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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft thermoplastische Hoch-Tg-Polycarbonate sowie Formmassen, die
sich durch verbesserte optische Eigenschaften sowie verbesserte mechanische Eigenschaften, insbesonde-
re durch verringerte thermische Ausdehnung, auszeichnen. Weiterhin betrifft die vorliegende Erfindung ein
Verfahren zur Herstellung dieser Polycarbonate. Insbesondere betrifft diese Erfindung Polycarbonate, die die
Struktureinheit, die sich von Phthalimid der Formel (l) ableitet sowie Polycarbonatzusammensetzungen und
Formmassen daraus wie auch ein Verfahren zur Herstellung dieser Polycarbonate, sowie deren Verwendung,
insbesondere als Reflektoren und Displaysubstraten.

[0002] (Co)polycarbonate gehéren zur Gruppe der technischen Thermoplaste. Sie finden vielseitige Anwen-
dungen im Elektro- und Elektronikbereich, als Gehdusewerkstoff von Leuchten und bei Anwendungen, bei de-
nen sowohl besondere thermische und mechanische Eigenschaften als auch hervorragende optische Eigen-
schaften gefordert sind, beispielsweise Anwendungen im Automobilbereich, Kunststoffabdeckungen, Streu-
scheiben oder Lichtleitelemente sowie Lampenabdeckungen, Lampeneinfassungen (bezels). Reflektoren bzw.
Subreflektoren aus einem Thermoplasten durch Spritzguss mit hervorragender Oberflachenqualitat hergestellt
waren eine sehr interessante Ergédnzung dieser Anwendungen fir (Co)polycarbonate.

[0003] Bei diesen Anwendungen werden praktisch immer die guten thermischen Eigenschaften wie Vicat-
Temperatur (Warmeformbesténdigkeit) und Glastemperatur zwingend benétigt. Auch eine gute Metallhaftung,
beispielsweise fir Aluminium, ist fir einige Anwendungen unabdingbar. Gleichzeitig sind hervorragende op-
tische Eigenschaften von hdchster Bedeutung. Unbericksichtigt blieben bisher mechanische Eigenschaften
hinsichtlich thermischer Ausdehnung des amorphen Polycarbonats bei gleichbleibenden thermischen Eigen-
schaften, wie der lineare thermische Ausdehnungskoeffizient.

[0004] Thermoplastische Kunststoffe, aus denen durch Spritzgiel3en und anschlieRende Metallisierung (Va-
kuumbeschichtung, zumeist mit Aluminium) lichtreflektierende Bauteile hergestellt werden, sind bekannt. Sol-
che Bauteile sind z. B. Scheinwerferreflektoren flr Automobile. Neben den friiher ausnahmslos verwendeten
Paraboloid-Scheinwerfern wurden zwei hinsichtlich Lichtausnutzung und Platzbedarf optimierte Grundtypen
entwickelt, die Projektions-(Ellipsoid, Polyellipsoid) und die Freiflachen-Scheinwerfer. Da die Abdeckscheiben
insbesondere von Freiflachen-Scheinwerfern in Folge der optimierten Lichtausnutzung und -verteilung dieses
Reflektortyps meist ohne Profilierung gestaltet werden kdnnen, sind heute Klarsichtscheiben aus Polycarbonat
im Einsatz. Dies erhéht die Anforderungen an die Oberflachengite der von au3en gut sichtbaren Elemente
(z. B. Reflektor, Subreflektor, Blendrahmen), wobei die Dimensionsbestandigkeit in der Warme, ein geringes
Ausgasen um Blasenbildung zu vermeiden, die mechanische Festigkeit, eine einfache Verarbeitung und ge-
ringe Fertigungstoleranzen weiterhin wichtig sind.

[0005] Bisher werden Scheinwerferreflektoren entweder aus Blech oder metallisierten Spritzgussteilen aus
Duroplast (Bulk Molding Compounds, BMC) hergestellt. Gefordert sind hier gute MaRhaltigkeit sowie Tempe-
raturbestandigkeit.

[0006] Scheinwerferreflektoren kénnen auch in den eigentlichen, im Wesentlichen eine Paraboloidform auf-
weisenden Reflektor und einen mehr oder weniger von der Paraboloidform abweichenden Subreflektor unter-
teilt werden. Der Reflektor ist das eigentliche, das Licht zur gewlinschten Beleuchtung gezielt reflektierende
Bauteil, das normalerweise in unmittelbarer Umgebung der das Licht erzeugenden Glihlampe angeordnet ist.
Die Lampe bzw. Glihbirne oder eine diesen entsprechende Lichtquelle erzeugt neben dem Licht auch Warme,
so dass der Reflektor je nach Konstruktion einer Betriebstemperatur von etwa 180-220°C ausgesetzt sein
kann. Aus diesem Grunde ist es notwendig, Materialien mit einem méglichst geringen linearen thermischen
Ausdehnungskoeffizienten zur Verfigung zu stellen. Dieses Material soll mdglichst durch Spritzguf3technolo-
gie verarbeitet werden kdnnen und preiswert sein.

[0007] Zudem sollten die Reflektoren in einem Temperaturbereich von -50°C bis 220°C formstabil sein, d. h.
das Ausdehnungs- und Schwindungsverhalten muss méglichst isotrop sein, damit — zumindest bei den Reflek-
toren — die Lichtausbeute bzw. Lichtblindelung nicht beeintrachtigt wird. Bevorzugt weisen die Metallschichten
ein im Wesentlichen gleiches Ausdehnungs- und Schwindungsverhalten wie die Reflektoren auf, so dass die
Zug- bzw. Schubbeanspruchung der Reflexionsschichten mdglichst klein ist. Dadurch wird zuséatzlich die Ge-
fahr einer Rissbildung oder Stauchung in den Reflexionsschichten reduziert.

[0008] Bisher wurden zum Herstellen von Reflektoren zumeist Duroplaste, seltener auch Thermoplaste ein-
gesetzt. Von den letzteren weisen die hauptsachlich verwendeten, amorphen Thermoplaste, z. B. Polyetheri-
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mid (PEI), Polyamidimid (PAI) oder Polysulfone, z. B. Polyethersulfon (PES) bzw. Polysulfon (PSU) bzw. Po-
lyphenylenethersulfon (PPSU), eine hohe bis sehr hohe Glaslibergangstemperatur (Tg) auf (vgl. z. B. das PAI
TORLON® der Firma Solvay Advanced Polymers). Diese amorphen Hoch-Tg-Thermoplaste kénnen ohne Fill-
stoffe zum Erzeugen von Reflektor-Rohlingen mit einer hervorragenden Oberflachenglatte verwendet werden.
Die Reflektor-Rohlinge kénnen direkt metallisiert werden. Nachteilig fur eine Massenproduktion ist allerdings
der zum Teil sehr hohe Preis der genannten amorphen Hoch-Tg-Thermoplaste. Zudem gestaltet sich die Ver-
arbeitung dieser Hoch-Tg-Thermoplaste zum Teil als schwierig.

[0009] Fur Scheinwerferreflektoren kommen seit einiger Zeit hauptsachlich Bulk Molding Compounds oder
Bulk Moulding Compounds (BMC) zur Anwendung. Dabei handelt es sich um ein Faser-Matrix-Halbzeug. Es
besteht zumeist aus Kurz-Glasfasern und einem Polyester- oder Vinylesterharz, andere Verstarkungsfasern
oder Harzsysteme sind moglich. BMC wird im HeiRpressverfahren verarbeitet, was kurze Taktzeiten ermég-
licht. Die BMC Masse wird dazu zentral in ein beheiztes, geteiltes Werkzeug eingelegt. Beim SchlieRen verteilt
sich das BMC im Werkzeug. Durch die kurzen Faserlangen kénnen beim Pressen auch dinne Rippen und
Wanddicken gefiillt werden. Es besteht jedoch die Gefahr, dass sich an Engstellen das BMC entmischt. Dies
geschieht dann, wenn eine Engstelle mit Fasern verstopft, so dass nur noch das Harz WeiterflieRen kann. Die
einzelnen Verstarkungsfasern orientieren sich in der Regel in Strdmungsrichtung, so dass lokal stark orientier-
te Fasern auftreten kdnnen. In Spezialverfahren kann BMC, bei entsprechend kleinen Faserldngen, auch im
Spritzgussverfahren verarbeitet werden.

[0010] Eine typische Anwendungen fiir Duroplaste (BMC) sind PKW-Scheinwerfer, genauer die Reflektoren
des Scheinwerfers. Hier kommt die gute Mal3haltigkeit und Temperaturbestandigkeit zum Tragen. Der Pro-
zess ahnelt sehr stark dem Elastomer-Spritzgiel3en. Die Zykluszeiten sind bei der Duroplastverarbeitung in
der Regel bei Wanddicken bis ca. 4 mm langer als bei Thermoplasten. Dadurch verlieren Duroplaste im Wirt-
schaftlichkeitsvergleich meist gegentiber den Thermoplasten, wenn die guten elektrischen, mechanischen Ei-
genschaften nicht bendtigt werden

[0011] Die Fullstoffe haben dabei Uberwiegend die Aufgabe das BMC kostenglnstiger herzustellen, indem
Faser- und Harzvolumen durch billigere Flllstoffe ersetzt wird. Je nach gewtinschten Eigenschaften, zum Bei-
spiel erhéhter Flammschutz oder niedriger Schrumpf, werden Zusatzstoffe zugesetzt. So erhéht zum Beispiel
Magnesiumoxid die Plastizitadt und Kaolin die Sadurebestandigkeit.

[0012] In der Beleuchtungseinheit treten naturgemaf die hochsten Temperaturen auf. Daher wurden bisher
die Reflektoren entweder aus Blech, aus Duroplasten, wie BMC oder aus metallisierten, spritzgegossenen
amorphen Hoch-Tg-Thermoplasten (PEI, PSU, PES) hergestellt. Die hohen Toleranzanforderungen, gekoppelt
mit der fur die Metallisierung erforderlichen Oberflachengite der Spritzgussteile wurden bisher hauptsachlich
von ungeflllten amorphen Hoch-Tg-Thermoplasten oder lackierten Duroplasten erfullt.

[0013] Ein Beispiel fir einen der genannten Hoch-Tg-Thermoplaste ist das Polyethersulfon ULTRASON E®
von BASF Ludwigshafen, Deutschland (mit einer Irisiertemperatur von 212°C), wie es in der nachfolgend zi-
tierten Zeitschrift beschrieben ist. Im Zuge der fortschreitenden Komplexizitatsreduzierung findet zur Zeit eine
zunehmende Integration von Scheinwerferkomponenten zu hoch entwickelten Beleuchtungssystemen statt,
die héhere Materialanforderungen erwarten lassen (J. Queisser, M. Geprags, R. Blum und G. Ickes, Trends
bei Automobilscheinwerfern, Kunststoffe 3/2002, Hanser Verlag, Minchen).

