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(57) Abstract: The invention relates to a composition for the production of molded bodies having matt and structured surface prop-
erties, comprising a polymer matrix and cross-linked polymer particles, wherein the polymer matrix comprises at least one acrylic
polymer, and wherein the composition (i) contains first cross-linked polymer particles having a volume mean of the particle size in
a range from 30 um to 1500 pm, and (ii) second cross-linked polymer particles having a volume mean of the particle size of less
than 30 um, wherein the difference of the refraction index of the polymer matrix, each measured at 25°C, is 0.015 less, and wherein
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(57) Zusammenfassung: Zusammensetzung zur Herstellung von Formkdrpern mit matter und strukturierter Oberflichenbeschaf-
fenheit, umfassend eine Polymermatrix und vernetzte Polymerpartikel, wobei die Polymermatrix mindestens ein Acrylpolymer um-
fasst und wobei die Zusammensetzung (i) erste vernetzte Polymerpartikel mit einem Volumenmittel der TeilchengréBe im Bereich
von 30 um bis 1500 um und (ii) zweite vernetzte Polymerpartikel mit einem Volumenmittel der TeilchengréBe kleiner 30 um ent-
halt, wobei die Differenz des Brechungsindex der ersten Polymerpartikel minus dem Brechungsindex der Polymermatrix, jeweils
gemessen bei 25°C, im Betrag kleiner 0,015 ist und wobei die Differenz des Brechungsindex der zweiten Polymerpartikel minus
Brechungsindex der Polymermatrix, gemessen bei 25°C, im Betrag groBer gleich 0,015 ist. Die Formkérper der Erfindung eignen
sich besonders zur Verwendung als Bauteile fiir Beleuchtungen, Zeichen und Symbole, Verkaufsstellen, Kosmetikverkaufsstinder,
Behiltnisse, Heim- und Biirodekoration, Mébelanwendungen, Dusch- und Biirotiiren.
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Formkorper mit matter und strukturierter Oberflachenbeschaffenheit

Die vorliegende Erfindung betrifft eine Zusammensetzung zur Herstellung von
Formkoérpern mit matter und strukturierter Oberflachenbeschaffenheit, die aus
einer solchen Zusammensetzung erhaltlichen Formkorper sowie deren

Verwendung.

FUr Licht- und Beleuchtungsanwendungen, Verkaufsstellen und
Kosmetikverkaufstander gibt es eine permanente Nachfrage nach neuen und
innovativen Produkten, die optisch moglichst ansprechend sind und gleichzeitig
moglichst kostengunstig hergestellt werden konnen. Wanschenswert ist
insbesondere eine Kunststoffprodukt, welches die Eigenschaften und das
Aussehen von sandgestrahltem Glas moglichst gut imitiert.

Die Herstellung derartiger Kunststoffe auf konventionelle Weise, z. B. durch
Oberflachenbehandlung, wie Sandstrahlen und Herstellung von
Oberflachenmustern, und mittels Zugabe anorganischer Full- und Zusatzstoffe,
wie Bariumsulfat, Calciumcarbonat, Titandioxid, Siliziumdioxid usw., ist fur
diesen Zweck nur bedingt geeignet. Zum einen ist diese Vorgehensweise
aufderst aufwendig und kostenintensiv. Dartber hinaus kbnnen anorganische
Flllstoffe meist nur schlecht innerhalb einer Polymermatrix gleichmafig
dispergiert werden. Zudem reduzieren sie in groliem Malde die
Lichtdurchlassigkeit des Polymers und fuhren nicht zu der gewlnschten
Oberflachentextur oder —beschaffenheit. AuRerdem verschlechtern derartige

Flllstoffe die physikalischen Eigenschaften des Polymers.
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Stand der Technik

Das Patent US 4,876,311 schlagt die Verwendung einer opaken synthetischen

Harzzusammensetzung vor, die 1 — 30 Gew.-% vernetzte Perlen enthalt. Die

Perlen sollen dabei aus einem Polymer aus

() 9,9 -59,9 Gew.-% mindestens eines radikalisch polymerisierbaren
Monomers, das einen aromatischen Rest enthéalt, oder eines nicht-
aromatischen Monomers, das ein Halogen enthalt,

(i) 90 — 40 Gew.-% vinylischer Monomere, die mit diesen copolymerisierbar
sind, aber von ihnen verschieden sind,

(iii) 0,1 — 20 Gew.-% mindestens eines vernetzenden Monomers und

(iv) 0 — 10 Gew.-% eines stark polaren Monomers bestehen.

Weiterhin soll der Brechungsindex des Polymers groRRer als der der
Polymermatrix sein und die mittlere Teilchengrofie der Perlen im Bereich von

20 — 50 pm liegen.

Die Harzzusammensetzung wird zu den gewunschten Formkorpern extrudiert.

Das Patent EP 1 022 115 beschreibt extrudierte Gegenstande, die eine matte
und strukturierte Oberflache aufweisen. Um diesen Effekt zu erreichen, werden
lichtstreuende Perlen mit einem Brechungsindexversatz zur Matrix von > 0,02
eingesetzt. Das Gewichtsmittel der Teilchengrofie der Perlen soll im Bereich
von

25 — 55 pym liegen und die Teilchen sollen eine Teilchengrofienverteilung im
Bereich von 10 — 110 um aufweisen. Der besondere Oberflacheneffekt kommt
angeblich erst durch den Einsatz von Perlen mit exakt dieser

Teilchengrolenverteilung zustande.
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Aufgabe

Der vorliegenden Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, Moglichkeiten zur
Herstellung von Formkorpern mit matter und strukturierter
Oberflachenbeschaffenheit aufzuzeigen, die ein verbessertes Eigenschaftsprofil
aufweisen. So sollte eine moglichst hohe Homogenitat erreicht werden.
Inhomogenitaten und optische Defekte, wie z. B. Stippen, sollten nach
Moglichkeit vermieden werden. Weiterhin wurden moglichst gute mechanische
Eigenschaften angestrebt. Die Rauhigkeit der Formkorper sollte nach
Moglichkeit verbessert werden. Zusatzlich wurde eine wesentliche
Verbesserung der Witterungsbestandigkeit gewunscht. Weiterhin wurde eine
L6sung angestrebt, die sich auf vergleichbar einfache Art und Weise

grof3technisch und kostengunstig realisieren lasst.

