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COMPOSITION DE POLYMERE COMPRENANT DES COLORANTS, SON PROCEDE DE PREPARATION, SON

UTILISATION ET OBJET COMPRENANT CELLE-CI.

@ La présente invention concerne une composition de
polymeére comprenant une phase de polymere élastomeére,
des particules de polymere et un colorant.

En particulier, la présente invention concerne une com-
position de polymére comprenant des particules de poly-
mere de phase élastomeére et un colorant, sont procédé de
préparation et son utilisation.

La présente invention concerne en outre des objets ou
des articles comprenant une composition de polymére com-
prenant une phase de polymere élastomeére, des particules
de polymére et un colorant.

La présente invention concerne en outre un dispositif
d'éclairage ou lumineux comprenant une composition de
polymeére comprenant une phase de polymere élastomeére,
des particules de polymere et un colorant.
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Composition de polymére comprenant des colorants, son procédé de

préparation, son utilisation et objet comprenant celle-ci

[Domaine de 1’/invention]

[001] L.a présente invention concerne une composition de pelymeére
comprenant une phase de polymére élastomere, des particules de
polymeére et un colorant.

[002] En particulier, la présente invention concerne une composition
de polymeére comprenant des particules de polymére de phase
élastcomere et un colorant, son procédé de préparation et son
utilisation.

[003] La présente invention concerne en outre des objets ou des
articles comprenant une composition de polymére comprenant une phase
de polymere élastomere, des particules de polymére et un colorant.
[004] La présente invention concerne en outre un dispositif
d’éclairage ou lumineux comprenant une composition de polymere
comprenant une phase de polymére élastomere, des particules de

polymeére et un colorant.

[Probléme technique]

[005] Des ©polymeres thermoplastiques, et particulieérement des
polymeres (méth)acryliques sont largement utilisés, comprenant des
applications dféclairage. Cela est principalement dii a leurs
caractéristigues en tant gque matériau polymere hautement transparent

ayant une excellente résistance au rayonnement ultraviolet et aux

d

intempéries. Ainsi, des polymeres {méth)acryligues sont utilisés,
par exemple, dans des lampes, des luminaires, des couvercles
d’ éclairage, des affichages, des étageéres éclairées, des surfaces
et des signaux éclairés.

[006] Les applications dféclairage ont différentes exigences
concernant les polymeres (méth)acryliques ou les compositions a base
de polymeres {(méth)acryliques telles gue la transmission de lumiére,
le vpouvoir diffusant. Ces compositicns a base de polymeéres
{méth)acryliques comprennent généralement des particules plus ou
moins sphérigques, gui sont également des particules polyméres ou

d’autres particules organiques ou particules inorganigues.
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[007] En outre, 1l est également d'un grand intérét d’obtenir une
composition de polymeére avec un bon compromis entre les propriétés
de transmission et de diffusion de lumieére, le masguage de la source
de lumiere et que la lumiere ou lumiére colorée soit transmise et
diffusée lorsque 1la socurce de lumiére est mise sous tension. Ce
dernier point est particuliérement important pour les applications
dféclairage dans lesqgquelles, par exemple, i1 est nécessaire gu’un
signe soit visible pendant la journée lorsgue la source de lumiere
est éteinte ou n'est pas nécessairement mise sous tension ; mais
également pendant la nuit, ou dans la semi-obscurité, lorsque la
source de lumiere est mise sous tension.

[008] Ce compromis est basé sur la quantité correcte ou optimale des
particules respectives dans 1la composition de polymeéere et de
colorants dans la composition de polymere.

[009] Par conséqguent, il est important d’obtenir une composition de
polymere gui contient des particules de polymere et des colorants
gqui peuvent étre utilisés dans des dispositifs d’éclairage qui
comprennent des LED qui peuvent masguer la source de lumiére et
qu’une lumiere ou lumiére colorée soit transmise et diffusée lorsqgue
la source de lumiére est mise sous tension.

[010] En outre, 11 est d’un grand intérét de disposer d’une

N

composition a longue durée de vie ou d’objets gui présentent une

.

résistance élevée aux chocs et posseédent une flexibilité accrue.

[011] L’ obijectif de la présente invention est de décrire une
composition de polymere comprenant des particules de polymére et
des colorants adaptée pour des appareils dféclairage et ayant une
résistance aux chocs augmentée.

[012] Un objectif suppliémentaire de la présente inventicn est de
fournir une composition de polymeére comprenant des particules de
polymeére et des <cclorants pour des applications dféclairage
produisant un contraste dfaspect et/ou un contraste de couleur
indépendant de la couleur de 1la source d’éclairage en utilisant la
méme composition de polymére, tout en ayant une résistance aux chocs
satisfaisante.

[013] Un autre cbijectif de la présente invention est de fournir une

composition de polymeére comprenant des particules de polymeére et
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des colorants, la composition étant telle gue, lorsgufelle est
utilisée dans une application d’éclairage et la source de lumiére
est allumée, un dispositif dféclairage comprenant ladite composition
peut transmettre de la lumiére sur la plage totale de longueur d’onde
de lumiere visible, tout en ayant une résistance aux chocs
satisfaisante.

[014] Un autre obijectif supplémentaire de la présente invention est

de fournir un dispositif lumineux comprenant une source de lumiere

ot

et une composition de polymere comprenant des particules de polymeére

(wi

et des colorants telle gue, lorsque 1la source de lumiere est sous
tension, celle-ci est masguée et peut transmettre de la lumiére sur
ia plage totale de longueur d’onde de lumiere visible, ayant une

résgsistance aux chocs satisfali=zante.

[CONTEXTE DE L‘INVENTION]

[Art antérieur]

[015] L.a diffusion de lumiére guil augmente le pouvoir de diffusion
relatif et le pouvoir masguant est généralement augmenté par ajout
de particules diffusantes a la composition et la résistance aux
chocs est augmentée par ajout de modificateurs de résistance aux
chocs, généralement par ajout de modificateurs de résistance aux
chocs de type noyau-enveloppe.

[016] Le document EP1864274 décrit un dispositif d’éclairage
combinant une LED et une plague de diffusion. Le dispositif lumineux
comprend au moins une diode électroluminescente et au moins un
couvercle constitué d’'une matiere plastique transparente dans
iaguelie des particules qui diffusent la lumiere émise par la diode
électroluminescente sont dispersées.

