretherten Melaminharzvorkondensate mit
Diolen ist es von Vorteil, den pH-Wert des Alkohols auf pH = 2 bis 7 einzustallen.

Werden in der zweiten Verfahrensstufe bei der Aufarbeitung des veretherten
Vorkondensats Wasser und nichtumgesetztes Diol und gegebenenfalls weitere
nichtumgessetzte Reaktanten aus dem neutralisierten Reaktionsansatz durch
Abdestillation abgetrennt, so erfolgt die Abdestillation bevorzugt bei 50 bis
90°C/0,01 bis 0,2 bar.

Durch eine Temparierung der Aminotriazinether bel 70 bis 140°C in der dritten
Verfahrensstufe bei dem erfindungsgemassen Verfahren zur Herstellung von
Aminoplast- Formmassen wird eine Kondensation bereits vor Dosierung in den
Kneter initiiert.

Als Kneter sind bevorzugt Doppelschneckenextruder L/D = 32-48 mit
gegenlaufiger Schneckenanordnung und mehreren Entgasungszonen geeignet.
Zur Abtrennung von Inhomogenitaten kann die Schmelze mit einer Zahnradpumpe
in einen Schmelzefilter geférdert werden. Die Uberfihrung der Schmelze in
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Granulatpartikel kann in Pastillierungsanlagen durch Dosierung der Schmelze
uber eine Aufgabevorrichtung auf ein kontinuierliches Stahlband und Kahlung und
Verfestigung der abgelegten Pastillen erfolgen.

Eine bevorzugte Variante der Herstellung von Aminoplast-Formmassen besteht
darin, dass In der dritten Verfahrensstufe zur weiteren Kondensation der
Aminotriazinether zu Polytriazinethemn Mischungen aus Produkten der 2.
Verfahrensstufe, die aus unter-schiedlichen Ausgangsprodukten hergestsiit
wurden, oder Mischungen aus Produkten der 2. Verfahrensstufe mit nicht
umgeetherten C4-C-alkyl-oxa-C,-Cg-alkylen-amino- substituierten Triazinderivaten
eingesetxzt werden.

Der Antell der Polytriazinether, bel denen die Brlckenglieder -NH-CHR; - O -
CHR3-NH- bzw. -NH-CHR3-NH- sind, wird durch die Verweilzeit im Extruder und
die Massetemperatur im Extruder in der dritten Verfahrensstufe bestimmt. Bei
kurzen Verweilzeiten und niedrigen Massetemperaturen im Extruder werden noch
Anteile an Polytriazinethemn gebildet, bei denen die Brickenglieder -NH-CHR3-O-
CHRs-NH- sind. Bei langeren Verwsilzeiten und hdheren Massetemperaturen im
Extruder sind Polytriazinether mit Brickengliadam -NH-CHRa-O-CHR3-NH- nicht
mehr nachweisbar.

Bevorzugt werden Aminoplast-Formmassen, bei denen die Polytriazinether frei
von Briickengliedemn -NH-CHR3-O-CHR3-NH- sind.

Als bevorzugte technologische Variante kdnnen bei dem Verfahren zur
Herstellung von Aminoplast-Formmassen alle Verfahrensstufen in einem
Reaktionsapparat nacheinander durchgefihrt werden. Beispiele fiir geeignete
Reaktionsapparate fiir diese technologische Variante sind kontinuierliche Kneter,
denen statische Mischer nachgeschaltet sein kdnnen.

Bei dem erfindungsgemassen Verfahren zur Herstellung von Aminopiast-
Formmassen kdnnen neben Festharzen ebenfalls Ldsungen von
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Aminoplasivorkondensaten aus Triazinderivaten und C,-Cg-Aldehyden eingesetzt
werden, die unmittelbar in einer vorgelagerten Prozessstufe durch
Hydroxyalkylierung von Triazinderivaten mit Cy-Cg-Aldehyden in Cs-C,-Alkoholen
oder Mischungen aus 70 bis 99 Masse% C,-C4-Alkoholen und 30 bis 1 Masse%
Wasser, gegebenenfalls in Gegenwart ionischer Katalysatoren, bei 45 bis 90°C
und Verweilzeiten von 15 bis 140 min hergestelit worden sind.

Der besondere Vorteil der erfindungsgeméssen Aminoplast-Formmassen besteht
darin, dass sie auf Grund der hdheren Schmelzviscositdt gegendber Oblichen
Triazinderivat-vorkondensaten wie Melamin-Formaidehyd-Vorkondensaten nach
Schmelzeverarbeitungsverfahren wie Thermoplasie verarbeitet werden kdnnen
und Harte und Flexibllitit der daraus hergesteliten Erzeugnisse in einem breiten
Eigenachaftsbereich einstellbar sind.

Der Anteil an flichtigen Spaltprodukten wahrend der Aushértung der
erfindungsgemassen Aminoplast-Formmassen aus Polytriazinethem wéahrend der
Ausformung der Schmelze zum Erzeugnis ist gegeniiber Oblichen Formmassen
auf Basis von niedermolekularen

Aminoplast-Vorkondensaten drastisch reduziert. Dadurch lassen sich aus den
Aminoplast-Formmassen bei kurzen Takizeiten rissfreie Erzeugnisse herstalien,

Bevorzugte Einsatzgebiete der Aminoplast-Formmassen sind Schmelzkieber
sowie die Herstellung von Platten, Rohren, Profilen, Spritzgusstellen, Fasem und
Schaumstoffen.

Die erfindungsgeméssen Aminoplast-Formmassen, insofem sie keine Fillstoffe
oder weitere reaktive Polymere enthalten, sind in polaren Ldsungsmittein vom Typ
C1-Cio-Alkoholen, Dimethylformamid oder Dimethylsulfoxid in Konzentrationen bis
60 Masse% I0slich. Die Ldsungen oder Dispersionen sind als Adhesiv,
Impragniermittel, Lackharz- oder Laminierharzrezeptur oder zur Herstellung von
Schaumen, Mikrokapsein oder Fasern geeignet. Die Vorteile der Ldsungen bzw.
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Dispersionen der Polytriazinether gegeniiber den entsprechenden Triazinharz-
Vorkondensaten bestehen in der hdheren Viscositdt und den daraus
resultierenden besseren Verlaufeigenschaften oder hdheren Festigkeiten nicht
ausgeharteter Zwischanprodukte bei der Faser- oder Schaumherstellung.

Die Erfindung wird durch folgende Beispiele erlautert :

Beispiel 1

1.1  Herstellung des veretherten Aminotriazin-Aldehyd-Vorkondensats

Zur Herstellung des Vorkondensats werden in einen 50 | - Rahrreaktor, 5,05 kg
Melamin, 4,2 kg Paraformaldehyd, 21 g p-Toluoisuifonsdure und 17,9 kg Methanol
dosiert. Innerhalb 15 min wird auf 90°C erwammnt und bis zum Emeichen einer
kiaren Ldsung bei dieser Temperatur weiter gerlhrt. Nach Abkilhlung auf
Raumtemperatur wird mit 20% methanolischer KOH auf einen pH von 8,7
eingestelit. Nachfolgend wird die Ldsung in einem 2zweistufigen
Verdampfungsschritt bis zu einem Restibsungsmittelgehalt von 10 Masse%
eingeengt.
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1.2 Herstellung der Aminoplast-Formmasse

Far die Herstellung der Aminoplast-Formmasse wird ais verethertes Vorkondensat
2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin nach 1.1 und als Diolkomponente
Bis(hydroxy-athyl)terephthalat eingesetzt.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether  wird
diskontinuierich im Messkneter (Fa. Haake Polylabsystem 540p) durchgefihrt.
Nach Vorheizen auf 170°C werden in die Knetkammer 325¢g
Bis(hydroxyethyi)terephthalat und 39,5g 24,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-
triazin dosiert und bei einer Drehzahl von 50 min' geknetet, bis nach einer
Reaktionszeit von 6 min ein Drehmoment von 3 Nm erreicht ist. Das wahrend der
Compoundierung freiwerdende Methanol wird durch Vakuum aus der Knetkammer
entfemt. Der Polytriazinether wird nach Abkiihlen entnommen und in einer
Universal-Mahile 100 UPZ/l (Alpine Hosokawa) mit Schlagscheibe und 2 mm Sieb
gemahien.

Der durch HPLC im Reaktionsprodukt emmittelte Gehalt an nicht umgesetztem
Bis(hydroxyethyl)terephthalat betrAgt 19 Masse%. Die Viscositat der Aminoplast-
Formmasse bei 140°C betragt 300 Pa.s .

1.3 Herstellung von Prepregs und 3D-Profil-Laminaten

Die Herstellung der Prepregs erfolgt Ober eine Bepulverung von Celluloseviiesen
(120g/m®, Lenzing AG, Osterreich) mit dem fein vermahlenen Polytriazinether
nach 1.2 (mittlerer Partikeldurchmesser 0,1 mm) mit anschliessender
Aufschmelzung des Pulvers im Infrarotstrahlerfeld bei ca. 150°C. Die so
hergesteliten Prepregs besitzen einen Harzauftrag von ca. 50%.
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Die Prepregs werden auf eine GrbBe von 30x20 cm zugeschnitten. Zur
Herstellung eines Formteils mit gebogenen Kanten im Sinne eines U-Profils
werden 3 Prepregs plus ein unbehandeltes Celluloseviies als Oberseite
Obereinander in eine auf 150°C vorgeheizte Pressform (30x20cm) gelegt und die
Presse langsam zugefahren, wobei sich die Prepregs auf Grund des noch nicht
ausgeharteten Harzes leicht verformen lassen. Unter einem Druck von 150 bar
wird die Temperatur auf 180°C erhdht und 15 min gepresst. Das fertige Werkstiick
wird entnommen, langsam abgekihit und der durch austretendes Harz an der
Tauchkante des Presswerkzeuges entstandene Grat abgeschliffen.

Aus dem Werkstlck herausgefraste Probek&rper besitzen im Biegeversuch ein E-
Modul von 5,6 GPa, eine Dehnung bei Maximalkraft von 3,2% und eine
Schlagzahigkeit von 12,5 kJ/m?.

Beispiel 2

Fir die Herstellung des Polytriazinethers wird ails verethertes Vorkondensat eine
Mischung aus 75 Masse% 2.4,6-Tris-Ethoxymethylamino-1,3,5-triazin und 25
Masse% eines Triazinmethylethers, der aus einem Vorkondensat aus
Butyroguanamin/Melamin 1 :5 als Aminotriazinkomponente  und
Butyraldehyd/Formaidehyd 1:8 als Aldehydkomponente bei einem
Aldehyd/Aminotriazin - Verhdltnis 3 : 1 hergestelit wurde, eingesetzt. Die
Diolkomponente bildet eine Mischung aus 50 Masse% Butandiol und 50 Masse%
eines Polypropylenglycols mit einer Molmasse von 500.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether  wird
diskontinuierlich im Messkneter (Fa. Haake Polylabsystem 540p) durchgeflhrt.
Nach Vorheizen auf 175°C werden in die Knetkammer 45g der
Triazinethermischung und 35 g der Mischung der Diolkomponenten dosiert und
bei einer Drehzahi von 50 min" 12 min geknetet. Die wahrend der
Compoundierung freiwerdende Alkoholmischung wird durch Vakuum aus der
Knetkammer entfemt. Nach 10 min werden 5 Masse% Na-Montmorillonit



(Sadchemie AG) sowie 5 Masse%, jeweils bezogen auf die Aminotriazinmischung,
Polyamid D1486 (Ems-Chemie) zugegeben und weitere 5 min geknetet. Die
Aminoplast-Formmasse wird nach Abklhlen entnommen und in einer Universal-
Mihie 100 UPZ/I (Alpine Hosokawa) mit Schiagscheibe und 2 mm Sieb
gemahlen.

Beispiel 3

Far die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Vorkondensat eine
Mischung aus 20 Masse% 2,4-Bis-methoxymethylamino-6-methyl-1,3,5-triazin und
80 Masse% 2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin und als Diol ein
Oligoethylenglycolether auf Basis Pentaerythrit (Simulsol PTKE, Seppic S.A.,
Frankreich) eingesetzt.

In einem Laborextruder GL 27 D44 (Leistritz) mit Vacuumentgasung,
Temperaturprofil
130°C/150°C/190°C/230°C/230°C/230°C/230°C/230°C/230°C/100°C/100°C
werden in den Einzugstrichter mit 1,98 kg/h die Mischung des veretherten
Vorkondensats und mittels Seitenstromdosierung in die Einzugszone mit 1,12
kg/h das Diol auf Basis Pentaerythrit gravimetrisch dosiert. In die Zone 8 des
Extruders wird Ober eine Seitenstromdosierung mit 0,1 kg/h ein mit Bemsteinséure
oberflichlich benefzter  Natriummontmorillonit (SGdchemle, Moosburg
Deutschland) zudosiert. Die Extrusion findet bel einem bei einer durchschnittiichen
Verweilzeit von 3 bis 4 min statt. Die Extruderdrehzahl betragt 150 min™'. Der aus
dem Extruder austretende Strang des gefiliten Polytriazinethers wird in einem
Granulator geschnitten.

Die Aminoplast-Formmasse zeichnet sich durch eine niedrige Viskositit bei 150°C
von ca. 100-200 Pas aus.




Beispiele 4 bis 15

Versuchsdurchfihrung wie Bsispiel 1.2, als Diole werden Simulsol BPLE
(Oligoethylen-glycolether von Bisphenol A, Seppic S.A., Paris), Simulsol PTKE
(Oligoethylengiycolether von Pentaerythrit, Seppic S.A., Paris), PEG 1000
(Polyethylenglycol, Molmasse rd. 1000, BASF), 1,6 Hexandiol, 1,12 Dodecandiol,
PTHF 250 (Polytetrahydrofuran Molmasse 250, BASF Schwarzheide) und 1,3
Bis(hydroxybutyl)tetramethyldisiloxan eingesetzt :
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| Masse Viskositat |Restdiolge-|
Beispiel Diol % in |Temp| Reaktionszeit |[[Pa s)/140°C halt
NT. Mischg| . [°C] |[min]bis 3BNm| (DMA- | (HPLC)
. Werte) ({Gew.%)
4 Simuisol 300 15%
BPLE 24,1 | 170 14
5 Simulsol 800 14 %
BPLE 24,1 | 200 ~5-7
6 Simuisol 700 15 %
PTKE 24,1 | 170 13
7 Simulsol 1000 12 %
PTKE 24,1 | 200 ~6-8
8 PEG 1000 | 39,4 | 170 15 1200 20 %
9 PEG 1000 | 39,4 | 200 ~8-7 1400 17 %
10 | |1.6-Hexandiol| 21,1 | 170 17 1000 10%
11 1,6-Hexandiol| 7,1 | 170 14 400 4%
12 1,12 3 400 15 %
Dodecandiol | 231 |130 ~ 30
13 1,12 R 800 12%
Dodecandiol | 291 |120 ~ 40
14 PTHF 250 | 32,8 {120 ~ 40 1200 20 %
1,3- &
is(hydroxybu
15 tatramethyl 20,5 | 170 ~11 300 17 %
isiloxan

* Bel den Beispielen 12 bis 14 wurden 0,1 Masse%, bezogen auf die Summe der ’
Mischungskomponenten, p-Toluolsulfonsaure als Hilfastoff zugesetzt.

Bei der Umesterung und Kondensation im Kneter werden 38 bis 59 Masse% des
aingesetzten Diols an den Polytriazinether gebunden.
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Der Polytriazinether in Beispiel 5 ergibt bei der Moimassenbestimmung (GPC)

M,=1800 und M,=22700. Der Rest -OCHa-Gehait (GC) des Polytriazinethers
betragt 14,5 Masse%, die Viscositat bei 140°C 800 Pa.s

Beispiel 16

Fir die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Vorkondensat 2,4,6-
Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin nach Beispiel 1 und als Diol der
Ethylenglycol-Diether von Bisphenol A (Simulsol BPLE, Seppic S.A., Frankreich)
eingesetzt.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether findet bei 200°C
im Laborextruder GL 27 D44 mit Vacuumentgasung (Leistritz) bei einem
Temperaturprofil von
100°C/130°C/130°C/200°C/200°C/200°C/200°C/200°C/200°C/100°C/100°C  und
einer durchschnittlichen Verweilzeit von 2 bis 3 min statt. Die Extruderdrehzahl
betrdgt 150 min™®. In die Einzugszone des Extruders werden 2,4,6-Tris-
methoxymethylamino-1,3,5-triazin mit 1,38 kg/h und der Ethylenglycol-Diether von
Bisphenol A mit 1,13 kg/h mittels Seitenstromdosierung gravimetrisch dosiert. Der
aus dem Extruder austretende Strang des Polytriazinethers wird in einem
Granulator geschnitten.

Der resultierende Aminoplast-Formmasse besitzt eine Viscositat bei 140°C von
250 Pa.s und einen durch HPLC emmittelten Gehait an nicht umgesetztem Diol von
15 Masse%.

Beispiele 17 bis 30

Versuchsdurchflhrung wie Beispiel 16, als Diole werden DGT
(Bis(hydroxyethyl)tere-phthalat), Simuisol BPLE (Oligoethylenglycolether von
Bisphenol A, Seppic S.A., Paris), Simuisol PTKE (Oligoethylenglycolether von
Pentaerythrit, Seppic S.A., Paris), PEG 1000 (Polyethylengiycol, Moimasse rd.
1000, BASF), 1,6 Hexandiol, 1,12 Dodecandiol, PTHF 250 (Polytetrahydrofuran
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Molmasse 250, BASF Schwarzheide) und 1,3-Bis(hydroxybutyl)-
tetramethyldisiloxan eingesetzt.

Die Temperaturen in den Zylinderschiissen bei dar Umesterung und Kondensation
im Leistritzextruder betrugen:

Beispiel 17

1.2yl. [2.291. [3.2yl. |4.2y1. [5.2yl. |6.2y1. |7.21. [8.2y. |9.21. [10.2yi{Dise

100°C| 130°C | 130°C| 200°C | 200°C | 200°C | 200°C | 200°C | 200°C | 100°C [ 100°C

Belispiele 18 bis 20

1.2yl. |2.2y1. |3.2y1. |4.2y1. |5.2y1. [8.2yl. |72yl |B.Zyi. |9.2yl. |10.2yi | Dise

130°C| 150°C| 190°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C} 100°C | 100°C

Beispiele 21 und 22

1.Zyl. [2.2yl. |3.2yl. [4.2y1. |5.2yl. |6.2Zyl. |7.2yl. |B.2yl. |9.2yl. | 10.2yl | DOse

130°C| 150°C| 190°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C | 230°C | 100°C | 100°C

Beispiele 23 und 24

1.2yl (229 [3.2yl. |a.zy. |5.2y1. |6.2y.. [7.2y1. |8.Zy1. |9.2¥1. | 10.Zy1|Dase

130°C | 150°C | 190°C [ 240°C | 240°C | 240°C | 240°C | 240°C | 240°C | 100°C| 100°C




Beispiele 25 und 26

1.2yl

2.Zyl.

3.2yl.

4.2yl

5.Zyl.

6.Zyl.

7.2yl

8.Zyl.

9.2yl

10.2yl

Dase

100°C

110°C

130°C

150°C

170°C

170°C

170°C

170°C

170°C

100°C

100°C

Beispiele 27 und 28

1.Zy\.

2.2yl

3.2yl.

4.2yl

5.2yl

6.Zyl.

7.2yl

B.2yl.

9.2yl

10.zy1

Dise

100°C

120°C

150°C

170°C

190°C

190°C

180°C

190°C

190°C

100°C

100°C

Beispiel 29

1.2yl

2.2yl

3.2yl

4.2yl

5.2yl

6.2yl

7.2yl

8.2yl.

9.2yl

10.2y1

Dise

100°C

130°C

160°C

180°C

200°C

200°C

200°C

200°C

200°C

100°C

100°C

Beispiel 30

1.2yl.

2.2yl.

