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Vlamdovende polyestersamenstelling.

@ Viamdovende, versterkte, thermoplastische polyestersamenstelling waarbij de polyester-samenstellling 5-50
gew.% (berekend op de totale samenstelling) van een zout van 1,3,5-triazine-derivaat en polyfosforzuur (deri-

vaat) als vlamdover bevat.

Het 1,3,5-triazinederivaat is bij voorkeur melamine, melam, melem of een mengsel hiervan.
Bij voorkeur is de thermoplastische polyester polyethyleentereftalaat (PET) of polybutyleentereftalaat (PBT).
De vlamdovende, versterkte, thermoplastische polyestersamenstelling heeft een verbeterde thermische stabili-

teit.

De inhoud van dit octrooi komt overeen met de oorspronkelijk ingediende beschrijving met conclusie(s) en

eventuele tekeningen.
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VLAMDOVENDE POLYESTERSAMENSTELLING

De uitvinding heeft betrekking op een
vlamdovende, versterkte, thermoplastische polyester-
samenstelling.

Een dergelijke samenstelling is bekend uit
US-A-5618865. Deze publicatie beschrijft onder andere
het gebruik van melaminefosfaat in combinatie met een
koolvormende katalysator of het gebruik van melamine-
pyrofosfaat als vlamdover in versterkte, thermo-
plastische polyestersamenstellingen. Een nadeel van
melaminefosfaat en -pyrofosfaat is dat de thermische
stabiliteit ervan laag is. Hierdoor zijn de bereiding
(compoundering) en de verwerking van de vlamdovende
samenstelling gelimiteerd.

Het doel van de uitvinding is een
vlamdovende, versterkte, thermoplastische polyester-
samenstelling met verbeterde thermische stabiliteit.

Dit doel wordt bereikt doordat de
polyestersamenstelling 5-50 gew.% (berekend op de
totale samenstelling) van een zout van een 1,3,5-
triazinederivaat en polyfosforzuur (derivaat) als
vlamdover bevat.

Gebleken is dat de thermische stabiliteit wvan
de samenstelling volgens de uitvinding sterk verbeterd
is t.o.v. de samenstelling volgens de stand der
techniek. Onverwachts is gebleken dat het polyester in
de samenstelling volgens de uitvinding minder
onderhevig is aan degradatie, hetgeen van voordeel is
voor de mechanische eigenschappen van de samenstelling.
Een verder voordeel van de samenstelling van de
uitvinding is de verbeterde verwerkingsstabiliteit. Een
ander voordeel van de samenstelling van de uitvinding
is de_uitstekende vlamdovendheid.

1006936



10

15

20

25

30

35

De vlamdover in de samenstelling volgens de
uitvinding is een zout van een 1,3,5-triazinederivaat
en polyfosforzuur (derivaat).

Voorbeelden van geschikte 1,3,5-
triazinederivaten zijn 2,4,6-triamine-1,3,5-triazine
(melamine), melam, melem, melon, ammeline, ammelide, 2-
ureidomelamine, acetoguanamine, benzoguanamine,
diaminefenyltriazine of mengsels hiervan. Melamine,
melam, melem of mengsels hiervan verdienen de voorkeur.
Melam en melem kunnen eenvoudig verkregen worden door
melamine te laten condenseren in aanwezigheid van een
katalysator. Ruw melamine bevat in de regel kleine
hoeveelheden melam en/of melem.