[017] Le document EP 1927098 décrit wun dispositif d’éclairage
combinant une LED blanche et une plaque de diffusion. Le dispositif
jumineux comprend au moins une diode électroluminescente blanche et
au moins un couvercle constitué d’une matiére plastique transparente

a

Jet

dans lagquelle des particules gui diffusent la lumiére émise par
diode électroluminescente sont dispersées.
[018] Le document US 2016/0245954 décrit un matériau de mélange de

diffusion optigue pour un éclairage a LED. Le mélange de diffusion



comprend un

mélange de particules
organiques.

[019] Le document

inorganigues et de particules
WQz004/098857 décrit un procédé de moulage par
injection pour la production d’articles moulés diffusant la lumiére.
5 Le matériau de moulage comprend une matrice de polyméthacrylate de
méthyle et des particules de plastique sphériques ayant une taille
de particule de 1 a 24 um.
[020] Jétat de la technigue ne décrit
10

composition de
[Bréve description de 1’invention]
[021]

De
15

<

pas une
polymere a résistance aux chocs modifiée comprenant des particules
de polymere et un mélangs de cclorants simultanément.

maniére inattendue, 11 a été découvert

composgition de polymére PC1l comprenant une phase de polymere avant

en outre gu'une

Mo
[

une température de transition vitreuse d’au moins

~

50 °C,
une température de transition vitreuse
particules de polymere PP1

élastomere de séguences macromoléculaires de nature flexible ayant

poids compris entre

20 °C

une prhase
inférieure a 20 °C, des
ayant un diametre de particule moyen en
um et 100 pm et des colorants CA, a CAR,, possede
un pouvoir masquant suffisant dans des applications d’éclairage et
produit une diffusion de lumiere et une résistance aux chocs
homogeénes.
[022] T1 a été observé en outre gu’une composition de polymere PCIL
25 comprenant une phase de polymere ayant une température de transition
vitreuse dfau moins 50 °C, une phase élastomére de
macromoléculaires de nature flexible avant
transition vitreuse inférieure &
30 et 100 pm et des

séguences
une
N

température
colorants CA: a Chg,

de
des particules de polymere
PPl ayant un diametre de particule moyen en poids compris entre

I opm

iisée dans des
et une diffusion de lumieére et une résistance aux chocs homogenes.
[023]

peut é&tre uti
applications d’éclairage pour obtenir un pouvceir masquant suffisant
[Description détaillée de 1’invention]

I
1
4

Selon un premier aspect,
composition de po

ymere PCL comprenant

la présente invention concerne une
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a) une phase de polymere ayant une température de transition
vitreuse dfau moins 50 °C,

b) une phase élastomere de séguences macromoléculaires de
nature flexible ayant une température de transition vitreuse
inférieure & 20 °C,

c) des particules de polymere PPl ayant un diametre de
particule moyen en poeids compris entre 1 pum et 100 pm, et

d) des colorants CA; a CA,,

caractérisée en ce gue le colorant est un mélange de colorants

~ Y

CA; & CA, avec n > 1 dans la composition PC1.

[024] Selon un deuxieme aspect, la présente invention concerne un
procédé de préparation dfune composition de poclymeére @ PCL
comprenant :
a) une phase de polymere ayant une température de transition
vitreuse d’au molins 50 °C,
b) une phase élastomeére de ségquences mnacromoléculaires de
nature flexible ayant une température de transition vitreuse
inférieure a 20 °¢C,
c) une particule de pelymére PP ayant un diametre de particule
moyen en poids compris entre 1 um et 100 pm, et
d) des colorants CA; a CA.,
caractérisée en ce gue le colorant est un mélange de colorants

CA, & CA, avec n > 1 dans la compoesition PClL.

[025] Selon un troisieme aspect, la présente invention concerne un
article comprenant une composition de polymere PC1l comprenant :
a) une phase de polymere ayant une température de transition
vitreuse d'au moins 5C °C,
b) une phase élastomére de séguences macromoléculalires de
nature flexible ayant une température de transition vitreuse
inférieure a 20 °C,
c) des particules de polymere PPl ayvant un diametre de
particule moyen en polids compris entre 1 pm et 100 pm, et
dy des colorants CA; & ChAn,
caractérisée en ce gue le colorant est un mélange de colorants

CA1 & CA, avec n > 1 dans la composition PC1.
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[026] Selon un autre aspect, 1la présente invention concerne
ifutilisation dfune composition de polymere PCl comprenant :
a) une phase de polymere ayant une température de transition
vitreuse d’au moins 50 °C,
b) une phase élastomére de séguences macromoléculaires de
nature flexible ayant une température de transition vitreuse
inférieure a 20 °¢C,
c) des particules de polymeére PPl ayant un diameétre de

particule moyen en poids compris entre 1 um et 100 pm, et

-
(@]
4

d} des coclorants CA; Ay,
caractérisée en ce gue le colorant est un mélange de colorants
CA1 & CA, avec n > 1 dans la composition PCi, pour la

préparation d’articles dans des applicaticons d’éclairage.

[027] Un aspect supplémentaire de la présente invention est un
dispositif dféclairage comprenant une composition de polymere PCI
comprenant
a) une phase de polymere ayant une température de transition
vitreuse d’au moins 50 °C,
b) une phase élastomére de séguences macromoléculaires de
nature flexible ayant une température de transition vitreuse
inférieure a 20 °¢C,
c) des particules de polymére PPl ayant un diametre de

particule moyen en polids compris entre 1 pm et 100 pm, et

-
(@]
4

d} des coclorants CA; Ay,
caractérisée en ce gue le colorant est un mélange de colorants
CAy a CAp, avec n > 1 dans la composition PCl, dans des

applications d’éclairage.

[028] Le terme « phase de polymere élastomére », dans le présent
contexte, désigne 1fétat thermodynamique du polymére au-dessus de
sa température de transition vitreuse.

[029] TLe terme « {(méth)acrylate d’alkyle », dans 1le présent
contexte, désigne a la foils un acrylate dfalkyle et un méthacrylat

d’alkyle.
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[030] Le terme « copolymére », dans le présent contexte, signifie
que les polymeéres sont constitués d’au moins deux monomeres
différents.

[031] ILe terme « parties », dans le présent contexte, désigne des
« parties en poids ».

[032] 1e terme « polymére thermopliastique », dans le présent
contexte, désigne un polymere gui devient liguide ou devient plus
liguide ou moins visqgueux lorsqu’il est chauffé et gqui peut prendre
de nouvelles formes par application de chaleur et de pression.
[033] Le terme « PMMA », dans le présent contexte, désigne des
homo- et copolymeres de méthacryiate de méthyle (MMA), pour le
copolymere de MMA le rappcert en poids de MMA & 17intérieur du PMMA
est d’au moins 50 % en poids.