3.Zyl.

4.2yl

5.2yl

6.2yl

7.Zy1.

8.2yl.

9.2yl

10.2y!

Dase

100°C

120°C

130°C

1680°C

160°C

160°C

160°C

160°C

160°C

100°C

100°C




Triazin- . Dreh- Restdiolge-
Bel- other | [Diol |Massen Viekositit| haltin
splel Diol Masse% | Masee | dureh- zahl | ‘ppa 7 | Miachg.
Nr. In Mis cl': [I.(;Ih] [rqin‘ 140°C (HPLC)
17 DGT 548 452 5 250 200 18 %
18 Simulsol BPLE 48,6 51,4 25 150 1000 20%
19 Simulsol BPLE 75,9 24,1 5 250 500 12%
20 Simuisol BPLE 75,8 24,1 25 150 700 10%
21 Simuisol PTKE 759 24,1 5 250 800 8%
22 Simuisol PTKE 75,9 24,1 25 150 1000 6%
23 PEG 1000 60,6 39,4 5 250 200 16 %
24 PEG 1000 60,6 39,4 2,5 150 1100 14%
25 1,6-Hexandiol 78,9 21,1 5 250 700 13%
26 1,6-Hexandiol 929 71 25 150 800 A%
1,12-
27 Dodecandiol 70,9 29,1 25 150 900 12%
1,12-
28 Dodecandiol 70,9 29,1 5 250 600 14 %
29 PTHF 250 67,2 328 5 250 1200 17 %
1,3-
Bis(hydroxybutyl
30 ) 70,5 29,5 2,5 150 700 13%
tetramethyidisgilo
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Bei der Umesterung und Kondensation im Extruder werden 38 bis 67 Masse% des
eingesetzten Diols an den Polytriazinether gabunden.

Der Polytriazinether in Beispiel 17 ergibt bei der Molmassenbestimmung (GPC)
M.=1600 und M,=18500. Der Rest -OCHy-Gehalt (GC) des Polytriazinethers
betragt 14,3 Masse%, die Viscositat bei 140°C 200 Pa.s .

Der Polytriazinether in Beispie! 23 ergibt bei der Molmassenbestimmung (GPC)
M,=2900 und M,=145000. Der Rest -OCH;-Gehalt (GC) des Polytriazinethers
betragt 11,2 Masse%, die Viscositat bei 140°C 900 Pa.s .

Beispiel 31

Fir die Herstellung der Aminoplast-Formmasse wird ein Vorkondensat mit 2,4,6-
Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin als Hauptkomponente (Gehalt an -NH-CHz-
Gruppen 1,56 molVmol Triazin, Gehalt an -OCHy-Gruppen 1,95 mol/mol Triazin)
und als Bisepoxyverbindung Bisphenol-A-diglycidether (Molmasse 340)
eingesetzt.

Die Umsetzung mit der Bisepoxyverbindung und weitere Kondensation zum
Polytriazinether wird diskontinuierlich im Messkneter (Fa. Haake Polylabsystem
540p) durchgefdhrt. Nach Vorheizen auf 170°C werden in die Knetkammer 58 g
des Vorkondensats mit 2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin als
Hauptkomponente dosiert und nach Aufschmelzen des Vorkondensats 13 g
Bisphenol-A-diglycidether zudosiert (Verhaltnis -NH-CHz-Gruppen Triazinether /
Epoxygruppen Bisepoxyverbindung 5 : 1) und bei einer Drehzahl von 30 min™
geknetet, bis ein Drehmoment von 3 Nm erreicht ist. Das wahrend der
Compoundierung freiwerdende Methanol wird durch Vakuum aus der Knetkammer
antfernt. Der Polytriazinether wird nach Abkihlen entnommen und in einer
Universal-Miahle 100 UPZ/Il (Alpine Hosokawa) mit Schlagscheibe und 2 mm Sieb
gemahlen.

Die Viscositit dar Aminoplast-Formmasse bei 140°C betragt 420 Pa.s .

-

<
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Patentanspriche

1. Aminoplast-Formmassen fiir Erzeugnisse verbesserter FlexibilitAt, dadurch
gekennzeichnet, dass die Aminoplast-Formmassen Mischungen aus
schmelzbaren 20- bis 1000-Kem-Polytriazinethern bestehen,
wobei in den Polytriazinethem die Triazinsegmente

R1 = -NHz, -NH-CHR2-O-R3 ,-NH-CHR2-O-R,-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHR2-0-R,-O-CHRz-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHRz-O-CHR2-NH-,

Rz = H, C1-C7 - Alkyl;

Rs = C1-C1e - Alkyl, H;

R4 = C2-Cys-Alkylen, -CH(CHj)-CH2-O-co¢12-Alkylen-O-CHz-CH(CHay)-,

-CH(CHa)-CH2-O-co.c12-Arylen-0O-CH;-CH(CHa)-,

-[CHz-CH2-O-CH2-CHg} -, -[CH2-CH(CHa3)-0-CH2-CH(CHa))p -, -[-O-CH2-CHg-
CHTCH!']n'.

{(CHg)2 g-O-CO-coc14-Arylen-CO-O-(CHz)2.5}n -

{(CHz)2.8-0-CO-cac12-Alkylon-CO-O-(CHa)z.5]n -,

wobei n = 1 bis 200;
- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs



a8
C1-C4-A;kyl | C1-Ca-Alkyl
- c1.c1s- Alkyl - O - Isi -O-HSi-]M- O - crc1e - Alkyl -
Ci-Ce-Alkyl  Cy-CoAlkyl

- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)~-O-CO-(Y),-

CO-O-(X)}-,

bei denen
X = {{CH2)2-8-0-CO-cac14Arylon-CO-O-(CHz)2.4-} Oder
-{(CHz)z..-O-CO-m,gAlkylen-CO-O-(CHz)z..- '

c,-c.-A||ky| I Cy-Ca-Alkyl
Y= -{G..O,Mrylen-co-o-l({Si -C.}-[Si-O]y-CO-ce. ciArylen-}
C1-C4-A|kY| C1"C4'A“(Y| oder

C1-Cy-Alkyl C1-Cy-Alkyl
-{O-CO-mm.Alkylen-CO(-O-({S! -0-[Si~0],-CO-c2- c12-Alkylen-CO-}
C1-C4-Allkyl | Ci-CoAKkyl
r=1bis 70; s=1bis 70 undy =3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
C1-C4-Alkyl C1-Cy-Alkyl
-CHrCHRz-IO-({SiI -O-[Si-0},-CHR2-CH3-
C1-C4-All'(yl | C1-Ce-Alkyl
wobei Rz = H; C-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-ca-ce-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:
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- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C,-Cg-Diolen
vom Typ
-cacsAlkylen-O-ce c1a-Arylen-O-ca.ca-Alkylen- Sequenzen;

durch Brickenglieder -NH-CHR2-O-R-O-CHR2-NH- und -NH-CHR2-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHR»-O-CHR2-NH- zu 20- bis 1000-Kem-Polytriazinethem
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verkn(Gpft sind,

wobei in den Polytriazinethern das Molverhaitnis der Substituenten Rs : R =
20 : 1 bis 1 : 20 betriigt,

der Anteil der VerknOpfungen der Triazinsegmente durch Briickenglieder -NH-
CHR3-O-R-O-CHRy-NH- 5 bis 95 Mol% betrigt,

und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Filistoffe, bis zu
50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere,
Maleinsfiureanhydrid-Copolymere, modifizierte Maleinsdureanhydrid-
Copolymere,  Poly(meth)-acrylate, Polyamide, Polyester  und/oder
Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diocle vom Typ HO-R,-OH sowie bis zu 2
Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe, enthalten kdnnen.

2. Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die
Polytriazinether 30- bis 300-Kem-Polytriazinether sind.

3. Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet,
dass die Polytriazinether in den Mischungen Polytriazinether mit Rz = H sind.

4. Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen, dadurch
gekennzeichnet, dass die Aminoplast-Formmassen, die aus Mischungen aus
schmelzbaren 20- bis 1000-Kemn-Polytriazinethem bestehen,
wobei in den Polytriazinethem die Triazinsegmente



R; = -NHz, -NH-CHR;-0-R; ,-NH-CHR2-0O-R,-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHRz-0-R-O-CHRz-NH-, -NH-CHRz-NH-, -NH-CHRz-O-CHRz-NH-,

Rz = H, C+-C; - Alky!;

Aa = C-Cia - Alkyl, H;

R = C-Cyg-Alkylen, -CH(CHs)-CHz-O-co.c1z-Alkylen-O-CHz-CH(CHa)-,
~CH(CHa)-CHz-O-ca-crz-Arylen-O-CHz-CH(CH)-,
<{CH2-CHz-0-CH2-CH:}, -, -[CH2-CH(CH3)-0-CHz-CH(CHa)] -, 4-O-CH2-CHz-
CHE'CHZ']n'.
-[(CH2)2.6-0-CO-cac14-Arylon-CO-O-(CHo)zg"]n -,
-{(CHz)2-6-0-CO-cz.c12-Alkylen-CO-O-(CHa)z¢-]n -,
wobei n = 1 bis 200,
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- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
01-04-A||ky| | Cy-Cy-Alkyl

- c1-c18 - Alkyl - Ol' Si '?'[Si']H- O - cicia - Alkyl -

C1-Cq-Alkyl C1-Ce-Alkyl
- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -{(X)~-O-CO-(Y),-
CO-O-(X))- ,
bei denen
X = {(CHz)2-4-O-CO-cec14Arylen-CO-O-(CHz)24-} oder
-{(CH2)2.8-0-CO-c2c12-Alkylen-CO-O-(CHz)z26-};

C1-04-A|Ikyl | Cy-Cq-Alkyl
Y= -{co-cu.Arern-CO-O-I({Si -Ol-[Si-O],-CO-cg. crArylen-}
C1-C4-A||W| C1-C4-A||W| oder

C1-C4-?lky| | C1-Cq-Alkyl
-{O-CO-m.cua-Alkylen-co-Ol-({SI -(I)-[Si-O]rCO"aL ci12Alkylen-CO-}
C1-Ca-Alkyl C1-Cao-Alkyl ;

r=1Dbis 70; s=1bis 70 undy =3 bis 50 bedsuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polysethersaquenzen des Typs
Ci-Ce-Alkyl  Ci-Ce-Alkyl
-CHz-CHRz-é)-f{S! -(l)-[Si-O]y-CHFlz-CHz-
CiCoAkyl  Cy-Cs-Alkyl
wobei Rz = H; C1-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ
2-Amino-4,6-di-c2.cs-alkylenamino-1,3,5-triazin - Saquenzen:
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- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C2-Cs-Diolen
vom Typ

-ca-cs-Alkylen-O-ce c1a-Arylen-O-ca.ce-Alkylen- Sequenzen;

durch Brickenglieder -NH-CHRzO-R-O-CHRz-NH- und -NH-CHR2-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHR,-O-CHR>-NH- zu 20- bis 1000-Kemn-Polytriazinethern
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verknipft sind,

wobei in den Polytriazinethem das Molverhaitnis der Substituenten Ra : Ry =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,

der Anteil der Verkniipfungen der Triazinsegmente durch Briickenglieder -NH-
CHR3-O-R-O-CHRs-NH- 5 bis 95 Mol% betragt,

und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Fllstoffe, bis zu
50 Masse% weitere reakiive Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere,
Maleins&ureanhydrid-Copolymere, modifizierte Maleinsadureanhydrid-
Copolymere, Poly(meth)-acrylate, Polyamide, Polyester und/oder
Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole vom Typ HO-R,-OH, sowie bis zu 2
Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe, enthalten kdnnen,

nach einem Mehrstufenverfahren hergestelit werden, bei dem

- in der ersten Verlahrensstufe Vorkondensate aus C,-Cg-Aldehyden und
Triazinderivaten der Struktur



R
R
Rs

43

= -NHg, -NH-CHR2-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-,

=H, C-Cy - Alkyl;

= -NH-CHR>-OH

durch Umsetzung mit C,-Cg-Alkoholen in neutralem bis schwach saurem
Medium bei 25 bis 150°C und 0,1 bis 5 bar verethert, und die substituierten
Triazinderivate bei Verwsilzeiten von 5 bis 15 min bei 150 bis 250°C und 0,1 bis
15 bar konditioniert werden, wobei gebildete Salze unter Einhaltung eines pH-
Werts von 7 bis 10 abgetrennt werden kdnnen, indem die Schmelze der
Aminotriazinether bei 70 bis 150°C in 70 bis 150 Masse%, bezogen auf die
Aminotriazinether, C3- bis CgAlkoholen aufgelOst, unidsliche Anteile nach
Abkdhlung auf 15 bis 40°C abgetrennt, und die zugesetzten Cs- bis Ce-Alkohole
bei 70 bis 140°C bis zu einem Restgehalt von 5 bis 20 Masse% verdampft
wearden,

in der zweiten Verfahrensstufe die erhaltenen C,-Cg-alkyl-oxa-Ci-Cg-alkylen-
amino- substituierten Triazinderivate durch partielle Umetherung mit Diolen
vom Typ HO-R-OH und/oder partielle Umsetzung mit Qs?oxiden va/Typ
HeC-CH-Rg- CH-CHa
o) o

wobei R,

C2-Cig-Alkylen, -{CH2-CHa-O-CH2-CHgla -,

4CHz-CH(CH3)-O-CHa-CH(CHa)]n -,

4-0-CHx-CHz-CH2-CHz-}s-,

-[(CH2)24-0O-CO-cec14-Arylen-CO-O-(CHz)2-6-]n -,

<[(CH2)2-8-0-CO-c2.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)2-8-]n -,

wobei n = 1 bis 200;

- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
01-04'A|“W| | C1-Cy-Alkyl

- c1c1g - Alkyl - OI' Si 'CIHSi' 1-4- O - c1c18 - Alkyl -
Cr-CeAkyl  Cy-CoAlkyl
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- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)~O-CO-(Y),-
CO-O-(X)}-.
bei denen
X = {(CH2)2.5-0-CO-cec14Arylen-CO-0O-(CHgz)2.5-} oder
~(CHz)24-0-CO-co-c12-Alkylen-CO-O-(CHz)z-6-):

C1-C4-A||kY| | C1-Cq-A|ky|
Y= -{c..c,...Arylen-COI-O-({Sli -O-{Si-O}y-CO-cs c14Arylen-}
01-04'A|kY| C1‘C4‘Alk¥| oder

{

Ci-Cs-Alkyl C1-Ce-Alkyl
-{O-Co-cz.cu.Alkylen-COI-O-({Sli -0-[Si-0]~CO-c2- ¢12-Alkylon-CO-}
C1-C4-Allky| | C1-Cy-Alkyl ;
=1bia 70; a=1bis 70 undy =3 bis 50 bedeuten;

- Slloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
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Ci-CeAlkyl  Cy-Co-Alkyl
-CHrCHRr(l)-f{Si I-Ol-[Si-Ol,-CHHz-CHg-
C-Co-Alkyl Cy-Cy-Alkyt -
wobei Rz = H; C;-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;
- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ

2-Amino-4,6-di-cz-ce-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C»-Cg-Diclen

vom Typ

-c2-co-Alkylen-O-cgcis-Arylan-O-cacg-Alkylen- Sequenzen;
und Rg = -CHz-O-cociz-Alkylen-O-CHz-, -CHz-O-csc14-Arylon-O-CHa-,

bedeuten,
und wobei bei der partielle Umsetzung mit Diolen und/oder Bisepoxiden
Mischungen eingesetzt werden kdnnen, die bis 70 Masse% Cs-Cig-Alkohole
enthalten,

bei Verweilzeiten von 1 bis 60 min. unter Abdestillation von Cy-Cg-Alkoholen bei
60 bis 250°C/0,05 bis 1 bar in die entsprechenden substituierten Triazinderivate
Gberfihrt werden, wobei durch das Moiverhélitnis C,-Cs-alkyl-oxa-C4-Cg-alikylen-
amino-Gruppen / eingesetztes Diol und/oder eingesetztes Bisepoxid von 20 : 1
bis 1,1 : 1 eine partielle Umetherung der C-Cg-Alkylethergruppen der Cy-Cg-
alkyl-oxa-C,-Cg-alkylen-amino-triazine erzielt wird,

in der dritten Verfahrensstufe zur weiteren Kondensation der Aminotriazinether
zu  Polytriazinethern die erhaltene Schmelze, die veretherie
Aminotriazinderivate sowie Antelle an Polytriazinethem und an
nichtumgesetztem bzw. nicht abgetrenntem Diol enthélt und weiterhin Cs-Cis-
Alkohole enthalten kann, in einen Kneter dosiert, bei einer Verwaeilzeit von 2 bis

-
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12 min bei 140 bis 220°C unter Entgasung umgesetzt, und die Polytriazinether
ausgetragen und granuliert werden, wobei die Schmeize vor Dosierung in den
Kneter einer Temperierung von 20 bis 120 min bei 70 bis 140°C unterzogen
worden kann, der Schmelze bis zu 75 Masse% Fllistoffe, weitere reaktive
Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere, Maleinsaureanhydrid-Copolymere,
modifizierte Maleins&uraanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide,
Polyester und/oder Polyurethane, sowie bis zu 2 Masse%, jeweils bezogen auf
die Polytriazinether, Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe zugesetzt
werden kdnnen, und die Schmelze vor dem Austrag einer Schmelzefiltration
unterzogen werden kann.

. Verfahren zur Hersteliung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,

dadurch gekennzeichnet, dass als ionische Katalysatoren und/oder zur
Neutralisation des Reaktionsansatzes anorganische oder organische Sauren,
Basen, lonenaustauschharze und/oder saure Zeolithe eingesetzt werden.

. Verfahren zur Hersteliung von Aminopiast-Formmassen nach Anspruch 4,

dadurch gekennzeichnet, dass in der ersten Verfahrensstufe die Veretherung
der Vorkondensate mit C-Cg-Alkoholen in Gegenwart von 10 bis 300 Masse%,
bezogen auf die Trockensubstanz der eingesetzten Vorkondensate,
Molekularsieben durchgefdhrt wird.

. Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,

dadurch gekennzeichnet, dass in der zweiten Verfahrensstufe die partielle
Umetherung der  C,-Cp-alkyl-oxa-Cy-Cg-alkylen-amino-  substituierten
Triazinderivate katalytisch in Gegenwart starker Sauren bei Temperaturen im
Bereich von 100-175°C durchgeflhrt wird.

. Verfahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,

dadurch gekennzeichnet, dass in der zweiten Verfahrensstufe die partielle
Umetherung der  Ci-Cg-alkyl-oxa-C;-Cg-alkylon-amino-  substituierten
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Triazinderivate thermisch bei Temperaturen im Bereich von 150-250°C
durchgefihrt wird.

9. Veriahren zur Herstellung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,
dadurch gekennzeichnet, dass in der dritten Verfahrensstufe zur weiteren
Kondensation der Aminotriazinether zu Polytriazinethemn Mischungen aus
Produkten der 2. Verfahrensstufe unterschiedlicher Ausgangsprodukte oder
Mischungen aus Produkten der 2. Verfahrensstufe mit nicht umgeetherten C,-
Cy-alkyl-oxa-C-Cg-alkylen-amino- substituierten Triazinderivaten eingesetzt
werden.

10.Verfahren zur Hersteliung von Aminoplast-Formmassen nach Anspruch 4,
dadurch gekennzeichnet, dass alle Verfahrensstufen in einem
HReaktionsapparat nacheinander durchgefihrt werden.

11.Verwendung von Aminoplast-Formmassen nach einem oder mehreren der
Anspriche 1 bis 3 zur Schmelzeverarbeitung, insbesondere als Schmelzkleber
und zur Herstellung von Platten, Rohren, Profilen, Spritzgussteilen, Fasem
und Schaumstoffen, sowie zur Verarbeitung aus LOsung oder Dispersion ais
Adhesiv, iImpragnierharz, Lackharz oder Laminierharz oder zur Herstellung von
Schaumen, Mikrokapseln oder Fasem.