Het polyfosforzuur(derivaat), van het zout
van het 1,3,5-triazinederivaat is bijvoorbeeld een
(partieel) ester van polyfosforzuur, een zout van
polyfosforzuur of polyfosforzuur zelf. Polyfosforzuur
verdient de voorkeur. Polyfosforzuur kan voorgesteld
worden door de volgende algemene formule:

0 0
[ I
HO - P o— P OH
I I
OH OH
n

waarbij n 22. Bij voorkeur is n gelegen tussen 2 en
200, met de meeste voorkeur is n gelegen tussen 2 en
100. Commercieel verkrijgbaar polyfosforzuur wordt
gekarakteriseerd door een P,0;-gehalte groter dan 68
gew.%. Polyfosforzuur met een P,0,—gehalte gelegen
tussen 70 en 90 gew.% verdient de voorkeur. De grootste
voorkeur gaat uit naar polyfosforzuur met een P,05—
gehalte gelegen tussen 74 en 87 gew.%.
Voorbeelden van commercieel verkrijgbare
polyfosforzuren zijn ALBRITE® polyfosforzuur 105, 111,
113 of 116.

Het zout van het 1,3,5-triazinederivaat en

1006936



10

15

20

25

30

35

het polyfosforzuur(derivaat) kan eenvoudig bereid
worden door polyfosforzuur te laten reageren met het
triazinederivaat zoals beschreven in PL 143704. Op deze
wijze kan melaminepolyfosfaat eveneens worden bereid
door uit te gaan van fosforzuur i.p.v. polyfosforzuur
en het verkregen melaminezout de beschreven
warmtebehandeling te laten ondergaan.

De concentratie van de vlamdover in de
samenstelling van de uitvinding is in het algemeen
gelegen tussen 5 en 50 gew.% (berekend op de totale
samenstelling), bij voorkeur gelegen tussen 10-40 gew.%
en met de meeste voorkeur gelegen tussen 15-35 gew.%

Het thermoplastisch polyester van de
samenstelling van de uitvinding kan gekozen worden uit
de groep van thermoplastische homopolyesters,
thermoplastische copolyesters en/of thermoplastische
polyesterelastomeren.

De thermoplastische homo- en copolyesters
kunnen verkregen worden door zelf-polycondensatie van
hydroxycarbonzuren of door polycondensatie van één of
meer alkyleenglycolen en één of meer dicarbonzuren, bij
voorkeur aromatische dicarbonzuren. De aromatische
dicarbonzuren worden bij voorkeur gekozen uit de groep
van ftaalzuren, bijvoorbeeld iso- en tereftaalzuur,
naftaleendicarbonzuren, bijvoorbeeld 2,6-naftaleen-
dicarbonzuur en difenyldicarbonzuren, bijvoorbeeld
4,4'-difenyldicarbonzuur. Zeer geschikt is
tereftaalzuur. Bij voorkeur is de thermoplastische
polyester polyethyleentereftalaat (PET) of
polybutyleentereftalaat (PBT). De grootste voorkeur
gaat uit naar PBT. Andere thermoplastische polyesters
die zeer goed toepasbaar zijn in de samenstelling
volgens de uitvinding zijn polyalkyleenadipaten;
poly(e—-caprolacton); polyethyleennaftalaat (PEN);
copolyester van ethyleenglycol, tereftaalzuur en
isfotaalzuur en copolyesters van ethyleenglycol, 2,6-
naftaleendicarbonzuur en 4,4’'-difenyldicarbonzuur. Voor
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een verdere beschrijving van deze polyesters en hun
bereiding zij verwezen naar "Encyclopedia of Polymer
Science and Engineering, volume 12, pagina's 1-75
(1988)" en de daarin vermelde referenties.

Thermoplastische polyesterelastomeren die
voor de uitvinding in aanmerking komen zijn de gangbare
thermoplastische copolyesterelastomeren volgens de
stand van de techniek, die ondermeer uitgebreid
beschreven is in Encyclopedia of Polymer Science and
Engineering Vol. 12, p.75 e.v. (1988) en de daarin
vermelde referenties. In deze thermoplastische
copolyesterelastomeren zijn de harde segementen over
het algemeen opgebouwd uit eenheden afgeleid van een
aromatisch dicarbonzur en een alifatisch diol en de
zachte segmenten uit polyestereenheden afgeleid van
alifatische dicarbonzuren en alifatische diolen of wvan
lactonen of zachte segmenten uit alifatische polyether
eenheden.