[0014] Aus dem Stand der Technik sind zudem Zusammensetzungen bekannt, die einen fibrilldren, anor-
ganischen Fullstoff (vgl. EP 0 863 180) und einen zusatzlichen kdrnigen anorganischen Fullstoff umfas-
sen (EP 1 312 647 oder EP 0 585 056) oder die nur einen kérnigen, anorganischen Fillstoff umfassen
(EP 0 913 421). Unter dem Namen MINLON® (E. I. du Pont de Nemours & Co., Wilmington, USA) ist ein Ma-
terial zur Herstellung von Strassenbeleuchtungsreflektoren bekannt. Bei dem genannten Produkt handelt es
sich um das teilkristalline Nylon 66 (PA 66), welches neben einem Hitzestabilisator auch 36-40% klassische
Mineralstoffe umfasst. Allerdings erscheint dieses Material von der Oberflachengtite her zumindest fur Fahr-
zeugfahrbeleuchtungen nicht geeignet. Als weiterer Nachteil wird auch hier das erhebliche Verlangern der Zy-
kluszeiten beim Spritzgiessen mit solchen Zusammensetzungen gegeniiber amorphen Polymeren angesehen.

[0015] Eine weitere Anforderung betrifft die Oberflachenguite der zu beschichtenden (meist gekrimmten)
Kunststoffoberflache. Speziell bei Reflektoren, bei welchen die Lichtausbeute essentiell ist, muss eine mdg-
lichst homogene, sehr glatte, hochglédnzende Oberflache flr die Beschichtung bereitgestellt werden. Schlecht
flieBende oder zu frih erstarrende Kunststoffe bzw. eine Zugabe von Fllstoffen fiihren in der Spritzgu3form
oft zu einem rauen, matten oder unregelmafigen Abdruck, gemessen an den extrem hohen Anforderungen
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einer spiegelglatten Oberflache, selbst wenn die entsprechende Oberflache des formgebenden Werkzeugs
hochglanzpoliert ist.

[0016] Aus dem Stand der Technik sind weitere Zusammensetzungen ohne Fiillstoffe bekannt. Diese errei-
chen aber ebenfalls nur ungeniigende Tg-Werte von weniger als 175°C (vgl. z. B. EP 0 313 436, EP 0 553 581
und US 4,898,896). Zu dieser Kategorie von fir die geplante Verwendung ungeniigenden Polymere gehd-
ren auch Polyarylamide wie IXEF® 2057 (Solvay Advanced Polymers), Polyarylate, Polybutylen-Therephthalat
(PBT, wie z. B. das ARNITE® TV4 220 von DSM).

[0017] Die im europaischen Patent EP 0 725 101 B2 offenbarten transparenten, farblosen und amorphen Ho-
mopolyamide weisen eine Glastemperatur von ca. 157°C auf und sind allenfalls fiir die Herstellung von Sub-
reflektoren, aber fiir die Herstellung von Lichtreflektierbauteilen nicht geeignet, die flr Betriebstemperaturen
von mindestens 200°C ausgelegt sind.

[0018] Aus dem Patent US 6,355,723 B1 sind spritzgegossene Reflektoren aus amorphen Thermoplasten,
wie Polyetherimiden, Polyarylethern, Polyethersulfonen, Polysulfonen, Polycarbonaten, Polyestercarbonaten,
Polyarylaten, Polyamiden, Polyestern und Einzelphasengemischen solcher Thermoplaste bekannt. Diese Re-
flektoren kénnen direkt mit einer Metallschicht versehen werden und eine Glaslibergangstemperatur (Tg) von
mindestens 170°C bis 200°C aufweisen. Um allféllige Oberflachenfehler vor dem Metallisieren der Reflekto-
roberflache mittels Sichtinspektion einfacher feststellen zu kdnnen und um unerwiinschte Lichteffekte durch
nicht-metallisierte Teile der Reflektoren zu unterbinden, sind alle diese Reflektoren mittels Beimischen von
Farbstoffen schwarz eingeférbt.

[0019] Die im Stand der Technik vorbeschriebenen Polycarbonate bzw. Copolycarbonate haben jedoch durch
ihre zu hohen Ausdehnungskoeffizienten den Nachteil, dass sie beim Einsatz als metallisiertes Bauteil bei z.
B. Hochtemperaturanwendungen als Reflektor nur beschrankt oder gar nicht geeignet sein kénnen.

[0020] Fur die Anwendung flexibler Substrate fiir Displayanwendungen, beispielsweise LCD- bzw. OLED-Dis-
plays, werden Polymermaterialien mit sehr guten optischen und thermischen Eigenschaften benétigt. So ist
fur die Erzeugung der Thin Film Transistor(TFT)-Elemente auf den Substraten, beispielsweise durch die a-
Si:H-Methode, eine ausreichend hohe Glastemperatur des Materials notwendig. Polyethylennaphtalat (PEN)
zeigt zwar einen geringen thermischen Ausdehnungskoeffizienten, weist jedoch nur eine geringe Glastempe-
ratur von 120°C auf und erscheint doppelbrechend. Polyarylate (PAR) zeigen zwar eine hohe Glastempera-
tur (215°C) und optisch isotrope Erscheinung, sind allerdings sehr kostspielige Materialien. Dies gilt auch fur
Polyethersulfon (PES, Tg = 220°C). Polyimide haben die hdchste Glastemperatur (360°C), neben sehr gerin-
gen thermischen Ausdehnungskoeffizienten, erscheinen jedoch organge bis braun im optischen Aussehen.
Die Kosten fiir diese Materialien sind ebenfalls sehr hoch. Fir Anwendungen in der Displaytechnologie sind
aullerdem eine sehr gute optische Eigenschaften, wie hohe Transparenz ohne Doppelbrechung erforderlich.
Ein Polymermaterial, welches zu vertretbaren Kosten bei gleichzeitiger hoher Glastemperatur, geringer ther-
mischen Ausdenung eine sehr gute Transparenz bei isotroper optischer Erscheinung aufweist, wére flr die
Displaytechnologie wiinschenswert

[0021] Es bestand daher die Aufgabe, aromatische (Co)Polycarbonate mit verringerten thermischen Ausdeh-
nungskoeffizienten zu entwickeln, die sich gleichzeitig durch eine hervorragende Metallhaftung und guten ther-
mischen Eigenschaften (insbesondere hohe Vicat- oder Glas-Temperatur) auszeichnen, bei gleich guter Ober-
flache (die fur die direkte Beschichtung mit einer Metallschicht ohne zusétzlichem Vorbehandlungsschritt ge-
eignet ist) und mit vergleichbar guter Warmeformbesténdigkeit hergestellt werden kdnnen, als mit aus dem
Stand der Technik bekannten Materialien.

[0022] Die neuen Zusammensetzungen sollten auflerdem eine verbesserte Flie3fahigkeit zeigen.

[0023] Unter Polycarbonatzusammensetzungen (oder Blends) im Sinne dieser Anmeldung versteht man Mi-
schungen aus zwei oder mehreren Polycarbonaten, die gegebenenfalls mit Zusatzstoffen (weitere Komponen-
te) versehen sein kénnen.

[0024] Uberraschenderweise wurde nun gefunden, dass ein Copolycarbonat enthaltend die Struktureinheit

der Formel (I) geringere thermische Ausdehnungskoeffizienten aufweist, bei gleichbleibenden thermischen
Eigenschaften (Vicat-Temperatur) und mechanischen sowie optischen Eigenschaften:
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[0025] Gegenstand der Erfindung ist demnach ein Verfahren zur Herstellung des Phthalimids der Formel (1),
umfassend die Umsetzung von Phenolphtalein mit einer wassrigen Methylaminlésung in Gegenwart von N-
Methylpyrrolidon.

[0026] Bevorzugt wird dabei eine 20 bis 80 Gew.%-ige bevorzugt 30 bis 60%-ige besonders bevorzugt 35 bis
45%-ige Methylaminlésung, bevorzugt eine wéassrige Lésung, in 3,5 bis 4,5-fachen molarem Uberschuss an
Phenolphtalein in Losung, bevorzugt ein N-Methylpyrrolidon und Wasser-Gemisch, umgesetzt. Bevorzugt wer-
den auf 4 mol Phenolphtalein 2 kg N-Methylpyrrolidon und 2 kg Wasser als Losungsmittelgemisch verwendet.

[0027] Das N-Methylpyrrolidon wird bevorzugt bei 40 bis 60°C, besonders bevorzugt 45 bis 55°C, ganz be-
sonders bevorzugt bei 50°C vorgelegt und der Reaktand Phenolphtalein hinzugegeben. Nach Erhalt einer ho-
mogenen Lésung, wird das restliche Wasser des Losungsmittelgemisches sowie die Methylamin-Lésung als
weiterer Reaktand zugegeben. Die Reaktion erfolgt bevorzugt in einem Temperaturbereich von 65 bis 95°C,
bevorzugt 75 bis 90°C und besonders bevorzugt bei 80 bis 88°C.

[0028] Die Isolierung und Reinigung des Produktes erfolgt durch Ausféllen in einer salzsauren, wassrigen
Loésung, bevorzugt 37 %-ig und anschlieRendes Auflésen in Natronlauge nach bekannten Methoden. Der Zyklus
der Isolierung und Reinigung wird mehrmals hintereinander durchgefiirt, bevorzugt 1-3 mal.

[0029] Die Erfindung betrifft weiterhin die Herstellung und Verwendung einer thermoplastischen Polymer-
Formmasse enthaltend den Monomerbaustein (I) zum Herstellen von fir Betriebstemperaturen von mindes-
tens 160°C bevorzugt 180°C, besonders bevorzugt 200°C geeigneten, gegebenenfalls metallisch beschichte-
ten Bauteilen, insbesondere LED-Anwendungen und Foliensubstrate, Lichtreflektierbauteilen, sowie entspre-
chende, metallisch beschichtete bzw. metallisch zu beschichtende Lichtreflektierbauteile wie Reflektoren oder
Subreflektoren sowie die entsprechenden Bauteile daraus.

[0030] Ein weiterer Gegenstand der Erfindung ist die Herstellung eines Polycarbonats unter Verwendung des
erfingungsgemafen Diphenols sowie die entsprechenden Herstellungsverfahren. Diese Polycarbonate wer-
den dadurch erhalten, dass der erfindungsgemafe Bisphenolbaustein mit gegebenenfalls weiteren Bisphenol-
bausteinen im Phasengrenzflachenverfahren bzw. dem Schmelzeumesterungsverfahren zu héhermolekularen
Copolycarbonaten aufkondensiert werden.