¢
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Aminoplast-Forrmmassen bestehen aus Mischungen aus schmelzbaren 20- bis
1000-Kern-Polytriazinethem, in denen die Triazinringe Gberwiegend durch
Briickenglieder vom Typ -NH-CHR2-O-R4-O-CHRz-NH- und -NH-CHRp-NH-
varkniipft sind, wobei
Rz = H, C4-C7 - Alkyl;
Ry = C-Cyg-Alkylen, -CH(CHs)-CH2-O-c2.c12-Alkylen-O-CHz-CH(CHa)-,
-CH(CHy)-CH2-O-~ca.¢12-Arylen-O-CHa-CH(CHa)-,
4CHz-CH2-O-CH-CHajn -, {CH2-CH(CH3)-O-CHa-CH(CH3)l, -, {-O-CH>-CH;-
CHa-CHy-lo-,
4(CH2)24-0-CO-coc14-Arylen-CO-O-(CHa)z 5} -,
4(CH2)26-0-CO-ca-c12Alkylen-CO-O-(CHa)z-s-ln -,
wobaei n = 1 bis 200;
Siloxangruppen enthaltende Sequenzen,
Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins,
Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und Diolen,

Zusammenfassung

bedeuten,
und wobei die Formmassen bis zu 50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ
Ethylen-Copolymere, Maleinsureanhydrid-Copolymers, modifizierte

Maleins&ureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyester
und/oder Polyurethane, bis zu 75 Masse% Fdlistoffe, bis zu 20 Masse% Diole
sowie bis zu 2 Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe,
enthalten kdnnen.

Die Aminoplast-Formmassen lassen sich nach dblichen Verfahren der
Schmeizeverarbeitung verarbeiten und kdnnen als Schmelzkleber und zur
Herstellung von Platten, Rohren, Profilen, Spritzgussteilen, Fasem und
Schaumstoffen eingesetzt werden.
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1. Masas moldeadas de amlinoplasticos para productos de flexi~

Relvindicaciones de. patente

bilidad mejorada, caracterlizadas porque las masas moldeadas
de aminoplasticos consisten en mezclas de éteres de politria-

zina de 20 a 1.000 nidcleos,

para lo cual en los éteres de polltriazina . '

R, 'T
|

/(:\N

N, N
i
——C C -
N A
N

Ry = -NHz, ~-NH-CHR2-O-Ri, -NH-CHR-0-R(-OH, -OH, ftalimido-,
succinimido~, ~NH-CHRz;—-O-R4—O-CHRz~NH-, ~NH-CHRz-NH-, -NH-CHRz-
O-CHR2-NH-,

.Rz = H, C,-Cy-alquilo:;
R; = C;-Cie~alquilo, H;

Ry = C;-Cis-alquileno, -CH(CHj3)-CHz—0=¢2-ci2~alguileno-0-CH,-
CH{CHy) -, -CH(CH3)-CHz-O~c2-ciz-arileno-0-CH,-CH (CHy) -,
- [CH2-CH2-0=-CH2-CHz2]n, —[CH2—-CH (CH;3)—~0-CHz~CH (CH3) 1n,
= [~0-CHz-CHz~CH2~CHz~] n,
‘[(CHz)maO-CO-c&cn'arileDO‘CO*O‘(CHz)mw-]nn_
‘[(CHz)m@o-éo'cscu'aqui1en°‘co‘°‘(CHz)ba-i;c

en donde n = 1 a 20;
- secuenclas contenedoras de grupos siloxano del tipo

C;-c..-alquilol. C,~-Cq~alquilo
|
-cl_c13"alqu110"0"'51“0— [ISi] 1_|-o-c1-c1.-alquj.1°
C1-Cs~alquilo C,-Cs-alqguilo

-secuencias de poliéster contenedoras de grupos siloxano
del tipo =[(X),-0-CO-(Y),-CO-0-(X),]-,

en las cuales



X = {{CHz)2-9=0-CO=¢gc14~arileno~-C0O-0-(CHz)2-9—} ©
{ (CHz) 2-¢~0~CO-cg-c14~alquileno—CO-0- {CHz) -9~} ;

C1-Cy—alquilo Fl-c.-alquilo
Y = ~{¢g-c14—arileno~CO-0-( {Si-OI- [81-0] y=CO-c¢-cia~arileno-}

|
Ci1-Csy-alquilo Ci-C4—alquilo o bien

Ci-Cq=alquilo lC;-C.-alquilo
={0-CO-¢z2-12-alquileno-CO-0-( {8i~0-[S1~0] ~CO~cz-12—-alquileno-CO-}
Ci-Cq—alquilo Ci-Cs—alquilo;

r=1a70; s=1a70; y=3a50;

-secuencias de poliéter contenedoras de grupos siloxano
del tipo
C1-Csy—alquilo | Ci1-C4~alquilo
=CHz~CHRz~0- ({S1-0-[S1-0] y~CHR2-CH2
C,-C4—alquilo Ciy-Cy—alquilo

para lo cual R; = H, C;-C4~alquilo; y = 3 a 50;

- secuenclas sobre la base de aductos de éxido de alqui-
leno de la melamina del tipo secuencias 2-amino-4, 6-di-

cz-ca—2lquilenamino-1, 3, 5-triazina;

-gecuenclas de éter fendlico sobre la base de fenoles

bivalentes y C;-Cy-~dioles del tipo

secuencias -¢z-¢s—alquileno-O-cgcre~arileno=0=cz_ce-

alquileno-;

los segmentos de triazina estdn enalzados mediante miembros
puente -NH-CHRz~0-R4-0-CHR;-NH- y -NH-CHRz;-NH-, asi como even-
tualmente también -NH-CHR,-O-CHR,-NH- a éteres de politriazina

de 20 a 1.000 ndcleos con estructura lineal y/o ramificada,

para lo cual en los éteres de politriazina la proporcién molar
de los substituyentes Ry:Rqy = 20:1 a 1:20,

el porcentaje de enlaces de 1los segmentos de triazina mediante
miembros puente -NH-CHR3;-O~Rq~0-CHR;~NH- es de 5 a 95% de mol,
y para lo cual las masas moldeadas de aminoplasticos pueden

contener hasta 75% de masa en ingredientes de relleno, hasta
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50% de masa de otros polimeros reactivos del tipo copolimeros
de etileno, copolimeros. de anhidrido de acido maleinico, copo-
limeros modificados de anhidrido de Acido maleinico, po-
1i(met)-acrilatos, poliamidas, poliésteres y/o poliuretano,
hasta 20% de masa de dioles del tipo HO-R,-OH, asi como tam-
biéﬁ hasta 2% de masa de establlizadores, absorbentes de rayos

ultravioleta y/o substancias auxiliares.

2. Masas moldeadas de aminoplasticos de acuerdo con la rei-
vindicacién 1, caracterizadas porque los éteres de politriazi-

na son éteres de politriazina de 30 a 300 nidcleos.

3. Masas moldeadas de aminoplésticos de acuerdo con la reli-
vindicacién 1 o 2, caracterizadas porgque los éteres de poli—_

triazina en las mezclas son éteres de politriazina con R; = H.

4. Procedimiento para la elaboracién de masas molczadas de--

aminoplasticos, caracterizado porque las masas moldeadas de
aminoplasticos, las cuales consisten en mezclas de éteres- fun+

dibles de politriazina de 20 a 1.000 nicleos,

para lo cual en los éteres de politriazina

R,

/C

7] : -

“\

N
h

—C .

N
}

C -

N /7
N

i

"Ry = =NHj, —NH-CHR;-O—-Ra, ~-NH-CHR,~-0-R~0OH, =-OH, ftalimido-,
succinimido~, -NH-CHRz-O-Ry-0~CHR2-NH-, -NH-CHRz~NH-, ~NH-CHR,-
O-CHRz2-NH~-,

Rz = H, C1-Cy-alguilo;
Rl3.= C1-Cu-alq|.iilo, |

Ry = Cz;-Cie-alquileno, -CH(CHj;)-CHz-0O-cz-c1z-2lquileno-0-CH;z-
CH{CH3)=-, =-CH{CH;3)-CH3=-0O-¢c2-c12-arileno-0-CH,~-CH{CH;) -,
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- [CHz~CH2~0-CH-CHz]a, —[CHz—CH(CH3)-0~CH;~CH{CHj) 15,
= [-0-CH;-CHz-CH2-CHz~] 5,

~ [ (CH2) 2-90-CO-cg-c1a~arileno-CO-0- (CHz) 2-s~1n/

~- [ {CHz2) 2-¢0~CO-(g-c14—alquileno-CO-0- (CHz) 2-s— 1 n,

en donde n = 1 a 20;
- secuenclas contenedoras de grupos siloxano del tipo

Ci=C4~alqullo ‘ C1-Cq—alquilo
-c1-c1e~alqulilo-0-8i-0-[Si]1-4~O0=-c1-c1e—alquilo
C1-C4—alquilo Ci1-Cq—-alquilo

-secuenclas de polliéster contenedoras de grupos siloxano
del tipo -[(X) ~-0-CO-(Y),~CO-O~(X):]-, en las cuales
X = {{CHz)2-9=0~CO-¢¢-c1a—arileno-C0-0-(CHz)z-e-) ©

{ (CHz) 2.9=0~CO~cé-c14—alquileno-CO-0~{CHz) 29~} ;

Cl-Cralquillo C1-Cs—~alquilo
Y = —={¢e-c14~arileno-C0-0-({S1-0-[S1-0)y~CO—ce-c14—arileno-}

C1-C4—alquilo Ci1-Cq4-alquilo o bien

Ci1-Cs-alquilo Ci-Cq—alquilo
= {0-CO-¢2-12~alquileno-C -OI— ({Si-0-[S1-0];-CO-¢2-12-alquileno-CO-}
Ci1~-Cs4-alquilo Ci~Cq-alquilo;

r=1a70; s=1a70; y=3ab50;

-secuenclas de poliéter contenedoras de grupos siloxano
del tipo -
C1-C4—alquilo C1-C4—alquilo
-CH;—CHR;—(l)— ({Si-0-[Si-0] y~CHRy-CH;
C1-C4-a1quillo C1~C4-alquilo

para lo cual Rp = H, C;-C4~alquilo; y = 3 a 50;

- secuencias sobre la base de aductos de 6xido de alqui-
leno de la melamina del tipo secuencias

2-amino-4, 6-di-gy.cs~alquilenamino-1, 3, 5-triazina;
-secuencias de éter fendlico sobre la base de fenoles

bivalentes y C;-Cg-diocles del tipo



ol

secuencias ~gz-cs~alqulleno=-O-cecis—arileno-0-¢z-co— '

algquileno-;

los segmentos de triazina estin enalzados mediante miembros
puente -NH-CHRz=0~-R4~0-CHR;-NH- y =-NH-CHR;-NH-, asi como even-
tualmente también -NH-CHR;-Q-CHR;-NH- a éteres de politriazina

de 4 a 1.000 nicleos con estruetura lineal y/o ramificada,

para lo cual en los éteres de pol;t;;ézina la proporcién molar
de los substituyentes R3:Ry = 20:1 a 1:20,

el porcentaje de enlaces de los' segmentos de triazina mediante .
miembros puente =-NH-CHR3—0-R.-O-CHR3;-NH- e3 de 5 a 95% de mol,
y para lo cual las masas moldeadas de aminopléasticos pueden
contener hasta 75% de masa en ingredientes de relleno, hasta
50% de masa de otros polimeros reactivos del tipo copolimeros
de etileno, copolimeros de anhidrido de acido maleiniceo, copo-
limeros modificados de anhidrido de acido maleinico, po-
1li({met)-acrilatos, poliamidas, poliésteres y/o poliuretano,
hasta 20% de masa de dioles del tipo HO-R4~OH, asl como tam-
bién hasta 2% de masa de estabilizadores, absorbentes de rayos

ultravioleta y/o substancias auxiliares,

son elaborados de acuerdo con un procedimiento de varios pasos

en el cual

- en el primer paso del procedimiento precondensados de C;-

Ce~aldehidos y derivados de tiiazina de la estructura

Ry

/’C\O\

N N

' . N |
Rs-C C-Rs

N\ /7

N

R, = NHa, -NH-CHR;—OR, —6H, ftalimido;, succinimido-,
r\'-_ = H' CI-CT_a]_-qUilo; -
Rs = -NH-CHR,~OH;:
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se eterifican medliante reacclédn con Ci-Cs-alcoholes en un medio
que va de neutral hasta levemente acido a una temperatura de
25 a 150°C y una presién de 0,1 a 5 bar, y los derivados de
triazina substituidos se acondiclonan en tiempos de tratamien-
to de 5 a2 15 minutos a una temperatura de 150 a 250°C y 0,1 a
15 bar, para 1o cual pueden ser separadas las sales formadas
manteniendo un wvalor pH de 7 a 10, disolviendo la masa fundida
de los éteres de aminotriazina a una temperatura de 70 a 150°C
en 70 a 150% de masa (respecto a los éteres de aminotriazina)
de C3;- a Cg¢-alcoholes, separando las partes insolubles luego de
enfriamiento a una temperatura de 15 a 40°C, y los Cy- a Cs-
alcoholes son evaporados a una temperatura de 70 a 140°C hasta

un contenldo restante de 5 a 20% de masa;

- en el segqundo pasb del procedimlento los derivados de
triazina substituidos por C;-Cg-alquil-oxa-C;-Cs-alquilenamino
son transformados en los correspondientes derivados de triazi-
na substituidos mediante transeterificacién parcial con dicles
del tipo HO-R(-OH y/o0 mediante reaccién parclal con blsepdxi-
dos del tipo Ha=-CH-Rg-CH-CHz en tiempos de tratamiento de 1 a
60 minutos con destilacién de C;-Cy-alcohocles a una temperatura

de 60 a 250°C y una presién de 0,01 a 1 bar
para lo cual Rq significa

Ry = Ca—-Cig—~alqulleno, =-[CHp-CH;-0-CHz-CHz]n,
= [CHz-CH (CH3) ~O~CH2-CH (CHj) ] n,
= [=-0-CH2-CHa-CH2-CH2~]p,
- [ (CH2) 2-0—-CO—cg¢-c1a—arileno-C0O-0- (CHz) z-e=1n,
= [ {CH2) 2-40-CO-¢¢-c14—alquileno~C0-0- (CHz) 2-¢=}n/

en donde n = 1 a 20;
- secuenclas contenedoras de grupos siloxano del tipo

Ci-Cs4-alquilo C;~Cy~alqullo
—c1-cte—alquilo-0-51-0-[8i] 1-4-O—c1-c1s—alquilo
Ci-Cq—alquilo C;-C4—alquilo
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-secuenclas de poliéster contenedoras de grupos siloxano
del tipo -{[({X);-0-CO=-(Y)s-CO0-0O~(X).:]-, en las cuales

X = {{CHz)2-4=0-CO=¢g-c14~axrlleno~CO-0- (CHz)2-s—~]1 © bien
{ (CH2) 2-a—0~CO-c¢-c14—alquileno-CO-0- (CHz) 2-9—}

C1-Cq-alquilo C1-Cq—alquilo

Y = —{c;.cu—arileno-COTO-({Si-O-[Si—O] y~CO-ce-cua—arileno-}

C1-C4-alquilo Ci-Cs4—alquilo © bien
Cy~Cq—alquilo C1-Cy—alquilo
={0-CO=-cz2-12~alquileno~-CO-0- ({S1-0-[S1-0] y~CO=cz-12-alquileno-CO-}
|
C;-C4~alquilo Ci-C4—alquilo;

r=1a70; sa=1a70; y=3a 50;

-secuencias de poliéter contenedoras de grupos siloxano

del tipo

Ci-C4-alquilo C1~C4~alquilo

—CH2-CHR;-0-( {51~0-[S1-0] y~CHRz—-CH;
C;-C.-alquillo Ci~-Cq~alquilo

para lo cual Rz = H, C;-Cy-alquilo; y = 3 a 50;

- secuenclas sobre la base de aductos de 6xldo de alqui-
leno de la melamina del tipo secuencias 2-amino-4, 6-di-

c2-ca—alquilenamino-1, 3,5~triazina;

-secuenclas de éter fendllico sobre la base de fenoles

bivalentes y. C;-Cs-dioles del tipo

-secuenclas -cz-cs—alquileno-O-cgg-c1s—arileno~0O~caz.ce-

alquileno-;

¥ R = -CHz=0O=cz2-c12~alquileno-0-CH;,

=CHz=-0O=¢6-c14-arileno-0-CHs-,

y para lo cual en la reaccién parcial con dioles y/o bisepdxi-
dos se pueden utilizar mezclas que contlenen hasta 70% de masa

de Cs-Cip—alcoholes,

lograndose en este segundo paso del procedimiento medliante la
proporcliédn molar grupos C;-Cg—-alquil-oxa-C;-Cs-alquilenamino /
diol utillizado y/o bisepdxido utilizado de 20:1 a 1,1:1 una
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transeterificacién parcial de los grupos C;-Ce—-alquiléter de

las C;-Cg~alquil-oxa-C;-Cg-alquilen-amino-triazinas;

- en el tercer paso del procedimiento para la adicional con-
_densacién de los éteres de aminotriazina para obtener éteres
de politriazina, la masa fundida obtenida que contiene deriva-
dos de aminotriazina eterificados y partes de éteres de poli-
triazina y de diol no-reaccionado ¢ no-separado y que puede
contener ademds Cs-Cjg—alcoholes, se hace reaccionar dosificada
en una malaxadora con un tiempo de tratamiento de 2 a 12 minu-
tos a una temperatura de 140 a 220°C con gasificacién, y se
extraen los éteres de politriazina y se granulan, para lo cual
la masa fundida antes de la dosificacién en la malaxadora se
puede someter a una regularizacién de temperatura de 20 a 120
minutos a una temperatura de 70 a 140°C, a la masa fundida se
le pueden agregar hasta 75% de masa de ingredientes de relle-
no, otros polimeros reactivos del tipo copolimeros de etileno,
copolimeros de anhidrido de &cido maleinico, copolimeros modi-
flcados de anhidrido de acido maleinico, poli(met)-acrilatos,
poliamidas, poliésteres y/o poliuretano, asi como también has-
ta 2% de masa (en cada caso respecto a los éteres de politria-
zina) de establlizadores, absorbentes de rayos ultravioleta
y/0 substancias auxiliares, y antes de la extraccién la masa

fundida se puede someter a una filtracidén de masa fundida.

5. Procedimiento para la elaboracién de masas moldeadas de
aminoplasticos de acuerdo con la reivindicacién 4, caracteri-
zada porque como catalizadores iénicos y/o para la neutraliza-
cién del principlo de reacciédn se utilizan &cidos organicos,

bases, resinas intercambladoras de iones y/o zeollitos Acidos.

6. Procedimiento para la elaboraclédn de masas moldeadas de
aminoplasticos de acuerdo con la relvindicacldn 4, caracteri-
zada porque en el primer paso del procedimiento la eterifica-
cién de los precondensados con C;-Cg—-alcoholes en presencia de
10 a 300% de masa respecto a la substancia seca del preconden-

sado utilizado se efectla con tamizado molecular.
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7. Procedimiento para la elaboraclén de masas moldeadas de
aminoplasticos de acuerdo con la reivindicacién 4, caracteri-
zada porqﬁe en el segundo paso del procedimiento, la trans-
eterificacidén parcial de los derivados de triazina substitui-
dos_por C1-Ce—alqull-oxa~-Ci~Cp~alquilen-amino se efectiia cata-
liticamente en presencia de acldos fuertes a temperaturas en-
tre 100 y 175°C.

8. Procedimiento para la elaboracién de masas moldeadas de
aminoplasticos de acuerdo con la reivindicacién 4, caracteri-
zada porque en el segundo paso del procedimiento, la trans-
eterificacién parclal de los derivados de triazina substitul-
dos por C;-Cs-alqull-oxa-~C;-Cs-alquilen-amino se efectia térmi-

camente a temperaturas entre 150 y 250°C.

