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(57) Abstract

The invention relates to the use of precross-linked silicone elastomer particles with an organopolymer shell as the formulation
constituent in powder coating material compositions based on thermoplastic or thermosetting binding agents said silicone elastomer particles
contain (a) 5 to 95 % by weight, in relation the total weight of the copolymerisate, of a nucleus polymer of the general formula
(R28i022)x.(RSi03/2)y.(Si0472); with x = 5 to 99.5 mol %, y = 0.5 to 95 mol %, z = O to 30 mol %, and (b) 5 to 95 % by weight,
in relation to the total weight of the copolymer, a shell made of organopolymer of ethylenically mono or multi-unsaturated monomers, R
standing for identical or different monovalent C1-Cs alkyl or alkenyl residues, aryl residues or substituted hydrocarbon residues.

(57) Zusammenfassung

Gegenstand der Erfindung ist die Verwendung von vorvernetzten Siliconelastomer-Partiken mit Organopolymerhtille als For-
mulierungsbestandteil in Pulverlack-Zusammensetzungen auf der Basis von thermoplastischen oder duroplastischen Bindemitteln, wobei
die Siliconelastomer-Partikel a) 5 bis 95 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht des Copolymerisats, eines Kemopolymeren der allge-
meinen Formel (R2Si02/2)x.(RSi032)y.(Si042); mit x = 5 bis 99.5 Mol-%, y = 0.5 bis 95 Mol-%, z = 0 bis 30 Mol-%, und b) 5 bis 95
Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht des Copolymerisats, einer Hillle aus Organopolymer ein- oder mehrfach ethylenisch ungesittigter
Monomeéle, enthalten, und R gleiche oder verschiedene einwertige Alkyl- oder Alkenyl-Reste mit 1 bis 6 C-Atomen, Aryl-Reste oder
substituierte Kohlenwasserstoffreste bedeutet.
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Vorvernetzte Siliconelastomer-Partikel mit Organopolymerhiil-
le als Formulierungsbestandteil in Pulverlacken

Die Erfindung betrifft die Verwendung von vorvernetzten Si-
liconelastomer-Partikeln mit Organopolymerhiille als Formu-
lierungsbestandteil in Pulverlacken, sowie Pulverlack-Zusam-
mensetzungen auf der Basis von thermoplastischen oder duro-
plastischen Bindemitteln mit vorvernetzten Siliconelastomer-
Partikel mit Organopolymerhiille.

Pulverlacke bestehen aus festen Bindemitteln auf der Basis
von thermoplastischen oder duromeren Kunststoffen wie Ep-
oxid-, Polyurethan-, Acryl- oder Polyesterharzen, Pigmenten
und weiteren Additiven wie beispielsweise Vernetzungskataly-
satoren. Diese Zusammensetzungen werden in Pulverform auf
vorwiegend metallische Substrate aufgetragen. Die angefiihr-
ten thermoplastischen oder duromeren Bindemittel sind gene-
rell hart, aber sprdde; fiir die Verbesserung der Lackeigen-
schaften ist daher hiufig eine Z&8hmodifizierung der Polymer-
systeme erforderlich.

Um gute Schlagzadhigkeiten bei gleichzeitigem Erhalt der be-
stehenden, gewiinschten Polymereigenschaften wie Hdrte, Form-
bestéindigkeit und mechanische Festigkeit zu erzielen, muf

der Zihmodifier in Form separater, diskreter Mikrophasen mit
optimierter PartikelgréfBe und -form in die Thermoplast- bzw.
Duromersysteme eingebaut werden. Dies ist in kontrollierter

und reproduzierbarer Weise nur realisierbar, indem der Z&h-
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modifier in Form von Partikeln mit definierter PartikelgroBRe
und PartikelgrdBenverteilung als Blendkomponente eingesetzt
wird. Weiterhin muB eine gute Vertrdglichkeit des partikuli-
ren Modifiers mit der Polymermatrix gegeben sein. Dann wer-
den die Domdnengrdfen der Modifierphase iiber den Partikel-
durchmesser exakt definiert. Nur bei vollstédndiger Phasen-
separation tritt keine unerwiinschte Weichmachung der Poly-
mermatrix auf, die einen Verlust bzw. eine negative Beein-
fluBung der Eigenschaften der Polymermatrix wie Harte, Form-
bestdndigkeit und mechanische Festigkeit zur Folge hitte.