[0031] Die erfindungsgemalen (Co)Polycarbonate basieren auf Bisphenolen der allgemeinen Formeln (Ia)
als wiederkehrende Monomereinheit:

[0032] Im Falle von (Co)Polycarbonaten kdnnen neben einem oder mehreren Diphenolen der Formel (1), als
weitere Monomereinheit Bisphenole der Formel (ll) enthalten sein:
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R (I

in der

R1 und R2 unabhéngig voneinander fir H, C1-C18-Alkyl-, C1-C18-Alkoxy, Halogen wie Cl oder Br oder flr je-
weils gegebenenfalls substituiertes Aryl oder Aralkyl, bevorzugt fir H oder C1-C12-Alkyl, besonders bevorzugt
fur H oder C1-C8-Alkyl und ganz besonders bevorzugt fir H oder Methyl stehen, und

X fur eine Einfachbindung, -SO,-, -CO-, -O-, -S-, C4- bis Cg-Alkylen, C,- bis Cs-Alkyliden oder Cs- bis Cg-
Cycloalkyliden, welches mit C,- bis Cg-Alkyl, vorzugsweise Methyl oder Ethyl substituiert sein kann, ferner
fur Cg- bis C4,-Arylen, welches gegebenenfalls mit weiteren Heteroatome enthaltenden aromatischen Ringen
kondensiert sein kann, steht.

[0033] Bevorzugt steht X fiir eine Einfachbindung, C, bis Cs-Alkylen, C, bis Cs-Alkyliden, Cs bis C4-Cycloal-
kyliden, -O-, -SO-, -CO-, -S-, -SO,-, oder ein fir einen Rest der Formel (ll1)

)

/\

R3 R4

iy

wobei

R3 und R* fur jedes X" individuell wahlbar, unabhéngig voneinander Wasserstoff oder C, bis C4-Alkyl, vorzugs-
weise Wasserstoff, Methyl oder Ethyl bedeuten und

X' Kohlenstoff und

m eine ganze Zahl von 4 bis 7, bevorzugt 4 oder 5 bedeuten, mit der MaRgabe, dass an mindestens einem
Atom X', R3 und R4 gleichzeitig Alkyl sind.

[0034] Fr die Herstellung der erfindungsgemafRen Copolycarbonate wird als Diphenol abgeleitet von Formel
(1) bevorzugt Bisphenol A, 2,2-Bis-(3-methyl-4-hydroxyphenyl)-propan (Dimethyl-Bisphenol A), 1,1-Bis-(4-hy-
droxyphenyl)-3,3,5-trimethylcyclohexan (Bisphenol TMC) sowie 1,1-Bis-(3-methyl-4-hydroxyphenyl)-3,3,5-tri-
methylcyclohexan (Dimethyl TMC) eingesetzt.

[0035] Fr die Herstellung der erfindungsgemaf zu verwendenden Copolycarbonate geeignete Diphenole die
der Struktureinheit nach Formel (1) zugrunde liegen sind beispielsweise Hydrochinon, Resorcin, Bis-(hydroxy-
phenyl)-alkane, Bis-(hydroxyphenyl)-sulfide, Bis-(hydroxyphenyl)-ether, Bis-(hydroxyphenyl)-ketone, Bis-(hy-
droxyphenyl)-sulfone, Bis-(hydroxyphenyl)-sulfoxide, a,a'-Bis-(hydroxyphenyl)-diisopropylbenzole, sowie de-
ren alkylierte, kernalkylierte und kernhalogenierte Verbindungen.

[0036] Bevorzugte Diphenole sind 4,4'-Dihydroxydiphenyl, 2,2-Bis-(4-hydroxyphenyl)-1-phenyl-propan, 1,
1-Bis-(4-hydroxyphenyl)-phenyl-ethan, 2,2-Bis-(4-hydroxyphenyl)propan, 2,2-Bis-(3-methyl,4-hydroxyphenyl)
-propan, 2,4-Bis-(4-hydroxyphenyl)-2-methylbutan, 1,3-Bis-[2-(4-hydroxyphenyl)-2-propyllbenzol (Bisphenol
M), 2,2-Bis-(3-methyl-4-hydroxyphenyl)-propan, Bis-(3,5-dimethyl-4-hydroxyphenyl)-methan, 2,2-Bis-(3,5-di-
methyl-4-hydroxyphenyl)-propan, Bis-(3,5-dimethyl-4-hydroxyphenyl)-sulfon, 2,4-Bis-(3,5-dimethyl-4-hydroxy-
phenyl)-2-methylbutan, 1,3-Bis-[2-(3,5-dimethyl-4-hydroxyphenyl)-2-propyl]-benzol, 1,1-Bis-(4-hydroxyphe-
nyl)-3,3,5-trimethylcyclohexan, 2,2-Bis(4-hydroxyphenyl)-1-phenyl-1H-indol-3-on, 3,3-Bis(4-hydroxyphenyl)-
1-phenyl-1H-indol-2-on.

[0037] Ferner kdnnen Bisphenole der allgemeinen Formeln (IVa) und (1Vb) (Isomerengemisch) (im Folgenden
auch als Bisphenole der Formel (1V) bezeichnet) als weitere Diphenolverbindung verwendet werden.

6/26



DE 10 2009 059 771 A1 2011.06.22

(IVa) (IVb)

worin:

R® unabhéangig voneinander fiir Wasserstoff oder C,-C,, Alkyl, bevorzugt fiir Wasserstoff oder C,-Cg Alkyl,
besonders bevorzugt Wasserstoff oder C,-C, Alkyl, ganz besonders bevorzugt fir Wasserstoff oder Methyl
steht

R® fur C,-C,o Alkyl, bevorzugt C,-Cg Alkyl, besonders bevorzugt C,-C, Alkyl, jeweils gegebenenfalls substitu-
iertes Phenyl oder Benzyl, insbesondere Methyl, Phenyl oder Benzyl steht, wobei als Substituenten fir Phenyl
und Benzyl die bei R" genannten Reste bevorzugt sind.

[0038] Alkyl im Sinne der vorliegenden Erfindung ist jeweils linear oder verzweigt.

[0039] Besonders bevorzugt steht RE fiir gegebenenfalls durch die in R® genannten Reste substituiertes Phe-
nyl, dargestellt durch die Formel (IVc) und (IVd) (Isomerengemisch).

(IVc) (IVd)

worin
R?® die oben genannte Bedeutung hat.

[0040] Ganz besonders bevorzugt ist das Bisphenol der Formel (IVe) und (IVf) (Isomerengemisch).
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HO
(IVe) (IVf)

[0041] Besonders bevorzugte Diphenole sind 2,2-Bis-(4-hydroxyphenyl)-propan (Bisphenol A), und 2,2-Bis-
(3-methyl-4-hydroxyphenyl)-propan (Dimethyl Bisphenol A) bzw. Bisphenol TMC sowie die Bisphenole der
Formel (V).

[0042] Besonders bevorzugt sind Copolycarbonate aus dem erfindungsgemafen Bisphenol (I) und Bisphenol
A bzw. Bisphenol TMC bzw. Dimethyl Bisphenol A.

[0043] Diese und weitere geeignete Diphenole sind kommerziell erhéltlich und z. B. in "H. Schnell, Chemistry
and Physics of Polycarbonates, Interscience Publishers, New York 1964, S. 28 ff; S. 102 ff, und in "D. G.
Legrand, J. T. Bendler, Handbook of Polycarbonate Science and Technology, Marcel Dekker New York 2000,
S. 72 ff.” beschrieben.

[0044] Das Bisphenol der Formel (I) kann sowohl allein als auch im Gemisch mit einem oder mehreren Bis-
phenolen der Formel (II) und/oder (IV) verwendet werden; unter Polycarbonaten im Sinne der vorliegenden
Erfindung sind sowohl Homopolycarbonate als auch Copolycarbonate zu verstehen.

[0045] Copolycarbonate enthalten im Allgemeinen neben einem Diphenol ausgewabhlt aus Verbindungen der
Formel () bis zu 95 Mol-%, vorzugsweise bis zu 80 Mol-%, besonders bevorzugt bis 70 Mol-% mindestens
ein weiteres Diphenol, ausgewahlt aus Verbindungen der Formel (II) und/oder (IV) (bezogen auf die Summe
der Mole eingesetzter Diphenole). Bevorzugt enthalten die Copolycarbonate als untere Grenze mindestens
5 Mol-%, insbesondere 10 Mol-% (bezogen auf die Summe der Mole eingesetzter Diphenole) ausgewahit
aus Verbindungen der Formel (ll) und/oder (IV). Besonders bevorzugte Copolycarbonate enthalten 40-60,
insbesondere 45-55 Mol-% Diphenol der Formel (I) und 60-40, insbesondere 45-55 Mol-% Diphenol(e) der
Formel (II) und/oder (1V) (bezogen auf die Summe der Mole eingesetzter Diphenole).

[0046] Die erfindungsgemafien thermoplastischen Polycarbonate und Copolycarbonate haben im Aligemei-
nen mittlere Molekulargewichte (Gewichtsmittel Mw, ermittelt durch Gelpermeationschromatographie GPC
Messung mit Polycarbonat-Eichung) von 2 000 bis 200 000, bevorzugt 3 000 bis 150 000, insbesondere 5 000
bis 100 000, ganz besonders bevorzugt 8 000 bis 80 000, insbesondere 12 000 bis 70 000. Molekulargewichte
lassen sich auch durch die Zahlenmittel Mn angeben, welche ebenfalls nach vorheriger Eichung auf Polycar-
bonat mittels GPC bestimmt werden.

[0047] Weiterer Gegenstand der Erfindung sind Blends enthaltend ein oder mehrere erfindungsgemafe (Co)
Polycarbonate und ein oder mehrere thermoplastische Polymere.

[0048] Als thermoplastisches Polymer wird bevorzugt wenigstens eines aus der Reihe Polycarbonat, Po-
lyamid, Polyester, insbesondere Polybutylenterephthalat und Polyethylenterephthalat, Polylactid Polyether,
thermoplastisches Polyurethan, Polyacetal, Fluorpolymer, insbesondere Polyvinylidenfluorid, Polyethersulfo-
ne, Polyolefin, insbesondere Polyethylen und Polypropylen, Polyimid, Polyacrylat, insbesondere Poly(methyl)
methacrylat, Polyphenylenoxid, Polyphenylensulfid, Polyetherketon, Polyaryletherketon, Styrolpolymerisate,
insbesondere Polystyrol, Styrolcopolymere, insbesondere Styrolacrylnitrilicopolymer, Acrylnitrilbutadienstyrol-
blockcopolymere und Polyvinylchlorid eingesetzt.

[0049] Besonders bevorzugt sind Polycarbonate als Blend-Partner.
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[0050] Die verwendeten Diphenole, wie auch alle anderen der Synthese zugesetzten Chemikalien und Hilfs-
stoffe kdnnen mit den aus ihrer eigenen Synthese, Handhabung und Lagerung stammenden Verunreinigungen
kontaminiert sein. Es ist jedoch wiinschenswert, mit méglichst reinen Rohstoffen zu arbeiten.

