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(54) Gefulite Polyolefin-Formmassen

(57) Die Erfindung betritft Polyolefin-Formmassen mit anorganischen Fillstoffen. die mit Halbestern der allgemeinen
Formel R,-O-CO- R, - COOH modifiziart wurden. Die Einarbeitung dieser moditizierten Fulistotfe in Polyolefine
ermoglicht die Herstellurg von gefiliten Polyolefincompounds mit guten mechanischen Eigenschaften wie Hirte.
Dichte, Steifigkeit, Zahigkeit, Kerbschlagzugfestigkeit, Grenzbiegefestigkeit und £ Modul Die Aufgabe wird dadurcn
gelast, daB dem anorganischen Fillstotf vorzugswaise bei einer Temperatur von 293-423 °K der Halbester in aine:
Konzentration von 0.1 bis 10 Ma..% zugesetzt wird.
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Erfindungsanspruch:

Gefalite Polyolefine-Formmassen auf der Basis von PolySthylen und/oder Polypropylen, die unter
Verwendung bekannter anorganischer Filistoffe, 2. B. Kreide, Anhydrit oder Kaolin, hergestelit sind,
mit verbesserter Kerbschlagzugzahigkeit, ethéhter Grenzbiagefestigkeit, guter Steifigkeit und
verbessertem E-Modul, gekennzeichnet dadurch, daR die Polyolefin-Formmasse neben dem oder den
bekannten Fillstoff(an) 0,1-10% einen oder mehrare Halbester der allgemeinen Formel:

Ry~0O-Co-R~COOH
zugesetzt enthalt. wobei R, sein kann
CH3~,CiHs~,n—C3H7—,iso—C3Hr—,n—CHg— tert.~CHo~,is0~CHo~
OH-CH(CH;)~CHs~,0H—CH(CH3}-CH~[O—CHCH3;~CH;z}=, (n = 1 - 16)

R; = =CH=CH- oder ~CeH ist.

Anwendungsgebiet der Erfindung

Die Erfindung betrifft gefiilite Polyolefin-Formmassen auf Basis von Polyethylen und/oder Polypropylen, die unter Verwendt:ng
bekanntsr anorganischsr Filistoffe, 2. B. Kraide, Anhydrit oder Ksolin, hergestelit sind, mit verbesserter Kerbschlagzugzihigkait.
erhdhter Grenzbisgefestigkeit, guter Steifigkeit und verbessertem E-Modul.

Charakteristik des bekannten Stances der Technik

Es ist bekannt, gefulite Polyolefin-Formmassen herzustsilen, indem man bei der Verarbeitung dem Clefinpolymeren
anorganische Filistoffe, wie Kreide, Anhydrit oder Keolin, die gegebenenfalis vorbehandelt sind und be stimmte Korngrélen
aufweisen, zusetnt. Der Fillstoffzusatz f{Uhrt dabei zu einer Verbesserung bestimmter Eigenschafien der Fo:mmasse.
Voraussetzung ist jedoch, daB der Fllistoff méglichst homogen in der Masse vertailt ist. Zur Varbesserung de: '.Virkung des
Fillstoffes ist es bekannt, vor oder wihrend der Verarbeitung Hilfsstoffe zuzusetzen, die die Vertriglichkeit des Fillstoffes mit
den Polymeren verbessarn. So ist es bekannt, als Haftvermittler Silane, Titanate, oder gesittigte Carbonsiure zu verwenden.
(US-PS 4350555, DE-OS 2840875)

Es ist auch bekannt, urgesattigte Carbonsluren (DE-OS 2747927, DE-OS 2523434, DE-OS 2458822); Dicarbonsauren (DD-
WP 149536); Carbonsduresster {DE.OS 2646 965, US-PS 4 274 987), Dicarbonsiduresnhy drid (US-PS 4317 765), (DD-WP 149 535),
Dicarbonsduradiester (DE-AS 2 305 444, OD-WP 141 427, DD-WP 149 077, DD-WP 200 429, US-PS 4 341 690) als Haftvermittier und

zur Verbesserung der Vertraglichkeit des Fillstoffes zu verwenden. Der Nachteil der genannten Systemse besteht darin, daB die
so hergesteliten Folyolefin-Formmassen ungenigends Werte im Bozug auf Zhigkeit, Kerbschiagzugfestigke:: und E-Modul
aufweisen.

Ziel der Erfindung

Ziel der Erfindung ist die Hersiellung von gefillten Polyolefin-Formmassen mit varbesserter Kerhschlagzugfaestigkeit, earhdhter
Grenzbiogefestigkeit und hdheram E-Modul.