Silicone sind als Modifier fiir Thermoplasten oder Duromere
bekannt und von besonderem Interesse, da diese nicht nur die
Schlagzdhigkeit erh®dhen, sondern auch Tieftemperaturflexibi-
litdt, Witterungsbestindigkeit, Bestdndigkeit gegen Tempera-
turwechselbeanspruchung und chemische Bestdndigkeit von
thermoplastischen und duromeren Organcopolymer-Systemen ver-
bessern. Allgemein von Nachteil ist allerdings die prinzi-
pielle Unvertr&dglichkeit von Siliconen mit Organopolymeren.
Durch diese Unvertrdglichkeit ergeben sich bei der Verwen-
dung von Silicondlen und -harzen als Zusidtze zu Bindemitteln
fir Pulverlacke generell Verarbeitungsprobleme, wie Kontami-
nation in den Misch- und Extrudiervorrichtungen. Bei der An-
wendung k&nnen Verlaufsstdrungen auftreten, durch Migration
der Silicone werden Haftungsprobleme und Probleme bei der
Uberlackierbarkeit hervorgerufen.

In der US-A 5280098 werden epoxyfunktionelle Siliconharze
als alleiniges Bindemittel bzw. als Bindemittelbestandteil
in Kombination mit organischen Harzen zur Formulierung von
Pulverlacken beschrieben. Durch die Einfliihrung der Epoxid-
gruppen soll die Elastizitdt und die Kompatibilitit mit dem
organischen Harz verbessert werden. Das Konzept der kontrol-
lierten Mikrophasenseparation ist mit den epoxyfunktionellen
Siliconharzen nicht realisierbar, da diese keine partikulidre
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Struktur mit definiertem Partikeldurchmesser aufweisen.

In der US-A 5227435 wird vorgeschlagen, in Pulverlacken das
Polyester-Bindemittel durch siliconmodifizierte Polyester zu
substituieren, welche durch Kondensation von OH-funktionel-
len Siloxanen mit Glykol, anschliefender Veresterung mit
Carbonsduren und Umsetzung mit Anhydriden erhalten werden.
Die EP-A 275051 betrifft unter anderem mit Acrylat gepfropf-
te Siliconharze, welche als Bindemittel fiir Pulverlacke mit
verbessertem Eigenschaftsprofil der damit erhdltlichen Be-
schichtungsfilme beschrieben werden.

Nachteilig bei der Vorgehensweise gemdf US-A 5227435 und EP-
A 275051 ist, daB die darin beschriebenen Siliconcopolymere
als Bindemittel zum Ersatz der herkdmmlichen Thermoplasten
oder Duroplasten beschrieben werden. Folglich muB der Sili-
cdnbestandteil durch aufwendige chemische Reaktion in das
jeweilige Polymersystem eingebaut werden, jedes spezifische
Bindemittelsystem muf von Grund auf neu synthetisiert wer-
den. Die silicontypischen Kontaminationsprobleme werden auch
durch solche Bindemittelsysteme nicht ausgeschlossen. Eine
kontrollierte Mikrophasenseparation ist hier ebenfalls nicht
gegeben, da es sich wiederum nicht um Modifier mit partiku-
ldrer Struktur handelt.

Es bestand daher die Aufgabe, Pulverlack-Zusammensetzungen
auf der Grundlage herkdmmlicher thermoplastischer oder duro-
plastischer Bindemittel zur Verfiigung zu stellen, welche
verbesserte Schlagzdhigkeit und Witterungsbestdndigkeit auf-
weisen, bei gleichzeitigem Erhalt der bestehenden, gewlinsch-
ten Polymereigenschaften des Bindemittels wie Hdrte, Formbe-

stdndigkeit und mechanische Festigkeit.

Uberraschenderweise konnte diese Aufgabe durch die Verwen-
dung von vorvernetzten Siliconelastomer-Partikeln mit Orga-
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nopolymerhiille als Formulierungsbestandteil in Pulverlacken
auf der Basis von thermoplastischen oder duroplastischen
Bindemitteln geldst werden.

Gegenstand der Erfindung ist die Verwendung von vorvernetz-

ten Siliconelastomer-Partikeln mit Organopolymerhiille als

Formulierungsbestandteil in Pulverlack-Zusammensetzungen auf

der Basis von thermoplastischen oder duroplastischen Binde-

mitteln, wobei die Siliconelastomer-Partikel

a) 5 bis 95 Gew%, bezogen auf das Gesamtgewicht des Copo-
lymerisats, eines Kernpolymeren der allgemeinen Formel
(R281i03/2) x" (RSi03/5)y" (Si04/2) 7 mit x = 5 bis 99.5
Mol%, y = 0.5 bis 95 Mol%, z = 0 bis 30 Mol%, und

b) 5 bis 95 Gew%, bezogen auf das Gesamtgewicht des Copoly-
merisats, einer Hiille aus Organopolymer ein- oder mehr-
fach ethylenisch ungesdttigter Monomere,

enthalten, und R gleiche oder verschiedene einwertige Alkyl-

oder Alkenyl-Reste mit 1 bis 6 C-Atomen, Aryl-Reste oder

substituierte Kohlenwasserstoffreste bedeutet.