Losung

Diese sowie weitere nicht konkret genannte Aufgaben, die sich aus den
einleitend diskutierten Zusammenhangen jedoch in nahe liegender Weise
ergeben, werden durch eine Zusammensetzung mit allen Eigenschaften des
vorliegenden Patentanspruchs 1 geldst. Die auf Anspruch 1 rlickbezogenen
Unteranspriche beschreiben besonders zweckmalige Abwandlungen der
Zusammensetzung. Weiterhin werden die aus der Zusammensetzung
erhaltlichen Formkdrper sowie besonders vorteilhafte Anwendungsgebiete der

Formkdorper unter Schutz gestellt.
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Dadurch, dass man eine Zusammensetzung zur Herstellung von Formkorpern
mit matter und strukturierter Oberflachenbeschaffenheit zur Verfugung stellt, die
eine Polymermatrix und vernetzte Polymerpartikel umfasst, wobei die
Zusammensetzung
(i) erste vernetzte Polymerpartikel mit einem Gewichtsmittel der Teilchengrolie
im Bereich von 30 ym — 1500 uym und
(i) zweite vernetzte Polymerpartikel mit einem Gewichtsmittel der
TeilchengrolRe kleiner 30 um enthalt,
wobei die Differenz des Brechungsindex der ersten Polymerpartikel minus dem
Brechungsindex der Polymermatrix, jeweils gemessen bei 25°C, im Betrag
kleiner 0,015 ist und wobei die Differenz des Brechungsindex der zweiten
Polymerpartikel minus dem Brechungsindex der Polymermatrix, jeweils
gemessen bei 25°C, im Betrag groRer gleich 0,015 ist, gelingt es auf nicht ohne
weiteres vorhersehbare Weise, eine Zusammensetzung fur die Herstellung von
Formkorpern mit matter und strukturierter Oberflachenbeschaffenheit
zuganglich zu machen, die ein verbessertes Eigenschaftsprofil aufweisen. So
zeichnen sich die erfindungsgemal erhaltlichen Formkorper durch eine sehr
hohe Homogenitat, insbesondere bezuglich der mechanischen und der
optischen Eigenschaften aus. Inhomogenitaten und optische Defekte, wie z. B.
Stippen, werden nicht beobachtet. Weiterhin weisen die erfindungsgeman
erhaltlichen Formkorper sehr gute mechanische Eigenschaften, eine sehr hohe
Rauhigkeit und eine signifikant verbesserte Witterungsbestandigkeit auf. Die
Herstellung der erfindungsgemafien Formkorper mit matter und strukturierter
Oberflachenbeschaffenheit kann auf vergleichbar einfache Art und Weise durch

Umformen der erfindungsgemafien Zusammensetzung erfolgen.

Die erfindungsgemafe Zusammensetzung enthalt eine Polymermatrix als
kontinuierliche Phase. Als Matrixpolymere eignen sich alle fur diesen Zweck
bekannten thermoplastisch verarbeitbaren Polymere. Hierzu gehéren unter

anderem Polyalkyl(meth)acrylate, wie beispielsweise Polymethylmethacrylat
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(PMMA), Polyacrylnitrile, Polystyrole, Polyether, Polyester, Polycarbonate,
Polyvinylchloride. Hierbei sind Polyalkyl(meth)acrylate bevorzugt. Diese
Polymere kdnnen einzeln sowie als Mischung eingesetzt werden. Des Weiteren

konnen diese Polymere auch in Form von Copolymeren vorliegen.

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung werden Homo- und Copolymere von
C4-Cis-Alkyl(meth)acrylaten, zweckmaRigerweise von C4-C1o-
Alkyl(meth)acrylaten, insbesondere von C1-C4-Alkyl(meth)acrylatpolymere, die
ggf. noch davon verschiedene Monomereinheiten enthalten kbnnen, besonders

bevorzugt.

Die Schreibweise (Meth)acrylat bedeutet hier sowohl Methacrylat, wie z. B.
Methylmethacrylat, Ethylmethacrylat usw., als auch Acrylat, wie z. B.
Methylacrylat, Ethylacrylat usw., sowie Mischungen aus beiden Monomeren.

Die Verwendung von Copolymeren, die 70 Gew.-% bis 99 Gew.-%,
insbesondere 70 Gew.-% bis 90 Gew.-%, C1-C1o-Alkyl(meth)acrylate enthalten
hat sich ganz besonders bewahrt. Bevorzugte C+-C1o-Alkylmethacrylate
umfassen Methylmethacrylat, Ethylmethacrylat, Propylmethacrylat,
Isopropylmethacrylat, n-Butylmethacrylat, Isobutylmethacrylat, tert.-
Butylmethacrylat, Pentylmethacrylat, Hexylmethacrylat, Heptylmethacrylat,
Oktylmethacrylat, Isooctylmethacrylat und Ethylhexylmethacrylat,
Nonylmethacrylat, Decylmethcrylat sowie Cycloalkylmethacrylate, wie
beispielsweise Cyclohexylmethacrylat, Isobornylmethacrylat oder
Ethylcyclohexylmethacrylat. Bevorzugte C4-C1o-Alkylacrylate umfassen
Methylacrylat, Ethylacrylat, Propylacrylat, Isopropylacrylat, n-Butylacrylat,
Isobutylacrylat, tert.-Butylacrylat, Pentylacrylat, Hexylacrylat, Heptylacrylat,
Octylacrylat, Isooctylacrylat, Nonylacrylat, Decylacrylat und Ethylhexylacrylat
sowie Cycloalkylacrylate, wie beispielsweise Cyclohexylacrylat, Isobornylacrylat

oder Ethylcyclohexylacrylat.
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Ganz besonders bevorzugte Copolymere umfassen 80 Gew.-% bis 99 Gew.-%
MMA-Einheiten und 1 Gew.-% bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 1 Gew.-% bis 5
Gew.-%, C1-Cio-Alkylacrylat-Einheiten, insbesondere Methylacrylat- und/oder
Ethylacrylat-Einheiten. Die Verwendung des bei der Firma Evonik R6hm GmbH
erhaltlichen Polymethylmethacrylats PLEXIGLAS® 7N hat sich in diesem
Zusammenhang ganz besonders bewahrt.

Das Matrixpolymer kann durch an sich bekannte Polymerisationsverfahren
hergestellt werden, wobei radikalische Polymerisationsverfahren, insbesondere
Substanz-, L6sungs-, Suspensions- und Emulsionspolymerisationsverfahren
besonders bevorzugt werden. Fur diese Zwecke besonders geeignete
Initiatoren umfassen insbesondere Azoverbindungen, wie 2,2'-Azobis-
(isobutyronitril) oder 2,2'-Azobis(2,4-dimethylvaleronitril), Redox-Systeme, wie
beispielsweise die Kombination von tertiaren Aminen mit Peroxiden oder
Natriumdisulfit und Persulfate von Kalium, Natrium oder Ammonium oder
bevorzugt Peroxide (vgl. hierzu beispielsweise H. Rauch-Puntigam, Th. Vdlker,
"Acryl- und Methacrylverbindungen", Springer, Heidelberg, 1967 oder Kirk-
Othmer, Encyclopedia of Chemical Technology, Vol. 1, Seiten 386ff, J. Wiley,
New York, 1978). Beispiele geeigneter Peroxid-Polymerisationsinitiatoren sind
Dilauroylperoxid, tert.-Butylperoctoat, tert.-Butylperisononanoat,
Dicyclohexylperoxidicarbonat, Dibenzoylperoxid oder 2,2-Bis-(tert.-butylperoxy)-
butan. Man kann auch bevorzugt die Polymerisation mit einem Gemisch
verschiedener Polymerisationsinitiatoren unterschiedlicher Halbwertzeit
durchflhren, beispielsweise Dilauroylperoxid und 2,2-Bis-(tert.-butylperoxy)-
butan, um den Radikalstrom im Verlauf der Polymerisation sowie bei
verschiedenen Polymerisationstemperaturen konstant zu halten. Die
eingesetzten Mengen an Polymerisationsinitiator liegen im Allgemeinen bei 0,01
Gew.-% bis 2 Gew.-% bezogen auf das Monomerengemisch.
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Die Polymerisation kann sowohl kontinuierlich als auch chargenweise
durchgefuhrt werden. Nach der Polymerisation wird das Polymer Uber
herkdbmmliche Isolier- und Trennschritte, wie z. B. Filtration, Koagulation und
Spruhtrocknung, gewonnen und Ublicherweise in teilchenformiger Form

eingesetzt.