Oarlegung des Wesens der Erfindung

Die technische Aufgabe die durch die Erfindung geldst wird.

Der Erfindung liegt die Aufgabe rugrunde, gefilite Polyolefin-Formmassen, die unter Verwendung bskannter Fillstoffe
hergestsiit werden, mit verbesserter KerbschlagzugzBhigkait, erhdhter Granzbiegefestigkeit und hdherem E-Modul, bei guter
Steifigkeit, durch Verwandung geeigneter Modifikstoren, zu entwickein.

Maerkmale dar Erfindung

Die Aufgabe wird arfinungsgemaR geldst, indem die Polyolefin-Formmasse neben dem oder den hekannter: Filistoff(en) 0,1 bis
10,0% einen oder mehrere Halbester der allgemeinen Forinel:

R,~O-CO-R~COOH

rugesetzt enthait, bei dem R, sein kann
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CHy~, CiHg=, n-CyHr—, i30-CyHy—, n-C Hy—, i80 CiHy—, tert.-CHy, OH—CH (CHy)-CHp-,

OH-CH (CH;}-CYy~ [O-CHCHy—CH,)- (n = 1-18); Ry = ~CH=CH- 0der —C¢H~ ist.

Die Menge des Modifikators hangt von der spezifischen Obarfliche des Fillstoffs, der Molekularstruktur und der MolekiiigrdGe
des Modifikators ab.

Der besondere Vorteil der Erfindung besteht darin, daB eine wesentliche Verbesserung der mechanischen Kennwerte der
Formmasse erreicht wird, ohne daBl Hydropsroxids oder Peroxide zugasetzt werden missen.

Dis Einarbeitung des Fiilistoffs in einer Menge bis zu 75% und des Modifikators kann auf den bekannten Verarbeitungsmaschinen
fur Olefinpolymere arfoigen.

AusfOhrungsbeispiel

Die Erfindung soll an Hand der folganden Beispiela niher erl3utert werden.

Beispiel

40 Teile einar Schismmkreide, mittlere TeilchengrsBe, 1,5um, BET-Oberfldche 2,3m?/g, werden in sinem beheizbaren
Planetenmischer bei 393°K und bei einer Riihrerdrahzahl von 100U/min 15 Minuten getrocknet und bei den gleichen
Temperatur- u. Rihrbedingungen mit 0,80 Teilan Monobutylmaleinsiureester 20 Minuten vermischt.

Die s0 gecoatete Kreide wurde nach dem Abkiihlen suf 323°K mit 59,20 Teilen eines pulverférmigen HD-Polysthylens, waiches
durch eine Dichte von 0,955 g/cm? und einem Schmeizindex von 30 g/10min (483°K; 49N) charakterisiert ist, vermischt.

Die erhaitene Mischung wurde in einem Brabender-Plasticorder bei 443°K (n = 50U/min) 15 Minuten compoundiert. Aus dem

erhaltenen Compound wurden riach dem Verpressen Mikroprifkdrper hergastelit, die Ergebnisse betinden sich in der folgende::
Tabells 1

Tabelle 1
€-Modul Zugfestigkeit Kerbschlagzugzshigkert
[MPa] (MPa) (kJ/m?*] )
Compound gemiB Erfindung 1580 28 13
Verglaichsprodukt HD-PS 630 27 8.0 i
Beispiel 2

GemAa derim Beispiel 1 angegabenen Coatungsbedingungen von Kreide im Planetenmischer wurden dis folganden in der
Tatelle 2 angegebenan Fiilistoffe mit den Haftvermittiarn (HV)

HVI = OH-CH (CH;}-CH;~O—CO-CH=CH-COOH
HVII =

: g::>cn-o-co-cn =CH-COOH
HVIIl = CHy—CHzyCHCH~O—CO-CH=CH-COOH
HV'V = CHy~CHz~CHy~CH~O—CO-C¢HCOOH

modifiziert und im Brabender-Plasticorder mit HD-PE bei 443°K (gemaB Beispiel 1) compoundiert.

Die an den antsprecherden Mikropriifkdrpern ermittsitan charakteristischen Eiganschaften wurden in der Tabelle 2
angegeben.

Der Masseanteil Fillstoff + Haftvermittler betrug 40% bezogen auf den modifizierten Fillstoff-Polyolefin-Varbund.