Ein weiterer Gegenstand der Erfindung sind Pulverlack-Zusam-

mensetzungen auf der Basis von thermoplastischen oder duro-

plastischen Bindemitteln, welche als Formulierungsbestand-

teil vorvernetzte Siliconelastomer-Partikel mit Organopoly-

merhiille enthalten, wobei die Siliconelastomer-Partikel

a) 5 bis 95 Gew%, bezogen auf das Gesamtgewicht des Copoly-
merisats, eines Kernpolymeren der allgemeinen Formel
(R28103/2) x" (RS103/3)y* (Si04/2)z mit X = 5 bis 99.5
Mol%, y = 0.5 bis 95 Mol%, z = 0 bis 30 Mol%, und

b) 5 bis 95 Gew%, bezogen auf das Gesamtgewicht des Copo-
lymerisats, einer Hiille aus Organopolymer ein- oder
mehrfach ethylenisch ungesdttigter Monomere,

enthalten, und R gleiche oder verschiedene einwertige Alkyl-

oder Alkenyl-Reste mit 1 bis 6 C-Atomen, Aryl-Reste oder

substituierte Kohlenwasserstoffreste bedeutet.
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Die als Formulierungsbestandteil eingesetzten Siliconelasto-

mer-Partikel mit Organopolymerhiille sowie Verfahren zu deren
Herstellung sind in der EP-A 492376 (US-A 5223586) beschrie-
ben. Vorvernetzte Siliconelastomer-Partikel bedeutet, daB
diese liber (RSiO3/2)— und (Sio4/2)—Einheiten vernetzt sind.

Die Siliconelastomer-Partikel mit Organopolymerhiille
enthalten vorzugsweise

a)

b)

20 bis 80 Gew%, bezogen auf das Copolymer-Gesamtgewicht,
eines Kernpolymeren (RSiOp/2)y" (RS103/2)y" (8104/3)z mit
X = 50 bis 99 Mol%, y = 1 bis 50 Mol%; z = 0 bis 20
Mol%; und

20 bis 80 Gew%, bezogen auf das Copolymer-Gesamtgewicht,
einer Hiille aus Organopolymer ein- oder mehrfach ethyle-
nisch ungesdttigter Monomere,

wobei R die obengenannte Bedeutung hat.

Die feinteiligen Pfropfcopolymerisate haben vorzugsweise ei-
nen mittleren Teilchendurchmesser von 10 bis 300 nm, beson-
ders bevorzugt von 30 bis 150 nm. Die Teilchengrdfen kénnen

im obengenannten Bereich schwanken, vorzugsweise liegt eine

monomodale Teilchengrdfenverteilung mit einem Polydispersi-

tdtsindex von maximal o, = 0.2 vor.

Vorzugsweise sind die Reste R Alkylreste wie der Methyl-,
Ethyl-, n-Propyl-, Isopropyl-, n-Butyl-, sec.-Butyl-, Amyl-,
Hexylrest; Alkenylreste wie der Vinyl-, Allyl-, Butenyl- und
l1-Hexenylrest; Arylreste wie der Phenylrest; oder substi-

tuierte Kohlenwasserstoffreste, wie halogenierte Kohlenwas-

serstoffreste, Mercaptoalkylreste, Cyanoalkylreste, Amino-
alkylreste, Acyloxyalkylreste, Hydroxyalkylreste.

Besonders bevorzugt sind die Reste Methyl, Ethyl, Propyl,

Phenyl, Vinyl, Allyl, 1-Hexenyl, 3-Methacryloxypropyl und 3-

Mercaptopropyl, wobei weniger als 30 Mol% der Reste im Si-
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loxanpolymerisat Vinyl-, 3-Methacryloxypropyl oder 3-Mercap-
topropylgruppen sind.