9. Procedimiento para la elaboracidén de masas moldeadas de
aminoplasticos de acuerdo con la reivindicacién 4, caracteri-
zada porque en el tercer paso del procedimiento para la con-
densaciétn adicional de los éteres de amlnotriazina para obte-
ner éteres de politriazina se utilizan mezclas de productos
del 2° paso del procedimiento de diferentes productos de par-
tida o mezclas de productos del 2° paso del procedimiento con
derivados de triazina substituidos por C;-Ce-alquil-oxa-C;-Ce-

alquilen-amino y no-transeterificados.

10. Procedimiento para la elaboraciétn de masas moldeadas de
aminoplasticos de acuerdo con la reivindicacién 4, caracteri-
zada porque todos los pasos del procedimiento se efectian con-

secutivamente en un aparato de reaccién.

11. Uso de masas moldeadas de aminoplasticos de acuerdo con
una o varias de las reivindicaciones 1 a 3 para el procesa-
miento de masas fundidas, en particular como adhesives fundi-
dos o para la elaboraclién de placas, tubos, perfiles, plezas
inyectadas, fibras y materiales de espuma, asi como también
para el procesamiento con soluclédn o dispersién como adhesivo,
resina de impregnacién, resina de laca © resina de laminacién

0 para la elaboracién de espumas, microcapsulas o filbras.
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Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitét

Die Erfindung betrifft Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitit sowie ein
Verfahren zu deren Herstellung.

Erzeugnisse aus Aminoplasten wie Melamin-Formaldehyd-Harzen oder Melamin-
Harnstoff-Formaldehyd-Harzen [Ullmanns Encyclopedia of Industrial Chemistry
(1987), Vol. A2, 130-131] sind bekannt. Von Nachteil bei der Herstellung von
Erzeugnissen aus Melaminharzen ist die schwierige Verarbeitbarkeit nach
ablichen thermoplastischen Verarbeltungsverfahren wie Extrusion, Spritzguss oder
Blasformen sowie deren geringe Flexibilitat.

Niedermolekulare Melaminharz-Vorkondensate besitzen eine 2zu geringe
Schmelzviscositat fir diese Verarbeitungsverfahren und kdnnen zu Erzeugnissen
lediglich als hochgefiilite Formmassen bei langen Zylduszeiten unter Hartung der
Erzeugnisse verarbeitet werden (Woebcken, W., Kunststoff-Handbuch Bd. 10
"Ouroplaste’, Carl Hanser Verl. Minchen 1988, S. 266-274).
Melaminharzerzeugnisse in Form von Fasern, Schumen oder Beschichtungen
kdnnen auf Grund der niedrigen Schmelzviscositdt der Melamin-
harzvorkondensate nur ausgehend von L3sungen der Melaminharzvorkondensate
unter Aushartung wahrend der Formgebung hergestelit werden.

Bekannte Verfahren zur  Verbesserung der Flexibilitdt  von
Melaminharzerzeugnissen sind der Zusatz von Polyvinylalkohol bei der
Herstellung von Melaminharzfasem durch Verspinnen aus Lédsung (DE 23 64 091
B2) oder der Einsatz von Melaminharzen, die mit Alkylendiaminen,
Alkoxyalkylaminen bzw. Dicyandiamid modifiziert sind, bei der Herstellung von
Post-Forming-Laminaten (WO 96 30 422 A1). Bei der Herstellung der
Erzeugnisse verbesserter Flexibilitdt werden jedoch Melaminharziésungen
eingesetzt.
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Aufgabe der vorilegenden Erfindung sind Aminoplasterzeugnisse verbesserter
Flexibilitat, die durch thermoplastische Verarbeitungsverfahren hergestelit werden
kbnnen.

Die erfindungsgemésse Aufgabe wurde durch Aminoplasterzeugnisse geldst, die

erfindungsgemass Erzeugnisse auf Basls von Aminoplast-Forrmmassen sind, die

aus Mischungen aus schmelzbaren 20- bis 1000-Kem-Polytriazinethem bestehen,
wobel in den Polytriazinethern die Triazinsegmente

/c\\

N N
Il !

—-C C-—
N\

N

A1 = -NHg, -NH-CHR2-O-R3 ,-NH-CHR2-O-R4-OH, -OH, Phthallmido-. Succinimido-

~NH-CHRz-O-R4-O-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-0-CHR2-NH-,

Rz = H, Cy-C7 - Alkyl;
Rs = Cy-C1s - Alkyl, H;

Ry = Cr;Cu-NkyIBn. -CH(CH:)-CHz-O-cz.m2-A|ky|6n-0-CHz-CH(CH3)-,
-CH(CH3)-CHz-0-ca.c12-Arylen-O-CHz-CH(CHjg)-,
-[CH2-CHz-O-CHz-CHa}, -, -[CH2-CH(CH3)-0-CH2-CH({CHa)]s -, -[-O-CH2-CH2~
CH>-CHz-)n-,
~{(CHz)2e-O-CO-ca.c14-Arylen-CO-O-(CHz)2a-1n -,
~{(CH2)2-6-0-CO-ca.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)z.67] -,
wobei n = 1 bis 200;



- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
c1-c4-A|IkyI ' C1-Cy-Alkyl

- c1cre- Alkyl - O l- Si -OI-[SI-]1.4- O - c1.c1 - Alkyl -
C1-Co-Alkyl C1-Co-Alkyl

- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -{{X)-O-CO-(Y),-
CO-O-(X)i}- ,
bei denen
X = {(CH2)2.4-0-CO-cec14-Arylen-CO-O-(CHg)24-} oder
-{(CHz)29-0-CO-ca.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)25-};

01-04-Allkyl | Cy-Ce-Alkyl
Y= -{mu.Arylen-CO-OI({Sl -?-[SI-O]rco-cg. ci+-Arylen-}
C1-Cq-Alkyl C1-Cq-Alkyl oder




c1-c4-?lkyl C1-Cs-Alkyl
-{O-CO-czc1 2.Alkylen-CO-O-({SiI-O-[Si-O]z-CO-cz. ci2Alkylen-CO-}
C1-C4-Allkyl | Ci-Cy-Alkyl ;
r=1bis70; s=1Dbis70 undy =3 bis 50 bedeuten;

- Slioxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
Ci-Co-Alkyl  Ci-Co-Alkyl
-CHz-CHHrlO-({Si I-Cl)-[SI-O],,-CH Rz-CHz-
01-04-AILyI C1-C4-Alkyl
wobei Rz = H; Cy-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ
2-Amino-4,8-di-c2.c4.alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C>-Cg-Diolen
vom Typ

-co-ca-Alkylen-O-cg.cis-Arylen-O-ca.ca-Alkylen- Sequenzen;

durch Brdckenglieder -NH-CHR2-O-R4-O-CHRz-NH- und -NH-CHR2-NH- sowie
gegebenentfalls -NH-CHRz-O-CHR2-NH- zu 20- bis 1000-Kem-Polytriazinethem
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verkndpft sind,

wobel in den Polytriazinethern das Molverhdltnis der Substituenten R3 : R4 =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,

der Anteil der Verknipfungen der Triazinsegmente durch Brickenglieder -NH-
CHR3-O-R4-O-CHR3-NH- 5 bis 95 Mol% betragt,

und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Fllstoffe und/oder
Adsorbermaterialien, bis zu 50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ
Ethylen-Copolymere, Maleinsaureanhydrid-Copolymere, modifizierte
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Maleinsaureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyester
und/oder Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole des Typs HO - Ry - OH,
sowle bis zu 5 Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber, Harter und/oder
Hilfsstoffe, enthalten kdnnen.

Bevorzugt sind die Aminoplasterzeugnisse durch Schmelzeverarbeitung
hergestellte Halbzeuge, insbesondere Platten, Rohre, Profile, Beschichtungen,
Schaumstoffe oder Fasern, oder Formstoffe, insbesondere Spritzgussteile, oder
aus Fasemn nach der Wickel-, Flecht- oder Pultruslonstechnik und nachfolgender
Harzimpréagnierung hergestelite Bautelle.

In den Aminoplast-Formmassen, die dle Basis der erfindungsgeméassen
Aminoplasterzeugnisse bilden, werden als Polytriazinether in den Mischungen
Polytriazinether mit R; = H bevorzugt.

Die Mischungen aus Polytriazinethem in den Aminoplast-Formmassen k&nnen
Gemische aus Polytriazinethem mit gleichem oder unterschiedlichem Substituent
Ry = -NH;, -NH-CHR2-O-R3 ,-NH-CHR;-0O-R-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-
-NH-CHR2-0-R¢-0-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR2-NH-
sein.

Die in den Aminoplasterzeugnissen enthaltenen Filistoffe  bzw.
Adsorbermaterialien sind bevorzugt AlOs Al(OH)s, SiO;, Bariumsulfat,
Calciumcarbonat, Glaskugeln, Kieselerde, Glimmer, Quarzmehl, Schiefermehl,
Mikrohohlkugein, Russ, Talkum, Schichtsilikate, Molekularsiebe, Gesteinsmehl,
Holzmehl, Cellulose, Celiulosederivate. Besonders bevorzugt als Filistoffe werden
Schichtsilikate vom Typ Montmorilionit, Bentonit, Kaollnit, Muskovit, Hectorit,
Fluorhectorit, Kanemit, Revdit, Grumantit, llerit, Saponit, Belidelit, Nontronit,
Stevensit, Laponit, Taneolit, Vermiculit, Halloysit, Volkonskoit, Magadit, Rectorit,
Kenyait, Sauconit, Borfluomphlogopite und/oder synthetische Smectite. Als
Adsorbermaterial werden Schichtsilikate vom Typ Montmorillonit, Bentonit und
Hectorit, Molekularsiebe des Typen A, X, Y, besonders 5A, Adsorber auf
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Siliciumdioxidbasis, Mikrohohlkugeln, Cellulose und/oder Cellulosederivate
besonders bevorzugt.

Beispiele fOr reaktive Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere, die in den
Aminoplasterzeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten sein konnen, sind
teilverseifte  Ethylen-Vinylacetat-Copolymere, Ethylen-Butylacrylat-Acrylsfure-
Copolymere, Ethylen-Hydroxy-ethylacrylat-Copolymere oder Ethylen-Butylacrylat-
Glycidylmethacrylat-Copolymere.

Beispiele flr reaktive Polymere vom Typ Maleinsaureanhydrid-Copolymere, die in
den Aminoplasterzeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind C-
Cx-Olefin - Maleinsiureanhydrid-Copolymere oder Copolymere aus
Maleins8ureanhydrid und Cg-Cag-Vinylaromaten.

Beispiele fiir dle C>-Cx-Olefin - Komponenten, die In den Maleinséureanhydrid-
Copolymeren enthaltenen sein konnen, sind Ethylen, Propylen, Buten-1,
Isobuten, Dilsobuten, Hexen-1, Octen-1, Hepten-1, Penten-1, 3-Methyibuten-1, 4-
Methylpenten-1, Methylethylpenten-1, Ethylpenten-1, Ethylhexen-1, Octadecen-1
und 5,8-Dimethyinorbomen.

Beispiele fOr die Cg-Cao-Vinylaromaten - Komponenten, die in den
Maleinsdureanhydrid-Copolymeren enthaltenen sein kénnen, sind Styren, ao-
Methyistyren,  Dimethylstyren,  Isopropenyistyren,  p-Methylistyren  und
Vinylbipheny!.

Die in den Aminoplasterzeugnissen gegebenenfalls enthaltenen modifizierten
Maleinsdureanhydrid-Copolymere sind bevorzugt partiell oder volistindig
veresterte, amidierte bzw. imidierte Maleinsaureanhydrid-Copolymere.

Besonders geeignet sind modifizierten Copolymere aus Maleins&ureanhydrid und
C2-Ca0-Olefinen bzw. Cy-Cao-Vinylaromaten mit einem Molverhéitnis von 1 : 1 bis 1
: 9 und Molmassen-Gewichtsmitteln von 5000 bis 500000, die mit Ammoniak, C,-
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Cis-Monoalkylaminen, Ce-Cig-aromatischen Monoaminen, C-Cie-
Monoaminoalkoholen, monoaminierten Poly(C2-Cs-alkylen)oxiden einer Molmasse
von 400 bis 3000, und/oder monoveretherien Poly(C2-Cs-alkylen)oxiden elner
Molmasse von 100 bis 10000 umgesetzt worden sind, wobei das Molverhaltnis
Anhydridgruppen Copolymer / Ammoniak, Aminogruppen Cy-C1s-Monoaikylamine,
Ce-Cis-aromatische Monoamine, C2-C1¢-Monoaminoalkohole bzw.
monoaminiertes Poly-(C2-Cs-alkylen)oxid und/oder Hydroxygruppen Poly(Cz-Cs-
alky-len)oxid 1 : 1 bis 20 : 1 betragt.

Beispiele fir reaktive Polymere vom Typ Poly(meth)acrylate, die in den
Aminoplasterzeugnissen bls zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind
Copolymere auf Basis von funktionellen ungesattigten (Meth)acrylatmonomeren
wie  Acrylsdure, Hydroxyethylacrylat, Glycidylacrylat, Methacrylis@ure,
Hydroxybutylmethacrylat, oder Glycidyimethacrylat und nichifunktionelien
ungesattigten  (Meth)acrylatmonomeren wie  Ethylacrylat, Butylacrylat,
Ethylhexylacrylat, Methylmethacrylat, Ethylacrylat und/oder Butylmethacryiat
und/oder Cg-Czo-Vinylaromaten. Bevorzugt werden Copolymere aut Basis
Methacryisiure, Hydroxyethylacrylat, Methylmethacrylat und Styren.

Beisplele fir reaktive Polymere vom Typ Polyamide, die In den
Aminoplasterzeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten seln kdnnen, sind Polyamnid-
6, Polyamid-6,6, Polyamid-11, Polyamid-12, Polyaminoamide aus
Polycarbonsuren und Polyalkylenaminen sowie dle enisprechenden
methoxylierten Polyamide.

Belspiele flir reaktive Polymere vom Typ Polyester, die in den
Aminoplasterzeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind Polyester
mit Moimassen von 2000 bis 15000 aus geséttigten Dicarbonséuren wile
Phthals&ure, Isophthalsiure, Adipins@ure und/oder Bemsteinsiure, ungeséttigten
Dicarbonsduren wie Maleinsdure, Fumarsdure und/oder Itakonsdure und Diolen
wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentyiglycol und/oder Hexandiol. Bevorzugt
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werden verzweigte Polyester auf Basis von Neopentyiglycol, Trimethylolpropan,
Isophthalséure und Azelainsaure.

Beispiele fir reaktive Polymere vom Typ Polyurethane, die in den Aminoplaster-
zoeugnissen bis zu 50 Masse% enthalten sein kdnnen, sind unvemeizte
Polyurethane auf Basis von Toluylendiisocyanat, Diphenylmethandiisocyanat,
Butandiisocyanat und/oder Hexandiisocynat als Diisocyanatkomponenten und
Butandiol, Hexandiol und/oder Polyalkylenglycolen als Diolkomponenten mit
Molmassen von 2000 bis 30000.

In den erfindungsgeméssen Aminoplasterzeugnissen kdnnen bis zu 20 Masse%
Diole des Typs HO - R4 - OH enthalten sein.

Beispiele far Diole vom Typ HO-R-OH, wobei Ry = C2-C1s-Alkylen bedeuten, sind
Ethylenglycol, Butandiol, Octandiol, Dodecandiol und Octadecandiol.

Beispiele fir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = -[CHz-CH3-O-CH2-CHa}s - und
n = 1-200 Ist, sind Polyethylenglycole mit Molmassen von 500 bis 5000.

Beispiele fir Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei Ry = -[CH2-CH(CHs)-O-CHz-
CH(CHa)}» - und n = 1-200 ist, sind Polypropylenglycole mit Molmassen von 500
bis 5000.

Beispiele fir Diole vom Typ HO-Rs-OH, wobei R4 = -[-O-CH2-CH2-CH2-CHz-], -
und n = 1-200 ist, sind Polytetrahydrofurane mit Molmassen von 500 bis 5000.

Beispiele far Diole vom Typ HO-R4-OH, wobei R4 = -[(CH2)2.6-O-CO-cs.c14-Arylen-
CO-O-(CHz)ze-]n- ist, sind Ester und Polyester auf Basis geséttigter
Dicarbonséuren wie Terephthalsaure, Isophthalséure oder
Naphthalindicarbons#ure und Diolen wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentyigiycol
und/oder Hexandiol. Als Ester wird Bis(hydroxyethyl)-terephthalat bevorzugt.



Belspiele 10r Diole vom Typ HO-R,-OH, wobei R4 = -[(CH2)28-0-CO-ca.c12-Alkylen-
CO-O-(CHz)24-]n Ist, sind Polyester auf Basis gesdttigter Dicarbonsluren wie
Adipinsdure und/oder Bemsteinsaure, ungeséttigier Dicarbonsiuren wie
Maleinsdure, Fumars&ure und/oder Itakonsdure und Diolen wie Ethylenglycol,
Butandiol, Neopentyiglycol und/oder Hexandiol.

Beispiele fir Diole vom Typ HO-R,-OH, wobei R, = Slloxangruppen enthaltende
Sequenzen des Typs
C1-C4-Aiky| | C1-Cs-Alkyl

- c1-c1e- Alkyl - OI' Si '?'[3|']1-4- O - c1-c1e - Alkyl -

Ci-Co-Alkyl C1-Cy-Alkyl
bedeuten, sind 1,3-Bis(hydroxybutyl)tetramethylidisiloxan und 1,3-
Bis(hydroxyoctyl)tetraethyldisiloxan.

Belsplele fir Polyestersequenzen mit Siloxangruppen enthaltende Diole vom Typ
HO-R,-OH, wobei R, = -[(X)-O-CO-(Y)y-CO-0O-(X),]- ist,
bei denen
X = {(CH2)25-0-CO-csc14Arylen-CO-O-(CHz)a¢-} Oder
~{{CH2)2.-0-CO-ca.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)2.5-};

C1-C4-A|Ikyl | C1-Ca-Alkyl
Y= -{cg.cu.Arern-COI-O-({SIi -0-{8i-0},-CO-cs- c1s-Arylen-}
C1-Ce-Alkyl C1-Cs-Alkyl oder

C1-C4-Alkyl Ci-Co-Alkyl
-{O-CO-m-ctz-Alleen-CC)l-O-({sl -0-[Si-0]-CO-ce. c12-Alkylen-CO-}
01-04-A|Ikyl | Ci-CoAlkyl  ;
r=1bis 70; s=1bis 70 undy =3 bis 50 bedeuten;
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sind Hydroxylendgruppen enthaltende Polyester auf Basis aromatischer Ce-Cis-
Arylendicarbons8uren wie Terephthalsdure oder Naphthalindicarbonsaure,
aliphatischer C2-Ci2-Alkylendicarbonsauren wie Adipinsdure, Maleins@ure oder
Pimelinséure, Diolen wie Ethylenglycol, Butandiol, Neopentyiglycol oder Hexandiol
und Siloxanen wie Hexamethyldisiloxan oder a,-Dihydroxypolydimethyisiloxan.

Beispiele fir Slloxangruppen enthaltende Polyetherdiole HO-R4-OH, bei denen R,
Poly-ethersequenzen des Typs
C1-C4-A|Ikyl | C1-Cs-Alkyl

-CHz-CHFlz-O-l({Si -cl)-[SI-O]y-CHRz-CHz-
Cy-C4-Alkyl C1-Cs-Alkyl
wobei Rz = H; Cy-Cs-Alkyl und y = 3 bis 50; bedeuten,

sind Polyetherdiole auf Basis von Siloxanen wie Hexamethyldisiloxan oder o,0-

Dihydroxypolydimethylisiloxan und Alkylenoxiden wie Ethylenoxid oder
Propylenoxid.

Beisplele fir Diole auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ 2-
Amino-4,8-bis(hydroxy-ca-cs-alkylenamino)-1,3,5-trlazin sind Diole auf Basis
Melamin und Ethylenoxid oder Propylenoxid.