[034] Le terme « mélange malitre », dans le présent contexte, désigne
une composition guil comprend un additif & une concentration &

dans un matériau véhicule. L’additif est dispersé dans le matériau
véhicule.

[035] En spécifiant gu’une plage est de x a y dans la présente
invention, cela signifie que les limites supérieure et inférieure

de cette plage sont incluses, ce guli est égquivalent 3 au moins x et

9

Jjusgu’a y.

[036] En spécifiant gufune plage est entre x et y dans la présente
invention, cela signifie que les limites supérieure et inférieure
de cette plage sont exclues, ce gui est éguivalent a plus de x et
moins de y.

[037] Le terme « transparent », dans le présent contexte, désigne un
matériau polymere gui a un facteur de transmission de lumiere élevée
d’au moins 80 % selon 1’ASTM D1003-13 pour une plague constituée de
ce matériau ayant une épaisseur de 3 mm.

[038] La composition de polymére PC1l selon la présente invention
comprend a) une phase de polymeére ayant une température de
transition vitreuse d’au moins 350 °C, b) une phase é£&lastomére de
séguences macromoléculaires de nature flexible ayant une température
de transition vitreuse inférieure & 20 °C, et ¢) des particules de
polymére PPl avant un diametre de particule moyen en poids compris

entre 1 pm et 100 pm et d) des colorants CA; & CA,, caractérisée en

ce gque le colorant est un mélange de colorants CA; a CA, avec n > 1
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dans la composition PCl. En d’autres termes, au moins deux colorants

CA; et CA, différents sont présents dans la composition de polymeére

PCL.
[039] En «ce gui concerne la phase élastomere de séguences
macromoléculaires de nature flexible, lesdites séguences

macromoléculaires ont une température de transition vitreuse
inférieure a 20 °C, de ©préférence inférieure & 10 °C, plus
préférablement inférieure & 0 °C, avantageusement inférieure & -
5 °C, et plus avantageusement inférieure & -10 °C.

[040] La phase élastomere dans la composition selon la présente
invention peut é&tre une phase continue, une phase semi-continue ou

une phase discontinue.

[041] Dans un premier mode de réalisation préféré, la séguence
macromoléculaire de nature flexible formant la phase élastomére fait
partie d'un copolymeére séguencé avec au moins un bloc ayant une
température de transiticn vitreuse inférieure & 20 °C, de préférence
inférieure & 10 °C, plus préférablement inférieure a ¢ °C,
avantageusement inférieure & -5 °C, et plus avantageusement
inférieure & -10 °C.

[042] 1e copolymeére séquencé peut étre choisi parmi un copolymere
séquencé thermoplastigue. De préférence, le copolymere séquencé
thermoplastique comprend au moins un bloc qui est un bloc acryligque.
Cela signifie gu’au moins 50 % en poids des monomeres a 1l/intérieur
de ce bloc sont des monoméres de (méth)acrylate d’alkyle, gqui ont
été polymérisés.

[043] Avantageusement, le copoclymere séguencé est amorphe. Plus
avantageusement, le copolymére séguencé ne comprend aucun bloc semi-
cristallin ou cristallin.

[044] De manieére préférée entre toutes, le copolymére ségquencé
thermoplastiqgue est un copolymere séguencé acryligue
thermoplastique. Cela signifie qu'au wmoins 50 % en poids des
monomeres a 17intérieur du copolymére séguencé acryvlique
thermoplastigue sont des monoméres de (méth)acrylate d’alkyle, qui
ont été polymérisés.

[045] 1e copolymere séquencé acrylique thermoplastique a une

formule générale (A) B dans laquelle :
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Zb

e n est un entier supérieur ou égal & 1,

e A est : un homo- ou copolymere acryligue ou méthacrylique
avant un Tg supérieur a 50 °C, de préférence supérieur a
80 °c, ou un pelystyréne, ou un copolymere
acryligue/styréne ou méthacryligue/styréne ; de
préférence, A est choisi parmi le méthacrylate de méthyle
{(MMA), le méthacrylate de phénvyle, 1le méthacrvlate de
benzyle cu le méthacrylat d’ iscbornyle ; plus
préférablement, le bloc A est PMMA ou PMMA modifié par
des comoncomeres acryliques ou méthacryligues ;

e B est un homo- ou copolymeére acrylique ou méthacryligue
ayant un Tg inférieur & 20 °C, de préférence comprenant
des moncméres choisis parmi 1’acrylate de méthyle,
i7acrylate d’”éthyle, 17acrylate de butyle (Buay,
17acrylate d’éthylhexyle, 1le styréne (3ty) ou Ile
méthacrylate de butyle, plus préférablement 1facrylate
de butyle (BuA), lesdits monomeres représentant au moins
50 % en poids, de préférence 70 % en poids de B.

[046] Avantageusement, le copolymeére séquencé est amorphe.

[047] De préférence, dans le bloc A, le monomere est choisi parmi
le méthacrylate de méthyle (MMA), le méthacrylate de phényle, le
méthacrylate de benzyle, le méthacrylate d’'iscbornyle, le styréne
{Sty}) ou 1’alpha-méthylstyreéene, ou des mélanges de ceux-ci. Plus
préférablement, le bloc A est PMMA ou PMMA copolymérisé avec des
comonomeres acryligues ou méthacryligques ou du polystyréene (PS) ou
du polystyrene (PS) modifié par des comonomeres styréniques.

[048] De préférence, le bloc B comprend des monomeres choisis
parmi lfacrylate de méthyle, 1’acrylate d’éthyle, 1lfacrylate de
butyle (Buld), 1l'acrylate d’éthylhexyle ocu le méthacrylate de butyle
et des mélanges de ceux-ci, plus préférablement 1’acrylate de
butyle, lesdits monomeéres comprenant au moins 50 % en poids, de
préférence 70 % en poids de bloc B.

[049] En ocutre, les blocs A et/ou B peuvent comprendre d’autres
comonomeres acryliques ou méthacryliques comportant différents
groupes fonctionnels chimiques connus de 1 homme du métier, par

exemple des groupes fonctionnels d’acide, amide, amine, hydroxyle,
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époxy ou alcoxy. Le bloc A peut incorporer des groupes, tels que
17acide acrylique ou 1’acide méthacrylique, afin d’augmenter la
stabilité a la température de celui-ci.

[050] Des comonomeres tels gue le styreéne peuvent également étre

er 1lfindice de réfraction

[

incorporés dans le bloc B afin de déca
par rapport au bloc A.