Als Monomere fiir den organischen Polymeranteil b) werden
vorzugsweise Acrylsédureester oder Methacrylsiureester sowie
Mono- und Diester der Fumar- und Maleins#ure von aliphati-
schen Alkoholen und Diolen mit 1 bis 10 C-Atomen, Acrylsiu-
re- und Methacrylsdureamide, Acrylnitril, Styrol, p-Methyl-
styrol, e-Methylstyrol, Divinylbenzol, Vinylacetat, Vinyl-
propionat, Maleinimid, Vinylchlorid, Mono- und Divinylether,
Ethylen, Butadien, Isopren und Chloropren eingesetzt. Beson-
ders bevorzugt sind Styrol sowie Acrylsidureester und Meth-
acrylsdureester von aliphatischen Alkoholen mit 1 bis 4 c-
Atomen, beispielsweise Methyl (meth)acrylat, Butyl(meth)-
acrylat und Glycidyl(meth)acrylat. Als organischer Polymer-
anteil sind sowohl Homopolymerisate als auch Mischpolymeri-
sate der genannten Monomere geeignet.

Die Herstellung der Polysiloxan-Pfropfgrundlage erfolgt nach
dem Emulsionspolymerisationsverfahren durch Zudosieren des
entsprechenden Gemisches monomerer Silane vom Typ
RySi(OR’)4-45, wobei a = 0, 1 oder 2 ist, oder gegebenenfalls
niedermolekularer Siloxane der allgemeinen Formel (R,SiO)p
mit n = 3 bis 8, zu einer bewegten Emulgator/Wasser-
Mischung. Der Rest R hat die bereits genannten Bedeutungen.
R’ steht filir Alkylreste mit 1 bis 6 C-Atomen, Arylreste oder
substituierte Kohlenwasserstoffreste, bevorzugt sind Me-
thyl-, Ethyl- und Propylrest. Das Silan oder das Silan- bzw.
Silan/Siloxan-Gemisch wird dosiert zugegeben. Die Emul-
sionspolymerisation wird bei einer Temperatur von 30 bis
90°C, vorzugsweise 60 bis 85°C, und vorzugsweise bei Normal-
druck durchgefiihrt. Der pH-Wert der Polymerisationsmischung

betrdgt von 1 bis 4, vorzugsweise von 2 bis 3.

Beispiele geeigneter Silane sind filir Silane der allgemeinen
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Formel R5Si(OR’), Dimethyldiethoxysilan oder Dimethyldi-
methoxysilan, filir Oligomeren der Formel (R,SiO)p mit n = 3
bis 8 Octamethylcyclotetrasiloxan oder Hexamethylcyclotri-
siloxan, fiir Silane der allgemeinen Formel RSi(OR’)3 Methyl-
trimethoxysilan,Phenyltriethoxysilan, 3-Chlorpropyltrimeth-
oxysilan, 3-Mercaptopropyltrimethoxysilan, oder Methacryl-
oxypropyltrimethoxysilan, und filir Silane der allgemeinen
Formel Si(OR’),4 Tetramethoxysilan oder Tetraethoxysilan.

Im letzten Schritt des Herstellungsverfahrens werden die be-
reits genannten ethylenisch ungesdttigten Monomere auf die
Polysiloxanpfropfgrundlage aufgepfropft. Die Pfropfung
erfolgt nach dem Emulsionspolymerisationsverfahren in Gegen-
wart von wasserldslichen oder monomerloslichen Radikalini-
tiatoren. Die Isolierung der Pfropfcopolymerisate aus der
Emulsion kann nach bekannten Verfahren erfolgen. Beispiels-
weise durch Koagulation der Latices mittels Salzzugabe oder

Zugabe von polaren Ldsungsmitteln oder durch Spriihtrock-~
nung.

Der Vernetzungsgrad des Siliconkerns bestimmt dabei dessen
elastische Eigenschaften und kann durch geeignete Wahl der
Ausgangskomponenten, entsprechende Alkoxysilane und/oder Si-
loxane zum Erhalt von (RSiO3/p)- bzw. (8i04/2)-Einheiten, in
dem Fachmann bekannter Weise gezielt eingestellt werden. Der
Einbau von Silanbausteinen mit olefinisch unges&dttigten Dop-
pelbindungen , beispielsweise Vinyl- oder 3-Methacryloxypro-
pylresten, gestattet in der nachfolgenden Pfropfpolymerisa-
tion eine chemische Anbindung der Organopolymerhiille an den
Siliconkern durch kovalente Bindungen. Durch Wahl geeigneter
Monomere fiir den Aufbau der organischen Polymerhiille b) koén-
nen die Organopolymerhiillen gezielt maBgeschneidert werden.
So kann durch Pfropfung einer Mischpolymerisat-Hiille, bei-
spielsweise aus Methylmethacrylat (hohe Tg) und n-Butylacry-