Beispiele fir Phenoletherdiole auf Basis zweiwertiger Phenole und C;-Cg-Diolen
vom Typ

Bis(hydroxy-ca.cs Alkylen-O-)cs.c1g-Arylen  sind  Ethylenoxidaddukte  oder
Propylenoxidaddukte an Diphenylolpropan.

Beispiele flir geeignete Stabilisatoren und UV-Absorber, die in den
Aminoplasterzeugnissen bis zu 2 Masse% enthalten sein konnen, sind
Piperidinderivate, Benzophenonderivate, Benzotriazolderivate, Triazinderivate
und/oder Benzofuranonderivate.
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Die Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitdt werden erfindungsgeméss
nach einem Verfahren hergestellt, bei dem Aminoplast-Formmassen, die aus
Mischungen aus schmelizbaren 20- bis 1000-Kem-Polytriazinethern bestehen,

wobei in den Polytriazinethem die Triazinsegmente

¢

¢
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Ri = -NHz, -NH-CHR2-0-R3 ,-NH-CHR2-O-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHR2-O-R4-0-CHR2-NH-, -NH-CHRz-NH-, -NH-CHR2-O-CHR2-NH-,

HZ = Hl C1-C1 = Alkyl:
Ha = C1-C1s - A"(YL H;

R4 = C2-Cys-Alkylen, -CH(CHs)-CHo-O-coc12-Alkylen-O-CHa-CH(CHs)-,

-CH(CHj3)-CHz-O-ca.c12-Arylen-O-CHz-CH(CHs)-,

-[CH2-CHz-0-CH>-CHa},, -, {CHz-CH(CH3)-O-CHz-CH(CHa)]s -, -[-O-CH2-CHo-
CHz-CHa-]r-,

-[(CHz)28-O-CO-ce-c14-Arylen-CO-O-(CHz)zg-)n -,

-{(CHz)2.8-0-CO-c2.c12.Alkylen-CO-O-(CHz)z7)n -,

wobei n = 1 bis 200;
- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
C1-C4-A||kY| | C1-C4-Alkyl

- c1-c1s - Alkyl - OI- Si -?-[Si-]u- O - c1c1a - Alkyl -

C1-Ca-Alkyl C1-Cq-Alkyl
- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)-O-CO-(Y)s-
CO-O-(X)l-,
bel denen
X = {{CH2)24-0-CO-cac14-Arylen-CO-O-(CHz)a4-} oder
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~{(CH2)2.-0-CO-cac12-Alkylen-CO-O-(CHa)z.¢-};

01-044?|kyl | C1-Cq-Alkyl
Y= '{co-cu-AMON'CO'OI({SI '?'ISI'OerO'm- ciArylen-}
01-04-A||(Y| C1-C4-Alkyl oder
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C1-Cq-Alkyl C1-Ca-Alkyl
-{O-CO-m.cu.AIkylen-col-O-({sli -0-[Si-0]-CO-c2. c12 Alkylen-CO-}
C1-C4-Allkyl | C1-Cs-Alkyl ;
r=1bis70; s=1bis 70 undy =3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
C1-C4-Alkyl C1-Cq-Alkyl
-CHz-CH Flz-(l)-l({SI -|O-I[Si-0]y-CH Rz-CHz-
C1-Cs-Alkyl C1-Cs-Alkyl
wobei Rz = H; C{-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ
2-Amino-4,6-di-cac4-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und Cz-Cg-Diolen
vom Typ

-c2-caAlkylen-O-cec1g-Arylen-O-czcs-Alkylen- Sequenzen;

durch Brickenglieder -NH-CHR2-O-R4-0-CHR2-NH- und -NH-CHRz-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHRz-O-CHR2-NH- zu 20- bis 1000-Kern-Polytriazinethern
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verknQpft sind,
wobei in den Polytriazinethem das Molverhdltnis der Substituenten Ra : Rs =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,
der Anteil der Verknlpfungen der Triazinsegmente durch Brlickenglieder -NH-
CHR3-0-R4-0O-CHR3-NH- 5 bis 95 Mol% betragt,
und wobel dle Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Fillistoffe und/oder
Adsorbermaterialien, bis zu 50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ
Ethylen-Copolymere, Maleins&ureanhydrid-Copolymere, modifizierte Malein-
siureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyester
und/oder Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole vom Typ HO - R4 - OH sowie
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bis zu 5 Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber, Harter und/oder Hilfsstoffe,
enthalten kénnen,
in kontinuieriichen Knetem bel Massetemperaturen von 105 bis 260°C und
Verwaellzeiten von 2 bis 12 min aufgeschmolzen werden und unter Aushértung der
Polytriazinether nach Oblichen Verarbeltungsverfahren fiir thermoplastische
Polymere

A) als Schmelze auf einen Glattwerk aufgegeben und als Platte (iber
TransporibAnder abgezogen und geschnitten oder auft Flachenbahnen aus
Metalifollen, Kunststoffolien, Papierbahnen oder Textlibahnen aufgesiegelt und
als Mehrkomponentenverbunde abgezogen und konfektioniert werden,
oder
B) Ober eine Profildlise ausgetragen und ais Profil oder Plattenmaterial
abgezogen, geschnitten und konfektioniert werden,
oder
C) (ber eine Ringdlse ausgetragen, unter Einpressen von Luft als Rohr
abgezogen, geschnitten und konfektioniert werden,
oder
D) nach Eindosierung von Treibmittein Ober eine Breitschlitzdlse ausgetragen
und als geschdumtes Plattenmaterial abgezogen werden,
oder
E) Ober die Breitschiitzdlise einer Rohrbeschichtungsanlage ausgetragen und
schmelzfidssig auf das rotierende Rohr aulgesiegelt waerden,
oder
F) in Spritzgussmaschinen, bevorzugt mit Drelzonenschnecken einer
Schneckenlénge von 18 bis 24 D, hohen Elnspritzgeschwindigkeiten und bei
Werkzeugtemperaturen von 70 bis 150°C, zu Spritzgussformteilen verarbeltet
werden, oder
G) In Schmelzespinnaniagen miltels Schmelzepumpe durch das
Kapillarwerkzeug in den Blasschacht extrudiert und als Faden abgezogen oder
nach dem Melt-Blow-Verfahren als Fasemn abgetrennt, oder ala Schmelze nach
dem Rotationsspinnverfahren Iin eine Scherfeldkammer mit organischen
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Dispergiermitteln unter Bildung von Faserfibriden ausgetragen, und in
Nachfoigeeinrichtungen weiterverarbeitet werden,

oder
K) zur Schmelzeimpragnierung von nach dem Wickelverfahren, Flechtverfahren
oder Pultrusionsverfahren hergesteliter Bauteilrohlinge eingesetzt werden,

und die Erzeugnisse gegebenenfalls zur volistindigen Aushértung einer
thermischen Nachbehandlung bei Temperaturen von 180 bis 280°C und
Verwellzeiten von 20 bis 120 min unterzogen werden.

Die bei dem Verfahren zur Herstellung von Aminoplasterzeugnissen verwendeten
Aminoplast-Formmassen kdnnen in Form von zylindrischen, linsenférmigen,
pastillenfdrmigen oder kugelfdrmigen Partikeln mit einem mittleren Durchmesser
von 0,5 bis 8 mm eingesetzt werden.

Die in den Aminoplast-Formmassen enthaltenen Mischungen aus schmelzbaren
20- bis 1000-Kern-Polytriazinethem lassen sich durch Veretherung von
methylolierten Aminotriazinen mit C¢-C4-Alkoholen, partielle Umetherung der
Aminotriazinether mit Diolen vom Typ H-O-R,-O-H und/oder partielle Umsetzung
mit Bisepoxiden vom Typ
HzC-CH-Rg- CH-CH;
N ~o
wobei
R4 = C2-Cqe-Alkylen, -[CHz-CH2-O-CHa-CHaly -, -[CHz-CH{CHa)-O-CH2-CH(CHa)];, -
~[-O-CH2-CH2-CHa-CHa-]o-
{(CH2)24-0-CO-cac12-Aryl-CO-0O-(CHz)24-]n -,
~[(CH2)2.8-O-CO-cs.c12.Alkylen-CO-O-(CHz)2.8-]n -,
n = 1 bis 200,
Siloxangruppen enthaftende Polyestersequenzen oder Polyethersequenzen,
Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins,
Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und Diolen,

SERCE T
,s i B
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und Rg = -CH2-O-cac12-Alkylen-O-CHz-, -CHa-O-ce.c14-Arylen-O-CHz-,

bedeuten, und nachfolgendes Schmelzekneten der Aminotriazinether herstellen.
Neben Dioclen kdnnen als mehrwertige Alkohole auch drel- und/oder vierwertige
Alkohole eingesetzt werden.

Bevorzugt werden bel der Herstellung der erfindungsgeméssen
Aminoplasterzeugnisse Aminoplast-Formmassen eingesetzt, bei denen die darin
enthaltenen Polytriazinether 30- bis 300-Kem-Polytriazinether sind.

Mit besonderem Vortell werden bei der Herstellung von Aminoplasterzeugnissen
verbesserter Flexibilitdt Aminoplast-Formmassen eingesstzt, bel denen die darin
enthaltenen Polytriazinether Polytriazinether mit Rz = H sind.

Boevorzugt sind die bei der Herstellung der erfindungsgeméssen
Aminoplasterzeugnisse in den eingesetzten Aminoplast-Formmassen enthaltenen
Héarter schwache Sauren vom Typ

- blockierte Sulfonséuren,

- aliphatische C4-C1s-Carbonséuren,

- Alkalisalze oder Ammoniumsalze der Phosphorsaure,

- GCi-Ciz-Alkylester oder Co-Cg-Hydroxyalkylester von Cg-C14-aromatischen
Carbonsauren oder anorganischen Sauren,

- Salze von Melamin oder Guanaminen mit Cy-ig-aliphatischen
Carbonsauren,

- Anhydride, Halbester oder Halbamide von C4-Czo-Dicarbonséuren,

- Halbester oder Halbamide von Copolymeren aus ethylenisch ungeséttigten
C4-Cao-Dicarbonséiureanhydriden und  ethylenisch ungesattigten
Monomeren vom Typ Cz-Czo-Olefine und/oder Cg-Coo-Vinylaromaten,

und/oder

- Salze von Cy-Ciz-Alkylaminen bzw. Alkanolaminen mit Cy-Cqs-
aliphatischen, Cg-C14-aromatischen oder alkylaromatischen Carbonséuren
sowie anorganischen Sauren vom Typ Salzsdure, Schwefelséure oder
Phosphorséure.
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Die in den eingesetzten Aminoplast-Formmassen als Héarter enthaltenen
schwachen Séuren kdnnen bei der Rezepturierung der Aminoplast-Formmassen
und/oder nach dem Aufschmelzen der Aminoplast-Formmassen vor der
Ausformung zum Halbzeug bzw. Formstoff zugesetzt werden.

Beispiele fiir blockierte Sulfonsduren als Héarier bei der Herstellung der
erfindungsgemassen Aminoplasterzeugnisse sind Benzilmonoxim-tosylat, «-
Cyclohexylsulfonyl-oxyimi-no-phenylessigsureethylester, Acetonoxim-p-
benzoylbenzolsulfonat,  a-(4-Nitro-benzol-sulfonyloxyimino)benzylcyanid, 2-
Nitrobenzylsulfonat und 2-Methylsulfonyloxyimino-4-phenyl-but-3-ennitril.

Beispiele fOr aliphatische C4-C1s-Carbonsauren als Harter bei der Herstellung der
erfindungsgeméissen Aminoplasterzeugnisse sind Buttersdure, Capronsaure,
Palmitins&ure, Stearinséure und QOlsaure.

Beisplele far Alkalisalze oder Ammoniumsalze der Phosphorséure als Harter, die
bei der Herstellung der erfindungsgemiéssen Aminoplasterzeugnisse in den
eingesetzten Aminoplast-Formmassen enthalten sind, sind
Ammoniumhydrogenphosphat, Natriumpolyphosphat und
Kaliumhydrogenphosphat.

Beispiele fir C4-Cq2-Alkylester oder C»-Cs-Hydroxyalkylester von Cg-Ci4-
aromatischen Carbonsauren oder anorganischen Sé&uren als Harter bei der
Herstellung der erfindungsgemassen Aminoplasterzeugnisse sind Dibutylphthalat,
Phthalsiurediglycolester und/oder Trimellithsaureglycolester.

Beispiele fGr Salze von Melamin oder Guanaminen mit Ci-e-aliphatischen
Carbonsiuren als Harter bel der Herstellung der erfindungsgemassen
Aminoplasterzeugnisse sind  Melaminformiat,  Melamincitrat  und/oder
Acetoguanaminbutyrat.

e K
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Beisplele fir Anhydride, Halbester oder Halbamide von C4-Czae-Dicarbonséuren als
Hérter bei der Herstellung der erfindungsgeméssen Aminoplasterzeugnisse sind
Maleinsureanhydrid, Mono-C-Cg-alkyimaleate wie Maleinsduremoncbutylester,
Maleins&uremonoethylhexylester oder Monostearyimaleat oder Maleins&uremono-
Ci-Cie-glkylamide wie Malelnsduremonoethylamid, Maleins&uremonooctylamid
oder Maleins@uremonostearylamid.

Beispiele flir Halbester oder Halbamide von Copolymeren aus ethylenisch
ungeséttigten C,-Cxo-Dicarbonsdureanhydriden und ethylenisch ungeséttigten
Monomeren vom Typ C2>-Cag-Olefine und/oder Cg-Cao-Vinylaromaten als Harter bei
der Herstellung der erfindungsgeméssen Aminoplasterzeugnisse sind Halbester
oder Halbamide von Copolymeren aus Maleins8ureanhydrid und Cs-Ce-c-Oleflnen
vom Typ isobuten, Diisobuten und/oder 4-Methyipenten und/oder Styren mit
aeinem Molverhilinls MaleinsAureanhydrid/Cs-Ce-a-Olefin bzw. Styren baw.
entsprechender Monomermischungen von 1: 1 bis 1: 5.

Belspiele fir Salze von GC;-Ci-Alkylaminen bzw. Alkanolaminen mit Ci-Cqg-
aliphatischen, Cg-C14-aromatischen oder alkylaromatischen Carbonséuren sowle
anorganischen Sauren vom Typ Salzs8ure, Schwefelslure oder Phosphorsaure
als Harter bei der Herstellung der erfindungsgemassen Aminoplasterzeugnisse
sind Ethanolammmoniumchiorid, Triethylammoniummaleat,
Diethanolammoniumphosphat und/oder Isopropylammonium-p-toluolsulfonat.

Beispiele fir geeignete Hilfsstoffe, die bel dem erfindungsgeméssen Verfahren zur
Herstellung von Aminoplasterzeugnissen eingesetzt werden kdnnen, sind
Verarbeitungshiitsmittel wie Calclumstearat, Magnesiumstearat und/oder Wachse.

For die Herstellung von Aminoplasterzeugnissen, die Fdlistoffe,
Adsorbermaterialien, weitere reaktive Polymere, Diole, Stabllisatoren, UV-
Absorber und/oder Hilfsstoffe enthalten, kdnnen Formmassen eingesetzt werden,
in denen diese Komponenten bereits enthalten sind, oder die Komponenten
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worden bel der Verarbeitung der Aminoplast-Formmassen zu
Aminoplasterzeugnissen zugesetzt.

Fir das Aufschmelzen der Aminoplast-Formmassen bei der Herstellung der
Aminoplasterzeugnisse sind als kontinuieriche Kneter Extruder mit
Kurzkompressionsschnecken odar Dreizonenschnecken mit L/D = 20-40 geeignet.
Bevorzugt werden 5-Zonen-Schnecken mit Einzugszone, Kompressionszone,
Scherzone, Dekompressionszone und Homogenisierungszone. Schnecken mit
Schnittiefen von 1 : 2,5 bis 1 : 3,5 sind bevorzugt geeignet. Besonders ginstig ist
die Zwischenschaltung von statischen Mischemn oder Schmelzepumpen zwischen
Zylinder und Dise.

Ginstige Massetemperaturen for die aufgeschmoizenen Aminoplast-Formmassen
bei der Verarbeltung nach der Glattwerktechnologie zu Aminoplasterzeugnissen In
Form von Platten oder Beschichtungen oder bei der Herstellung von Platten,
Profilen oder Rohren durch Austrag aus einer Profildise liegen im Bereich von
140 bis 220°C.

Bel der Herstellung von geschiumtem Plattenmateriai als Aminoplasterzeugnis
durch Austrag 0Ober eine BreitschlitzdGse kdnnen Aminoplast-Formmassen
eingeselzt werden, die gasabspaltende Trelbmittel wie Natriumhydrogencarbonat,
Azodicarbonamid, Zitronensaure/Bicarbonat-Trelbsysteme und/oder
Cyanursauretrihydrazid enthalten, oder in die Schmelze werden vor dem Austrag
leichtflichtige Kohlenwasserstoffe wie Pentan, Isopenian, Propan und/oder
Isobutan, oder Gase wie Stickstoff, Argon und/oder Kohlendioxid dosiert. GOnstige
Diisentemperaturen flr den Austrag der Treibmittel-enthaltenden Schmelze sind
135 bis 185°C. Bevorzugte Schaumdichten der geschaumten
Aminoplasterzeugnisse liegen im Bereich von 10 bis 500 kg/mZ.

FOr die Extruslonsbeschichtung von Metallrohren sind Massetemperaturen
der Schmelzen aus Aminoplast-Formmassen von 145°C bis 210°C und eine
Vorwrmung des Rohrmaterials auf 120 bis 180°C erforderlich.
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Vorzugsweise werden bel der Herstellung von Aminoplast-Sprilzgusserzeugnissen
Spritzgussmaschinen mit Spritzeinheiten eingesetzt, die Dreizonenschnecken mit
einer Schneckenladnge von 18 bis 24 D besitzen. Die Elnspritzgeschwindigkeit bel
der Her-stellung der durch Spritzgiessen erzeugten Formtellerzeugnisse soll
mdglichst hoch eingestelit werden, um Elinfallstellen und schiechte Binden#hte
auszuschliessen. Bevorzugte Schmelzetemperaturen liegen im Bereich von 170
bis 260°C

Bel der Herstellung von Fasererzeugnissen aus Aminoplasten werden zur
gleichméssigen Schmelzedosierung der im Plastifizierextruder aufgeschmolzenen
Formmassen Ober den Schmelzeverteiler zum Kapillarwerkzeug bevorzugt
Diphenyl-beheizte Schmelzepumpen fir die auf 170-250°C erhitzten Schmelzen
eingesetzt.

Die Herstellung von Filamentgamen als Aminoplasterzeugnisse kann in
Kurzspinnanlagen durch Abzug der FAden mit Hilfe schnelllaufender Galetten mit
Fadenabzugsgeschwindigkeiten auf 60 bis 450 m/min und Weiterverarbeitung in
Nachfoigeeinrichtungen aus Héartungskammer, Reckeinrichtung und Wickler
erfolgen.