Die Einstellung der Kettenlangen der Polymerisate oder Copolymerisate kann
durch Polymerisation des Monomers oder Monomerengemisches in Gegenwart
von Molekulargewichtsreglern erfolgen, wie insbesondere von den daflr
bekannten Mercaptanen, wie beispielsweise n-Butylmercaptan, n-
Dodecylmercaptan, 2-Mercaptoethanol, Methyl-3-mercaptopropionat oder 2-
Ethylhexylthioglycolat, Pentaerythrittetrathioglycolat; wobei die
Molekulargewichtsregler im Allgemeinen in Mengen von 0,05 Gew.-% bis 5
Gew.-% bezogen auf das Monomer oder Monomerengemisch, bevorzugt in
Mengen von 0,1 Gew.-% bis 2 Gew.-% und besonders bevorzugt in Mengen
von 0,2 Gew.-% bis 1 Gew.-% bezogen auf das Monomer oder
Monomerengemisch eingesetzt werden (vgl. beispielsweise H. Rauch-
Puntigam, Th. Volker, "Acryl- und Methacrylverbindungen”, Springer,
Heidelberg, 1967; Houben-Weyl, Methoden der organischen Chemie, Bd.
XIV/1, Seite 66, Georg Thieme, Heidelberg, 1961 oder Kirk-Othmer,
Encyclopedia of Chemical Technology, Vol. 1, Seiten 296ff, J. Wiley, New York,
1978). Bevorzugt wird als Molekulargewichtsregler n-Dodecylmercaptan

eingesetzt.

Die Matrix kann gleichermalen weitere, dem Fachmann wohlbekannte Additive
enthalten. Bevorzugt werden schlagzahmodifizierende Substanzen, externe
Schmiermittel, Antioxidantien, Flammschutzmittel, UV-Stabilisatoren,
FlieRhilfen, Metalladditive zur Abschirmung elektromagnetischer Strahlung,
Antistatika, Entformungsmittel, Farbstoffe, Pigmente, Haftvermittler,

Verwitterungsschutzmittel, Weichmacher, Fullstoffe und dergleichen.
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Die Herstellung der schlagzahmodifizierenden Substanzen erfolgt vorzugsweise
durch Emulsionspolymerisationsverfahren. Auf diese Weise wird ein stabiler
Latex mit einem arithmetischen Gewichtsmittel der Teilchengrofe im Bereich
von 0,05 um bis 5 ym erhalten, der Ublicherweise spruhgetrocknet oder

koaguliert/trockengewaschen wird, um das Polymer zu isolieren.

FUr diese Zwecke geeignete Emulgatoren sind dem Fachmann bekannt und
umfassen insbesondere Ubliche Seifen, Alkylbenzolsulfonate, wie
Natriumdodecylbenzolsulfonate, Alkylphenoxypolyethylensulfonate,
Natriumlaurylsulfate, Salze langkettiger Amine, Salze langkettiger Carbon- und
Sulfonsauren usw.. Besonders bevorzugte Emulgatoren umfassen
Kohlenwasserstoffgruppen mit 8 bis 22 Kohlenstoffatomen, die mit hochpolaren,
solubilisierenden Gruppen verbunden sind, wie Alkalimetall- und
Ammoniumcarboxylatgruppen, Sulfathalbestergruppen, Sulfonatgruppen,

Phosphatteilestergruppen usw..

Die Einarbeitung der schlagzahmodifizierenden Substanzen kann durch
nachtragliches Abmischen erfolgen. Es sich jedoch besonders bewahrt, die
schlagzahmodifizierenden Substanzen schon vor oder bei der Herstellung des
Matrixpolymers zuzugeben, wie z. B. durch Dispergieren der
schlagzahmodifizierenden Substanzen in einer Monomermischung, die zur
Herstellung des Matrixpolymers verwendet wird, oder in einer
Monomer/Polymer-Sirupmischung, welche gemeinsam das gewunschte
Matrixpolymer ergibt. Gleichermafen kdnnen die schlagzahmodifizierenden
Substanzen in eine GieRmischung in Form einer Emulsion, Suspension oder
Dispersion in Wasser oder in einen organischen Trager gegeben werden. Das
Wasser oder der organische Trager kann dann vor oder nach dem Gief3en in
die endgultige Polymerform entfernt werden. Die schlagzahmodifizierenden

Substanzen kdnnen auch mit dem Polymer mittels Strangpressmischen
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compoundiert werden. Fur weitere Details bezuglich der Zugabe von
schlagzahmodifizierenden Substanzen zu Matrixpolymeren wird auf das US-
Patent 3,793,402 verwiesen.

Ein besonders bevorzugtes schlagzahmodifiziertes Matrixpolymer ist
Polymethylmethacrylat, das kommerziell von der Firma Evonik R6hm GmbH
unter dem Handelsnamen Plexiglas® zk6BR erhaltlich ist.

Die Polymermatrix weist vorzugsweise einen Lichtransmissionsgrad Tpes nach
DIN 5033/7 im Bereich von 40 % bis 93 %, vorzugsweise gréker 75 %,
insbesondere gréfler 85 %, auf.

Der Gehalt der Polymermatrix, bezogen auf das Gesamtgewicht der
Zusammensetzung, betragt glnstigerweise 20,0 Gew.-% bis 95,0 Gew.-%,
bevorzugt 30 Gew.-% bis 90 Gew.-%, zweckmaRigerweise 50 Gew.-% bis 89
Gew.-%, insbesondere 70 Gew.-% bis 88 Gew.-%.

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung enthalt die Zusammensetzung neben

der Polymermatrix noch

(i) erste Polymerpartikel mit einem Gewichtsmittel der TeilchengroRe im
Bereich von 30 um bis 1500 um, vorzugsweise im Bereich von grofer 35
KMm bis 500 um, insbesondere im Bereich von 40 um bis 150 um, und

(i) zweite Polymerpartikel mit einem Gewichtsmittel der Teilchengroe kleiner
30 um, vorzugsweise im Bereich von 1 um bis kleiner 30 um, insbesondere
im Bereich von 5 ym bis 25 um.

Diese Polymerpartikel sind vorzugsweise moglichst homogen in der
Polymermatrix dispergiert.
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Die angegebenen Werte zur Teilchengroe beziehen sich jeweils auf das
Volumenmittel der TeilchengroRenverteilung. Diese TeilchengréfRenverteilung
kann beispielsweise durch einen Mastersizer 2000 der Fa. Malvern Instruments
Ltd. ermittelt werden, wobei die exakte Melimethode zur Bestimmung der
TeilchengroRe im Benutzerhandbuch enthalten ist. Hierbei gilt die Norm ISO
13320-1, die Berechnung erfolgt nach der Fraunhofermodell- und Mie-Theorie.
Als Parameter werden der Brechungsindex n? von 1,489 (PMMA) und der
ABSkoefiizient VON 0 angesetzt. Diese Methode ist bevorzugt. Darlber hinaus
kann die Teilchengrofde durch Messen und Auszahlen der Teilchen auf
entsprechenden Rasterelektronenmikroskop-Aufnahmen ermittelt werden.