lat (niedere Tg) auf einen vernetzten Siliconkern die Erwei-
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chungstemperatur der Polymerhiille gezielt eingestellt und
damit den Erfordernissen bei der Verarbeitung, vor allem Ex-
trudieren, der Pulverlack-Komponenten exakt angepal’t werden.
Durch Pfropfung einer Mischpolymerisat-Hiille, beispielsweise
aus Methylmethacrylat und Glycidylmethacrylat, auf einen
vernetzten Siliconkern kann durch die mit Glycidylmethacry-
lat eingeflihrten Epoxidfunktionen in der Organopolymerhtille
zum einen eine Matrixanbindung zwischen Modifier-Partikel
und Bindemittelharz der Pulverlack-Zusammensetzung erzielt
werden, zum anderen kénnen diese Modifier-Partikel als

Vernetzer in Bindemitteln auf Polyesterharz-Basis wirken.

Am meisten bevorzugt werden demgemdfR vernetzte Siliconelas-
tomerpartikel mit einem Kern aus (R28i03/2) x - (RSiO3/2)y
mit x = 80 - 99 Mol% und y = 1 - 20 Mol%, wobei R gleich
oder verschieden sein kann und die Bedeutung R = Methyl, 3-
Methacryloxypropyl hat, und mit einer Hiille aus Poly (methyl-
methacrylat) oder Mischpolymerisat-Hillen aus Methylmeth-
acrylat und Butylacrylat bzw. Glycidylmethacrylat.

Der Anteil des Kernpolymeren, bezogen auf das Copolymerge-
samtgewicht betragt besonders bevorzugt 50 - 75 Gew%, der
Anteil der Organopolymer-Hille somit besonders bevorzugt 25

- 50 Gew%. Dies entspricht einem Organopolymer-Pfropfgrad
von 33 - 100

o\®

Der Additivcharakter der Siliconelastomer-Partikel mit Orga-
nopolymerhiille und die einfache Einarbeitung durch Compoun-
dieren gestatten den Einsatz mit allen g&ngigen Bindemittel-
systemen fur Pulverlacke. Beispiele flir Bindemittelsysteme
fir Pulverlacke sind Epoxid-Harze, Epoxid-Novolak-Harze, Po-
lyester-Harze, Epoxid-Polyester-Harze, Polyester-Hybrid-Har-
ze, Polyacrylat-Harze, Polymethacrylat-Harze, Polyurethan-
Harze, Polyethylenharze (HD-PE, LD-PE, LLD-PE), Polypropy-
lenharze, Polyvinylchlorid-Harze, Ethylen/Vinylacetat-Misch-
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polymerisate, Polyamide und Celluloseester.

Im allgemeinen werden die Siliconelastomer-Partikel mit Or-
ganopolymerhiille in einer Menge von 0.5 bis 20 Gew%, vor-
zugsweise 1.0 bis 10 Gew%, jeweils bezogen auf das Gesamtge-
wicht von Siliconelastomer- und Bindemittel-Anteil, zugege-
ben.

Die Siliconelastomer-Partikel mit Organopolymer-Hiille k®nnen
nach dem Vormischen mit Bindemittel, Pigmenten und weiteren
Additiven wie bspw. Harter durch Extrudieren oder vergleich-
bare Mischverfahren in einem Temperaturbereich von 5 bis
160°C, vorzugsweise von 60 bis 110°C zu Pulverlacken verar-
beitet werden. Dies entspricht den liblichen Verfahrensweisen
zur Pulverlackherstellung. Zerkleinern, Mahlen und Sieben
k6nnen nach dem Stand der Technik durchgefiihrt werden.

Im allgemeinen wird so vorgegangen, daf die Bindemittelkom-
ponente vorzerkleinert wird und mit den Siliconelastomer-
Partikeln, mit Pigmenten, Katalysatoren und Additiven bei-
spielsweise in Fluidmischern intensiv vermischt wird. Das
Gemenge gelangt liber eine Dosiervorrichtung in einen Extru-
der, in dem das Material bei Temperaturen, die oberhalb des
Erweichungspunktes des Bindemittels und unterhalb der An-
springtemperatur des Vernetzungskatalysators (H&rters) lie-
gen, aufgeschmolzen und homogenisiert wird. Das extrudierte,
pastdse Material wird nach Austritt aus der Extruderdiise mit
Walzen auf 2 bis 3 mm Schichtstdrke ausgewalzt, gekiihlt,
zerkleinert und feingemahlen; abschliefend wird das Pulver
auf die gewilinschte Kornfeinheit abgesiebt.