[0051] Zur Gewinnung hochmolekularer Polycarbonate nach dem Phasengrenzflachenverfahren werden im
Zweiphasengemisch die Alkalisalze von Diphenolen mit Phosgen umgesetzt. Das Molekulargewicht kann
durch die Menge an Monophenolen die als Kettenabbrecher wirken wie z. B. Phenol, tert.-Butylphenol oder
Cumylphenol gesteuert werden, besonders bevorzugt Phenol, tert.-Butylphenol. Bei diesen Umsetzungen ent-
stehen praktisch ausschliellich lineare Polymere. Dies kann durch Endgruppenanalyse nachgewiesen wer-
den. Durch gezielte Verwendung von sogenannten Verzweigern, in der Regel mehrfach hydroxylierte Verbin-
dungen, werden dabei auch verzweigte Polycarbonate erhalten.

[0052] Die Menge an einzusetzenden Kettenabrecher betragt 0,5 Mol-% bis 10 Mol-%, bevorzugt 1 Mol-% bis
8 Mol-%, besonders bevorzugt 2 Mol-% bis 6 Mol-% bezogen auf Mole an jeweils eingesetzten Diphenolen. Die
Zugabe der Kettenabbrecher kann vor, wahrend oder nach der Phosgenierung erfolgen, bevorzugt als Lésung
in einem L&sungsmittelgemisch aus Methylenchlorid und Chlorbenzol (8-15 Gew.%-ig).

[0053] Die Polycarbonate bzw. Copolycarbonate kénnen auch verzweigt sein. Hierzu werden bestimmte ge-
ringe Mengen, vorzugsweise Mengen zwischen 0.05 und 5 mol-%, besonders bevorzugt 0,1 bis 3 mol-%,
ganz besonders bevorzugt 0,1 bis 2 mol-%, bezogen auf die Mole eingesetzter Diphenole, an trifunktio-
nellen Verbindungen wie z. B. Isatinbiskresol (IBK) oder Phloroglucin, 4,6-Dimethyl-2,4,6-tri-(4-hydroxyphe-
nyl)-hepten-2; 4,6-Dimethyl-2,4,6-tri-(4-hydroxyphenyl)-heptan; 1,3,5-Tri-(4-hydroxyphenyl)-benzol; 1,1,1-Tri-
(4-hydroxyphenyl)-ethan (THPE); Tri-(4-hydroxyphenyl)-phenylmethan; 2,2-Bis-[4,4-bis-(4-hydroxyphenyl)-cy-
clohexyl]-propan; 2,4-Bis-(4-hydroxyphenyl-isopropyl)-henol; 2,6-Bis-(2-hydroxy-5'-methyl-benzyl)-4-methyl-
phenol; 2-(4-Hydroxyphenyl)-2-(2,4-dihydroxyphenyl)-propan; Hexa-(4-(4-hydroxyphenyl-isopropyl)-phenyl)-
orthoterephthal-saure-ester; Tetra-(4-hydroxyphenyl)-methan; Tetra-(4-(4-hydroxyphenyl-isopropyl)-phenoxy)
-methan; a,a',a"-Tris-(4-hydroxyphenyl)-1,3,5-triisopropylbenzol; 2,4-Dihydroxybenzoesaure; Trimesin-séure;
Cyanurchlorid; 3,3-Bis-(3-methyl-4-hydroxyphenyl)-2-oxo-2,3-dihydroindol; 1,4-Bis-(4',4"-dihydroxytriphenyl)-
methyl)-benzol und insbesondere 1,1,1-Tri-(4-hydroxyphenyl)-ethan und Bis-(3-methyl-4-hydroxyphenyl)-2-
oxo-2,3-dihydroindol als sogenannte Verzweiger, eingesetzt. Bevorzugt werden Isatinbiskresol sowie 1,1,1-
Tri-(4-hydroxyphenyl)-ethan und Bis-(3-methyl-4-hydroxyphenyl)-2-oxo-2,3-dihydroindol als Verzweiger einge-
setzt.

[0054] Durch den Einsatz dieser Verzweiger ergeben sich verzweigte Strukturen. Die resultierende Langket-
tenverzweigung fihrt zu rheologischen Eigenschaften der erhaltenen Polycarbonate, die sich in einer Struk-
turviskositat im Vergleich zu linearen Typen auRert.

[0055] Die vorliegende Erfindung betrifft weiterhin ein Verfahren zur Herstellung der erfindungsgeméafien Poly-
carbonate und Copolycarbonate, dadurch gekennzeichnet, dass Bisphenole und evtl. Verzweiger in wassriger
alkalischer Lésung geldst werden und mit einer gegebenenfalls in einem Losemittel gelésten Carbonatquelle
wie Phosgen in einem Zweiphasengemisch aus einer wassrigen alkalischen Lésung, einem organischen L6-
semittel und einem Katalysator, bevorzugt einer Aminverbindung, zur Reaktion gebracht werden. Die Reakti-
onsflihrung kann auch mehrstufig erfolgen. Solche Verfahren zur Herstellung von Polycarbonat sind als Zwei-
phasengrenzflachenverfahren grundsétzlich z. B. aus H. Schnell, Chemistry and Physics of Polycarbonates,
Polymer Reviews, Vol. 9, Interscience Publishers, New York 1964 S. 33 ff. und auf Polymer Reviews, Vol. 10,
"Condensation Polymers by Interfacial and Solution Methods”, Paul W. Morgan, Interscience Publishers, New
York 1965, Kap. VIII, S. 325 bekannt und die grundlegenden Bedingungen daher dem Fachmann gelaufig.

[0056] Die Konzentration der Bisphenole in der wassrigen alkalischen Lésung betragt dabei 2 bis 25 Gew.-
%, bevorzugt 2 bis 20 Gew.-% besonders bevorzugt 2 bis 18 Gew.-% und ganz besonders bevorzugt 3 bis 15
Gew.-%. Die wassrige alkalische Lésung besteht aus Wasser, in dem Hydroxide von Alkali- oder Erdalkalime-
tallen geldst sind. Bevorzugt sind Natrium- und Kaliumhydroxide.

[0057] Bei der Verwendung von Phosgen als Carbonatquelle betragt das Volumenverhaltnis wéassrige alkali-
sche Lésung zu organischem Ldsemittel 5:95 bis 95:5 bevorzugt 20:80 bis 80:20, besonders bevorzugt 30:70
bis 70:30 und ganz besonders bevorzugt 40:60 bis 60:40. Das Molverhaltnis Bisphenol zu Phosgen ist kleiner
als 1:10, bevorzugt kleiner als 1:6 besonders bevorzugt kleiner als 1:4 und ganz besonders bevorzugt kleiner
als 1:3. Die Konzentration der erfindungsgemafen verzweigten Polycarbonate und Copolycarbonate in der
organischen Phase betragt 1,0 bis 25 Gew.-% bevorzugt 2 bis 20 Gew.-%, besonders bevorzugt 2 bis 18 Gew.-
% und ganz besonders bevorzugt 3 bis 15 Gew.-%.
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[0058] Die Konzentration der Aminverbindung betragt bezogen auf die eingesetzte Bisphenolmenge 0,1 bis
10 mol-% bevorzugt 0,2 bis 8 mol-% besonders bevorzugt 0,3 bis 6 mol-% und ganz besonders bevorzugt 0,
4 bis 5 mol-%.

[0059] Unter Bisphenolen sind die o. g. Diphenole, mit Anteilen der oben genannten Verzweiger, zu verstehen.
Bei der Carbonatquelle handelt es sich um Phosgen, Diphosgen oder Triphosgen, bevorzugt um Phosgen. Fir
den Fall, dass Phosgen eingesetzt wird, kann gegebenenfalls auf ein Losemittel verzichtet und das Phosgen
direkt in das Reaktionsgemisch eingeleitet werden.

[0060] Als Katalysator kdnnen tertidre Amine wie Triethylamin oder N-Alkylpiperidine eingesetzt werden. Als
Katalysatoren geeignet sind Trialkylamine und 4-(Dimethylamino)pyridin. Besonders geeignet sind Triethyla-
min, Tripropylamin, Triisopropylamin, Tributylamin, Triisobutylamin, N-Methylpiperidin, N-Ethylpiperidin, und
N-Propylpiperidin.

[0061] Als organisches Ldsemittel kommen halogenierte Kohlenwasserstoffe wie Methylenchlorid und/oder
Chlorbenzol, Dichlorbenzol, Trichlorbenzol oder Gemische davon oder aromatische Kohlenwasserstoffe, wie
z. B. Toluol oder Xylole in Frage.

[0062] Die Reaktionstemperatur kann -5°C bis 100°C betragen, bevorzugt 0°C bis 80°C besonders bevorzugt
10°C bis 70°C und ganz besonders bevorzugt 10°C bis 60°C betragen.

[0063] Alternativ kdnnen die erfindungsgemafien Polycarbonate auch nach dem Schmelzumesterungsverfah-
ren hergestellt werden. Das Schmelzumesterungsverfahren ist beispielsweise in der Encyclopedia of Polymer
Science, Vol. 10 (1969), Chemistry and Physics of Polycarbonates, Polymer Reviews, H. Schnell, Vol. 9, John
Wiley and Sons, Inc. (1964) sowie der DE-C 10 31 512 beschrieben.

[0064] Beim Schmelzumesterungsverfahren werden die bereits beim Phasengrenzflachenverfahren beschrie-
benen aromatischen Dihydroxyverbindungen, mit Kohlensaurediestern unter Zuhilfenahme von geeigneten
Katalysatoren und gegebenenfalls weiteren Zusatzstoffen in der Schmelze umgeestert

[0065] Kohlensaurediester im Sinne der Erfindung sind solche der Formel (6) und (7)

:
0]
Ol o
R R"
Rl
R" "R o
Ty 7
R R"
Rl

wobei

R, R' und R" unabhangig voneinander H, gegebenenfalls verzweigte C;-C5,-Alkyl/Cycloalkyl, C,-C,-Alkaryl
oder C4-Cs4-Aryl darstellen kénnen,

beispielsweise

Diphenylcarbonat, Butylphenylphenylcarbonat, Di-Butylphenylcarbonat, Isobutylphenylphenylcarbonat, Di-Iso-
butylphenylcarbonat, tert-Butylphenyl-phenylcarbonat, Di-tert-Butylphenylcarbonat, n-Pentylphenyl-phenylcar-
bonat, Di-(n-Pentylphenyl)carbonat, n-Hexylphenylphenylcarbonat, Di-(n-Hexylphenyl)carbonat, Cyclohexyl-
phenyl-phenylcarbonat, Di-Cyclohexylphenylcarbonat, Phenylphenolphenylcarbonat, Di-Phenylphenolcarbo-
nat, Isooctylphenyl-phenylcarbonat, Di-Isooctylphenylcarbonat, n-Nonylphenyl-phenylcarbonat, Di-(n-Nonyl-
phenyl)carbonat, Cumylphenylphenylcarbonat, Di-Cumylphenylcarbonat, Naphthylphenylphenylcarbonat, Di-
Naphthyl-phenylcarbonat, Di-tert-Butylphenyl-phenylcarbonat, Di-(Di-tert-Butylphenyl)carbonat, Dicumylphe-
nyl-phenylcarbonat, Di-(Dicumylphenyl)carbonat, 4-Phenoxyphenyl-phenylcarbonat, Di-(4-Phenoxyphenyl)
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carbonat, 3-Pentadecylphenyl-phenylcarbonat, Di-(3-Pentadecylphenyl)carbonat, Tritylphenyl-phenylcarbo-
nat, Di-Tritylphenylcarbonat,

bevorzugt

Diphenylcarbonat, tert-Butylphenyl-phenylcarbonat, Di-tert-Butylphenylcarbonat, Phenylphenolphenylcarbo-
nat, Di-Phenylphenolcarbonat, Cumylphenyl-phenylcarbonat, Di-Cumylphenylcarbonat,

besonders bevorzugt Diphenylcarbonat.