[051] ©De préférence, ledit copolymere séquencé acrylique
thermoplastigque a une structure choisie parmi : ABA, AB, A:B et A4B.
[052] 1e copolymere séguencé acryiigue thermoplastique, par
exemple, peut étre 1’un des copolymeres triblocs suivants : pMMA-
pBuRA-pMMA, p{MMACOMAA)-pBulA-p (MMAcoMAA), p (MMAcoMAA)-p{BulAcoSty)-
p (MMACoMAR) et p (MMAccAA)-pBuA-p (MMAcoAA). Dans un premier mode de
réalisation préféré, le copolymére séquencé (méth)acryligque MBC est
p (MMACCOMARA) —p (BuAcoSty) —p (MMACCMARA) . Dans un deuxiéme mode de
réalisation préféré, le copolymére ségquencé est de type MAM (PMMA-
pBUA-PMMA) .

[0B3] T1 est connu de 1'homme du métier gque les polyméres de type

S

PMMA peuvent comprendre de faibles quantité de comonomere

d’acrylate afin d’améliorer la stabilité a la température de ceux-
ci. Faible signifie meins de 9 % en poids, de préférence moins de
7 % en poids et plus préférablement moins de 6 % en poids du
polymere.

[054] ILe bloc B représente de 10 % & 85 %, de préférence de 15 % a
80 % du poids total du copolymére séguencé.

[055] 1e bloc B a une masse molalre moyenne en poids comprise entre
10 000 g/mol et 500 000 g/mol, de préférence entre 20 000 g/mcl a
300 000 g/mol. La masse molaire moyenne en poids peut &tre mesurée
par chromatographie d’exclusion (SEC).

[056] Les copolyméres séquencés participant a la composition de la
matrice peuvent étre obtenus par polymérisation radicalaire
contrblée (CRF) ou par polymérisation anicnique ; le procédé le plus
adapté selon le type de copolymere devant &tre fabrigué sera choisi.
[057] De préférence, ce sera la CRP, en particulier en présence de
nitroxydes, pour les copolymeres séquencés (méth)acryligues de type
{(A),B et la peclymérisation radicalaire anionique ou de type
nitroxyde, pour les structures de type ABA, telles gue le copolymeére

triblec MAM. La polymérisation radicalaire contrélée est décrite
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dans le document pour obtenir des copolyméres séguerncés, c’est-a-
dire, la demande de brevet international WO 2003/062293.

[058] Dans ce premier mode de réalisation préféré, 1la phase de
polymére ayant une température de transition vitreuse d’au moins
50 °C peut é&tre le bloc A du copolymére séguencé acryligue
thermoplastigue comme décrit précédemment ou un autre polymeére

thermeplastigque P1 ou un mélange des deux.

[059] ILe polymere thermoplastigque P1 est choisi parmi le
poly(téréphtalate dféthyléne) (PET), le poly(méthacrylate de
méthyle) (PMMA) , le polycarbonate (PC), le poly(flucrure de

vinylidéne (PVDF), 1le poly(éthyléne-acétate de vinyle) (PEVA) ou une
polyoléfine greffée par polvamide.

[060] De préférence, le polymere thermoplastique P1 est choisi
parmi un homo- ou copclymere de méthacrylate de méthyle APL.

[061] I1e polymere thermoplastique Pl peut étre réticulé ou non.

[062] ©Dans un deuxieme mode de réalisation préféré, la séguence
macromoléculaire de nature flexible formant la phase élastomere fait
partie d'un réseau de polymere. Le réseau est réticulé, de préférence
dans la partie du réseau gui n’est pas la séguence macromecléculaire
de nature flexible formant la phase élastomere.

[063] De préférence, 1la séquence macromoléculaire de nature
fiexible formant la phase élastomere gui fait partie d’un réseau de
polymére représente entre 1 % en poids et 30 % en poids du réseau
de polymére comprenant la séguence macromoléculaire de nature
flexible formant la phase élastomere et les autres chaines de
polymeére et agents de réticulation constituant le réseau.

[064] ©De préférence, la séguence macromoléculaire de nature
fiexible formant 1a phase élastomére, gqui fait partie d’un réseau
de polymere, est une séquence acryligue thermoplastigque. Cela
signifie gu’au moins 50 % en poids des monomeres & l7intérieur de
la séguence acryligue thermoplastique sont des monomeres de
(méth)acrylate d’aikyle.

[065] Les monomeres de (méth)acrylate d’alkyle de la séguence
macromoléculaire de nature flexible formant 1a phase élastomere
ayant un Tg inférieur & 20 °C, gui fait partie d’un réseau de

polymere, comprennent des monomeres choisis parmi 1’acrylate de
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méthyle, 1’acrylate d’éthyle, 1’acrylate de butyle (BulA), 1facrylate

5
D~
o}
®
)

de 2-éthylhexyle, le s u le méthacrylate de butyle, ou des

. 9

mélanges de ceux-ci. Plus préférablement, 17acrylate de butyle
constituent au moins 50 % en poids, de préférence 70 % en poids
desdits monomeéres de la ségquence macromoléculaire de nature flexible
formant la phase élastomére ayant un Tg inférieur a 20 °C, qui fait
partie dfun réseau de polymere.

[066] Dans ce deuxiéme mode de réalisation préféré, la phase de
polymere ayant une température de transition vitreuse dfau moins
50 °C fait également partie du réseau.

[067] S’il est réticuléd, 1le rapport de la réticulation est
suffisamment faible, de scrte gue la compositicn seion la présente

invention puisse encore &tre thermoformée.

[068] En ce qui concerne les particules de polymere PP1l, celles-ci
ont un diametre de particule moyen en poids compris entre 1 pm et
100 um, de préférence un diametre de particule moyen en poids compris
entre 1 um et 90 um, plus préférablement entre 1 um et 80 um,
avantageusement entre 1 pm et 70 um et de maniére préférée entre
toutes entre 1 pm et 60 um.

[069] La particule de polymere PPl peut également étre un mélange de
différents types de particules. Il peut s’agir de particules de la
méme nature chimigue ayant un diametre de particule moyen en poids
différent, dans la mesure oG elles sont toutes deux dans 1'intervalle
entre 1 um et 100 um de diamétre de particule moyen en poids. Cu
bien elles peuvent &tre des particules de nature chimique différente
ayant un diametre de particule moyen en poids identigue ou différent,
dans la mesure olU elles sont toutes deux dans 1l’intervalle entre

pm et 100 um de diametre de particule moyen en poids.