Fasern oder Vliese als Aminoplasterzeugnisse kdnnen ebenfalls nach dem Meit-
Blow-Verfahren durch Applizierung elnes hocherhitzten Luftstroms um dle
Kaplllarddsendffnungen bel der Extrusion der FAden aus dem Kapillarwerkzeug in
den Blasschacht hergestelit werden. Der Luftstrom verstreckt den geschmolzenen
Faden unter gleichzeitiger Zertellung In viele Einzelfiserchen mit
Faserdurchmessemn von 0,5 bis 12 um. Eine Welterverarbeitung der auf dem
Siebtransportband abgelegten Fasem zu Vliesen kann durch Applikation von
Thermobondier- oder Vemadelungsprozessen zur Erzielung der erforderiichen
Festigkeit und Dimensionsstabilitdt erfolgen.
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Bei dem  erfindungsgemissen Verfahren zur Herstellung von
Aminoplasterzeugnissen erfolgt die Herstellung von Faserfibriden aus -den
Aminoplastformmassen bevorzugt durch

- Eintrag der Schmelze Gber Eintragsddsen bei Schmelzetemperaturen von 160
bis 220°C in eine Scherfeldkammer, die auf 150 bis 210°C erhitzte
hochsiedende organische Dispergiermittel, bevorzugt Paraffindl oder
Motorendl, enthélt, wobei in die Scherfeldkammer saure Gase, bevorzugt
Chlorwasserstoff oder Schwefeldioxid, eingeleitet werden, und wobei der aus
der Eintragsdise austretende Schmelzestrang durch das vom Rotor
verwirbelte Ol unter Faserbildung verstreckt und zerteilt wird,

- Uberfihrung der Dispersion der gebildeten Faserfibride in organischen
Dispergiermitieln In einen Siebabschaeider unter gleichzeitiger Extraktion der
hochsiedenden Dispergiermittel mit niedrigsiedenden Kohlenwasserstofien,
bevorzugt Hexan oder Heptan,

- Austrag des Faserfibrid-Kurzfaserviieses und gegebenenfalls themmische
Nachver-netzung des Kurzfaserviieses bei Temperaturen von 190 bis 240°C
und Verwellzeiten von 40 bis 120 min,

erfolgt.

Aminoplasterzeugnisse in Form von rotationssymmetrischen Bauteilen nach dem
Wickelverfahren, In Form komplexer Bauteile nach der Rundflechitechnik oder von
Profilen nach der Pultrusionstechnik lassen sich durch Trankung der Faserrohlinge
in Form von Rohren, Fittings, Behéltern oder Profilen mit der Schmelze der
Aminoplast-Formmasse herstelien.

Die Harte und Flexibilitht der hergesteliten Erzeugnisse wird durch den Gehalt der
Brickenglieder zwischen den Triazinsegmenten, Art und Molmasse des
Substituenten R4 in den Brlckengliedem, den Anteil linearer Verkniipfungen
zwischen den Triazinsegmenten sowie weiterhin durch den Anteil von
iAngerkettigen Substituenten an den Triazinsegmenten bestimmt, die aus der
Umsetzung mit Cs-Cig-Alkoholen resultieren. Je hdher der Anteil und die
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Moimasse der Briickenglieder, der Antell der linearen Triazinsegment-
Verknidpfungen und der Anteil an l&ngerkettigen Substituenten, um so hdher ist die
Flexdbilitat der hergesteliten Aminoplasterzeugnisse.

Die Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitdt werden bevorzugt flr
Anwendungen mit hohen Anforderungen an Flammfestigkeit und
Warmebestandigkeit im Bauwesen, Maschinenbau und Fahrzeugindustrie,
insbesondere in Form von Schaumplatten als Isolationsbauteile, in Form von
Platten als Verkleldungselemente, in Form von Rohren und Hohlprofllen in der
LOftungstechnlk, In Form von Spritzgussteilen als Funktionstelle sowle in Form von
Fasern insbesondere zur Herstellung von Elekiroisolationspapieren,
Feuerschutzkleidung, Kleidung fir hohe Arbeltstemperaturen, Brandschutzdecken,
Fitervliesen, Filzen fir Paplermaschinen sowie Fahrzeug- bzw. Maschinen-
Isolationsabdeckungen, sowie in Form komplexer Bauteile, Beh&lter oder Proflle
nach dem Wickel-, Flecht- oder Pultrusionsverfahren elngesetzt.

Die Erfindung wird durch folgende Beisplele erlautert:
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Beiapiel 1
Herstellung von Verbundkunststoffen
1.1 Hersteliung der Formmasse aus Polytriazinethemn

For die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Melamin-
Formaldehyd-Vorkondensat 2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-trlazin und als
Diol der Ethylenglycol-Diether von Bisphenol A (Simulsol BPLE, Seppic S.A.,
Frankreich) eingesetzt.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether findet bei 200°C
im Laborextruder GL 27 D44 mit Vacuumentgasung (Leistritz) bei einem
Temperaturprofil von
100°C/130°C/130°C/200°C/200°C/200°C/200°C/200°C/200°C/100°C/100°C  und
einer durchschnittlichen Verweilzeit von 2 bis 3 min statt. Die Extruderdrehzahl
betragt 150 min'. in dle Einzugszone des Extruders werden 2,4,6-Tris-
methoxymethylamino-1,3,5-triazin mit 1,38 kg/h und der Ethylenglycol-Diether von
Bisphenol A mit 1,13 kg/h mittels Seitenstromdosierung gravimetrisch dosiert. Der
aus dem Extruder ausiretende Strang des Polytriazinethers wird in einem
Granulator geschnitten.

Die durch GPC ermittelte Molmasse des Polytriazinethers betragt 1800. Der
Gehalt an nichtumgesetztem Simulsol BPLE nach HPLC-Analyse (L6sung in THF,
UV-Detektion mit extemem Standard) betrégt 14 Masse%. Der Anteil der -OCHjs -
Gruppen im Polytriazinether (Emittlung durch GC-Analyse nach Spaltung des
Polytriazinethers mit Mineralsiure) betragt 14,5 Masse%. Die Viscositat bei 140°C
liegt bei 800 Pa.s.
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1.2 Herstellung von Prepregs und 3D-Profil-Laminaten

Die Herstellung der Prepregs erfolgt Ober eine Bepulverung von Celluloseviiesen
(120g/m?, Lenzing AG, Osterreich) mit dem fein vermahlenen Polytriazinether
nach 1.1 (mittierer Partikeldurchmesser 0,1 mm) mit anschliessender
Aufschmeizung des Pulvers Im Infrarotstrahlerfeld bel ca. 150°C. Die so
hergesteliten Prepregs besitzen einen Harzauftrag von ca. 50%.

Die Prepregs werden auf eine GroBe von 30x20 cm zugeschnitien. Zur
Herstellung elnes Formtells mit gebogenen Kanten im Sinne eines U-Profils
werden 3 Prepregs plus ein unbehandeltes Celluloseviles als Oberselte
dbereinander In eine auf 150°C vorgeheizte Pressform (30x20cm) gelegt und die
Presse langsam zugefahren, wobei sich die Prepregs auf Grund des noch nicht
ausgeharteten Harzes leicht verformen lassen. Unter einem Druck von 150 bar
wird die Temperatur auf 180°C erhdht und 15 min gepresst. Das fertige Werkstdck
wird entnommen, langsam abgekdhit und der durch austretendes Harz an der
Tauchkante des Presswerkzeuges entstandene Grat abgeschliffen.

Aus dem Waerkstlick herausgefrste ProbekSrper beslitzen im Biegeversuch ein E-
Modul von 5,6 GPa, elne Dehnung bei Maximalkraft von 3,2% und eine
Schlagz&higkeit von 12,5 kJ/m?.

Der Restgehalt an frelem Simuisol BPLE im Werkstlck (8 Std. Extraktion
gemahlener Proben mit Dioxan, HPLC-Analyse) liegt bei 0,3 Masse%. Der Antell
der -OCHj - Gruppen im vemetzten Polytriazinether (Ermittiung durch GC-Analyse
nach Spaltung des Poly-triazinethers mit Mineralsiure) betragt 2,7 Masse%.

Beispiel 2

Herstellung von Aminoplast-Glasfaserverbunden
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2.1  Herstellung der Aminoplast-Formmasse

Fir die Hersteliung des Polytriazinethers wird als verethertes Melamin-
Formaldehyd-Vorkondensat 2,4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin und als
Diol Bis{hydroxy-ethyl)terephthalat eingesetzt.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether  wird
diskontinulerlich im Messkneter (Fa. Haake Polylabsystem 540p) durchgefiihrt.
Nach Vorheizen auf 170°C werden in die Knetkemmer 325¢g
Bis(hydroxyethyl)terephthalat und 39,5g 2 4,6-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-
triazin dosiert und bei einer Drehzah! von 50 min"! 10 min geknetet. Das wahrend
der Compoundierung freiwerdende Methano! wird durch Vakuum aus der
Knetkammer entfernt. Nach 10 min werden 5 Masse% Na-Montmorilionit
(Sdodchemle AG) sowie 5§ Masse%, Jjeweils bezogen auf 2,4,6-Tris-
methoxymethylamino-1,3,5-triazin, Polyamid D1466 (Ems-Chemie) zugegeben
und weitere 5 min geknetet. Der

Polytriazinether wird nach Abk{hlen entnommen und in einer Universal-Mihle 100
UPZ/ 1l (Alpine Hosokawa) mit Schlagscheibe und 2 mm Sieb gemahlen.

Dise durch GPC ermiitelle Molmasse des Polytriazinethers betrAgt 1600. Der
Gehalt an nichtumgesetiztem Bis(hydroxyethyl)terephthalat nach HPLC-Analyse
(Ldsung in THF, UV-Detektion mit externem Standard) betragt 18 Masse%. Der
Anteil der -OCH; - Gruppen im Polytriazinether (Emittlung durch GC-Analyse
nach Spaltung des Polytriazinethers mit Minerals@ure) betrégt 14,3 Masse%. Die
Viscositit bel 140°C liegt bei 200 Pa.s.

2.2 Herstellung von mit Endlosglasfasemn verstérkten Platten

Zur Herstellung Endlosglasfaser-verstarkter Aminoplast-Platten werden 10
Ansétze des in 2.1 hergesteliten Granulats im Laborextruder bel 190°C
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aufgeschmolzen und Ober eine Breitschlitzdlse kontinuierlich auf ein mit 0.8
m/min bewegtes Glasfaserviies (105 g/m?) aufgegeben. Durch die imprégnlerung
erhdht sich die Flaichenmasse des Glasfaserviieses auf 1685 g/m®. Das
imprégnierte Giasfaservlies wird zusammen mit zwei weiteren auf diese Art
behandelten Glasfaservllesen kontinuierlich Ober eine Heizkammer mit 150°C in
eine Doppelbandpresse geflhrt und bel 180°C mit einem Druck von 20 bar zum
Verbund verpresst.

Die mechanische Prifung von Prifkdrpem, die aus dem Verbund ausgefriist
wurden, ergab im Blegeversuch ein E-Modul von 7,3 GPa, eine Dehnung bel
Maximalkraft von 3,2%, eine Schlagzihigkeit von 9,5 klJ/m® sowie eine
Wassersorption von 0,08%.

Der Restgehalt an freiem Bis(hydroxyethyl)terephthalat (8 Std. Extraktion
gemahlener Proben mit Dioxan, HPLC-Analyse) betragt 0,5 Masse%. Der Anteil
der -OCHjs - Gruppen im vemetzten Polytriazinether (Ermittiung durch GC-Analyse
nach Spaltung des Polytriazinethers mit Mineralsdure) betragt 1,7 Massa%.
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Beispiel 3
Herstellung von Rohren

In einen Leistritz-Doppelschnecken-Extruder ZSK 27, L/D=44 mit gleichl&ufigen
Schnecken, Dosiereinrichtung flr Fasermaterialien im 4. Zylinder und einer
Dekom-pressionszone far Vacuumentgasung, Temperaturprofil
20/120/120/120/120/120/ 120/120/140/160°C, werden in die Einzugszone mit 9 kg
die Aminoplast-Formmasse entsprechend Beispiel 1, mit 4,5 kg/h Granulat aus
Ethylen-Vinylacetat-Copolymer (Schmelzindex 18g/10min bei 190°C/2,19 kp,
Vinylacetatgehalt 17 Masse%) und mit 0,75 kg/h Wollastonit (Tremin 938,
Quarzwerke Osterreich) dosiert. Nach Mischung und Homogenisierung der
Komponenten werden im 4. Zylinder Cellulosefasern in Form von Kardenband
zugeben, indem sie direkt von einer Spule abgewickelt und vom Extruder selbst
eingezogen werden. Nach Zerkleinerung der Fasem, intensiver Homogenisierung
und Kondensation wird dle Mischung in ein Siebdom-Rohrwerkzeug, weliches
mehrstufig dielektrisch auf einen Temperaturgradienten von 160-195°C beheizt ist,
als rundes Hohlprofil ausgetragen.

Wird die Mischung anstelle durch das Siebdorn-Rohrwerkzeug durch ein
Profiwerkzeug 10 x 4 mm ausgetragen, so besitzen aus dem Profil hergestellte
Nomprifstdbe im Blegeversuch einen E-Modul von 9,2GPa und eine
Schlagzahigkeit von 12 kJ/m?.

Beisplel 4 Herstellung von Spritzgiessformteilen
4.1. Hoerstellung der Formmasse

In einen Leistritz-Doppelschnecken-Extruder ZSK 27, L/D=44, mit gleichlaufigen
Schnecken, Seitenstromdosiereinrichtung Qr pulverfdmige Medien Im 7. Zylinder
und einer Dekompressionszone flr Vacuumentgasung, Temperaturprofil
20/120/120/120/120/ 120/120/120/120/100°C, werden in die Einzugszone mit 7,5
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kg/h der Polytriazinether entsprechend Belspiel 1 , mit 1,5 kg/h Glasfaserschnitzel
(Aminosilanschlichte, Faserquerschnitt 17 #m, Faseriange 3mm) und mit 0,5 kg/h
handelsiblicher Nitril-Kautschuk doslert. Uber die Seltenstromdosiereinrichtung im
7. Zylinder wird ein Gemisch aus 20 Masse% Zeolith (Molekularsieb 5A, UOP
GmbH) und 80 Masse% Kaolin TEC 2 (Quarzwerke,

Ostarreich) mit 1,0 kg/h zugegeben. Nach Intensiver Homogenisierung wird die
Mischung ausgetragen und granuliert.

4.2 Herstellung von Formtelien mittels Spritzgiess-Technik

Das Granulat nach 4.1 wird mit einer Spritzglessmaschine zu Verbundplatten
verarbeitet. Im FOrderteil wird elne Temperatur von 110°C eingestelit. Die
Temperatur der Spritzgusskammer llegt bel ca. 150°C, und es wurde ein
Spritzdruck von ca. 100 N/cm? eingestelit. Nach einer Verwelizelt von 5 min ist das
Woerkst(ck ausgehartet und kann nach Abkhlung entnommen werden.

Die entstehenden Verbundplatien besitzen kratzfeste Oberflachen und sind
wasserdampf- und chemikalienresistent. Ausgefrisie Normstibe haben Im
Biegeversuch einen E-Modul von 7,8 GPa, eine Schiagzahigkeit von 8,7 kJ/m? und
eine Dehnung von 4,1%.

Beisplel 5 Herstellung von fasergefliiten Profiistaben

In einen Leistritz-Doppelschnecken-Extruder ZSK 27, L/D=44 mit gleichidufigen
Schnecken, Seitenstromdosiereinrichtung fir pulverfdrmige Medien im 4. Zylinder,
einer Dekompressionszone fir Vacuumenigasung und einem Profilwerkzeug 4 x
10 mm, Temperaturprofil 20/120/120/120/120/120/120/120/140/160°C, werden in
die Elnzugszone mit 6,7 kg/h der Polytriazinether nach Beispiel 1, mit 0,7 kg/h
Styrol-Maleinsdureanhydrid-Copolymer  (Styrol:MSA=2:1), mit 1,3 kgh
Cellulosekurztasem (3 mm), und mit 1,3 kg/h Polyamidkurztasermn (3 mm) doslert.
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Uber die Seitenstrom-dosiereinrichtung im 4, Zylinder wird mit 1 kg/h ein mit
Aminopropyltriethoxysilan modifizierter Na-Montmoritionit zugegeben. Nach
intensiver Homogenisierung und Kondensation wird die Mischung In einer
Profildise zu einem Voliprofil geformt und nach Aushédrtung durch Temperung
konfektioniert.

Aus dem Profil geschnittene Normprifstibe ergaben im Biegeversuch einen E-
Modul von 10,5 GPa, eine Dehnung von 3,7% und eine Schlagzahigkeit von 13,1
kJ/m2,
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Beigpiel 6

Herstellen einer Verbundplatte mittels Niederdruckverfahren
6.1 Herstellung der Aminoplast-Formmasse

FOr die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Vorkondensat sine
Mischung aus 20 Masse% 2,4-Bis-methoxymethylamino-8-methyl-1,3,5-trlazin und
80 Masse% 2,4,8-Tris-methoxymethylamino-1,3,5-triazin und als Diol eln Oligool
auf Basis Pen-taerythrit (Simulsol PTKE, Seppic S.A., Frankreich) eingesetzt.

In elnem Laborextruder GL 27 D44 (Leistritz) mit Vacuumentgasung,
Temperaturprofil
130°C/150°C/180°C/230°C/230°C/230°C/230°C/230°C/230°C/100°C/100°C
werden in den Einzugstrichter mit 1,38 kg/h die Mischung des veratherten
Vorkondensats und miitels Seitenstromdosierung in die Einzugszone mit 1,12
kg/h das Oligool! auf Basis Pentaerythrit gravimetrisch dosiert. In die Zone 8 des
Extruders wird dber eine Seltenstromdosierung mit 0,1 kg/h ein mit Bernstelnsure
oberflachlich  benetzter = Natriummontmorilionit  (Sddchemie, = Moosburg
Deutschland) zudosiert. Die Extrusion findet bei elnem bei elner durchschnittlichen
Verweiizeit von 3 bis 4 min statt. Die Extruderdrehzahl betragt 150 min™. Der aus
dem Extruder austretende Strang des gefiiiten Polytriazinethers wird in einem
Granulator geschnitten. Die Aminoplast-Formmasse zeichnet sich durch elne
niedrige Viskositat bet 150°C von ca. 100-200 Pas aus.

6.2 Herstellen der Verbundplatte

In einem Vorratsbehditer wird dle Aminoplast-Formmasss nach 6.1 bel 150°C
aufgeschmolzen. In das Werkzeug wird ein Kohlenstoff-Filamentgewebe mit 245
g/m? eingelegt. Das Werkzeug wird auf 150°C temperiert, geschlossen und ein
Vakuum von 130 mbar angelegt. Nach Oftnen des Injektionsstutzens fliesst das
Harz in das Werkzeug, wobei nach volistindiger Trénkung des Vlieses nach 4 min
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dberschissiges Harz abgesaugt wird. Nach einer Hartungszeit von 6 min kann die
ausgehartete Platte entnommen werden.

Aus der Platte herausgeiriste Probestabe haben eine Zugfestigkeit von 230 MPa
und eine SchlagzAhigkeit von 35 kJ/cm?,

Beispiel 7
Herstellung von Endiostasemn

Die Aminoplast-Formmasse enisprechend Beispiel 1 wird in einem Laborextruder
aufgeschmolzen und auf 120°C erwéirmt.

Die Schmelze wird bei konstanter Temperatur zur Einzugsbffnung einer
Spinnpumpe gefbrdert. Mit der Spinnpumpe wird der fiir dle Durchstrdmung eines
Schmelzefilters und einer SpinndGse mit 6 Ldchern erforderliche Vordruck
aufgebaut. Die Schmelze des Polytriazinethers wird bei einer
Abzugsgeschwindigkelt von 1300 m/min in einem von erwaérmten Stickstoff
durchstrdmten Abzugsschacht auf einen Fadendurchmesser von 8 - 10 um
ausgezogen und abgekQhit.

Nach Erstarren des Harzes werden die Fasem in einem zweiten Abschnitt des
Abzug-schachtes in saurer Atmosphdre {trockener HCI) volistAndig ausgehértet
und auf dbliche Weise konfektioniert. Die ausgehérteten Fasemn besitzen eine
Dehnung von 4,2 %.