Die so erhdltlichen Pulverlack-Zusammensetzungen lassen sich
mit den fiir Pulverlacke bekannten Auftragsverfahren verar-
beiten, beispielsweise durch elektrostatisches Spritzen,
elektrostatisches Beschichten, Tribo- und Corona-Verfahren,
Wirbelsintern, elektrostatisches Wirbelsintern, Schiittsin-
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tern und Zentrifugalgiefen. Allen Sinterverfahren ist ge-
meinsam, daB das Material bei der Schichtbildung unter Wir-
meeinfluB aufschmilzt; bei duromeren Kunststoffen schlieBt
sich dann noch ein Aushértezyklus an. Den elektrostatischen
Auftragungsverfahren ist gemeinsam, daB das Pulver in der
Regel auf einen geerdeten, kalten Grundwerkstoff aufgetragen
wird. Die Pulverpartikel haften aufgrund ihrer elektrostati-
schen Ladung am Werkstilick, das dann in einem Ofen erwirmt
wird, wodurch die Partikel schmelzen und - im Falle hirtba-
rer Kunststoffe - ausgehdrtet werden.

Die erfindungsgeméBe Pulverlack-Zusammensetzung eignet sich
fiir alle Pulverlackanwendungen, beispielsweise Metallackie-
rung im Automobilsektor (Klarlack, Decklack, Innenlack, Fiil-
ler, Steinschlag- und Unterbodenschutz), von Schienenfahr-
zeugen und Flugzeugen (AuBenlack), Haushaltsgerdten (z. B.
Tiefkiihltruhen, Kithlschridnke, Geschirrspiiler), Gebiudeteilen
auBen (Fensterrahmen, Fassadenverblendungen, Tiiren, Tore)
und innen (Metallmdbel, Lampengehiuse), Fahrridern, Schnee-
mobilen, Containern, Schildern, Alufelgen.

In den erfindungsgeméfen Pulverlack-Zusammensetzungen wird
das geforderte Kriterium der Mikrophasenseparation zur Ver-
besserung der Schlagzdhigkeit in Thermoplasten und Duromeren
bei gleichzeitigem Erhalt der bestehenden Polymereigenschaf-
ten wie Hérte, Formbesténdigkeit und mechanische Festigkeit
erflillt. Neben einer Verbesserung der (Tieftemperatur)-
Schlagzdhigkeit werden mit den Pulverlack-Zusammensetzungen
beispielsweise noch verbesserte Glanzhaltung (Witterungsbe-
stdndigkeit) und Kratzfestigkeit erzielt, wobei H&rte, Form-
bestédndigkeit und mechanische Festigkeit nicht negativ be-
einfluBt werden. Die Siliconelastomer-Partikel mit Organopo-
lymer-Hiille sind einfach und problemlos als Formulierungsbe-
standteile nach herkdmmlichen Verfahrenstechniken in Pulver-

lack-Zusammensetzungen einarbeitbar (compoundierbar). Konta-
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minationsprobleme und Verlaufstdrungen treten nicht auf. Die

Uberlackierbarkeit der resultierenden Pulverlacke ist gege-
ben.

Die Priifergebnisse in den nachfolgenden Beispielen belegen,
daB die (Schlag)Zdhigkeit der Pulverlacke, auch bei tiefen
Temperaturen, durch Zusatz von Siliconelastomer-Partikeln
mit Organopolymer-Hiille verbessert wird, ohne daf H&rte und
Haftung der Pulverlacke nachteilig beeinfluBt werden. Da-

riilberhinaus wird noch die Witterungsbestdndigkeit verbes-
sert.

Beispiele:

Beispiele 1 - 2, Vergleichsbeispiel 1 (Tabelle 1):

Ein Carboxylgruppenhaltiger Polyesterpulverlack (Basis
Uralac, Fa. DSM) wurde mit 10 Gew% (Beispiel 1), 3 Gew$%
(Beispiel 2) und 0 Gew% (Vergl.bsp. 1) an Siliconpartikeln
mit einem Kern aus (RZSiOZ/z)x * (R/SiO3/2)y (x = 95 Mol%, y
= 5 Mol%; R = Methyl, R’= Methyl, 3-Methacryloxypropyl) und
einer Polymethylmethacrylat-Hiille (PMMA-Pfropfgrad 50 Gew%,
Primdrpartikelgrdfe 100 nm) vermischt, extrudiert (Extruder:
MP 2000PC, Fa. APV-Baker) gemahlen, gesiebt und anschliefend
mit einer Pulverhandpistole (ESB Integral 2020, Fa. Wagner)
auf Aluminium- bzw. Metallbleche aufgespritzt. Der Einbrenn-
vorgang wurde 10 Minuten bei 200°C durchgefiihrt. Die Priifer-
gebnisse der Pulverlacke sind in Tabelle 1 zusammengefaft.