[070] En ce qui concerne les particules de polymere PPl, celles-ci
peuvent étre choisies parmi des particules de silicone, des
particules {méth)acryliques, des particules styrénigues et des
mélanges de celles-ci. Les particules peuvent é&tre réticulées ou
partiellement réticulées. Les particules de polymere PPl peuvent

étre des mélanges de différents types de particules.
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[071] Dans un mode de réalisation spécifigue, les particules de
polymere PPl ont un degré de gonflement limité dans des solvants
organiques. Un exemple de solvant organigue est 1’acétone ou un
monomere (méth)acrylique tel gque le méthacrylate de méthyle. Le
terme « degré de gonflement », dans le contexte de la présente
invention, désigne la capacité dfune particule immergée dans un
solvant a changer de volume. Un degré de gonflement égal a 0 %
signifie que le diamétre de particule reste inchangé. Un degré de
gonflement supérieur a 0 % indigue une dilatation de volume de la
particule et un degré de gonflement inférieur & 0 % indigue une
contraction de volume de la particule. Un degré de gonflement de

igge

@

signifie gue la particule a augmenté son volume d’un facteur

de 2, ce gui correspond a une augmentatiocn du diametre de la

particule d’un facteur de VE. Un degré de gonflement de 50% signifie
que la particule a augmenté son volume d’un facteur de 1,5, ce gui

correspond a une augmentation du diametre de la particule d’un
facteur de ¥1.5

[072] Dans 1a ©présente invention, le degré de gonflement des
particules de polymére FP1L dans 1facétone ou un monomere

Q.

{méth)acrylique doit é&tre inférieur a 100 %, de préférence inférieur

a 50 % et avantageusement inférieur a 20 %.

[073] En ce gui concerne la particule de polymere de silicone en
tant gue particules de polymere PP1, celle-ci a un diamétre de
particule moyen en poids compris entre I pm et 20 pm. Dans un premier
mode de réalisation préféré, les particules de silicone PPL
comprennent des chaines de polysiloxanes ayant une chaine de
squelette silicone-oxygene.

[074] La particule de polymere de silicone PPl possede un indice de
réfraction compris entre 1,30 et 1,45, de préférence entre 1,35 et
1,45, avantageusement entre 1,36 et 1,44.

[075] Dans un premier mode de réalisation préféré, le diameétre de
particule moyen en poids de la particule de poclymere de silicone
PPI est de préférence compris entre 1 pm et 15 pm, plus
préférablement entre 1 pm et 8 um, encore plus préférablement entre

I pm et 7 pm, encore plus préférablement entre 1 pm et 6 pm,
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avantageusement entre 1 pym et 5 pm et plus avantageusement entre
pm et 4 pm.

[076] La masse volumique apparente dfune poudre de la particule de
polymere de silicone PP1 est comprise entre 0,1 g/ml et 0,5 g/ml,
de préférence entre 0,15 et 0,47 g/ml.

[077] La particule de polymere de silicone PPl peut, par exemple,
&tre préparée selon U3 2008/124549.

[078] La particule de polymere de silicone peut également étre un
mélange de deux particules de silicone différentes ou plus FPPla,
PPib..., dans 1la mesure ou toutes les particules de silicone

présentent les caractéristiques précédemment mentionnées.

[079] En ce qui concerne les particules de polymere (méth)acrylique
en tant gue particules de polymére PP1l, celles-ci ayant un diamétre
de particule moyen en poids compris entre 1 pm et 100 ym, celles-ci
comprennent au moins 50 % en poids de monomeéres provenant de
monoméres acryliques et/ou méthacryliques dans les chaines de
polymére de la particule de polymere PP2.

[080] Dans un premier mode de réalisation préféré, la particule de
polymere (méth)acrylique PPl est un homo- ou copoclymere de
méthacrylate de méthyle (MMA) gui comprend au meins 50 %, de
préférence au moins 60 %, avantageusement au moins 65 % et plus
avantageusement au moins 70 % en poids de méthacryvlate de méthyle.
[081] Le diamétre de particule moyen en poids de la particule de
polymere {(méth)acrylique PPl est de préférence compris entre 1 pm
et 90 um, plus préférablement entre 2 um et 80 um et avantageusement
entre 2 pum et 60 pm.

[082] De préférence, la particule de polymere {(méth)acryligue PPI
est réticulée. Le rapport en poids de 1fagent de réticulation dans
ia particule (méth)acrylique PPl est inférieur a 10 % en pcids.
L’agent de réticulation est de préférence choisi parmi un composé
organigque ayant au moins une fonction acryligue ou méthacrylique et
une deuxieme double liaison gui peut également étre polymérisée.
[083] La particule de polymere (méth)acryligque PPl posseéde un indice

de réfraction compris entre 1,42 et 1,56, de préférence entre 1,50

et 1,55.
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[084] La particule de polymere (méth)acryligue PPl peut &tre préparée
par polymérisation en suspension.

[085] La particule de polymére (méth)acrylique peut également étre
un mélange de deux particules {(méth)acryliques différentes ou plus,
PPla, PPlb..,, dans la mesure ou toutes les particules présentent les

caractéristigues précédemment mentionnées.

[0B86] En ce qui concerne les colorants CA, cesux-ci peuvent é&tre un
pigment ou un colorant ou un mélange de pigments et de colorants.
Le pigment peut &tre un pigment inorganigue ou un pigment organique.
[087] Dans un premier mode de réalisation préféré, les colorants CA
sont un mélange de pigments et de colorants.

[088] Dans un deuxiéme mode de réalisation préféré, les colorants CR
sont un mélange de colorants.

[089] Dans un troisieme mode de réalisation préféré, les colorants
CA scont un mélange de pigments.

[090] Les colorants CA sont un mélange de colorants CA: & CA; avec
n > 1. De préférence, la valeur n est 1 < n < 10 et, plus
préférablement, 1 < n < 9. Plus préférablement, n est un entier
naturel.

[091] Les colorants CA: a CA, sont choisis de sorte gu’un colorant
CA: solt rouge ou jaune ou orange ou vert ou bleu ou violet, et gue

17autre colorant CA: soit rouge ou jaune ou orange ou vert ou bleu

st

ou violet, mais ait une couleur différente du colorant CA; ; et gu’i
soit enceore possible gu’un autre ceclorant CA; soit rouge ou Jjaune
ou orange ou vert cu bleu ou violet, mais ait une couleur différente
des colorants CA; et CA» ; et ainsi de suite, jusqu’au colorant C,.
[092] Le mélange de colorants CAR; a CA, confere, de préférence, une
couleur grise. Le mélange de colorants CA: & <CA, présente, de
préférence, les valeurs suilvantes 20 < L* < 80, -20 < a* < 20, -
20 < b* < 20, plus préférablement 30 < L* < 70, -10 < a* < 10, -
10 < b* < 10, encore plus préférablement 30 < L* < 70, -5 < a* < 5,
-5 < b* < 5.