Het gehalte aan versterkingsmaterialen in de
samenstelling van de uitvinding kan tussen ruime
grenzen variéren en wordt mede bepaald door het niveau
van mechanische eigenschappen dat men wenst te
bereiken. In het algemeen zal het gehalte aan
versterkingsmaterialen niet meer bedragen dan 60 gew.%.
Bij voorkeur zal de samenstelling van de uitvinding 5-
50 gew.% versterkingsmateriaal bevatten, met meer
voorkeur 15-35 gew.%. Het versterkingsmateriaal wordt
gekozen uit de groep van anorganische versterkings-
materialen, bijvoorbeeld mica of glasvezels; of
koolstofvezels. De voorkeur gaat uit naar glasvezels.

De vlamdovende werking van de samenstelling
kan verder versterkt worden door aanwezigheid van een
voor de vlamdover synergistische verbinding. In het
algemeen kan het gehalte van het triazinederivaat-
polyfosfaat hierdoor lager worden gekozen. Hiervoor
komen in principe alle bekende stoffen in aanmerking
die de werking van de triazinederivaatpolyfosfaat-
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vlamdover versterken. In het algemeen is de synergist
een verbinding met meerdere radicalen die kunnen
veresteren met het polyfosforzuur. Voorbeelden hiervan
zijn zetmeel, glucose en verbindingen met tenminste
twee hydroxylgroepen. Voorbeelden van verbindingen met
tenminste twee hydroxylgroepen zijn alcoholen met
tenminste twee hydroxylgroepen, bijvoorbeeld
pentaerythritol, dipentaerythritol, tripentaerythritol
en mengsels hiervan. De concentratie van de voor de
vlamdover synergistische verbinding is in het algemeen
gelegen tussen 0 en 15 gew.%, bij voorkeur gelegen
tussen 0,1 en 10 gew.%.

De vlamdovende werking van de samenstelling
kan verder versterkt worden door aanwezigheid van een
tweede vlamdovende component. Hiervoor komen in
principe alle bekende vlamdovers in aanmerking.
Voorbeelden hiervan zijn antimoonoxide, bij voorkeur
antimoontrioxide; aardalkalimetaaloxiden, bijvoorbeeld
magnesiumoxide en andere metaaloxiden, bijvoorbeeld
alumina, silica, ijzeroxide en mangaanoxide; metaal-
hydroxiden, bijvoorbeeld aluminiumhydroxide; metaal-
boraten, bijvoorbeeld zinkboraat; en fosforhoudende
verbindingen. Voorbeelden van fosforhoudende
verbindingen zijn zinkfosfaat, ammoniumfosfaat,
ammoniumpyrofosfaat, ammoniumpolyfosfaat, ethyleen-
diaminefosfaat, piperazinefosfaat, piperazine-
pyrofosfaat, melaminefosfaat, dimelaminefosfaat,
melaminepyrofosfaat, melaminemetafosfaat,
guanidinefosfaat, dicyanodiamidefosfaat en/of
ureumfosfaat. Het gehalte hiervan kan tussen ruime
grenzen variéren doch bedraagt in het algemeen niet
meer dan het gehalte van het zout van 1,3,5-triazine-
derivaat en polyfosforzuur.

De samenstelling kan verder de andere
gebruikelijke additieven bevatten, bijvoorbeeld
stabilisatoren, lossingsmiddelen, vlceimiddelen,
dispergeermiddelen, kleurstoffen en/of pigmenten, in
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hoeveelheden die algemeen toepasbaar zijn voor deze
additieven voorzover de eigenschappen niet nadelig
worden beinvloed.