Neben den in der Tabelle aufgefiihrten Priifnormen wurden
folgende Priifmethoden angewendet:

Die Pendelhidrte nach Kdnig wurde gemdf DIN 53137 gepriift.
Der Reverse Impact wurde durch Kugelschlagprifung mit dem
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Erichsen-Kugelschlag-Priifgerit Typ 304 ermittelt.

Der Gitterschnitt wurde mit dem Verfahren gemdf DIN 53151
ermittelt.

Sie zeigen, daB die Zihigkeit (reverse impact) und Haftung
(Gitterschnitt, Schwitzwasser-Klima) durch Zusatz des Sili-
conelastomer-Pulvers mit PMMA-Hlille verbessert werden; die
Hirte wird nicht nachteilig beeinfluBt. Die Messungen des
Glanzabfalls nach 2000 Stunden QUV-B-Bewitterung (Dreibe-
reichsglanzmef3gerdt Dr. Lange) ergaben fiir den Pulverlack
aus Vergleichsbeispiel 1 im Vergleich mit dem Pulverlack aus
Beispiel 1 einen um 200 % hdheren Glanzabfall. Die Best&n-
digkeit des Pulvers gegen QUV-B-Bewitterung wird durch zu-
satz der Siliconelastomer-Partikel mit Organopolymer-Hiille
ebenfalls verbessert.

Beispiel 3:

Ein Acrylatpulverlack (Basis Alftalat, Fa. Hoechst) wurde
mit 2 Gew%, 5 Gew% und 10 Gew% an Siliconpartikeln gemiB
Beispiel 1 - 2 vermischt, extrudiert (Extruder: MP 2000PC,
Fa. APV-Baker) gemahlen, gesiebt und anschliefend mit einer
Pulverhandpistole (ESB Integral 2020, Fa. Wagner) auf Alumi-
nium- bzw. Metallbleche aufgespritzt. Der Einbrennvorgang
wurde 20 Minuten bei 160°C durchgefiihrt. Die Mefergebnisse
(bei -20°C) ergaben, daf mit zunehmender Menge an Silicon-
elastomer-Partikel mit PMMA-Hilille von 2 Gew% auf 10 Gew% der
reverse impact-Wert um 50 % anstieg.

Beispiel 4:

Ein Epoxidharz-Pulverlack (Basis Araldite, Fa. Ciba Geigy)
wurde mit 5 Gew% und 10 Gew% an Siliconpartikeln gemi#f Bei-
spiel 1 - 2 vermischt, extrudiert (Extruder: 2ZSK 25, Fa.
Werner & Pfleiderer) und anschlieBend mit einer Pulverhand-
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pistole (Mars II PL-6, Fa. Bdllhofer) auf Metallbleche auf-
gespritzt. Der Einbrennvorgang wurde 10 Minuten bei 180°C

durchgefihrt. Die MeBergebnisse ergaben, daB bei einem Zu-

satz an Siliconelastomer-Partikel mit PMMA-Hiille von 5 Gew$%

und 10 Gew% der reverse impact-Wert um 10

%

]

bzw.

°
)

40 zZu-

nahm. Gleichzeitig wurde die Steinschlagfestigkeit verbes-

sert.
Tabelle 1:
Vergleichsbeispiel Beispiel 2 Beispiel 1
1
Anteil an Siliconelastomerpulver mit 0 Gew.-% 3 Gew.-% 10 Gew.-%
PMMA-Hiille
durchschnittliche Lackschichtdicke 82 pum +-6pum |83 um +-4 um 80 pm +- 11 um
Pendelhérte nach Kénig 148 146 135
Bleistifthirte SH 5H 5H
MEK-Doppelriebe >200 >200 >200
Reverse Impact in x Ibs 70 80 89
T-Bend 0 0 0
Salzspriihnebelpriifung nach SS DIN 50 021 Priifdauer 263 Std.
Gitterschnitt ohne Klebeband Gtl Gt 1l Gt 1l
Gitterschnitt mit Klebeband Gt1l Gt Gtl
Rostgrad nach DIN 53 210 R; 3 R, 3 R 3
Blasengrad nach DIN 53 209 nein nein nein
Rost ( Kreuzschnitt ) 3 3 2
Schwitzwasser-Klima nach SK DIN 50 017 Priifdauer 640 Std.
Gitterschnitt ohne Klebeband Gt4 Gt2 Gto
Gitterschnitt mit Klebeband Gts Gt3 Gto
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Patentanspriiche