Zweckmalligerweise weisen die ersten Polymerpartikel eine enge
Grolenverteilung auf. Besonders bevorzugt ist die Standardabweichung der
gemittelten Partikeldurchmesser von héchstens 50 um, ganz besonders
bevorzugt von héchstens 40 um und insbesondere von hochstens 35 um. Die
Standardabweichung der gemittelten Partikeldurchmesser der zweiten Partikel
ist vorzugsweise hochstens 30 um, zweckmaRigerweise héchstens 25 um ,
insbesondere hochstens 20 um, noch mehr bevorzugt hochstens 15 ym und
aulerst zweckmaRig hdchstens 12,5 ym.

In besonders bevorzugten Ausgestaltungen der vorliegenden Erfindung werden
erste und zweite Polymerpartikel eingesetzt, die nicht oder nur in geringem Malf}
koagulieren, aggregieren oder zusammenlagern. Unter der Aussage ,nur in
geringem Maf} koagulieren® wird im Zusammenhang mit der Erfindung
verstanden, dass bei Einarbeitung der Partikel in eine polymere Matrix und
anschlieffender Verarbeitung durch Extrusion, an der Oberflache des so
hergestellten Formkorpers keinen Inhomogenitaten oder Stippen (punktartige
vereinzelte Erh6hungen) auftreten.
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Der Brechungsindex der Polymerpartikel kann flr das Erreichen der
erfindungsgemalien Ziele von ganz besonderem Interesse sein. Die Differenz
des Brechungsindex der ersten Polymerpartikel minus dem Brechungsindex der
Polymermatrix soll vorteilhaft im Betrag kleiner 0,015, vorzugsweise kleiner
0,013, zweckmaligerweise kleiner 0,01, insbesondere kleiner 0,007 betragen,
noch mehr bevorzugt 0,005 oder 0,0035 oder 0,002. Die Differenz des
Brechungsindex der zweiten Polymerpartikel minus dem Brechungsindex der
Polymermatrix soll nach Moglichkeit im Betrag grofier gleich 0,015,
vorzugsweise grofler 0,016, zweckmalligerweise groler 0,018, insbesondere
grofder 0,02, ganz besonders bevorzugt groker 0,025, noch mehr bevorzugt
grofder 0,03, groler 0,033 oder grolker 0,035 sein.

Dabei werden die Werte fur den Brechungsindex gemaf} 1ISO 489 bei A = 589,3
nm bestimmt. Im Ubrigen beziehen sich die Angaben auf 25°C. Dies gilt auch
fur alle anderen Messgrofien, auf die hier Bezug genommen wird, sofern nicht

eine andere Referenztemperatur ausdricklich spezifiziert wird.

Sowohl die ersten als auch die zweiten Polymerpartikel sind im Rahmen der
vorliegenden Erfindung vernetzt. ,Vernetzt® heifdt in diesem Zusammenhang,
dass die Partikel nur in geringen Mengen in einem starken organischen
Losungsmittel, wie Tetrahydrofuran (THF) gelost werden kdnnen. Hierbei
bedeutet ,geringe Menge®, dass der polymerlésliche Anteil maximal 7 Gew.-%
betragt, bezogen auf das Gesamtgewicht der in der Melimethode eingesetzten
Partikel. Der PolymerlGsliche Anteil wird wie folgt bestimmit:

Die Polymerpartikel werden in THF gel6st und 3 Stunden bei 21000 U/min.
zentrifugiert. Von dem Uberstand werden jeweils 15 ml abgezogen und wieder
mit ca. 15 ml THF aufgeflllt. Dies wird 3 mal wiederholt. Der abgezogene
Uberstand wird durch einen 0,45um Membranfilter filtriert, anschlieRend auf 60
mL reduziert und erneut 3 Stunden zentrifugiert. Nach der Zentrifugation wird

der Uberstand eingedampft und mittels NMR und GC-MS analysiert.
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Die Vernetzung der Polymerpartikel wird vorzugsweise durch Copolymerisation
mit geeigneten vernetzenden Monomeren erreicht, die Ublicherweise mehr als
eine, vorzugsweise radikalisch, polymerisierbare Einheit im Molekll besitzen.
Bevorzugt werden solche mit mindestens zwei vinylischen Gruppen,
insbesondere Divinylbenzol, ferner Acryl- und Methacrylsaureester und -amide
von Polyolen, insbesondere Glykoldi(meth)acrylat, 1,3- und 1,4-
Butandiol(meth)acrylat, Trimethylolpropantriimeth)- acrylat,
Tetraathylenglykoldi(meth)acrylat, weiter Monomere, die Vinyliden-, die
(verkappte) Amidmethylol-, Carbamidmethylolather-, Azlacton- und
Epoxygruppen enthalten, insbesondere N-Methylol(meth)acrylamid,
Methylenbisacrylamid und methacrylamid, Glycidyl(meth)acrylat, sowie auch
vernetzende Monomere mit ungesattigten Gruppen abgestufter Reaktivitat im
Molekul, insbesondere die Vinyl, Allyl- und Crotylester der Acryl- und/oder
Methacrylsaure. Besonders bevorzugt werden Allylmethacrylat, Divinylbenzol
und/oder Ethylenglykoldimethacrylat eingesetzt. Weitere Details zu derartigen
Monomeren kénnen H. Rauch-Puntigam, Th. VGlker, Acryl- und
Methacrylverbindungen, Springer-Verlag Berlin, 1967 entnommen werden.

Der Anteil der vernetzenden Monomeren bezogen auf das Gesamtgewicht der
jeweiligen Monomermischung liegt glinstigerweise im Bereich von 0,1 Gew.-%

bis 5,0 Gew.-%, insbesondere im Bereich von 0,5 Gew.-% bis 1,5 Gew.-%.

Die Vernetzung soll u. a. bewirken, dass die Partikel bei der Verarbeitung bei

erhohter Temperatur (bis ca. 300°C) nicht aufschmelzen.

Bezulglich inrer Zusammensetzung unterliegen die vernetzten Partikel keinen

besonderen Beschrankungen.
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Als erste Polymerpartikel werden Polyalkyl(meth)acrylate besonders bevorzugt.
Diese Polymere kdnnen einzeln sowie als Mischung eingesetzt werden. Des

Weiteren kbnnen diese Polymere auch in Form von Copolymeren vorliegen.

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung werden Homo- und Copolymere von
C4-Cis-Alkyl(meth)acrylaten, zweckmaRigerweise von C4-C1o-
Alkyl(meth)acrylaten, insbesondere von C1-C4-Alkyl(meth)acrylatpolymere, die
ggf. noch davon verschiedene Monomereinheiten enthalten konnen, besonders

bevorzugt.

Die Verwendung von Copolymeren, die 70 Gew.-% bis 99 Gew.-%,
insbesondere 70 Gew.-% bis 90 Gew.-%, C1-C1o-Alkyl(meth)acrylate enthalten
hat sich ganz besonders bewahrt. Bevorzugte C+-C1o-Alkylmethacrylate
umfassen Methylmethacrylat, Ethylmethacrylat, Propylmethacrylat,
Isopropylmethacrylat, n-Butylmethacrylat, Isobutylmethacrylat, tert.-
Butylmethacrylat, Pentylmethacrylat, Hexylmethacrylat, Heptylmethacrylat,
Oktylmethacrylat, Isooctylmethacrylat und Ethylhexylmethacrylat,
Nonylmethacrylat, Decylmethcrylat sowie Cycloalkylmethacrylate, wie
beispielsweise Cyclohexylmethacrylat, Isobornylmethacrylat oder
EthylcyclohexImethacrylat. Bevorzugte C+-Cqo-Alkylacrylate umfassen
Methylacrylat, Ethylacrylat, Propylacrylat, Isopropylacrylat, n-Butylacrylat,
Isobutylacrylat, tert.-Butylacrylat, Pentylacrylat, Hexylacrylat, Heptylacrylat,
Octylacrylat, Isooctylacrylat, Nonylacrylat, Decylacrylat und Ethylhexylacrylat
sowie Cycloalkylacrylate, wie beispielsweise Cyclohexylacrylat, Isobornylacrylat
oder Ethycyclohexlacrylat.