De samenstelling volgens de uitvinding kan
worden bereid met de op zich bekende, conventionele
technieken, door bijvoorbeeld alle of een aantal
componenten droog te mengen in een tuimelmenger, gevolg
door opsmelten in een smeltmenger, bijvoorbeeld een
Brabendermenger of een enkel- of
dubbelschroefsextruder. Bij voorkeur wordt een
dubbelschroefsextruder toegepast.

De verschillende componenten van de
samenstelling van de uitvinding kunnen tesamen aan de
keel van de extruder gedoseerd worden of kunnen op
verschillende plaatsen in de extruder gedoseerd worden.
Wanneer glasvezels in de samenstelling aanwezig zijn,
worden deze bij voorkeur niet aan de keel van de
extruder gedoseerd teneinde glasvezelbreuk te
voorkomen. Een aantal van de componenten, bijvoorbeeld
kleurstoffen en stabilisatoren, kan toegevoegd worden
in de vorm van een masterbatch in het thermoplastisch
polyester of een ander polymeer.

De samenstelling volgens de uitvinding kan
met voor de vakman bekende technieken, bijvoorbeeld
spuitgieten, worden verwerkt tot halffabrikaten of
eindprodukten.
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CONCLUSTITIES

1. Vlamdovende, versterkte, thermoplastische
5 polyestersamenstelling, met het kenmerk, dat de
polyestersamenstelling 5-50 gew.% (berekend op de
totale samenstelling) van een zout van een 1,3,5-
triazinederivaat en polyfosforzuur(derivaat) als
vlamdover bevat.

10 2. Vlamdovende, versterkte, thermoplastische
polyestersamenstelling volgens conclusie 1, met
het kenmerk, dat het 1,3,5-triazinederivaat
melamine is.

3. Vlamdovende, versterkte, thermoplastische

15 polyestersamenstelling volgens conclusie 1, met

het kenmerk, dat het 1,3,5,-triazinederivaat melam

is.
4. "Vlamdovende, versterkte, thermoplastische
polyestersamenstelling volgens conclusie 1, met
20 het kenmerk, dat het 1,3,5-triazinederivaat melem
is. '
5. vVliamdovende, versterkte, thermoplastische

polyestersamenstelling volgens éeén der conclusies
1-4, met het kenmerk, dat de samenstelling 15-35

25 gew.% vlamdover bevat.

6. vVlamdovende, versterkte, thermoplastische
polyestersamenstelling volgens één der voorgaande
conclusies, met het kenmerk, dat de samenstelling
15-35 gew.% versterkingsmateriaal bevat.

30 7. Vlamdovende, versterkte, thermoplastische
polyestersamenstelling volgens conclusie 5, met
het kenmerk, dat het versterkingsmateriaal
glasvezel is.

8. Vliamdovende, versterkte, thermoplastische

35 polyestersamenstelling volgens één der voorgaande
conclusies, met het kenmerk, dat een voor de
vlamdover synergistische verbinding aanwezig is.
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Vlamdovende, versterkte, thermoplastische
polyestersamenstelling volgens conclusie 8, met
het kenmerk, dat de synergistische verbinding een
alcohol met tenminste twee hydroxylgroepen is.
Vlamdovende, versterkte, thermoplastische
polyestersamenstelling volgens één der conclusies
8-9, met het kenmerk, dat de samenstelling 0,1-10
gew.% van de synergistische versterkende
verbinding bevat.

Vlamdovende, versterkte, thermoplastische
polyestersamenstelling volgens één der voorgaande
conclusies, met het kenmerk, dat het
thermoplastisch polyester
polyethyleenterephtalaat, polybutyleenterephtalaat
of een polyesterblokcopolymeer is.

Vlamdovende, versterkte, thermoplastische
polyestersamenstelling volgens €én der voorgaande
conclusies, met het kenmerk, dat het
thermoplastisch polyester polybutyleenterephtalaat
is.

Vlamdovende, versterkte, thermoplastische
polyestersamenstelling zoals in hoofdzaak
omschreven in de beschrijving en de voorbeelden.
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