Beispiel 8

Herstellung von Aminoplast-Glasfaserverbunden
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8.1 Herstellung der Aminoplast-Formmasse

Filr die Herstellung des Polytriazinethers wird als verethertes Vorkondensat eine
Mischung aus 75 Masse% 2,4,6-Tris-Ethoxymethylamino-1,3,5-triazin und 25
Masse% elnes Triazinmethylethers, der aus einem Vorkondensat aus
Butyroguanamin/Melamin 1 :5 als Aminotriazinkomponente  und
Butyraldehyd/Formaldehyd 1:8 als Aldehydkomponente bel einem
Aldehyd/Aminotriazin - Verhlltnils 3 : 1 hergestelit wurde, eingesetzt. Die
Dioclkomponente bildet eine Mischung aus 50 Masse% Butandiol und 50 Masse%
eines Polypropylenglycois mit einer Molmasse von 500.

Die Umetherung und weitere Kondensation zum Polytriazinether  wird
diskontinuierlich im Messkneter (Fa. Haake Polylabsystem 540p) durchgefihrt.
Nach Vorheizen auf 175°C werden In die Knetkammer 45¢g der
Triazinethermischung und 35 g der Mischung der Diolkomponenten dosiert und
bei einer Drehzahl von 50 min® 12 min geknetet. Die wahrend der
Compoundierung freiwerdende Alkoholmischung wird durch Vakuum aus der
Knetkammer entfernt. Nach 10 min werden 5 Masse% Na-Montmorillonit
(Sadchemie AG) sowie 5 Masse%, jewells bazogen auf die Aminotriazinmischung,
Polyamid D1466 (Ems-Chemle) zugegeben und weitere 5 min geknetet. Der
Polytrlazinether wird nach Abklhlen entnommen und in elner Universal-Mahle 100
UPZ/ 1l (Alpine Hosokawa) mit Schlagscheibe und 2 mm Sieb gemahien.

2.3 Herstellung von mit Endlosglasfasem verstirkien Platten

Zur Herstellung Endlosglasfaser-verstarkter Aminoplast-Platten werden 10
Ansitze des in 2.1 hergesteliten Granulat Im Laborextruder bel 195°C
aufgeschmolzen und Ober elne Breitschlitzd(ise kontinulerlich auf ein mit 0,8
m/min bewegtes Glasfaserviles (105 g¢/m?) aufgegeben. Durch die Impragnierung
erhGht sich die Flachenmasse des Glasfaservileses auf 155 g/m®. Das
impragnierte Glasfaservlies wird zusammen mit zwei welteren auf diese Art
behandelten Glasfaservilesen kontinuierlich Ober eine Heizkammer mit 155°C in




34

eine Doppelbandpresse gefiihrt und bei 180°C mit einem Druck von 20 bar zum
Verbund verpresst.

Die mechanische Priifung von Pritkdrpern, dle aus dem Verbund ausgefrist
wurden, ergab im Biegeversuch ein E-Modul von 6,3 GPa, eine Dehnung bei
Maximalkraft von 4,2%, eine Schlagzahigkeit von 15 kJ/m® sowie eine
Wassersorption von 0,14%.



Patentanspriche

1. Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitat, dadurch gekennzeichnet, dass
dle Aminoplasterzeugnisse Erzeugnisse auf Basis von Aminoplast-
Formmmassen, die aus Mischungen aus schmelzbaren 20- bis 1000-Kem-
Polytriazinethern bestehen, sind,
wobei in den Polytriazinethem die Triazinsegmente

Ry = -NH3, -NH-CHR2-0-R3 ,-NH-CHR2-0-R4-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHR2-0-Ry-O-CHR2-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR2-NH-,

Rz = H, C4-C7 - Alkyl;
Ra = C1-C13 - Alkyl. H:

R4 = C2-Cyg-Alkylen, -CH(CHs)-CH2-O-ca.c12-Alkylen-O-CHz-CH(CHa)-,

-CH(CHy)-CHz-O-ca.c12-Arylen-O-CHz-CH(CHa)-,

-[CHz-CH2-O-CH3-CHz}, -, -[CH2-CH(CH3)-O-CHz-CH(CHa))y -, -[-O-CH2-CHa-
CHTCHZ' n"y

~((CHg)24-O-CO-ce-c14-Arylen-CO-O-(CHz)z-g-]n -,

-[(CH2)28-0-CO-ca-c12-Alkylen-CO-O-(CHz)2-8-]n -,

wobei n = 1 bis 200;
- Siloxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs
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01-04-A||kyl | C1-Cs-Alkyl

- c1-cia - Alkyl - OI- Si -?—[Si']i-r O - ci-c1s - Alkyl -

C1-Cy-Alkyl Ci-Cq-Alkyl
- Siloxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)-O-CO-(Y),-
CO-O-(X)-,
bei denen
X = {(CHa2)2-4-0-CO-ce c14-Arylen-CO-QO-(CHp)2s-} oder
~{(CH2)2.4-0-CO-c2.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)2.5-};
C1-C4-A|Ikyl | C1-Cq-Alkyl

Y= -{c..cu.Arern-CO-Oi({Si -(l)-[Si-O]y-CO-co. ci4Arylen-}
C1-Cq-Alkyl C4-Cs-Alkyl oder

C1-C-Alkyl C1-Ca-Alkyl
-{O-CO-ce.mz-Nkern-COl-O-({SiI-O-[SI-O],-CO-Q. c12Alkylen-CO-}
C1-C4-Allkyl | C1-Ca-Alkyl :
r=1bis70; s=1Dbls 70 undy = 3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polyethersequenzen des Typs
C1-C4-|A|kyl I Cy-Ca-Alkyl
-CHz-CHRz-O-I({Si -O-[Si-0),-CHR2-CH2-
C1-Ca-Alkyl | C1-Cy-Alkyl
wobel Rz = H; C,-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ
2-Amino-4,6-di-ca.c4-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:
- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und C>-Cs-Diolen
vom Typ
-co-ca-Alkylen-O-cs.c1s-Arylen-O-ca.cs-Alkylen- Sequenzen;
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durch Brickenglieder -NH-CHRz-O-R4-O-CHR2-NH- und -NH-CHR,-NH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHRz-O-CHR;-NH- zu 20- bis 1000-Kem-Poiytriazinethem
mit linearer und/oder verzwelgter Struktur verkn{ipft sind,
wobel in den Polytriazinethern das Molverhéltnis der Substituenten Rs : Ry =
20 : 1 bis 1 : 20 betragt,
der Antell der Varknipfungen der Triazinsegmente durch Brickenglleder -NH-
CHRs-0-R4-O-CHR3-NH- 5 bis 95 Mol% betrigt,
und wobei die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Fdlistoffe und/oder
Adsorbermaterialien, bis zu 50 Masse% weltere reaktive Polymere vom Typ
Ethylen-Copolymere, Maleinsaureanhydrid-Copolymere, modifizierte
Maleinsureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyaster ‘.
und/oder Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole des Typs HO - R, - OH,
sowie bis zu 5 Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber, Harter und/oder
Hilfsstoffe, enthalten kdnnen.

2. Aminoplasterzeugnisse nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die
Aminoplasterzeugnisse durch Schmeizeverarbeitung hergestelite ‘Halbzeuge,
bevorzugt Platten, Rohre, Profile, Beschichtungen, Schaumstoife oder Fasem,
oder Formstoffe, bevorzugt Spritzgussteile, oder aus Fasem nach der Wickel-,
Flecht- oder Pultrusionstechnik und nachfolgender Harzimpréagnlierung
hergestelite Bauteile, sind.

3. Aminoplasterzeugnisse nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die in
den Aminoplasterzeugnissen enthailtenen Fiiistoffe bzw. Adsorbermaterialien
AlO3, Al(OH)s, SiO, Bariumsulfat, Calciumcarbonat, Glaskugeln, Kieselerde,
Glimmer, Quarzmehl, Schiefermehl, Mikrohohlkugein, Russ, Tatkum,
Schichtsilikate, Molekularsiebe, Gesteinsmehl, Holzmehl, Cellulose,
Celiulosederivate, bevorzugt als Filistoffe Schichisilikate vom Typ
Montmorillonit, Bentonit, Kaolinit, Muskovit, Hectorit, Fluorhectorit, Kanemit,
Revdit, Grumantit, llerit, Saponit, Beidelit, Nontronit, Stevensit, Laponit,
Taneolit, Vermiculit, Halloysit, Volkonskoit, Magadit, Rectorit, Kenyait,
Sauconit, Borfluorphlogopite und/oder synthetische Smectite, sowie bevorzugt
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als Adsorbermaterial Schichtsiiikate vom Typ Montmorillonit, Bentonit, Hectorit,
Molekularsiebe des Typen A, X, Y, besonders 5A, Adsorber auf
Siliciumdioxidbasis, Mikrohohlkugein, Cellulose und/oder Cellulosederivate
sind.

4. Aminoplasterzeugnisse nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die in
den Aminoplasterzeugnissen enthaltenen Verstdarkungsfasern anorganische
Fasern, Iinsbesondere Glasfasem und/oder Kohlenstofffasern, Naturfasern,
insbesondere Cellulosefasem sowie Flachs, Jute, Kenaf und Holzfasemn,
und/oder Kunststofffasem, Insbe-sondere Fasern aus Polyacryinitril,

Polyvinylalkohol, Polyvinylacetat, Polypropylen, Polyestern und/oder
Polyamiden, sind.

5. Verfahren zur Hersiellung von Aminoplasterzeugnissen verbesserter
FlexibilitAt, dadurch gekennzeichnet, dass Aminoplast-Formmassen, die aus
Mischungen aus schmelzharen 20- bis 1000-Kem-Polytriazinethern bestehen,
wobei in den Polytriazinethern die Triazinsegmente

H1 -
l
AN
N N
(N |
—C C -
A4
N _

Ry = -NHz, -NH-CHRz-0-Rj ,-NH-CHR2-O-R,-OH, -OH, Phthalimido-. Succinimido-

-NH-CHR2-0O-R4-O-CHRz-NH-, -NH-CHR2-NH-, -NH-CHR2-O-CHR2-NH-,

Rz = H, C1-C7 - Alkyl;

Ry = C1-Cis - Alkyl, H;
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Ry = Ca-Cre-Alkylen, -CH(CHs)-CHz-O-ca.c12-Alkylen-0-CHz-CH(CHs)-,
-CH(CHjs)-CHa-O-g2.c12-Arylen-0-CHz-CH(CHs)-,
-{CH2-CH3z-O-CHz-CHn -, {CHz-CH(CHs)-O-CHz-CH(CHals -, --O-CHz-CHz-
CHz-CHz -,
-[(CH2)2.6-O-CO-ce-c14-Arylen-CO-O-(CHz)2.8-]n -,
~[(CH2)2.-O-CO-ca.c12.Alkylen-CO-O-(CHz)z.6-]n -
wobei n = 1 bis 200;

- Slioxangruppen enthaltende Sequenzen des Typs _
Cy -C.-Aikyl I C1-C4-Alkyl .

- c1c18- Alkyl - Ol- Si -OI-[SI-]1.4- O - c1-c1s - Alkyl -
C-CeAlkyl  Ci-Ce-Alkyl

- Slioxangruppen enthaltende Polyestersequenzen des Typs -[(X)~-O-CO-~(Y)s-
CO-0-(X)J}-,
bei denen
X = {(CHz)2.6-0-CO-ce.c14-Arylen-CO-O-(CHz)a¢-} odar
+{(CHz)2-8-O-CO-ca.c12-Alkylen-CO-O-(CHz)24-}:

C1-C4-Il\lkyl I C1-Ce-Alkyl
Y= -{c..cu.Alylen-CO-O'-({Si -CIJ-[SI-OJ,-CO-cg. cisArylen-}
C1-C4-A||(YI Cy- 4-A|kY| oder

Ci-Co-Alkyl C1-Co-Alkyl
-{O-Co-amg.Alkern-col-O-({S! -0-[Si-0]~CO-ca c12-Alkylen-CO-}
G1-C4-Allkyl | C1-Co-Alkyl i
r=1bis 70; s=1bis70 undy = 3 bis 50 bedeuten;

- Siloxangruppen enthaltende Polysthersequenzen des Typs



Cy-Ca-Alkyl Cy-Ce-Alkyl
-CHz-CHF{z-tl)-l({Si JO-I[SI-O]TCHRE-CHz-
C1-Cq-Alkyl C1-Cs-Alkyl
wobei Rz = H; C;-C4-Alkyl und y = 3 bis 50 bedeuten;

- Sequenzen auf Basis von Alkylenoxidaddukten des Melamins vom Typ
2-Amino-4,6-di-c2.c4-alkylenamino-1,3,5-triazin - Sequenzen:

- Phenolethersequenzen auf Basis zweiwertiger Phenole und Cz-Ce-Diolen
vom Typ
-cz-cs-AlKylen-O-ce-c1a-Arylen-O-cace-Alkylen- Sequenzen;

durch Brickenglieder -NH-CHRz-O-R4-O-CHRg-NH- und -NH-CHRzNH- sowie
gegebenenfalls -NH-CHRz-O-CHR2-NH- zu 20- bis 1000-Kem-Polytriazinethem
mit linearer und/oder verzweigter Struktur verknipft sind,
waobei In den Polytriazinethern das Molverhéltnis der Substituenten Rs : Ry =
20: 1 bis 1: 20 betragt,
der Anteil der VerknOpfungen der Triazinsegmente durch Briickenglieder -NH-
CHR3-0-R4-O-CHRs-NH- 5 bis 95 Mol% betragt,
und wobel die Aminoplast-Formmassen bis zu 75 Masse% Fillstoffe und/oder
Adsorbermaterialien, bils zu 50 Masse% weitere reaktive Polymere vom Typ
Ethylen-Copolymere, Malsinsdureanhydrid-Copolymere, modifizierte
Maleinsureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide, Polyester
und/oder Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diole des Typs HO - Ry - OH,
sowie bis zu 2 Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber, Harter und/oder
Hilfsstoffe, enthalten kdnnen,
in kontinuierichen Knetern bei Massetemperaturen von 105 bis 260°C und
Verwellzeiten von 2 bis 12 min aufgeschmolzen werden und unter Aushértung der
Polytriazinether nach dblichen Verarbeitungsverfahren fir thermoplastische
Polymere
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A) als Schmelze auf einen Glatiwerk aufgegeben und als Platte dber
Transportbadnder abgezogen und geschnitten oder auf Flachenbahnen aus
Metailfolien, Kunststoffolien, Paplerbahnen oder Textilbahnen aufgesiegeit und
als Mehrkomponentenverbunde abgezogen und konfektioniert werden,
oder
B) Ober eine Proflidlse ausgetragen und als Profii oder Plattenmaterial
abgezogen, geschnitten und kontektloniert werden,
oder
C) Gber eine Ringdilse ausgetragen, unter Einpressen von Luft als Rohr
abgezogen, geschnitten und konfektionlert werden,
oder
D) nach Eindosierung von Treibmitteln Ober eine Breitschlitzdlse ausgetragen
und als geschdumtes Plattenmaterial abgezogen werden,
oder
E) dber die Breltschlitzdlise einer Rohrbeschichtungsanlage ausgetragen und
schmelz-flissig auf das rotierende Rohr aufgesiegelt werden,
oder
F) In Sprtzgussmaschinen, bevorzugt mit Dreizonenschnecken einer
Schneckenlinge von 18 bis 24 D, hohen Einspritzgeschwindigkelten und bel
Werkzeugtemperaturen von 70 bis 150°C, zu Spritzgussformteilen verarbeitet
werden, oder
G) In Schmelzespinnaniagen mittels Schmelzepumpe durch das
Kapillarwerkzeug in den Blasschacht extrudiert und als F&den abgezogen oder
nach dem Melt-Blow-Verfahren als Fasemn abgetrennt, oder als Schmelze nach
dem Rotationsspinnverfahren in eine Scherfeldkammer mit organischen
Dispergiermittein unter Blldung von Faserflbriden ausgetragen, und in
Nachfolgeeinrichtungen weiterverarbeitet werden,
oder
K) zur Schmelzeimprégnierung von nach dem Wickelverfahren, Flechtverfahren
oder Pultrusionsverfahren hergesteliter Bauteilrohlinge eingesetzt werden,
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und die Erzeugnisse gegebenenfalls zur volistdndigen Aushartung einer
thermischen Nachbehandlung bel Temperaturen von 180 bis 280°C und
Verweilzeiten von 20 bis 120 min unterzogen werden.

8. Verfahren zur Hersiellung von Aminoplasterzeugnissen nach Anspruch 5 ,
dadurch gekennzeichnet, dass die in den eingesetzien Aminoplast-
Formmassen enthaltenen Polytriazinether 30- bis 300-Kern-Polytriazinether
sind.

7. Verfahren zur Herstellung von Aminoplasterzeugnissen verbesserter Flexibilitat
nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, dass die in den eingesetzien
Aminoplast-Formmassen enthaltenen Polytriazinether Polytriazinether mit R; =
H sind.

8. Verfahren zur Herstellung von Aminoplasterzeugnissen verbesserter Flexibilitat
nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, dass die in den eingesetzten
Aminoplast-Formmassen enthaltenen Harter schwache Sauren vom Typ

blockierte Sulfonséuren,

aliphatische Cs-C1s-Carbonséuren,

Alkalisalze oder Ammoniumsaize der Phosphorséure,

Ci-Ci2-Alkylester oder C>-Cg-Hydroxyalkylester von Ce-Cq4-aromatischen

Carbonsauren oder anorganischen Sauren,

Salze von Melamin oder Guanaminen mit Ci-(g-aliphatischen

Carbonsauren,

Anhydride, Halbester oder Halbamide von C4-Cxo-Dicarbonséuren,

Halbester oder Halbamide von Copolymeren aus ethylenisch ungeséttigten

C4-Czo-Dicarbonséureanhydriden und ethylenisch ungesittigten

Monomeren vom Typ C,-Cao-Olefine und/oder Cg-Coo-Vinylaromaten,
und/oder

Salze von C,-Ci>-Alkylaminen bzw. Alkanolaminen mit Cy-Cqp-

aliphatischen, Cs-C14-aromatischen oder alkylaromatischen Carbons#uren

i

<3
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sowie anorganischen Sauren vom Typ Salzslure, Schwefelsdure oder
Phosphorsaure,
sind.

. Verfahren zur Herstellung von Aminoplasterzeugnissen nach Anspruch 5 ,
dadurch gekennzeichnet, dass die Herstellung von Faserfibriden aus den
Aminoplastformmassen durch

Eintrag der Schmelze ber Eintragsdisen bei Schmelzetemperaturen von 180
bis 220°C In eine Scherfeldkammer, dle auf 150 bis 210°C erhitzte
hochsiedende organische Dispergiermittel, bevorzugt Paraffindl oder
Motorendl, enthélt, wobel In dle Scherfeldkammer saure Gase, bevorzugt
Chiorwasserstoff oder Schwefeldioxid, eingeleltet werden, und wobei der aus
der Eintragsdlse austretende Schmelzesirang durch das vom Rotor
verwirbette Ol unter Faserbildung verstreckt und zerteilt wird,

Uberfihrung der Dispersion der geblideten Faserfibride In organischen
Dispergier-mitteln in einen Siebabscheider unter gleichzeitiger Extraktion der
hochsledenden Dispergiermittel mit niedrigsiedenden Kohlenwasserstoffen,
bevorzugt Hexan oder Heptan,

Austrag des Faserfibrid-Kurzfaserviieses und gegebenenfalls themmische
Nachvernetzung des Kurzfaservileses bei Temperaturen von 180 bis 210°C
und Verweilzeiten von 40 bls 120 min,

erfolgt.
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10.Verwendung von Aminoplasterzeugnissen verbessarter FlexibilitAt nach einem
oder mehreren der Anspriche 1 bis 4 fir Anwendungen mit hohen
Anforderungen an Flammfestigkeit und Warmebestandigkeit Im Bauwesen,
Maschinenbau und Fahrzeugindustrie, insbesondere in Form von
Schaumplatten als Isolationsbauteile, in Form von Platten als
Verkleidungselemente, in Form von Rohren und Hohlprofilen in der
LOftungstechnik, in Form von Spritzgussteilen als Funktionsteile sowie in Form
von Fasem Insbesondere zur Herstellung von Elektroisolationspapieren,
Feuerschutzkleidung, Kleidung flr hohe Arbeitstemperaturen,
Brandschutzdecken, Filterviiesen, Filzen fir Papiermaschinen sowie Fahrzeug-
bzw. Maschinen-Isolationsabdeckungen, sowie in Form komplexer Bauteile,
Behadlter oder Profile nach dem Wickel-, Flecht- oder Pultrusionsverfahren.