Ganz besonders bevorzugte Copolymere umfassen 80 Gew.-% bis 99 Gew.-%
MMA-Einheiten und 1 Gew.-% bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 1 Gew.-% bis 5
Gew.-%, C1-C1o-Alkylacrylat-Einheiten, insbesondere Methylacrylat- und/oder
Ethylacrylat-Einheiten.
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Besonders bevorzugt ist weiterhin die Verwendung von zweiten
Polymerpartikeln, die mindestens ein radikalisch polymerisierbares Monomer
enthalten, das mindestens einen aromatischen Rest umfasst. Vorzugsweise
handelt es sich hierbei um Styrol und seine methylsubstituierten Derivate, wie
das alpha-Methyl- und das p-Methylstyrol, das p-Ethylstyrol, sowie halogenierte
Derivate des Styrols, wie das p-Chlorstyrol. Weiter werden als Monomer A der
Formel (I) Phenylacrylat und -methacrylat, Xylylenmethacrylat und -acrylat,
insbesondere die m-Form, 4-Methylphenylacrylat und -methacrylat, 2-
Phenylethylacrylat und -methacrylat, 3-Phenyl-1-propylmethacrylat und -acrylat,
2-Phenyl-oxyethylacrylat und —methacrylat sowie Benzylmethacrylat bevorzugt.
Der Anteil der aromatischen Monomere ist vorzugsweise gréer 50 Gew.-%,

bezogen auf das Gesamtgewicht der ersten Polymerpartikel.

Eine ausfuhrliche Beschreibung zur Herstellung solcher Partikel ist
beispielsweise in EP1219641, Beispiel 2, zu finden. Auf diese Druckschrift wird

hiermit zum Zwecke der Offenbarung Bezug genommen.

Weiterhin besonders zweckmalRig als zweite Polymerpartikel werden solche
eingesetzt, die unter dem Namen ,Techpolymer® SBX8" im Handel vom
Hersteller Sekisui Chemical Co. Ltd., Japan erhaltlich sind. Hierbei handelt es
sich um Polymerpartikel die aus vernetztem Polystyrol bestehen und ein
Volumenmittel der TeilchengréfRe von 6 bis 10 um haben.

Die Zusammensetzung der Polymerpartikel kann mittels eines Pyrolyse-
GC/MS-Spektrometers bestimmt werden, wobei das Polymermaterial bei einer
erhohten Temperatur pyrolisiert wird und die zerfallenen Bestandteile zur

quantitativen Bestimmung weiter analysiert werden.
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FUr die Herstellung der Polymerpartikel haben sich
Suspensionspolymerisationsverfahren (Perlpolymerisationen) ganz besonders
bewahrt haben. Bei diesem Verfahren werden die Monomere als disperse
Phase durch Einwirkung mechanischer Krafte (Rihrung) in einem
Nichtlosungsmittel (kontinuierliche Phase) verteilt und in dieser Form
polymerisiert. Das gebildete Polymerisat ist GUberwiegend im Monomeren I6slich.
Unter dem Einfluss der Grenzflachenspannung bildet das Monomere
kugelformige Tropfen. Um die Tropfenform wahrend der Polymerisation zu
erhalten und das Zusammenlaufen von Tropfen zu verhindern, setzt man dem
Polymerisationsansatz so genannte "Dispergatoren” oder Verteiler
(Schutzkolloide) zu, vorzugsweise Substanzen, die sich nach beendeter
Polymerisation vollstandig von dem perlférmig anfallenden Polymerisat

abtrennen lassen.

Der "Verteiler" bewirkt, dass die einmal gebildeten Monomertropfchen soweit
stabilisiert werden, dass eine Vereinigung von Tropfen praktisch unterbleibt.

Als kontinuierliche Phase verwendet man in der Regel Wasser. Als zur
Polymerisation geeignete Monomere kommen daher primar schwerldsliche bis
wasserunlosliche, radikalisch polymerisierbare Monomere in Frage. (Vgl.
Houben-Weyl, 4. Auflage, Bd. XIV/1 "Makromolekulare Stoffe", S. 406-433, G.
Thieme-Verlag 1961.)

Als Verteiler werden vorzugsweise (wasserunlgsliche) Salze anorganischer
Sauren, wie Bariumsulfat oder Bariumcarbonat oder hochmolekulare
Naturstoffe oder synthetische Polymere eingesetzt. Zu der Gruppe der
hochmolekularen Verteiler gehéren wasserlosliche Kolloide, wie
Polyvinylalkohol, teilweise verseiftes Polyvinylacetat, Methylcellulose, Starke,
Gelatine, Pektin, die Alkalisalze der Polyacrylsdure oder die Alkalisalze von

Styrol- oder Vinylacetat-Maleinsaureanhydrid-copolymeren u. a. (Vgl. Houben-
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Weyl, loc.cit. S. 411-430.) Das Verhaltnis der wassrigen zur Monomerenphase
liegt vorzugsweise bei 2 : 1 bis 4 : 1.

Bei der Perlpolymerisation werden bekanntlich Starter eingesetzt, die in erster
Naherung im Monomeren |6slich, aber in Wasser unléslich sind. Meistens liegt
die angewandte Startermenge bei 0,1 Gew.-% bis 1 Gew.-%, bevorzugt um 0,5
Gew.-%, bezogen auf die Monomeren. Als Starter kommen bevorzugt die
ublichen im Monomeren I6slichen organischen Peroxide oder entsprechende
Azoverbindungen zur Anwendung, wie z. B. Dibenzoylperoxid, Lauroylperoxid,
Azoisobutyronitril. Radikalbildner mit hGheren Zerfallstemperaturen kbnnen
zusatzlich verwendet werden, wenn gegen Reaktionsende zur moglichst
vollstandigen Polymerisation die Temperatur gesteigert wird. Die Perlgrosse

lasst sich in dem beanspruchten Rahmen einstellen.

Ferner kbnnen die Ublicherweise verwendeten Gleitmittel wie Fettalkohole,
Stearinsaureester, Palmitinsaureester oder naturliche Wachse - vorzugsweise

vor der Polymerisation - zugesetzt werden.

Die praktische Durchflhrung der Polymerisation kann so erfolgen, dass das
Wasser, die Monomere, Starter, Dispergiermittel und gegebenenfalls Gleitmittel
zusammen vorgelegt und dann erhitzt werden, beispielsweise auf ca. 90°C.
Gegebenenfalls wird die Uberschussige Polymerisationswarme, besonders ab
95°C, durch aufiere Kuhlung abgefuhrt. Temperaturen oberhalb 115°C sollten
nach Moglichkeit vermieden werden. Die Dauer der Polymerisation liegt
ublicherweise im Bereich von 1 bis 5 Stunden. Die Viskositat des
Polymerisationsansatzes (gemessen mit einem Brookfield-Viskosimeter bei der
Polymerisationstemperatur) liegt im Allgemeinen im Bereich zwischen 800
mPas und 8.000 mPas.
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Die zum Teil reaktiven Gleitmittel werden vorzugsweise erst ab etwa 20%
Umsatz zugesetzt. Auch der Zusatz von Reglern kann im Verlauf der

Polymerisation erfolgen.