[023] Les trois wvaleurs L*, a*, b* sont utilisées pour caractériser

[ Be}

a couleur principale dans le systéme CIELAB. L* désigne la

|-

uminesité et s’étend de ¢ (noir) a 100 (blanc). La valeur a* mesure

ie rouge et le vert de la couleur : les couleurs tendant vers le
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vert ont une valeur a* négative, tandis gque celles tendant vers le
rouge ont une valeur a* positive. La valeur b* mesure le bleu et le
jaune de 1la cculeur : les couleurs tendant vers le Jjaune ont une
valeur b* positive, tandis que celles tendant vers le bleu ont une
valeur b* négative. Les valeurs L*, a* et b* sont mesurées au moyen
d’un colorimeétre spectral (en particulier selon la norme ASTM E
308).

[094] Le mélange de colorants CA: a CA, est choisi de sorte que,
lorsqu’ il est mélangé avec un matériau transparent en tant que, par
exemple, le polymére Pl mentionné précédemment, une plague
constituée de matériau transparent avec des colorants absorbe d’une
facon homogene sur la totalité du spectre de lumiére visible entre

a

feit

400 nm et 700 nm. Homogene signifie gque 1la wvariation de
transmission de lumiere est faible et varie uniguement dans un
intervalle de moins de 30 % de valeur absolue. De préférence, cette
variation est inférieure & 25 % et avantageusement inférieure a
20 %. Cela est décrit sur la figure 1, pour 1'exemple de polymére
(méth)acrylique API. La valeur la plus élevée est 19 %, 1la valeur
i1a plus faible est 9 %, ce gul conduit a une variation de 10 % de
la valeur absclue de transmission de lumiere.

a

[095] De préférence, la transmission de lumiere est comprise entre
5 % et 40 %, plus préférablement entre 10 % et 20 % dans un
intervalle de longueur d’onde de 400 nm a 700 nm pour une plague de
polymere {(méth)acryligue APl ayant 2 mm d’épaisseur comprenant les
colorants CA: a CA,.

[096] Des colorants pour des polymeres sont connus et pesuvent &tre,
par exemple, cholisis parmi les gammes de produits des entreprises
Lanxess, Clariant, Synthesia ou BASF pour les pigments et les
colorants. Ils comprennent les colorants MACROLEX® de Lanxess tels
que Jaune ©G Gran, Jaune 3G Gran, Jaune G Gran, Jaune EZR Gran,
Orange 232G Gran, Orange R Gran, Rouge E2G Gran, Rouge A, Rouge EG
Gran, Rouge B, Rouge 5B Gran, Violet, 3R Gran, Violet B Gran, Bleu
3R, Bleu RR Gran, Vert 5B Gran et Vert G. Ils comprennent en outre
les colorants Solvaperm® et les colorants polymeres Polysynthren®
de Clariant tels gue Jaune 3G, Jaune 2G, Orange 3G, Rouge 2G, Rouge

G, ROUGE PFS, ROUGE BB, Rouge Violet R, Violet RSB, Bleu 2B, Vert,
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GSB, Vert G, Jaune GG, Jaune NG, Rouge GFP, Violet G, Bleu R, Bleu

RLS, Brun 3RL et Brun R.

[097] Les colorants sont, par exemple, des dérivés de méthane,

pyrazolone, quinophtalone, périnone, azo, anthraguinone,

coumarine.

[098] Les colorants peuvent étre, par exemple :
2,4-dihydro-5-méthyl-2-phényl-4- (phénylazo)-3H-pyrazol-3-one,
numéro CAS[4314-14-171 ;
12H-phtalopérin-12-one, numéroc CAS [6925-69-5] ;
8,9,10,11-tétrachloro-i2H-phtalopérin-12-one, numérc CAS
[20749-68-21 ;
3-hydroxy-N-{o-tolyl)-4-[(Z,4,5-
trichlorophényl)azo]lnaphtalene-2-carboxamide, numéro CAS
[6535-46-2] ;
1,4-diamino-2,3-diphénoxyanthragquinone, numéro CAS [6408-72-
S
l1-hydroxy-4-(p-tolylamino)anthracéne-9,10-dione, numéro CAS
[81-48-3] ;
1,4-bis(2,4,6-triméthylanilino)-2,10-anthraquinone, numéro
CAS [116-75-6] ;
1,4-bis{p-tolylamino)anthraquinone [128-80-3].

[099] La guantité des cclorants CA; & CA, dans la composition de
polymére PCi, est comprise entre 10 ppm en poids et 10 000 ppm en
poids par rapport au polymére Pl, de préférence entre 20 ppm en
poids et 8000 ppm en poids, plus préférablement entre 50 ppm en
poids et 5000 ppm en poids. La guantité des colorants respectifs
est choisie de sorte gque le mélange de colorants CA; a CA, ait, de
préférence, une couleur grise, comme défini précédemment, et que,
lorsgue le mélange de colorants CA:; a CA, est mélangé avec un matériau
transparent tel gue le polymere Pl, une plague constituée d'un
matériau transparent avec des colorants absorbe de facon homogene
sur la totalité du spectre de lumiére visible entre 400 nm et 700 nm,
également comme défini précédemment.

[0100] La guantité du colorant est choisie en fonction de son

intensité de couleur relative (teinture). Cette wvaleur peut é&tre

trouvée dans des brochures commerciales ou des fiches techniques
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{selon DIN 53235 et exprimé dans SD1/3 - nuance réduite a 1la

profondeur standard internationale 1/3).

[0101] Selon une wvariante, la composition de polymére PCI comprend
au moins un colorant supplémentaire CB, gui est différent de tous

les colorants CA, a CA, dél}a présents dans la composition de polymeére

[0102] En ce qui concerne les colorants CB, de la variante de 1a
composition de polymére PC1l, ceux-ci peuvent &tre un pigment ou un
colorant cu un mélange de pigments et de colorants. Le pigment peut
étre un pigment inorganique ou un pigment organique. Le colorant CB

peut étre choisi parmi les mémes cclorants gue les colorants CA: a

CAs.

[0103] La phase élastomére de séquences macromoléculaires de nature
flexible ayant une température de transition vitreuse inférieure a
20 °C, constitue au moins 1 % en poids de la composition, de
préférence au moins 2 % en poids, et plus préférablement au meins
5 % en poids, sur la base des trois composés a), b), c) et d).
[01041 1a composition selon la présente invention peut
facultativement <comprendre en outre des absorbeurs UV, des
stabilisants UV, des inhibiteurs de radicaux.