[0066] Es kdnnen auch Mischungen der genannten Kohlensdurediester eingesetzt werden.

[0067] Der Anteil an Kohlensaureester betragt 100 bis 130 mol-%, bevorzugt 103 bis 120 mol-%, besonders
bevorzugt 103 bis 109 mol-%, bezogen auf die Dihydroxyverbindung.

[0068] Als Katalysatoren im Sinne der Erfindung werden im Schmelzumesterungsverfahren wie in der ge-
nannten Literatur beschrieben basische Katalysatoren wie beispielsweise Alkali- und Erdalkalihydroxide und -
oxide aber auch Ammonium- oder Phosphoniumsalze, im Folgenden als Oniumsalze bezeichnet, eingesetzt.
Bevorzugt werden dabei Oniumsalze, besonders bevorzugt Phosphoniumsalze eingesetzt. Phosphoniumsal-
ze im Sinne der Erfindung sind solche der Formel (IV)

R5 X-
| X
R*—P-R®
|7
R
av)
wobei

R5® dieselben oder verschiedene C;-C,y-Alkyle, C4-C4q-Aryle, C,-C4-Aralkyle oder C5-Cq-Cycloalkyle sein
kénnen, bevorzugt Methyl oder Cg-C44-Aryle, besonders bevorzugt Methyl oder Phenyl, und

X~ ein Anion wie Hydroxid, Sulfat, Hydrogensulfat, Hydrogencarbonat, Carbonat, ein Halogenid, bevorzugt
Chlorid, oder ein Alkoholat der Formel OR sein kann, wobei R Cg-C44-Aryl oder C,-C,,-Aralkyl, bevorzugt Phe-
nyl, sein kann. Bevorzugte Katalysatoren sind Tetraphenylphosphoniumchlorid, Tetraphenylphosphoniumhy-
droxid, Tetraphenylphosphoniumphenolat, besonders bevorzugt Tetraphenylphosphoniumphenolat.

[0069] Die Katalysatoren werden bevorzugt in Mengen von 1078 bis 10~ mol, bezogen auf ein mol Bisphenol,
besonders bevorzugt in Mengen von 10~ bis 10~ mol, eingesetzt.

[0070] Weitere Katalysatoren kdnnen allein oder gegebenenfalls zusatzlich zu dem Oniumsalz verwendet
werden, um die Geschwindigkeit der Polymerisation zu erhéhen. Dazu gehéren Salze von Alkalimetallen und
Erdalkalimetallen, wie Hydroxide, Alkoxide und Aryloxide von Lithium, Natrium und Kalium, vorzugsweise Hy-
droxid-, Alkoxid- oder Aryloxidsalze von Natrium. Am meisten bevorzugt sind Natriumhydroxid- und Natrium-
phenolat. Die Mengen des Cokatalysators kénnen im Bereich von 1 bis 200 ppb, vorzugsweise 5 bis 150 ppb
und am meisten bevorzugt 10 bis 125 ppb liegen, jeweils berechnet als Natrium.

[0071] Die Umesterungsreaktion der aromatischen Dihydroxyverbindung und des Kohlensaurediester in der
Schmelze wird bevorzugt in zwei Stufen durchgefuhrt. In der ersten Stufe findet das Aufschmelzen der aro-
matischen Dihydroxyverbindung und des Kohlensaurediester bei Temperaturen von 80 bis 250°C, bevorzugt
100 bis 230°C, besonders bevorzugt 120 bis 190°C unter normalem Druck in 0 bis 5 Stunden, bevorzugt 0,
25 bis 3 Stunden statt. Nach Zugabe des Katalysators wird durch Anlegen von Vakuum (bis zu 2 mm Hg) und
Erhdéhung der Temperatur (auf bis zu 260°C) durch Abdestillieren des Monophenols das Oligocarbonat aus
der aromatischen Dihydroxyverbindung und dem Kohlensaurediester hergestellt. Hierbei fallt die Hauptmenge
an Bruden aus dem Prozess an. Das so hergestellte Oligocarbonat hat eine mittlere Gewichtsmolmasse M,,
(ermittelt durch Messung der rel. Lésungsviskositat in Dichlormethan oder in Mischungen gleicher Gewichts-
mengen Phenol/o-Dichlorbenzol geeicht durch Lichtstreuung) im Bereich von 2000 g/mol bis 18 000 g/mol
bevorzugt von 4 000 g/mol bis 15 000 g/mol.

[0072] In der zweiten Stufe wird bei der Polykondensation durch weiteres Erhéhen der Temperatur auf 250

bis 320°C, bevorzugt 270 bis 295°C und einem Druck von < 2 mm Hg das Polycarbonat hergestellt. Hierbei
wird der Rest an Briden aus dem Prozess entfernt.
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[0073] Die Katalysatoren kdnnen auch in Kombination (zwei oder mehrere) miteinander eingesetzt werden.

[0074] Beim Einsatz von Alkali-/Erdalkalimetallkatalysatoren kann es vorteilhaft sein, die Alkali-/Erdalkalime-
tallkatalysatoren zu einem spéateren Zeitpunkt (z. B. nach der Oligocarbonatsynthese bei der Polykondensation
in der zweiten Stufe) zuzusetzen.

[0075] Die Reaktion der aromatischen Dihydroxyverbindung und des Kohlensaurediester zum Polycarbonat
kann im Sinne des erfindungsgeméafien Verfahrens diskontinuierlich oder bevorzugt kontinuierlich durchgefihrt
werden, beispielsweise in Rihrkesseln, Dinnschichtverdampfern, Fallfilmverdampfern, Rihrkesselkaskaden,
Extrudern, Knetern, einfachen Scheibenreaktoren und Hochviskos-Scheibenreaktoren.

[0076] Analog des Phasengrenzflachenverfahrens kénnen durch Einsatz mehrfunktioneller Verbindungen ver-
zweigte Poly- oder Copolycarbonate hergestellt werden.

[0077] Bevorzugt, besonders bevorzugt oder ganz besonders bevorzugt sind Ausfiihrungsformen, welche von
den unter bevorzugt, besonders bevorzugt oder ganz besonders bevorzugt bzw., vorzugsweise etc. genannten
Parameter, Verbindungen, Definitionen und Erlduterungen Gebrauch machen.

[0078] Die in der Beschreibung aufgefiihrten allgemeinen oder in Vorzugsbereichen aufgeflihrten Definitionen,
Parameter, Verbindungen und Erlauterungen kénnen jedoch auch untereinander, also zwischen den jeweiligen
Bereichen und Vorzugsbereichen beliebig kombiniert werden.

[0079] Die erfindungsgeméfien Polycarbonate und Copolycarbonate kénnen in bekannter Weise aufgearbei-
tet und zu beliebigen Formkdérpern verarbeitet werden, beispielsweise durch Extrusion, Spritzguss oder Extru-
sionsblasformen.

[0080] Den erfindungsgemalfen Polycarbonaten und Copolycarbonaten kbnnen noch andere aromatische Po-
lycarbonate und/oder andere aromatische Polyestercarbonate und/oder andere aromatische Polyester in be-
kannter Weise zugemischt werden, beispielsweise durch Compoundierung.

[0081] Die Zusammensetzung kann weitere handelstbliche Polymeradditive wie Flammschutzmittel, Flamm-
schutzsynergisten, Antidrippingmittel (beispielsweise Verbindungen der Substanzklassen der fluorierten Po-
lyolefine, der Silikone sowie Aramidfasern), Gleit- und Entformungsmittel (beispielsweise Pentaerythrittetras-
tearat), Nukleiermittel, Stabilisatoren, Antistatika (beispielsweise LeitruRe, Carbonfasern, Carbon Nanotubes
sowie organische Antistatika wie Polyalkylenether, Alkylsulfonate oder Polyamid-haltige Polymere), sowie
Farbstoffe und Pigmente in solchen Mengen enthalten, die die mechanischen Eigenschaften der Zusammen-
setzung nicht insoweit schadigen, dass das Zieleigenschaftsprofil (kein splitterndes Bruchversagen bei —10°C)
nicht mehr erfullt wird.

[0082] Als Flammschutzmittel werden vorzugsweise Sulfonsduresalze wie Kaliumperfluorbutansulfonsdure
oder Kaliumdiphenylsulfonsulfonat, bromierte Oligobisphenole, PTFE oder PTFE-Compounds sowie phos-
phorhaltige Flammschutzmittel eingesetzt, insbesondere ausgewahlt aus den Gruppen der mono- und oligo-
meren Phosphor- und Phosphonsaureester, Phosphonatamine und Phosphazene, wobei auch Mischungen
von mehreren Komponenten ausgewahlt aus einer oder verschiedener dieser Gruppen als Flammschutzmit-
tel zum Einsatz kommen kénnen. Auch andere hier nicht speziell erwdhnte, vorzugsweise halogenfreie Phos-
phorverbindungen kdnnen alleine oder in beliebiger Kombination mit anderen, vorzugsweise halogenfreien
Phosphorverbindungen eingesetzt werden. Beispielsweise sind als Phosphorverbindungen geeignet: Tribu-
tylphosphat, Triphenylphosphat, Trikresylphosphat, Diphenylkresylphosphat, Diphenyloctylphosphat, Diphe-
nyl-2-ethylkresylphosphat, Tri-(isopropylphenyl)-phosphat, Resorcin-verbriicktes Di- bzw. Oligophosphat und
Bisphenol A verbriicktes Di- bzw. Oligophosphat. Der Einsatz von oligomeren Phosphorsaureestern, die sich
vom Bisphenol A ableiten, ist insbesondere bevorzugt. Als Flammschutzmittel geeignete Phosphorverbindun-
gen sind bekannt (vgl. z. B. EP-A 0 363 608, EP-A 0 640 655) oder lassen sich nach bekannten Methoden
in analoger Weise herstellen (z. B. Ullmanns Enzyklopadie der technischen Chemie, Bd. 18, S. 301 ff. 1979;
Houben-Weyl, Methoden der organischen Chemie, Bd. 12/1, S. 43; Beilstein Bd. 6, S. 177).