Nach Reaktionsende werden die Perlen im Allgemeinen durch Filtration oder
Zentrifugation abgetrennt. Anhaftende Zusatze konnen auf geeignete Weise, z.
B. durch Waschen mit verdinnter Saure und Wasser entfernt werden. Die
Perlen werden haufig unter Erwarmen, vorzugsweise mit Luftumwalzung,

getrocknet, z. B. in Hordenschranken.

Es liegt im Rahmen der vorliegenden Erfindung, die vernetzten Partikel
wahrend der Suspensionsverfahren zu farben oder einzufarben. Der Vorteil der
Verwendung von gefarbten oder eingefarbten Partikel gegentber einem
eingefarbten Matrixmaterial sind Flexibilitat in Bezug auf Herstellung,
Verringerung der Kosten, bessere Farbverteilung, verringerter
Oberflachenglanz, tiefe und naturliche Farbverteilung sowie ein verminderter

Reinigungsaufwand bei der Herstellung von unterschiedlichen Produkten.

Das Einbringen der vernetzten Polymerpartikel in die erfindungsgemalte
Zusammensetzung kann durch Mischen der Komponenten erfolgen, wobei die

Bestandteile vorzugsweise homogen in der Zusammensetzung verteilt werden.

Der Gehalt der ersten Polymerpartikel, bezogen auf das Gesamtgewicht der
Zusammensetzung, betragt glinstigerweise 0,1 Gew.-% bis 20,0 Gew.-%,
bevorzugt 1,0 Gew.-% bis 18,0 Gew.-%, zweckmafigerweise 3,0 Gew.-% bis
15,0 Gew.-%, insbesondere 4,0 Gew.-% bis 12,0 Gew.-%.

Der Gehalt der zweiten Polymerpartikel, bezogen auf das Gesamtgewicht der

Zusammensetzung, betragt glinstigerweise 0,1 Gew.-% bis 20,0 Gew.-%,
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bevorzugt 0,2 Gew.-% bis 18,0 Gew.-%, zweckmaligerweise 0,3 Gew.-% bis
14,0 Gew.-%, insbesondere 0,4 Gew.-% bis 10,0 Gew.-%.

Die Zusammensetzung kann wie herkdmmliche Thermoplaste zu
verschiedenen Endprodukten weiterverarbeitet, insbesondere umgeformt,
werden. Bevorzugte Umformverfahren umfassen die Profilextrusion, die Platten-
und Folienextrusion, Spritzgie®en und Spritzpressen. Das aus der Platten-,
Folien oder Profilextrusion resultierende Produkt weist eine strukturierte
Oberflache und ein mattes Aussehen auf, ohne spezielle gemusterte Rollen,
Walzen, Polier- oder Schleifvorrichtungen zu benotigen. Das Produkt, welches
durch Spritzgiel3en erhalten wird, besitzt ein mattes Aussehen.

Der Ausdruck ,strukturierte Oberflache®, wie er hier verwendet wird, beschreibt
eine Oberflache mit folgender Rauhigkeit:

o Der Mittenrauhwert Ra betragt mindestens 1,0 um, vorzugsweise mindestens
2,7 ym, insbesondere mindestens 4,55 um.

o Die gemittelte Rauhtiefe Rz betragt mindestens 10 ym, vorzugsweise
mindestens 22 um, insbesondere mindestens 31 um.

o Die Rauhtiefe Rt betragt mindestens 20 ym, vorzugsweise mindestens 28
KM, insbesondere mindestens 38 um.

Dabei wird die Oberflachenrauhigkeit gemaf DIN EN ISO 4287 und DIN EN
ISO 4288 ermittelt.

Einer der Vorteile der vorliegenden Erfindung besteht darin, dass die
Gesamtweilllichtransmission (Total White Light Transmission (TWLT)) viel
grofRer ist als bei ahnlichen kommerziellen Produkten, die mit anorganischen
Flllstoffen, wie Bariumsulfat oder Farbkonzentrat, zur Erreichung eines matten

Aussehens versehen sind. Z. B. weist bariumsulfatpigmentiertes PMMA einen
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TWLT-Wert von 47 % auf, wahrend erfindungsgeman TWLT-Werte von Gber 80
% erreicht werden kénnen. Der TWLT-Wert wird nach ASTM: E1331 und
E1164,, vorzugsweise unter Verwendung eines Hunterlab-Coloimeter-D25-

Modell, gemessen.

Das mattierte Aussehen kann mittels einer Opazitats- oder
Lichtundurchlassigkeitsmessung (Trlbungsmessung) bestimmt werden. Je
hoher der Opazitatswert, desto besser ist die Deckkraft oder das
Unkenntlichkeitsvermogen. Um ein mattiertes Aussehen zu erreichen, sollte die
Opazitat mindestens 10 % betragen. Die Beladung der Polymerpartikel und der
Unterscheid in den Brechungsindizes beeinflusst die Deckkraft der Probe,
welche durch die Opazitatszahl ausgedrlckt wird. Die Bestimmung der
Opazitatswerte erfolgt vorzugsweise nach den Normen ASTM D2805-80, ASTM
D589-65, TAPPI T-425 und TAPPI T-519.

Die erfindungsgemalle Zusammensetzung und die daraus erhaltlichen
Formkorper weisen vorzugsweise einen Lichttransmissionsgrad Tpss nach DIN
5033/7 von mindestens 50 %, bevorzugt mindestens 55 %, besonders
bevorzugt von mindestens 70 %, insbesondere im Bereich von 80 % bis kleiner
90% auf.

Aus den erfindungsgemalle Zusammensetzungen erhaltliche Formkorper
weisen vorzugsweise einen Intensitatshalbwertswinkel (IHW), gemessen
gemaf’ DIN 5036 mit einem LMT-Goniometer-MeRplatz GO-T-1500 der Fa.
LMT, im Bereich von grofRer 5° und kleiner 60° auf. Besonders zweckmafig
sind IHW-Werte im Bereich von grofer 10° und kleiner 50°. Ganz besonders
zweckmanfig sind Werte im Bereich von grofder 15° und kleiner 45°, noch mehr
bevorzugt sind Werte fur den IHW im Bereich von groer 20° und kleiner 40°.
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Die Zugfestigkeit (ISO 527) von aus der Zusammensetzung erhaltlichen
Formkoérpern betragt vorzugsweise mindestens 20 MPa, bevorzugt mindestens
40 MPa, besonders bevorzugt mindestens 50 MPa, insbesondere mindestens
60 MPa.

Das E-Modul von aus der Zusammensetzung erhaltlichen Formkorpern nach
ISO 527 ist beim Einsatz von schlagzahen Polymermatrices gunstiger Weise
grofer 1600 MPa, bevorzugt grofder 1700 MPa.