1
!

[0105] Dans un premier mocde de réalisation préféré, la composition

|-

de polymere PCl selon la présente invention comprenant la phase de
polymere ayant une température de transition vitreuse dfau moins
50 °C, la phase élastomére de séquences macromoléculaires de nature
flexible ayant une température de transition vitreuse inférieure a
20 °C, les particules de polymére PPl avant un diamétre de particule
moyen en poids compris entre I um et 100 pm et les colorants CAl a
CA,, comme décrite précédemment, est sous la forme d’une plague, gui
peut étre simple ou légérement fléchie ocu courbée.

[0106] 1a plagque comprenant la composition de polymeéere PCL de la

présente invention a une épaisseur comprise entre 0,5 mm et 500 mm.

[0107] Un premier procédé de préparation d'une composition selon le

|-

premier mode de réalisation préféré de la présente invention, dans

1
!

laquelle la séguence macromoléculaire de nature flexible formant 1la



15

Mo
[

.

phase élastomere fait partie d'un copolymére séquencé, comprend une
étape de mélange des composés respectifs.
[0108] Ce premier procédé de préparation de la composition selon la
présente invention est le mélange du composant comprenant 1la phase
élastomére de séguences macromoléculaires de nature flexible avec
le colorant fluorescent, la phase de polymére ayant une température
de transition vitreuse d'au moins 50 °C faisant déja partie du
copolymeére séguencé.
[0109] En ce qui concerne le premier procédé de préparation d’une
composition de polymére PCl selon le premier mode de réalisation
préféré de 1’invention, celui-ci comprend les étapes de fourniture
et de mélange des composants a), b), c) et dj.
[0110] Plus particulierement, dans un procédé de fabrication de la
composition de poliymére PC1l, ladite composition PCI comprend :
a) une phase de polymere ayant une température de transition
vitreuse d’au molins 50 °C,
b) une phase é&lastomére de séguences macromoléculaires de
nature flexible ayant une température de transition vitreuse
inférieure & 20 °C, c¢) une particule de polymére PPl ayant un
diamétre de particule moyen en poids compris entre 1 pm et

100 um,

@)

d) des colorants CA; a CA.,

caractérisée en ce gue le colorant est un mélange de colorants

CA, & CA, avec n > 1 dans la composition PC1 ;

[ Be}

edit procédé comprend les étapes de
i) fourniture de :

a) une phase de polymere ayant une température de
transition vitreuse d’au moins 50 °C,
D) une phase élastomere de séguences macromoléculaires
de nature flexible ayant une température de transition
vitreuse inférieure & 20 °C,
c) des particules de polymere PPl ayant un diametre de
particule moyen en poids compris entre 1 pm et 100 pm,
et
d) les colorants CA: a CAp

ii) mélange des guatre composants a), b), c) et d).
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[0111} Facultativement, un autre polymere thermoplastique P1l, choisi
parmi ceux décrits ci-dessus, peut également étre incorporé.

[0112] Facultativement, le colorant CB est ajouté.

[0113] Les composants peuvent éventuellement étre chauffés, si
nécessaire, pendant le mélange.

[0114] 1Le mélange peut également étre obtenu par mélange a sec d’une
résine solide comprenant la phase élastomere de  séguences
macromoléculaires de nature flexible et une composition comprenant
des particules de polymére PPl ayant un diametre de particule moyen
en poids compris entre 1 pm et 100 um et de colorants CA; to CAn.
[0115] La composition selon le premier mode de réalisation préféré
de 1a présente invention peut é&tre transformée par moulage par
injection, extrusion ou coextrusion pour la préparatiocn de plagues

ou de films.

[0116] Un deuxieme procédé de préparation dfune composition de
polymére PCl selon le deuxieme mode de réalisation préféré de 1la
présente invention, dans leguel la séquence macromoléculaire de
nature flexible formant la phase élastomere fait partie d’'un réseau
de polymere, comprend les étapes de mélange des particules de
polymere PPl ayant un diametre de particule moyen en poids compris
entre 1 pm et 100 um et de colorants CA: a CA, avec au moins un
monomere et des séquences macromoléculaires de nature flexible suivi
d’une étape de polymérisation.

[0117] Un exemple de ce procédé de préparation d’une composition
selon la présente invention serait une polymérisation de plaqgue
coulée dans laquelle les particules de polymére PP1 ayant un diametre
de particule moyen en poids compris entre 1 pm et 100 pm et des
colorants CA; a CA; sont mélangés avec le monomeére ou les monomeres
et les autres composants avant la polymérisation. Un tel procédé, a
i'exception de, est décrit dans la demande de brevet international
WO 2012/085487.
[0118] Ledit procédé de fabrication de la composition de polymeére
PCI utilise, de préférence, un mélange maitre ou une couleur liguide
de colorants CA; a CA,. Le mélange maitre ou la couleur liguide

C

comprend entre 100 ppm en poids et 50 % en poids de colorants.



15

Mo
[

.

[0119] Dans un premier mode de réalisation préféré du procédé de
préparation d’une composition de polymere PCl, un mélange maitre
est utilisé.

[0120] Dans un deuxiéme mode de réalisation préféré pour la
préparation dfune composition de polymeére PC1, une couleur liguide
est utilisée. Un exemple de concentrés de couleur liguide est décrit

dans le document US2009/03156732.

[0121] Comme décrit ci-dessus, ladite composition de polymere peut
étre avantageusement utilisée dans des dispositifs d’éclairage. Les
performances de résistance aux chocs sont obtenues grdce & la phase

élastomere de séguences macromoléculaires ayant une nature flexible.

[0122] Selon un autre aspect supplémentaire, 1la présente invention
concerne 1’utilisation de 1la composition de polymeére PCl pour
fabriquer un objet.

[0123] La composition PCl selon 1/invention peut é&tre utilisée pour
fabriguer un objet ou un objet ou article moulé ocu étre utilisée
pour faire partie d’un article. De préférence, 1’objet ou un objet
ou article moulé ou étant utilisé pour faire partie d'un article
constitué de 1la composition selon 17invention a une épaisseur
supérieure a 50 um, plus préférablement, supérieure a 100 um et,

encore plus préférablement, supérieure a 500 um.

[0124] Des exemples d’objet ou dfarticles sont des couvercles ou des
plagques pour des dispesitifs lumineux.