Zusammenfassung

Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitit wle Platten, Rohre, Profils,
Beschichtungen, Schaumstoffe, Fasem oder Spritzgusstelle werden durch
thermoplastische Verarbeitung von Formmassen aus Mischungen wvon
schmelzbaren 20- bis 1000-Kem-Polytriazinethem, in denen dle Triazinringe durch
Alkylendiaminogruppen und Aminoendgruppen enthaltende langerkettige
Sequenzen verknipft sind, hergestellt, wobei die Formmassen bis zu 75 Masse%
Filistoffe und/oder Adsorbermateriallen, bis zu 50 Masse% weitere reaktive
Polymere vom Typ Ethylen-Copolymere, Maleinsaureanhydrid-Copolymere,
modifizierte Maleinsdureanhydrid-Copolymere, Poly(meth)acrylate, Polyamide,
Polyester, und/oder Polyurethane, bis zu 20 Masse% Diocle sowie bls zu 2
Masse% Stabilisatoren, UV-Absorber und/oder Hilfsstoffe, enthalten kdnnen.

Die Aminoplasterzeugnisse verbesserter Flexibilitdit werden bel hohen
Anforderungen an Flammfestigkeit und Warmebestindigkelt Im Bauwesen,
Maschinenbau, Fahrzeugindustrie und Brandschutztechnlk elngesetzt.
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Reivindicaciones de patente

1. Productos de aminoplasticos de flexibilidad mejorada, ca-
racterizados porque los productos de aminoplasticos son pro-
ductos sobre la base de masas moldeadas aminoplasticas que

consisten en mezclas de éteres de po}itriazina de 20 a 1.000

nacleos,

para lo cual en los éteres de politriazina

_: ' R1 T

/cl\\

N N
I !

—C C —
N /7

N

Ry = -NHz, -NH-CHR2~0-Ri, -NH-CHR;-0-R4-OH, -OH, ftalimido-,
succinimido-, -NH—CHR:—O-R.-O—CHR;—NH.-, -NH-CHRz-NH-, -NH-CHRz-
O-CHRz-NH-,

R; = H, C;-Cy-alquilo:
Ry = C;~Cs—alquilo, H:

R = C2-Ci~alquileno, =CH(CH3)-CHz-O-cz2-c12-alquileno-0-CHy-
CH(CH3)~, ~CH{CHs3)~-CH~O-c2-c12-arileno-0~CH,-CH{CH,) -,
— [CH2-CHz—-0-CH3~CHz2]p, —-({CH2-CH{CH;)-0-CH2~CH(CH3) ]a,
— [~0-CHz-CHz~CHa~CHz=] ns
~ [ [CH2) 2-¢0-CO—¢g-c14—arileno~CO-0- {CHz) 2-p= ] ns
= [ {CH2)} 2.40-CO-c¢-c14-alquileno-CO-0- (CHz) 2-e=]n/

en donde n = 1 a 20;
- secuencias contenedoras de grupos siloxano del tipo

C1-Cq—-alquilo C1~Cq-alquilo
-c1-c1e~alquilo~-0-Si-0-[Si];-4~O-ci1-c1s—alquilo

C1-Ci~alquilo C1-C4-alquilo

-secuencias de poliéster contenedoras de grupos siloxano

del tipo -[{X} ,-0-CO-(Y)3-CO-0-(X).]~,
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en las cuales
X = {(CHz)2-g—=0-CO=¢g-c14~arileno~C0-0-{CHz)3-¢—-} ©
{ (CH2) 2-~0-CO=¢cs-cr4—alquileno-CO-0- (CHz) 2-s~};

C1-Cs—alquilo F;-C.-alquilo
Y = —{“_cu—arileno-co-oi({Si-o-[Si-O],—CO—cc_cu-arileno-}
Ci-Cy—alquilo Ci-Cq=-alquilo o bien

Ci1-Cs~alquilo | C-C4-alquilo
=-{0=-CO0=¢z-12—alqul leno—co-ol- ({Si-0-[Si-0];-CO-¢2-12-alquileno~-CO-}
C1-Cq—-alguilo Ci1-Cq—-alquilo;

r=1a70; s=1a70; y=3a 50;

-secuencias de poliéter contenedoras de grupos siloxano
del tipo
Ci-Csq-alquilo C1-Cq—alquilo
—CHz—CHRg-lO— ({Si-0-[S1~0]y=CHRz-CH2
Ci1-Cs—alquilo Ci1-Cs4—alquilo

para 1o cual R; = H, C;-Cq—alquilo; y = 3 a 50;

- secuenclas sobre la base de aductos de éxido de alqul-
leno de la melamina del tipo secuencias 2-amino-4, 6-di-

cz—cs—alquilenamino-1, 3,5~-triazina;

-secuencias de éter fenbélico sobre la base de fenoles
bivalentes y C;-Cg-dioles del tipo
secuenclas —ecs—alquileno=-O-cecig—arileno-0-cz-cs~

alquileno-;

los segmentos de triazina estidn enalzados mediante miembros
puente ~NH-CHR;-O-R4-0O-CHR,~NH- y -NH-CHR;-NH-, asi como even-
tuvalmente también -NH-CHR;-O-CHR,-NH- a éteres de politriazina

de 20 a 1.000 nicleos con estructura lineal y/o ramificada,

para lo cual en los éteres de politriazina la proporcién molar
de los substituyentes Rj;:R, = 20:1 a 1:20,

el porcentaje de enlaces de los segmentos de triazina mediante
miembros puente -NH-CHR3;-0-R4—-O-CHR3-NH- e3 de 5 a 95% de mol,

y para lo cual las masas moldeadas de aminoplasticos pueden
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contener hasta 75% de masa en ingredientes de relleno, hasta
50% de masa de otros polimeros reactivos del tipo copolimeros
de etileno, copolimeros de anhidrido de acido maleinlco,
copolimeros modificados de anhidrido de &cido maleinlco,

poll (met)-acrilatos, poliamidas, poliésteres y/o poliuretano,
hasta 20% de masa de dioles del tipo HO-Ry-OH, asi como tam-
bién hasta 5% de masa de establlizadores, absorbentes de rayos

ultravioleta y/o substancias auxiliares.

2. Productos de aminoplasticos de acuerdo con la reivindica-
ciébn 1, caracterizados porque los productos de aminoplasticos
son productos semiacabados elaborados mediante procesamiento
de fusibén, preferentemente placas, tubos, perfiles, recubri-
mientos, materiales de espuma o fibras, o plezas moldeadas,
preferiblemente plezas inyectadas, o elementos de construcclén
en fibra elaborados segin la técnica de enrrcollamiento, de
trenzado o de extrusiédn por estirado y subsigulente impregna-

cién de resina.

3. Productos de amlnopldsticos de acuerdo con la relvindica-
cién 1, caracterizados porque los materiales de relleno o los
materiales adsorbentes contenidos en los productos de amino-
plésticos son Al,0;, Al1{OH}i, Si0;, sulfato de bario, carbonato
de calcio, esferas de vidrio, tierra silicea, mica, harina de
cuarzo, harina de pizarra, microesferas huecas, hollin, talco,
silicato en capas, tamizado molecular, harlna de roca, harina
de madera, celulosa, derivados de celulosa, siendo preferidos
como materiales de relleno los silicatos en capa del tipo
montmorilonita, bentonita, caolinita, muscovita, hectorita,
fluorhectorita, canemita, revdita, grumantita, ilerita, sapo-
nita, beldelita, nontronita, estevensita, laponita, taneolita,
vermiculita, halosita, volconscoita, magadita, rectorita, ken-
yaita, sauconita, borfluorflogopita y/0 esmectitas sintéticas,
y siendo preferidos como material adsorbente slilicatos en capa

del tipo montmorilonita, bentonita, hectorita, tamlizados mole-

2
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culares del tipo A, X, Y, particularmente 5A, adsorbentes so-
bre base de didéxido de siliclio, microesferas huecas, celulosa

y/o derivados de celulosa.

4. Productos de aminopldsticos de acuerdo con la reivindica-
¢idén 1, caracterizados porque las fibras reforzantes conteni-
das en los productos de aminoplésticos son fibras inorganicas,
en particular fibras de vidr;o y/o fibras de carbono, fibras
naturales, en particular fibras de celulosa, asi como lino,
yute, kenaf y fibras de madera, y/o fibras plasticas, en par-
ticular fibras de pollacrilnitrilo, polivinilalcohol, polivi-
nilacetato, poliproplleno, poliésteres y/o poliamidas.

5. Procedimiento para la elaboraclédn de productos de amino-
plasticos de flexibilidad mejorada, caracterlzado porque las*
masas moldeadas de aminoplasticos, las cuales consisten en

mezclas de éteres fundibles de politriazina de 20 a 1.000 ni-

cleos,
para lo cual en los éteres de politriazina

. R |

R; = =-NH;, -NH-CHR;-0-Rj3, -NH-CHR;-0O-R;-OH, -OH, ftalimido-,
succinimido-, -NH-CHR;-0-R4~0-CHR;-NH-, -NH-CHR;-NH-, -NH-CHRz-
O-CHRz*NH~-, ' ’
Ra = H, C;-Cy-alquilo;
Rz = C;-Cie—alquilo, H;
Ry = Cp—-Cis—alquileno, -CH{CHj3)-CHz-O-¢2-c12—alquileno-0-CHy—
CH{CH3)=-, =-CH(CHj)=-CHz=O=c3-c12-arileno-0-CH,-CH {CHa}~-,
= [CH3=CH3=-0-CH2=-CH2]1n, = ['CHz-CH (CH3) -O-CH2-CH({CH3) 1, -



- [ -0-CH2-CH2-CH2-CH2_] nr
={ (CHz2) 2-60-CO=¢ce-c14—~arileno-CO-0- (CH2) 2-8=)n:
- [ (CHz) z_'o—co—cs_cl‘—alqu.i leno~-CO-0O- ( CHz ) 2-'-] nr

en donde n = 1 a 20;
- secuencias contenedoras de grupos siloxano del tipo

Cl-c.-alquillo Ci-Cq=alquilo
=c1-c19—alqui 10"0|-Si-0- [$1]1-4—0-c1-cae—alquilo
C-Cq4—alquilo Ci-Cs—-alquilo

-secuencias de poliéster contenedoras de grupos siloxano
del tipo —-{(X)~0-CO-(Y),—CO-0-(X):]-, en las cuales
X = {{CHz)2-9=0-CO—¢gc14—arileno—-CO~-0- (CHz)z2-9=} ©

{ (CHz) 2 §=0-CO-ce—c14-alquileno-CO-0- (CHz) 2-s~ } ;

C1-Cs4—alqullo Ci-Cq=alquilo
Y = -{cc-cu-arileno-co-ol- ({S1i-0-[81-0] y~CO~c¢-c1a—arileno-}
Ci~-Csq-alquilo C1-C4-alquilo 0 bien
C1-Cq—alquilo C1-Cs4—alquilo

={0-CO-cz-12—alquileno~CO-0~{ {Si-0-[Si-0] y~CO—c3-12—alquileno-CO-}
Ci-Cs—alquilo Ci~-C4-alquilo;

r=1a70; s=1a70; y=3a 50;

-secuenclas de poliéter contenedoras de grupos siloxano
del tipo

Ci-Cq—alquilo C;-Cq—alquilo
-CHz—CHRr(|>-| ({Si-0-[S1-0]y—-CHR2~CHa

Ci~C4~alquilo l Ci1-Cq~alquilo

para lo cual R = H, C;-C4—alquilo; y = 3 a 50;

- secuencias sobre la base de aductos de é6xido de alqui-
leno de la melamina del tipo secuenclas

2-amino~4, 6-di-cz-cq—alquilenamino-1, 3,5-triazina;

-secuencias de éter fendlico sobre la base de fenoles
bivalentes y C;-Csg—dioles del tipo
secuencias -c3-cs—alquileno-O—cg—cie—arileno=0-czce~

alquileno-;
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los segmentos de triazina estan enlazados mediante miembros
puente -NH-CHR;-O-R{-0-CHR;-NH- y -NH-CHR,-NH-, asi como even-
tualmente también -NH-CHR;-O~CHR;-NH- a éteres de politriazina

de 4 a 1.000 ntcleos con estructura lineal y/o ramificada,

para lo cual en los éteres de politriazina la proporcién molar
de los substituyentes Rj3:Ry = 20:1 a 1:20,

el porcentaje de enlaces de los segmentos de triazina mediante
miembros puente =-NH-CHR;-0-R;~0-CHR3;-NH~ es de 5 a 95% de mol,
y para lo cual las masas moldeadas de aminoplasticos pueden
contener hasta 75% de masa en ingredlentes de relleno, hasta
50% de masa de otros polimeros reactivos del tipo copolimeros
de etileno, copolimeros de anhidrido de &cido maleinico,
copolimeros modificados de anhidrlido de &cido maleinico,

poli (met)-acrilatos, polliamidas, poliésteres y/o poliuretano,
hasta 20% de masa de dioles del tipo HO-R-OH, asi como tam-
bién hasta 2% de masa de establlizadores, absorbentes de rayos

ultravioleta y/o substancias auxiliares,

son fundidos en malaxadoras continuas a temperaturas de masa
de 105 a 260°C y tiempos de tratamiento de 2 a 12 minutos y
bajo endurecimiento de los éteres de politriazina segin los
procedimientos de procesamiento usuales para los polimeros

termoplasticos

A) son llevados como masa fundida a un tren satinador y ex-
traidos como laminas sobre bandas transportadoras y cortados o
sellados sobre carriles planos de laminas metdlicas, laminas
plasticas, carriles de papel o carriles textiles y sacados y
confeccionados como productos adheridos multicomponentes, o

bien

B) distribuidos a través de una tobera perfilada y sacados
como perfil o como material en lamina, cortados y confecclona-

dos, o© bien

C) dlstribuidos a través de una tobera anular, sacados como

tubos bajo presidédn de aire, cortados y confeccionados, o bien
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D} luego de agregarles un dosis de agentes de propulsién son
distribuidos a través de una tobera de ranura ancha y sacados

como material espumado en lamina, o bien

E) son distribuldos a través de la tobera de ranura ancha a
una instalacién de recubrimientc de tubos y sellados fundidos

sobre el tubo en rotacidén, o bien

F) en maquinas inyectoras, preferentemente con tornillos sin-
fin de tres zonas de una longitud de 18 a 24 D, de alta velo-
cidad de inyeccién y a temperaturas de herramienta de 70 a

150°C, son procesados para obtener piezas perfiladas inyecta-

das, o bien

G) en instalaclones hiladoras de masa fundida son extrudados

mediante bombas de masa fundida a través de la herramienta ca-
pilar hacia la caja de soplado y sacados como hilos, o son se-
parados como fibras segin el procedimiento de fusién y sopla-

do, © son distribuidos con agentes dispersantes como masa fun-
dida segin el procedimiento de hilado por rotacién a una cama-
ra campo de corte formandose hebras de fibra, y son procesados

adicionalmente en dispositivos ulteriores, o bien

K) son utilizados para la impregnacién de masa fundida de
piezas crudas de construccién elaboradas segin el procedimien-
to de enrrollamiento, el procedimiento de trenzado o el proce-

dimiento de extrusién por estirado,

y para el endurecimiento completo los productos son eventual-
mente sometidos a un tratamiento ulterior a temperaturas de

180 a 280°C y tiempos de tratamiento de 20 a 120 minutos.

6. Procedimiento para la elaboracién de productos de amino-
plasticos de acuerdo con la reivindicacién 5, caracterizado
porque los éteres de politriazina contenidos en las masas mol-
deadas de aminoplasticos son éteres de politriazina de 30 a
300 ndacleos.
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7. Procedimiento para la elaboracién de productos de amino-

plasticos de flexibilidad mejorada de acuerdc con la reivindi-
cacién 5, caracterizado porque los éteres de politriazina con-
tenidos en las masas moldeadas de aminopiasticos son éteres de

politriazina con R; = H.

8. Procedimiento para la elaboracién de productos de amino-
plasticos de flexibllidad mejorada de acuerdo con la reivindi-
cacidén 5, caracterizado porque los endurecedores contenidos en
las masas moldeadas de aminoplasticos son Acidos débiles del
tipo

- acidos sulfénicos blogqueados,

- acidos C4-Ce-carbdénicos alifaticos,

- sales alcalinas o sales de amonio del acido fosférico,

- Ci—Cyp—alquilésteres o C;-Cy-hidroxialquilésteres de Acidos
Ce-Cis~carboxilicos aromaticos o de acidos inorganicos,

- sales de melamina o de guanamina con aAcidos Ci-Cis—carboxili-
cos aliféaticos,

- anhidridos, semli-ésteres o semi-amidas de acidos C4-Czo-
dicarboxilicos,

- semi-ésteres o semi-amidas de copolimeros de anhidridos de
acldo C4-Czo—dicarboxilicos etilénicamente insaturados y de
mondémeros etilénicamente insaturados del tipo C;-Cip—-0lefinas
y/0 Ceg~Czo-vinilaromaticos, y/o

- sales de C;-Cjz-alquilaminas o alcanolaminas con Acidos Ci-
Cie—carboxilicos alifdticos o acidos Cg-Ciy~carboxilicos
aromaticos o alquilaromaticos, asi como acidos 1norgénicos
del tipo &clidos de sales, acido sulfirico o acldo fosférico.

9. Procedimiento para la elaboracién de productos de amino-
plasticos de acuerdo con la reivindicacién 5, caracterizado
porque la elaboraciétn de hebras de fibra se efectiia a partir

de las masas moldeadas de aminoplasticos mediante

- entrada de la masa fundida mediante toberas de entrada a

temperaturas de masa fundida de 160 a 220°C en una cémara de
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campo de corte que contliene agentes dispersantes organicos de
alto punto de ebullicién calentados a 150-210°C, preferente-

mente aceite de parafina o aceite para motores, para lo cual a
la camara de campo de corte se introducen gases acidos, prefe-
rentemente cloruro de hidrégeno o diéxido de azufre, y para lo
cual la tira de masa fundida que sale de la tobera entrada es

estirada y dividida con formacién de fibras mediante el aceite

arremolinado por el rotor,

- traslado de la dispersidén de las hebras de fibra formadas

en agentes dispersantes organicos a un separador de tamiz con

simultanea extraccién de los agentes dispersantes de alto pun-
to de ebulliciédn con hidrocarburos de bajo punto de fusién,

preferentemente hexano ¢ heptano,

- evacuaclidn del substrato de hebras de fibra / fibras cor-
tas y eventualmente post-humectacién del substrato de fibras

cortas a temperaturas de 180 a 210°C y tiempos de tratamiento
de 40 a 120 minutos.

10. Uso de productos de aminoplastlicos de flexibilidad mejora-
da de acuerdo con una o varias de las reivindicaciones 1 a 4
para usos con altas exigencias de resistencia al fuego y al
calor en construcciones, construccién de midquinas e industria
vehicular, en particular en forma de laminas de espuma como
elementos aislantes para construcciones, en forma de placas
como elementos de revestimiento, en forma de tubos y perfiles
huecos en la técnica de ventilacién, en forma de piezas inyec-
tadas como partes funclionales y en forma de fibras en particu-
lar para la elaboracién de papeles electro-alislantes, ropa
protectora contra el fuego, ropa para altas temperaturas de
trabajo, tapas protectoras contra incendio, substratos fil-
trantes, fleltros para miquinas de hacer papel y cubiertas
asllantes para vehiculos y maquinas, asi como también en forma
de elementos complejos de construcciédn, reciplentes o perfiles
elaborados segin el procedimiento de enrrollamiento, de tren-

zado o de extrusién por estirado.