[0083] Der Zusatz von Additiven dient der Verldngerung der Nutzungsdauer oder der Farbe (Stabilisatoren),
der Vereinfachung der Verarbeitung (z. B. Entformer, FlieRhilfsmittel, Antistatika). oder der Anpassung der
Polymereigenschaften an bestimmte Belastungen (Schlagzdhmodifikatoren, wie Kautschuke; Flammschutz-
mittel, Farbmittel, Glasfasern).

12/26



DE 10 2009 059 771 A1 2011.06.22

[0084] Diese Additive kdnnen einzeln oder in beliebigen Mischungen oder mehreren verschiedenen Mischun-
gen der Polymerschmelze zugesetzt werden und zwar direkt bei der Isolierung des Polymeren oder aber nach
Aufschmelzung von Granulat in einem sogenannten Compoundierungsschritt. Dabei kénnen die Additive be-
ziehungsweise deren Mischungen als Feststoff, also als Pulver, oder als Schmelze der Polymerschmelze zu-
gesetzt werden. Eine andere Art der Dosierung ist die Verwendung von Masterbatches oder Mischungen von
Masterbatches der Additive oder Additivmischungen.

[0085] Geeignete Additive sind beispielsweise beschrieben in "Additives for Plastics Handbook, John Mur-
phy, Elsevier, Oxford 1999”, im "Plastics Additives Handbook, Hans Zweifel, Hanser, Miinchen 2001” oder in
WO 99/55772, S. 15-25.

[0086] Als Thermostabilisator eignen sich bevorzugt Tris-(2,4-di-tert-butylphenyl)phosphit (Irgafos 168), Te-
trakis(2,4-di-tert.-butylphenyl)[1,1biphenyl]-4,4'-diylbisphosphonit, Triisoctylphosphat, Octadecyl-3-(3,5-di-tert-
butyl-4-hydroxyphenyl)propionat (Irganox 1076 von Ciba), Bis(2,4-dicumylphenyl)pentaerythritoldiphosphit
(Doverphos S-9228), Bis(2,6-di-tert.butyl-4-methylphenyl)pentaerythritoldiphosphit (ADK STAB PEP-36) oder
Triphenylphosphin. Sie werden allein oder im Gemisch (z. B. Irganox B900 von Ciba oder Doverphos S-9228-
PC mit Irganox B900 bzw. Irganox 1076) eingesetzt.

[0087] Als UV-Stabilisatoren sind organische UV-Stabilisatoren geeignet. Die UV-Stabilisatoren sind bevor-
zugt ausgewahlt aus der Gruppe, die Benzotriazole (z. B. Tinuvine der Fa. Ciba), Triazine CGX-06 der Fa.
Ciba), Benzophenone (Uvinule der Fa. BASF), Cyanacrylate (Uvinule der Fa. BASF), Zimtsdureester und Oxa-
lanilide sowie Mischungen dieser UV-Stabilisatoren umfaft.

[0088] Beispiele fir geeignete UV-Absorber sind:
a) Malonester der Formel (1):

M

[0089] Worin R Alkyl bedeutet. Bevorzugt steht R fiir C1-C6-Alkyl, insbesondere fiir C1-C4-Alkyl und beson-
ders bevorzugt fur Ethyl.
b) Benzotriazol-Derivate nach Formel (ll):

H—O rR°

~ N (m
- N

X

[0090] In Formel (Il) sind R° enthaltend und X gleich oder verschieden und bedeuten H oder Alkyl oder Alky-
laryl.

[0091] Bevorzugt sind dabei Tinuvin® 329 mit X = 1,1,3,3-Tetramethylbutyl und R° = H, Tinuvin® 350 mit X =
tert-Butyl und RO = 2-Butyl und Tinuvin® 234 mit X und R° = 1,1-Dimethyl-1-phenyl
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c) Dimere Benzotriazol-Derivate nach Formel (l11):

(I

(R)m

(Rl

[0092] In Formel (lll) sind R1 und R2 gleich oder verschieden und bedeuten H, Halogen, C1-C10-Alkyl, C5-
C10-Cycloalkyl, C7-C13-Aralkyl, C6-C14-Aryl, -OR5 oder -(CO)-O-R 5 mit R5 = H oder C1-C4-Alkyl.

[0093] In Formel (lll) sind R3 und R4 ebenfalls gleich oder verschieden und bedeuten H, C1-C4-Alkyl, C5-
C6-Cycloalkyl, Benzyl oder C6-C14-Aryl.

[0094] In Formel (Ill) bedeuten m 1, 2 oder 3 und n 1, 2, 3 oder 4.

[0095] Bevorzugt ist dabei Tinuvin® 360 mit R1 = R3 = R4 = H; n = 4; R2 = 1,1,3,3-Tetramethylbutyl; m = 1
d) Dimere Benzotriazol-Derivate nach Formel (1V):

(Ry)n (Ry)n
r%l %
g |
N /4
Y\)ﬂ N\ ,
N—N N—N
HO (Brucke) OH (V)
Ry - (R)m

worin die Briicke
0]
o | )
—(CHR"), —C~—0-— (Y-0);7—C—(CHR*);—

bedeutet, R, R, m und n die fiir Formel (Ill) genannte Bedeutung haben, und worin p eine ganze Zahl von
O bis 3 ist, q eine ganze Zahl von 1 bis 10 ist, Y gleich -CH2-CH2-, -(CH2)3-, -(CH2)4-, -(CH2)5-, -(CH2)
6-, oder CH(CH3)-CH2- ist und R3 und R4 die fiir Formel (lll) genannte Bedeutung haben.

[0096] Bevorzugt ist dabei Tinuvin® 840 mit R1 = H; n = 4; R2 = tert-Butyl; m = 1; R2 ist in ortho-Stellung zur
OH-Gruppe angebracht; R3=R4 =H; p=2; Y =-(CH2)5-;q=1
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e) Triazin-Derivate nach Formel (V):

O-X

1 | )

R; | R,

worin R1, R2, R3, R4 gleich oder verschieden sind und H, Alkyl, Aryl, CN oder Halogen sind und X gleich
Alkyl, vorzugsweise iso-Octyl, ist.

[0097] Bevorzugt ist dabei Tinuvin® 1577 mit R1 = R2 = R3 = R4 = H; X = Hexyl sowie Cyasorb® UV-1 164

mit R1 = R2 = R3 = R4 = Methyl; X Octyl
f) Triazin-Derivate der folgenden Formel (Va):

OH
(Va)

R; R,

worin R1 gleich C1 Alkyl bis C17-Alkyl bedeutet, R2 gleich H oder C1-Alkyl bis C4-Alkyl bedeutet und n
gleich 0 bis 20 ist.

g) Dimere Triazin-Derivate der Formel (VI):

X

OH OH .

worin R1, R2, R3, R4, R5, R6, R7, R8 gleich oder verschieden sein kénnen und H, Alkyl, CN oder Halogen
bedeuten und X gleich Alkyliden, vorzugsweise Methyliden oder -(CH2CH2-O-)n-C(=0)- ist und n fir 1 bis
10, vorzugsweise 1 bis 5, insbesondere 1 bis 3.

h) Diarylcyanoacrylate der Formel (VII):
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R,J Ry, R22 R

21
worin R bis R40 gleich oder verschieden sein kénnen und H, Alkyl, CN oder Halogen bedeuten.
[0098] Bevorzugt ist dabei Uvinul® 3030 mit R1 bis R40 = H.

[0099] Besonders bevorzugte UV-Stabilisatoren fiir die erfindungsgeméalen Formmassen sind Verbindungen
aus der Gruppe, die aus den Benzotriazolen (b) und dimeren Benzotriazolen (¢ und d), den Malonestern (a)
und den Cyanacrylaten (h) sowie Mischungen dieser Verbindungen besteht.

[0100] Die UV-Stabilisatoren werden eingesetzt in Mengen von 0,01 Gew.-% bis 15,00 Gew.-% bezogen auf
die Formmasse, bevorzugt in Mengen von 0,05 Gew.-% bis 1,00 Gew.-%, besonders bevorzugt in Mengen
von 0,08 Gew.-% bis 0,5 Gew.-% und ganz besonders bevorzugt in Mengen von 0,1 Gew.-% bis 0,4 Gew.-
% bezogen auf die Gesamtzusammensetzung.

[0101] Die den erfindungsgemaflien Zusammensetzungen gegebenenfalls zugesetzten Entformungsmittel
sind bevorzugt ausgewahit aus der Gruppe, die Pentaerythrittetrastearat, Glycerinmonostearat, Stearylstearat
und Propoandiolstearat sowie deren Mischungen umfaf3t. Die Entformungsmittel werden eingesetzt in Mengen
von 0,05 Gew.-% bis 2,00 Gew.-% bezogen auf die Formmasse, bevorzugt in Mengen von 0,1 Gew.-% bis 1,0
Gew.-%, besonders bevorzugt in Mengen von 0,15 Gew.-% bis 0,60 Gew.-% und ganz besonders bevorzugt
in Mengen von 0,2 Gew.-% bis 0,5 Gew.-% bezogen auf die Gesamtzusammensetzung.

[0102] Des weiteren kdnnen Farbmittel, wie organische Farbstoffe oder Pigmente oder anorganische Pigmen-
te, Rul, IR-Absorber, einzeln, im Gemisch oder auch in Kombination mit Stabilisatoren, Glasfasern, Glas(hohl)
kugeln, anorganischen Fllstoffen oder organische oder anorganische Streupigmente zugesetzt werden.

[0103] Gegenstand der Erfindung sind ebenfalls Verfahren zur Herstellung der Formmassen und die Verwen-
dung der Formmassen zur Herstellung von Formkdérpern.

[0104] Die erfindungsgemafien Formmassen kdnnen zur Herstellung von Formk&rpern jeder Art verwendet
werden. Diese kénnen zum Beispiel durch Spritzguss, Extrusion und Blasformverfahren hergestellt werden.
Eine weitere Form der Verarbeitung ist die Herstellung von Formkdrpern durch Tiefziehen aus zuvor herge-
stellten Platten oder Folien.

[0105] Die erfindungsgemafRen (Co)polycarbonate und (Co)polycarbonat-Zusammensetzungen kénnen auf

Ublichen Maschinen, beispielsweise auf Extrudern oder Spritzgussmaschinen, zu beliebigen Formkdrpern bzw.
Formteilen, zu Folien und Folienlaminate oder Platten oder Flaschen, in tUblicher Weise verarbeitet werden.