Die Charpy-Schlagzahigkeit von aus der Zusammensetzung erhaltlichen
Formkoérpern nach ISO 179 betragt beim Einsatz von schlagzéhen
Polymermatrices vorzugsweise mindestens 30 kJ/m?, bevorzugt mindestens 40

kJ/m?, insbesondere mindestens 50 kJ/m>.

Die Streckdehnung von aus der Zusammensetzung erhaltlichen Formkorpern
nach ISO 527 ist gunstiger Weise groer 3 %, bevorzugt gréRer 4 %.

Die Bruchdehnung von aus der Zusammensetzung erhaltlichen Formkorpern
nach ISO 527 betragt vorzugsweise mindestens 2 % und bei Einsatz von
schlagzahen Polymermatrices bevorzugt mindestens 15 %, insbesondere

mindestens 30 %.

Die Vicaterweichungstemperatur VET (ISO 306-B50) der erfindungsgemafen
Zusammensetzung und der daraus erhaltlichen Formkorper ist beim Einsatz
von nicht schlagzahen Polymermatrices vorzugsweise mindestens 95°C,
bevorzugt mindestens 97°C, besonders bevorzugt mindestens 103°C,

insbesondere grofer 104°C.

Der Schmelzindex MVR (ISO 1133, 230°C / 3,8 kg) der erfindungsgemalfen

Zusammensetzung und der daraus erhaltlichen Formkorper ist beim Einsatz
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von schlagzahen Polymermatrices vorzugsweise mindestens 1,0 cm*/10 min,
bevorzugt mindestens 1,3 cm*10 min und bei Einsatz von nichtschlagzahen
Polymermatrices besonders bevorzugt mindestens 3,0 cm*/10 min,

insbesondere mindestens 4,5 cm®/10 min.

Die erfindungsgemal erhaltlichen Formkorper kdnnen insbesondere fur
Beleuchtungen, Zeichen oder Symbole, Verkaufsstellen und
Kosmetikverkaufsstander, Behaltnisse, Heim- und Blrodekorationen,
Mobelanwendungen, Duschtlren und Burotlren verwendet werden.

Die Erfindung wird durch die nachfolgenden Beispiele und Vergleichsbeispiele
weiter erlautert, ohne dass hierdurch eine Beschrankung des
Erfindungsgedankens erfolgen soll.
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Es wurden folgende Materialien eingesetzt:

A1) Matrix 1
Als Matrix 1 wurde PLEXIGLAS zk6BR glasklar von der Fa. Evonik R6hm

GmbH eingesetzt. Der Brechungsindex des Materials betrug 1,4933 (np®).

A2) Matrix 2

Als Matrix 2 wurde PLEXIGLAS 7N glasklar von der Fa. Evonik R6hm GmbH

eingesetzt. Der Brechungsindex des Materials betrug 1,4939 (np®).

B1) Perlpolymerisat 1 (=Perle 1)

In einem 100 | V4A-Stahl-Reaktor, der mit einem Stickstoffeinlall und einem
BlattrGhrer versehen war, wurden 600 g Alx(SO4)3X18HO und 6 g
Natriumparaffinsulfonat in 50 | entionisiertem Wasser bei 85°C durch Rihren
mit 350 Upm gelost. Die als Dispergiermittel verwendete Aluminiumverbindung
wurde durch Zugabe von 264 g Natriumcarbonat ausgefallt.

Dann wurde eine Monomermischung aus 5,9 kg Methylmethacrylat, 4,0 kg
Styrol und 0,1 kg Glykoldimethacrylat sowie 0,2 kg Dilauroylperoxid unter
Stickstoff zugegeben. Die Polymerisation wurde bei 80°C fur 140 Minuten und
dann bei 90°C fur 60 Minuten unter Ruhren durchgefuhrt. Die
Polymerisationsmischung wurde dann auf 50°C abgekuhlt und mit 600 ml
Schwefelsaure (50 %) behandelt, um das Dispergiermittel aufzulésen. Die
Perlen wurden abfiltriert, mit entionisiertem Wasser gewaschen und fur 20
Stunden bei 50°C getrocknet.
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Das Volumenmittel der Teilchengrolie lag bei 39,7 uym, die
Teilchengroenstandardabweichung lag bei 11 ym und der Brechungsindex der
Perlen betrug 1,5248 (np®™)..

C1) Perlpolymerisat 2 (=Perle 2)
Herstellung s. EP 1219641, Beispiel 2

Das Volumenmittel der Teilchengrofie lag bei 20,4 uym, die
TeilchengroRenstandardabweichung lag bei 8,4 um und der Brechungsindex
der Perlen betrug 1,5174 (np®).

B2) Perlpolymerisat 3 (=Perle 3)

In einem 15 V2A-Stahl-Reaktor, der mit einem Stickstoffeinla® und einem
Propellerrihrer versehen war, wurden 94,5 g Alx(SO4)3X14H20 in 8127,0 ml
entionisiertem Wasser bei 40°C durch Ruhren mit 220 Upm gelost. Die
Aluminiumverbindung wurde dann durch Zugabe von 378 g 10 %-ige
Sodalbsung ausgefallt. Anschliellend erfolgte die Zugabe von 0,47 g Natrium-
Cis-paraffinsulfonat und von 0,47 g Gleitmittel als 1 %-ige L6sung. Der pH-Wert

der Wasserphase betrug ca. 5-5,5.

Dann wurde eine Mischung aus 1795,5 g Methylmethacrylat, 75,6 g Ethylacrylat
und 18,9 g Glykoldimethacrylat sowie 37,8 g Dilauroylperoxid, 3,78 g tert.
Butylper-2-ethylhaxanoat und 5,67 g tert. Dodecylmercaptan unter Stickstoff
zugegeben. Die Polymerisation wurde bei 90°C fur 60 Minuten unter Rahren
(220 Upm) durchgefuhrt. Die Polymerisationsmischung wurde dann auf 40°C
abgeklhlt und mit 29 ml Schwefelsaure (50 %) angesauert. Die Perlen wurden
abfiltriert, mit entionisiertem Wasser gewaschen und fur 20 Stunden bei 50°C

getrocknet.
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Das Volumenmittel der Teilchengrofie lag bei 43,1 uym, die
Teilchengrolenstandardabweichung lag bei 26,7 um und der Brechungsindex
der Perlen betrug np?®.1,4888

C2) Perlpolymerisat 4 (=Perle 4)

Es wurde eine unter der Bezeichnung Techpolymer® SBX-8 vom Hersteller
Sekisui Chemical Co. Ltd, Japan erhaltliche vernetzte Polystyrolperle mit einem
mittleren Teilchendurchmesser von 8 um eingesetzt. Das Volumenmittel der
TeilchengrolRe lag bei 8,2 um, die Teilchengréenstandardabweichung lag bei

3,1 um und der Brechungsindex der Perlen betrug 1,5891 (np®)..