Verwendung von vorvernetzten Siliconelastomer-Partikel
mit Organopolymerhﬁlle als Formulierungsbestandteil in
Pulverlack-Zusammensetzungen auf der Basis von thermo-
pPlastischen oder duroplastischen Bindemitteln, wobei die
Siliconelastomer-Partikel
a) 5 bis 95 Gew$, bezogen auf das Gesamtgewicht des Co-
polymerisats, eines Kernpolymeren der allgemeinen
Formel (stiOz/z)x'(RSiO3/2)y'(Si04/2)z mit x = 5 big
99.5 Mol%, y = 0.5 bis 95 Mol%, z = 0 bis 30 Mol%,
und
b) 5 bis 95 Gewg, bezogen auf das Gesamtgewicht des Co-
polymerisats, einer Hiille aus Organopolymer ein- oder
mehrfach ethylenisch ungesittigter Monomere,
enthalten, und R gleiche oder verschiedene einwertige
Alkyl—oder Alkenyl-Reste mit 1 bis 6 C-Atomen, Aryl-Re-
ste oder substituierte Kohlenwasserstoffreste bedeutet.

Pulverlack—Zusammensetzungen auf der Basis von thermo-
pPlastischen oder duroplastischen Bindemitteln, welche
als Formulierungsbestandteil vorvernetzte Siliconelasto-
mer-Partikel mit Organopolymerhiille enthalten, wobei die
Siliconelastomer-Partikel
a) 5 bis 95 Gew%, bezogen auf das Gesamtgewicht des Co-
polymerisats, eines Kernpolymeren der allgemeinen
Formel (stioz/z)x~(RSiO3/2)y-(SiO4/2)z mit x = 5 bis
99.5 Mol%, y = 0.5 bis 95 Mol%, z = 0 bis 30 Molg,
und
b) 5 bis 95 Gew%, bezogen auf das Gesamtgewicht des Co-
polymerisats, einer Hiille aus Organopolymer ein- oder
mehrfach ethylenisch ungesidttigter Monomere,
enthalten, und R gleiche oder verschiedene einwertige
Alkyl-oder Alkenyl-Reste mit 1 bis 6 C-Atomen, Aryl-Re-
ste oder substifuierte Kohlenwasserstoffreste bedeutet.
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3. Anspruch 1 oder 2, worin die vorvernetzten Silicon-

elastomer-Partikel mit Organopolymerhiille

a) 20 bis 80 Gews%, bezogen auf das Copolymer-Gesamtge—
wicht, eines Kérnpolymeren
(stioz/z)x'(RSiO3/2)y-(SiO4/2)Z mit x = 50 bis 99
Mol%, y = 1 bis 50 Mol%; z = 0 bis 20 Mol%; und

b) 20 bis 80 Gew%, bezogen auf das Copolymer-Gesamtge-
wicht, einer Hille aus Organopolymer ein- oder mehr-
fach ethylenisch ungesittigter Monomere,

enthalten, wobei R die obengenannte Bedeutung hat.

4. Anspruch 1 oder 2, worin die vorvernetzten Siliconela-
stomer-Partikel einen Kern aus (RpSi03 /2) x - (RSiO3/2)y
mit x = 80 - 99 Mol% und y = 1 - 20 Mol%, wobei R gleich
oder verschieden sein kann und die Bedeutung R = Methyl,
3-Methacryloxypropyl hat, und eine Hille aus Poly-
(methylmethacrylat) oder Mischpolymerisat-Hiillen aus
Methylmethacrylat und Butylacrylat bzw.
Glycidylmethacrylat, enthalten.

5. Anspruch 1 bis 4, worin die vorvernetzten Siliconelasto-
mer-Partikel mit Organopolymerhiille einen mittleren
Teilchendurchmesser von 10 bis 300 nm aufweisen.

6. Anspruch 1 bis 5, worin die vorvernetzten Siliconelasto-
mer-Partikel mit Organopolymerhiille eine monomodale
Teilchengrdéflenverteilung mit einem Polydispersitédtsindex

von maximal o5 = 0.2 aufweisen.

7. Anspruch 1 bis 6, worin die vorvernetzten Siliconelasto-
mer-Partikel mit Organopolymerhiille in einer Menge von
0.5 bis 20 Gew%, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht
von Siliconelastomer- und Bindemittel-Anteil, in der

Pulverlack-Zusammensetzung enthalten sind.
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