Tabelle 2

System/HV-Konz. E-Modul Zugfestigkeit Kerbschlag-
rugzdhigkeit

(MPa] [(MPa) (kd/m?]

HD-PE ohne Flllstoff

ohne Haftvermittier 630 27 8,0

HD-PE/Kreide + 2,5%HV | 1331 251 21,5

HD-PE/Kreide + 1,5%HV I 1425 278 16,9

HD-PE/Anhydrit + 2,0 % HV I 1430 22,4 15,7

HD-PE/Kreide + 1,5 % HV IV 1580 28,7 20,2

HD-PE/Ksolin + 1,4% HV It 1480 28,2 211

PP ohne Fhllstoff u,

ohne Haftvermittier 850 24,7 22,8

PP/Krside + 2% HV 1300 233 32,1

Seispiel 3

Kreide mit einer mittleren TeilchengréBe von 1,5um und einar BET-Oberfldche von 2,3 mi/g, wird in einem beheizbzren
Papenmaeinr-Mischer mit 25-I-Inhalt bei 393°K und bei siner Ruhrerdrehzahl von 750U/min 15 Minuten getrocknet und bei den
gleichen Temperatur- und Rihrbedingungen mit 1,4 Ma.-% Haftvermittier Monobutylmalainsaureester 20 Minuten verm;scht.
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Die so gecoatete Kreide wurde nach dem Abkdhlen auf 323°K mit pulverfdrmigem HD-Poly&thylsn, welches durch eine Dichte in
0.955g/cm? und einom Schmelzindex von 30g/10min (463°K . 49N) charakterisiert ist, in den folgenden Konzentrationen
abgemischt.

FroduktB: gecoatete Kreide 50 Ma.-%
HD-PE 50 Ma.-%

Produkt C: gecoatete Kreida 40 Ma.-%
HD-PE 60 Ma.-%

ProduktD: gecoatete Kreide 30 Ma.-%

. HD-PE 70Mas.-%

Die erhaitenen Mischungen wurden auf einem Zweischneckenextruder (D = §3mm, L/D-Varhalitnis = 14) bei 80U/min una
Extruderwandtemperaturen von 453°K bis 473°K compoundiert. Die granuliarten und zu stanaard:sierten Prifkarpern
gespritrten Produkte wurden gem38 TGL-Vorschrifen untersucht.

In der Tabeile 3 sind die charakteristischen mechanischen Kannwerte angegeben.

Tabelle 3
Kennzahl! Produkt A ProduktB ProduktC Produkt D
[Vergleichs-
produkt HD-PE]
Schlagbiegefestigkeit
{J/m?) 20 (x) 18,5 83,9 88,0
Kerbschlagzugzihigkeit
[kJ/m?) 15,9 17,5 20,9 235
Grenzbiegefestigkait
[MPaj 18,0 27,7 26,4 23,9
Zugfestigkeit
[MPa] 245 184 24,9 25,1
Kugeldruckhaite
[MPa] 39.8 54,3 43,0 48
E-Modul
{MPa] . 700 2050 1500 1250

{x) = Proben sind nicht gabrochen

Beisplel 4

€s wurde sine Kreide gemiR Beispiel 3 mit 1,4 Ma.-% Monobutyimaleinsdureester gecoatet.

Die Compoundierung erfolgt auf einem Zweischneckenextruder (D = 53mm, L/D-Verhilitnis = 42) inder Form, daB granuliertes
HD-Polydithylen und die gecoatete Kreide auf zwei getrennten Dosisrrinnen im Verhaltnis 40 Ma.-% gecoatete Kreide und

80 Ma.-% HD-PE-Granulat dem Extruder kontinuierlich zugefihrt wurden.

Die Wandtemperaturen des Extruders betrugen 446 bis 465 °K, die Drehzahl der Schnecken 200 U/min und der Produktdurchsatz
ergab sich zu 29,2kg/h.

Das granulierte Produkt E wurde gemaB TGL-Vorschriften untersucht. In der Tabelle 4 sind die charakteristischen Kennwerta
angegeben, '

Tabelle 4

Kennzahi : Vergleichs ~-odukt Produkt E
HD-Polyithylen

Schiagbiegefestigkeit

(xJ/m?) 20i(x) 20(x)
Kerbschlagzugzahigkeit
[k/m?) 16.9 28,9
Grenzbiegefestigkeit .
{MPs] 18,0 25,0
Zugfestigkeit
{MPa] 24,5 26.3
E-Modul
(MPa) 700 1500

(x) alle 20 verwendeten Prifkdrper sind nicht gabrochen
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