16/26



DE 10 2009 059 771 A1 2011.06.22

[0106] Die Compoundierung der einzelnen Bestandteile kann in bekannter Weise sowohl sukzessive als auch
simultan erfolgen.

[0107] Die so erhaltlichen (Co)polycarbonate kénnen zur Herstellung von Extrudaten (Platten, Folien und
deren Laminate; z. B. flr Kartenanwendungen oder Foliensubstrate flr Displays wie LCDs und Rohre) und
Formkdérpern (Flaschen), insbesondere solchen zur Verwendung im transparenten Bereich, besonders im Be-
reich optischer Anwendungen wie z. B. Platten, Stegplatten, Verglasungen, Streu- oder Abdeckscheiben, Lam-
penabdeckungen, Kunststoffabdeckscheiben, Lichtleitelemente sowie LED-Anwendungen verwendet werden.
Weiterhin kénnen sie zur Herstellung von Gegensténden fir den E/E und IT-Bereich verwendet werden.

[0108] Ferner sind Spritzgusskérper bestehend aus dem erfindungsgemaflen Substratmaterial und einer Me-
tallschicht, bevorzugt eine Aluminiumschicht, bevorzugt in einer Dicke von 20-500 nm insbesondere bevorzugt
in einer Dicke von 40-300 nm Gegenstand der Erfindung.

[0109] Die Metallschicht wird beispielsweise mit Hilfe von Electro-Coating Deposition (ECD), Physical Vapor
Deposition (PVD) oder Chemical Vapor Deposition (CVD) oder einer geeigneten Kombination dieser Verfahren
auf den thermoplastischen Kunststoff aufgebracht. Verfahren zur Metallisierung von Polymerwerkstoffen sind
in der Literatur bekannt.

[0110] In einer besonderen Ausfiihrungsform ist auf der Metallschicht noch eine Schutzschicht, beispielswei-
se zum Korrosionsschutz aufgetragen. Die korrosionsmindernde Schutzschlicht kann in einem PECVD (plas-
ma enhanced chemical vapour deposition) oder Plasmapolymerisationsprozess aufgebracht werden. Hierbei
werden niedrigsiedende Precursoren haupsachlich auf siloxan Basis in ein Plasma verdampft und dadurch
aktiviert, so dass sie einen Film bilden kdnnen. Typsiche Substanzen hierbei sind Hexamethyldisiloxan (HM-
DSO), Hexamethyldisilazan (HMDS), Tetrametyldisiloxan, Decamethylcyclopentasiloxan, Octamethylcyclote-
trasiloxan und Trimethoximethylsilan. Besonders bevorzugt ist HMDSO.

[0111] In einer weiteren besonderen Ausfiihrungsform kann das Substrat vor der Metallisierung einer geeig-
neten Vorbehandlung unterzogen werden, wie z. B. eine Plasmavorbehandlung, mit dem Ziel, die Substrato-
berflache zu aktivieren oder zu reinigen.

[0112] Die (Co)polycarbonat-Zusammensetzungen werden insbesondere zur Herstellung von Compounds,
Blends und Bauteilen verwendet, bei denen optische, thermische und mechanische Eigenschaften genutzt
werden, wie beispielsweise Gehause, Gegenstande im E/E-Bereich, wie Stecker, Schalter, Platten, Lampen-
halterungen, -abdeckungen, Automobilbereich wie Lampenfassungen und -abdeckungen, Verscheibungen,
Linsen, Kollimatoren, Leuchtdioden oder diffusor sheets fiir Displays und andere Anwendungen.

[0113] Die erfindungsgemafRen Polycarbonate und Copolycarbonate, gegebenenfalls in Abmischung mit an-
deren Thermoplasten wie beispielsweise Pfropfpolymerisate auf Basis Acrylnitril/-Butadien/-Styrol oder auf
Acrylatkautschuk basierende Pfropfcopolymerisate (siehe beispielsweise die in EP-A 640 655 beschriebenen
Pfropfpolymerisate) und/oder Ublichen Additiven, kénnen zu beliebigen Formkérpern/Extrudaten verarbeitet
Uberall dort eingesetzt werden, wo bereits bekannte Polycarbonate, Polyestercarbonate und Polyester einge-
setzt werden. Weitere mdgliche Anwendungen der erfindungsgemafen Polycarbonate sind:

1. Sicherheitsscheiben, die bekanntlich in vielen Bereichen von Gebduden, Fahrzeugen und Flugzeugen

erforderlich sind, sowie als Schilde von Helmen.

2. Herstellung von Folien und Folienlaminaten.

3. Automobilscheinwerfer, bezels, Blinker, Reflektoren

4. Als transluzente Kunststoffe mit einem Gehalt an Glasfasern fir lichttechnische Zwecke, als transluzente

Kunststoffe mit einem Gehalt an Bariumsulfat, Titandioxid und oder Zirkoniumoxid bzw.

5. Zur Herstellung von Prazisionsspritzgussteilen, wie beispielsweise Linsen, Kollimatoren, Linsenhalterun-

gen, Lichtleitelementen und LED-Anwendungen.

6. Als Elektroisolierstoffe fiir elektrische Leiter und fir Steckergehduse sowie Steckverbinder

7. Gehause fur elektrische Gerate

8. Schutzbrillen, Visiere

9. Extrudierte Formkérper wie Platten und Folien

10. LED-Anwendungen (Sockel, Reflektoren, heat sinks),

[0114] Die Formkoérper bzw. Formteile und Extrudate aus den erfindungsgemafien Polymeren sind ebenfalls
Gegenstand dieser Anmeldung.
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[0115] Die folgenden Beispiele dienen der weiteren Erlduterung der Erfindung.
Beispiele

[0116] Die Copolycarbonate wurden mittels Vicat-Temperatur und der relativen Lésungsviskositét n,. charak-
terisiert. Weiterhin wurden die Copolycarbonate bezlglich deren thermischer Laéngenausdehnungskoeffizien-
ten untersucht.

Ermittlung der Vicat-Temperatur und der relativen Lésungsviskositéat

[0117] Die Vicat-Temperatur VST B50 wird nach DIN ISO 306, Methode B bei einer Heizlast von 50 K/h
ermittelt. Die relative Losungsviskositdt wurde in Methylenchlorid als Lésungsmittel bei einer Konzentration
von 0,5 g/l und bei einer Temperatur von 25°C mit einem Ubbelohde-Viskosimeter bestimmt (DIN 51562).

Ermittlung der thermischen Langenausdehnungskoeffizienten:

[0118] Die Langenausdehnungskoeffizienten werden mittels eines Mettler TMA 841-Messgerates unter Stick-
stoff ermittelt (MeRBbereich 23-55°C). Als Norm kommt die ASTM E 831 zur Anwendung. Die fir die Messung
bendtigten Probekdrper (Flachstab 80 x 10 x 4 mm) werden nach Trockung des Granulates bei 130°C Uber
Nacht durch Spritzgu3 hergestellt. Gemessen wir jeweils quer und langs des Probekorpers.

Beispiel 1
[0119] Die Synthese des erfindungsgemaflen Monomerbausteins erfolgt nach Fig. 1.

[0120] In einem Planschliffreaktor wird eine Lésung aus 2 kg (20,2 mol) N-Methylpyrrolidon (NMP) und 1273,3
g (4 mol) Phenolphtalein vorgelegt. Unter Rihren werden 2 Liter Wasser und anschliefsiend 18 mol einer 40%-
igen wassrigen Methylaminlésung zugegeben. Bei Zugabe des Methylamins verfarbt sich die Reaktionslésung
violett. Unter Nutzung eines Trockeneiskuhlers wird danach fiir 8 Stunden bei 82°C nachgerthrt. Die Farbung
des Reaktionsansatzes verandert sich dabei dunkelgelblich. Nach Reaktionsende fallt man den Reaktionsan-
satz mittels eines Tropftrichters unter Rihren in eine salzsaure Wasservorlage.

[0121] Das weil} ausgefallene Reaktionsprodukt wird mit 2 Liter Wasser aufgeschlamt und anschlielend mit-
tels einer G3-Fritte abgesaugt. Das erhaltene Rohprodukt wird in 3,5 Liter einer verdinnten Natronlauge (16
mol) wieder gelést und wiederum in einer salzsauren Wasservorlage ausgefallt. Das umgeféllte Rohprodukt
wird mehrmals mit 2 Liter Wasser aufgeschlamt und danach jeweils abgesaugt. Diese Waschprozedur wird so
lange wiederholt, bis die Leitfahigkeit des Waschwassers kleiner 15 pS ist.

[0122] Das so erhaltene Produkt wird bei 90°C im Vakuumtrockenschrank bis zur Massenkonstanz getrocknet.

[0123] Man erhielt nach 4-maliger Experimentdurchflhrung jeweils folgende Ausbeuten:
1a) 950 g eines weilken Feststoffes
1b) 890 g eines weilken Feststoffes
1¢) 1120 g eines weilien Feststoffes
1d) 1050 g eines weilRen Feststoffes

Die Schmelzpunktbestimmung des Produktes ergab 264°C.
[0124] Die Charakterisierung des erhaltenen Bisphenols erfolgte mittels 'H-NMR-Spektroskopie.

Beispiel 2

Synthese des erfindungsgemalen Copolycarbonates:

[0125] Zu einer mit Stickstoff inertisierten Lésung von 532,01 g (1,6055 mol) Bisphenol A (BPA), 2601,36
g (11,39 mol) Bisphenol aus Beispiel 1, 93,74 g (0,624 mol, 4,8 mol-% bzgl. Diphenole) p-tert.-Butylphenol
(BUP) als Kettenabbrecher und 1196 g (29,9 mol) Natriumhydroxid in 25,9 Liter Wasser werden 11,79 Liter
Methylenchlorid und 14,1 Liter Chlorbenzol hinzugegeben. Bei einem pH-Wert von 12.5-13.5 und 20°C leitet

man 2,057 kg (20,8 mol) Phosgen ein. Um den pH-Wert nicht unter 12,5 fallen zu lassen, wurde wéhrend der
Phosgenierung 30%-ige Natronlauge zugegeben. Nach beendeter Phosgenierung und Spilung mit Stickstoff
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rahrt man fur weitere 30 Minuten und gibt dann 14,7 g (0.13 mol, 1 mol-% bzgl. Diphenole) N-Ethylpiperidin
als Katalysator zu und Iasst 1 Stunde nachriihren. Die organische Phase wird nach Abtrennen der wassrigen
Phase und Ansauern mit Phosphorsaure mittels eines Separators mehrmals mit Wasser salzfrei gewaschen
Die organische Phase wird abgetrennt und einem Lésungsmittelaustausch Chlorbenzol gegen Methylenchlo-
rid unterworfen. Die aufkonzentrierte Copolycarbonatlésung in Chlorbenzol wird anschlie3iend mit Hilfe eines
Ausdampfextruders vom Losungsmittel befreit. Die erhaltenen Polycarbonatschmelzestrange werden in einem
Wasserbad gekuihlt, abgezogen und abschliefend granuliert.