Die Komponenten wurden miteinander gemischt und hinsichtlich ihrer
Eigenschaften untersucht. Die Anteile der jeweiligen Komponenten kdnnen

Tabelle 1 entnommen werden.
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Tabelle 1: Zusammensetzungen (Gewichtsanteile in Klammern)

Matrix Perle mit An > Perle mit An <
0,015 0,015

B1 Matrix 1 (90) Perle 2 (4) Perle 3 (6)
B2 Matrix 1 (83) Perle 2 (7) Perle 3 (10)
B3 Matrix 1 (93,5) Perle 4 (0,5) Perle 3 (6)
B4 Matrix 1 (87) Perle 4 (1) Perle 3 (12)
B5 Matrix 2 (83) Perle 2 (7) Perle 3 (10)
B6 Matrix 2 (87) Perle 4 (1) Perle 3 (12)
VB 1 Matrix 1 (94) Perle 1 (6) -

VB 2 Matrix 1 (88) Perle 1 (12) -

VB 3 Matrix 2 (94) Perle 1 (6) -

VB 4 Matrix 2 (88) Perle 1 (12) -

Die einzelnen Komponenten wurden mittels Einschneckenextruder abgemischt.

Der Volumen-FlieRindex MVR (Prifnorm ISO 1133: 1997) wurde bestimmt.
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Aus den abgemischten Formmassen wurden Prufkoérper durch Spritzguss und

Bandchenextrusion hergestellt. Bei der Verarbeitung wurde weder bei der

Bandchenextrusion noch beim Spritzguss Metallabrieb festgestellt. Die

entsprechenden Prufkérper wurden nach folgenden Methoden gepruft:

Vicat (16h/80°C):

SZ (Charpy 179/1eU):

E-Modul:

Zugfestigkeit:

Streckdehnung

Bruchdehnung

Bestimmung der Vicat
Erweichungstemperatur (Prafnorm DIN

ISO 306: August 1994)

Bestimmung der Charpy-
Schlagzahigkeit (Prufnorm: ISO 179:

1993)

Bestimmung des E-Moduls (Prifnorm:

ISO 527-2)

Bestimmung der Bruchspannung
(PrGfnorm: ISO 527; 5 mm/min), der
Streckspannung (Prtfnorm: ISO 527;

50 mm/min)

Bestimmung der Streckdehnung

(Prifnorm: ISO 527; 50 mm/min)

Bestimmung der (nominellen)

Bruchdehnung (Prafnorm: ISO 527)
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geman DIN 5036

gemessen gemal DIN 5036 mit einem
LMT-Goniometer-Mel3platz GO-T-1500
der Fa. LMT

Rauheitsgroen Ra, Rz und Rt nach
DIN 4768. Ra-Werte < 2 uym wurden mit
einem cut off von 0,8 mm, bei Ra > 2
MM mit einem cut off von 2,5 mm
ermittelt. Die Rauheitsmessungen
wurden mit einem Form Talysurf 50,
Hersteller ist die Rank Taylor Hobson
GmbH durchgefuhrt.

Tabelle 2 fasst die erhaltenen Ergebnisse zusammen. Man erkennt, dass durch

die erfindungsgemalie Losung Formkorper mit matter und strukturierter

Oberflachenbeschaffenheit erhalten werden. Die Rauhigkeit der Formkorper ist

erhoht und gleichzeitig streuen sie sehr gut das Licht mit geringem

Energieverlust.
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Patentansprtche:

1. Zusammensetzung zur Herstellung von Formkorpern mit matter und
strukturierter Oberflachenbeschaffenheit, umfassend eine Polymermatrix und
vernetzte Polymerpartikel, dadurch gekennzeichnet, dass die
Zusammensetzung
(i) erste vernetzte Polymerpartikel mit einem Volumenmittel der

Teilchengroke im Bereich von 30 um bis 1500 um und
(i) zweite vernetzte Polymerpartikel mit einem Volumenmittel der
Teilchengrolke kleiner 30 um enthalt,
wobei die Differenz des Brechungsindex der ersten Polymerpartikel minus
dem Brechungsindex der Polymermatrix, jeweils gemessen bei 25°C, im
Betrag kleiner 0,015 ist und wobei die Differenz des Brechungsindex der
zweiten Polymerpartikel minus dem Brechungsindex der Polymermatrix,

gemessen bei 25°C, im Betrag grofker gleich 0,015 ist.

2. Zusammensetzung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die
ersten vernetzten Polymerpartikel ein Volumenmittel der Teilchengrofie im
Bereich von 35 um bis 500 ym aufweisen.

3. Zusammensetzung nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass die
ersten vernetzten Polymerpartikel ein Volumenmittel der Teilchengrofie im
Bereich von 40 um bis 150 ym aufweisen.

4. Zusammensetzung nach mindestens einem der vorangehenden Ansprlche,
dadurch gekennzeichnet, dass die zweiten vernetzten Polymerpartikel ein
Volumenmittel der Teilchengro3e im Bereich von 1 uym bis kleiner 30 ym
aufweisen.

5. Zusammensetzung nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dass die
zweiten vernetzten Polymerpartikel ein Volumenmittel der TeilchengrofRe im

Bereich von 5 um bis 25 um aufweisen.
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Zusammensetzung nach mindestens einem der vorangehenden Anspruche,
dadurch gekennzeichnet, dass die Differenz der Brechungsindizes von
Polymermatrix und ersten Polymerpartikeln, gemessen bei 25°C, im Betrag
kleiner 0,01 ist.

Zusammensetzung nach mindestens einem der vorangehenden Anspruche,
dadurch gekennzeichnet, dass das Matrixpolymer ein Homo- und Copolymer
von C4-Cig-Alkyl(meth)acrylaten umfasst, das ggf. noch davon verschiedene

Monomereinheiten enthalten kann.

Zusammensetzung nach mindestens einem der vorangehenden Anspruche,
dadurch gekennzeichnet, dass die ersten Polymerpartikel ein Homo- oder
Copolymer von C1-Cqg-Alkyl(meth)acrylaten umfasst, das ggf. noch davon

verschiedene Monomereinheiten enthalten kann.

Zusammensetzung nach mindestens einem der vorangehenden Anspruche,
dadurch gekennzeichnet, dass die zweiten Polymerpartikel
Wiederholungseinheiten umfasst, die mindestens einen aromatischen Rest

aufweisen.

Zusammensetzung nach mindestens einem der vorangehenden Anspruche,
dadurch gekennzeichnet, dass die Polymerpartikel durch Vernetzung mit
Allylmethacrylat, Divinylbenzol und/oder Ethylenglykoldimethacrylat erhaltlich
sind.

Zusammensetzung nach mindestens einem der vorangehenden Anspruche,
dadurch gekennzeichnet, dass sie, jeweils bezogen auf inr Gesamtgewicht,
a. 20,0 Gew.-% bis 90 Gew.-% einer Polymermatrix,

b. 0,1 Gew.-% bis 20,0 Gew.-% erste Polymerpartikel und

c. 0,1 Gew.-% bis 20,0 Gew.-% zweite Polymerpartikel enthalt.
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Formkorper mit matter und strukturierter Oberflachenbeschaffenheit, erhaltlich

durch Umformen einer Zusammensetzung nach Anspruch 1.

Formkorper nach Anspruch 12, erhaltlich durch Extrusion einer

Zusammensetzung nach Anspruch 1.

Formkdrper nach Anspruch 12 oder 13 mit einem Intensitatshalbwertswinkel
bei 3 mm Dicke von mindestens 10 % und einer gemittelten Rauhtiefe Rz von

mindestens 10 pm.

Verwendung eines Formkorpers gemal Anspruch 12, 13 oder 14 als Bauteil
fur Beleuchtungen, Zeichen und Symbole, Verkaufsstellen,
Kosmetikverkaufsstander, Behaltnisse, Heim- oder Burodekorationen,

Mobelanwendungen, Duschtlren und Burotlren.
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