[0126] Man erhélt transparentes Polycarbonatgranulat (Analytik siehe Tabelle 1).
Beispiele 3 bis 5:
Weitere Synthesebeispiele zu erfindungsgemalien Copolycarbonaten:

[0127] Die Copolycarbonate der Beispiele 3 bis 5 wurden analog Beispiel 2 hergestellt (Ergebnisse s. Tabelle

1).

Tabelle 1:
Copolycarbonat aus Beispiel 5 Beispiel 4 Beispiel 3 Beispiel 2
Bisphenol aus Beispiel 1
[mol-%] 55,5 25,0 18,0 12,4
[Gew.-%] 62,2 32,6 24,2 17,0
Bisphenol A (BPA)
[mol-%] 44,5 75 82 87,6
[Gew.-%)] 37,8 67,4 75,8 83
Vicat-temperatur [°C] 228,2 188,3 177,4 168,6
Glastemperatur Tg [°C] 230,0 189,9 178,9 168,7
Nrel 1,235 1,240 1,237 1,238

[0128] Als Vergleichsproben werden Apec®-Proben (Bayer MaterialScience AG, Deutschland) mit den in Ta-
belle 2 angegebenen Vicat-Temperaturen verwendet. Diese stellen den nachstgelegenen Stand der Technik

fur Polycarbonate bei Hochtemperaturanwendungen dar.

Tabelle 2:
Vergleichsbeispiele 6 7 8 9
Vicat-Temperatur [°C] 158 173 183 203
Glastemperatur Tg [°C] 157,2 169,9 179,3 204
Ausdehnungskoeffzient quer 68,0 68,0 66,0 66,0
[109/K]
Ausdehnungskoeffzient langs 67,0 67,0 67,0 64,0
[10%/K]
Erfindungsgeméalie Probe aus 2 3 4 5
Beispiel
Vicat-Temperatur [°C] 168,6 177,4 188,3 228,2
Ausdehnungskoeffzient quer 65,0 63,4 63,4 59,7
[109/K]
Ausdehnungskoeffzient langs 63,1 64,0 62,8 59,4
[10°9/K]
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[0129] Im Vergleich mit den Vergleichsproben 6-9 stellt man fest, dass die erfindungsgemafien Copolycarbo-
nate aus den Beispielen 2-5 bei vergleichbaren Vicat-Temperaturen signifikant niedrigere Werte fiir den ther-
mischen Ausdehnungskoeffizienten aufweisen. Dies war flr den Fachmann nicht zu erwarten. Insbesondere
das Copolycarbonat aus Beispiel 5 zeigt mit einer Vicat-Temperatur von 228,2°C alle geforderten Anforderun-
gen an Reflektormaterialien.

Thermische und mechanische Eigenschaften:

[0130] Die rheologischen Eigenschaften wurden tber die Schmelze-VolumenflieRrate (MVR) nach ISO 1133
bestimmt.

[0131] Die mechanischen Eigenschaften wurden Uber Zug-Modul, Streckspannung, Streckdehnung und no-
minelle Bruchdehnung nach ISO 527-1, -2, Charpy-Schlagzdhigkeit nach 1ISO 179-1 eU und Charpy-Kerb-
schlagzdhigkeit nach ISO 179-1 eA bestimmt.

[0132] Die thermischen Eigenschaften wurden tber Formbestandigkeitstemperatur HDT (Af & Bf) nach ISO
75-1, -2 und Uber die Vicat-Erweichungstemperatur nach ISO 306 ermittelt.

[0133] In der Tabelle 3 ist eine Gesamtubersicht Gber alle thermischen und mechanischen Eigenschaften
der erfindungsgemafRen Copolycarbonate im Vergleich zu Vergleichsproben mit dhnlicher Vicat-Temperatur
aufgefiihrt. Man kann erkennen, dass die mechanischen Eigenschaften der erfindungsgemafien Materialien
aus Beispiel 2-5 keine Verschlechterung gegentiber den Vergleichsproben 1-4 aufweisen. Wie oben in Tabelle
2 gezeigt, weisen sie allerdings den Vorteil von kleineren linearen thermischen Ausdehungskoeffizieneten auf.

[0134] Auflerdem zeigen die erfindungsgemafien Proben ein besseres Flielverhalten im Vergleich zu nicht
erfindungsgemafien Proben mit gleicher Vicat-Temperatur (siehe Beispiele 2 und 6 bzw. 3 und 7).
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Patentanspriiche

1. Verbindung der Formel (1)

HO

@
2. Verfahren zur Herstellung von der Verbindung der Formel (1)
0O
N—CH,

0 U

dadurch gekennzeichnet, dass Phenolphtalein mit einer wassrigen Methylaminlésung in Gegenwart von N-
Methylpyrrolidon reagiert.

3. Verfahren nach Anspruch 2, umfassend zusétzlich die Isolierung und Reinigung des Produktes durch
Ausfallen in einer salzsauren, wassrigen Lésung und anschliel3endes Auflésen in Natronlauge.

4. Verwendung der Verbindungen gemaf Anspruch 1 zur Herstellung von (Co)Polycarbonaten.

5. (Co)Polycarbonatzusammensetzung enthaltend Bisphenole der Formel (la) als wiederkehrende Mono-
mereinheit im Polymer

)

N—CH,

—0 (Ia)

6. (Co)Polycarbonat gemaf Anspruch 5, enthaltend bis zu 95 Mol-% (bezogen auf die Menge eingesetzter
Diphenole) eines oder mehrerer Diphenole ausgewahlt aus Diphenole der Formel (II) und Diphenole der Formel

(IV), wobei Diphenole der Formel (1V) ein Isomerengemisch aus Diphenole der Formeln (IVa) und (IVb) sein
kdénnen
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R ()

in welcher

R' und R? unabhangig voneinander fiir Wasserstoff, C,-C,4-Alkyl-, C,-C,4-Alkoxy, Halogen, jeweils gegebe-
nenfalls substituiertes Aryl oder Aralkyl, stehen, und

X fur eine Einfachbindung, -SO,-, -CO-, -O-, -S-, C4- bis Cg-Alkylen, C,- bis Cs-Alkyliden oder Cs- bis Cg-
Cycloalkyliden, welches mit C,- bis Cg-Alkyl substituiert sein kann, fiir Cg-C4,-Arylen, welches gegebenenfalls
mit weiteren Heteroatome enthaltenden aromatischen Ringen kondensiert sein kann, steht, und/oder

(IVa) (IVb)

worin

R® unabhéngig voneinander fiir Wasserstoff oder C,-C,, Alkyl, bevorzugt fiir Wasserstoff oder C,-Cg Alkyl,
besonders bevorzugt Wasserstoff oder C,-C, Alkyl, ganz besonders bevorzugt fir Wasserstoff oder Methyl
steht

R® fur C,-C,o Alkyl, bevorzugt C,-Cg4 Alkyl, besonders bevorzugt C,-C, Alkyl, jeweils gegebenenfalls substitu-
iertes Phenyl oder Benzyl, insbesondere Methyl, Phenyl oder Benzyl steht, wobei als Substituenten fiir Phenyl
und Benzyl die bei R" genannten Reste bevorzugt sind.

7. (Co-)Polycarbonat gemafl Anspruch 6 enthaltend 20 bis 100 Mol-% Diphenol der Formel (I) und 80 bis 0
Mol-% (jeweils bezogen auf die Menge eingesetzter Diphenole) Diphenole der Formel (1) und/oder (IV).

8. (Co-)Polycarbonat gemaf Anspruch 6 oder 7, wobei Diphenole der Formel (II) ausgewabhlt sind aus min-
destens einem aus der Gruppe bestehend aus Bisphenol A, 4,4'-Dihydroxybiphenyl, 2,2-Bis-(3-methyl-4-hy-
droxyphenyl)-propan, Bisphenol TMC.

9. (Co-)Polycarbonat gemaf einem der Anspriiche 5 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass das (Co)Polycar-
bonat ein oder mehrere Additive aus der Klasse der Thermostabilisatoren, Entformungsmittel, UV-Absorber
und Flllstoffe enthalt.

10. Blends enthaltend ein oder mehrere (Co)Polycarbonate gemal einem der Anspriiche 5 bis 9 und ein
oder mehrere thermoplastische Polymere.

11. Verwendung von (Co)Polycarbonatzusammensetzungen gemal einem der Anspriiche 5 bis 10 zur Her-
stellung von Formteilen.

12. Formteile, erhaltlich aus (Co)Polycarbonatzusammensetzungen geman einem der Anspriiche 5 bis 10.
13. Produkte, aus Spritzguss- oder Extrusionsverfahren gemal Anspruch 12.

14. Mehrschichtiges Erzeugnis enthaltend ein Substrat, das mindestens auf einer Seite eine weitere Schicht
aufweist, wobei das Substrat aus Zusammensetzungen nach einem der Anspriiche 5 bis 10 hergestellt wird.
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15. Mehrschichtiges Erzeugnis nach Anspruch 14, dadurch gekennzeichnet, dass die Schicht auf der Sub-
stratschicht eine Metallschicht ist.

16. Mehrschichtiges Erzeugnis nach Anspruch 15, dadurch gekennzeichnet, dass auf der Metallschicht eine
weitere Schutzschicht aufgetragen ist.

17. Verfahren zur Erzeugung eines mehrschichtigen Erzeugnisses nach Anspruch 16, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die Schutzschicht in einem PECVD oder Plasmapolymerisationsprozess aufgebracht werden.

18. Verfahren zur Erzeugung eines mehrschichtigen Erzeugnises nach Anspruch 17, dadurch gekennzeich-
net, dass die Schutzschicht durch PECVD oder Plasmapolymerisationsprozess von einer oder mehrerer leicht-
flichtigen Komponenten ausgewahlt aus Hexamethyldisiloxan (HMDSO), Hexamethyldisilazan (HMDS), Te-
trametyldisiloxan, Decamethylcyclopentasiloxan, Octamethylcyclotetrasiloxan und Trimethoximethylsilan er-
folgt.

19. Verfahren zur Herstellung von (Co)Polycarbonaten gemaf einem der Anspriiche 5 bis 10 nach dem
Phasengrenzflachenverfahren bzw. Schmelzeumesterungsverfahren, dadurch gekennzeichnet, dass Verbin-
dungen der Formel (I) als Bisphenol eingesetzt werden.

Es folgt ein Blatt Zeichnungen
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Anhéangende Zeichnungen
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