[0125] Dans un mode de réalisation, l1/objet moulé est un couvercie

i)

pour une source de lumiére. Le couvercle a généralement une épaisseur
comprise entre 0,001 cm et 15 cm, de préférence entre (,01 cm et
10 cm, plus préférablement entre 0,05 cm et 7 cm, plus

préférablement entre 0,1 cm et 5 cm et encore plus préférablement

a

entre 0,2 cm et 4 cm.

[0126] Selon encore un autre aspect supplémentaire, la présente
invention concerne une procédé de fabrication dfun dispositif

d’éclairage, ledit procédé comprenant les étapes de :



10

Mo
&)}

35

i) fourniture d'une compoesition de polymere PCl  selon
1’invnetion

i1) fabrication d’un couvercle pour le dispositif dféclairage

comprenant la composition de polymere PCL

iii) combinaison du couvercle avec une source de lumieére.

[0127] De plus, selon un autre aspect de la présente invention, la
composition obtenue a partir de la composition de polymeéere PCl selon
ifinvention peut &tre utilisée en tant gue couvercle pour une source

. La source de lumiére avec le couvercle forme

D
}“.l
'.“l
0]

de lumiere ponctu
un dispositif dféclairage. Le couvercle peut é&tre une structure
monocouche, ou peut é&tre une structure multiccuche. Le couvercie
est séparé de 1la source de lumiere par une distance comprise entre
0,1 cm et 50 cm, de préférence entre 1 et 40 cm, de préférence entre
2 et 20 cm et encore plus préférablement entre 3 et 20 cm.

[0128] Dans un autre mode de réalisation supplémentaire, un dispositif
dféclairage comprend la composition de polymére PCl selon

i’ inventiocon.

[0129] Le dispositif lumineux ou le dispositif d’éclairage comprend
une source de lumiére. De préférence, la socurce de lumieére est une
LED. La source de lumiere peut étre une LED blanche ou colorée.
[0130] Pour un dispositif d’éclairage comprenant une composition de
polymére PCiI selon le premier mode de réalisation préféré de
composition PCl, la source de lumiere peut étre blanche ou colorée.
[0131] Pour un dispositif d’éclairage comprenant une composition de
polymére PCl selon le deuxiéme ou troisiéme mode de réalisation
préféré de composition PC1l, la source de lumiére est de préférence
une source de lumiere blanche.

{01327 Le dispositif dféclairage selon 1’ invention posséde
différentes applications teiles gue, par exemple :

- 17éclairage intérieur (éclairage ambiant, lampes de salon, lampes
de bureau, etc.) ;

- 1l'éclairage extérieur {(lampadaires, lampes de parc ou de

jardin) ;

- 17éclairage ou les affichages pour appareils ménagers ;
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- 1'éclairage ou les affichages pour articles électrigues et
électroniques ;

les affichages publicitaires ;

- les signaux éclairés (dans ce cas, le couvercle peut avoir
particuliérement la forme d’une lettre, dun nombre, d'un symbole
ou d’un autre signe gquelconque) ;

- 1'éclairage industriel ;

- 17éclairage intérieur automobile (éclairage de signalisation,
éclairage ambiant, signaux indicateurs, tableau de bord,
affichages intérieurs) ;

- 1’éclairage auvtomobile extérieur, par exemple, le dispositif
ijumineux peut étre un phare avant, un feu de jour (DRL), un feu

antibrouillard, un phare arrieére, un indicateur de direction, un

feu stop, un feu de signalisation ou un affichage externe.

Procédés d’évaluation

[0133] Le poids moléculaire moyen en poids du composé polymére peut
étre mesuré par chromatographie dfexclusion (SEC).

[0134] T.a température de transition vitreuse (Tg) des polymeéres est
mesurée par calerimétrie différentielle a balavage (DSC)
conformément & la norme ISO 11357-2/2013.

[0135] Les propriétés optigues des polyméres sont mesurées selon le
procédé suivant : la transmittance optigue et le trouble sont
mesurés selon la norme ASTM D1003, sur des plagues de 2 mm
d’épaisseur pour des échantillons moulés. Un appareil Haze-Gard Plus
de BYR-Gardner est utilisé. Le brillant est mesuré selon ASTM D523.
[0136] 1" indice de réfraction est mesuré avec un réfractometre.
[0137] Taiile de particule : mesurée par diffraction laser avec un
compteur Coulter.

[0138] ILes trois valeurs L, a*, b* sont mesurées par spectrométrie
de couleur par réflexion si la source de lumiere est éteinte et par
transmission si la source de lumiere est allumée. Un spectrometre

de couleur « Cclor Sphere » de BYK-Gardner est utilisé.
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Compesition de polymeére PCI comprenant
a) une phase de polymere ayant une température de transition
vitreuse d’au moins 50 °C,
b) une phase élastomére de séguences macromoléculaires de
nature flexible ayant une température de transition vitreuse
inférieure a 20 °C, et
c) une particule de polymere PPl ayant un diametre de particule
moyen en poids compris entre I um et 100 pm,

N

d) des colorants CA; a

(@]
4

Ang

caractérisée en ce gue le colorant est un mélange de colorants

A; & CA;, avec n > 1 dans la composition PC1.

@]

Composition de polymeére PC1 selon la revendication 1,
caractérisée en ce gue ladite phase élastomére de ségquences
macromoléculaires de nature flexible formant la phase élastomeére
fait partie d’'un copolymere séguencé avec au moins un bloc ayant
une température de transition vitreuse inférieure & 20 °C, de
préférence inférieure a 10 °C, plus préférablement inférieure
a 0 °¢g, avantageusement inférieure & -5 °C, et plus

avantageusement inférieure & -10 °C.

Composition de polymere PCl selen 1l17une guelcongque des
revendications 1 et 2, caractérisée en ce gue ladite phase
élastomere de séguences macromoléculaires de nature flexible est
choisie parmi un copolymere séguencé thermoplastique, 1ledit
copolymere séguencé thermoplastique comprenant au moins un bloc

gul est un bloc acrylique.

Composition de  polymere PC1 selon la revendicaticn 3,
caractérisée en ce que ledit copolymére séquencé acryligue a une
formule générale (A),B dans laquelle :
e n est un entier supérieur ou égal a 1,
e A est : un homo- ou copelymere acryligue ou méthacryligue
avant un Tg supérieur & 50 °C, de préférence supérieur a

80 °c, ou un pelystyrene, ou un copolymere
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acryligue/styréne ou méthacryligue/styréne ; de
préférence, A est choisi parmi le méthacrylate de méthyle
{(MMA), le méthacrylate de phénvyle, 1le méthacrvlate de

us

[ v.}

benzyle le méthacrylate d’isobornyle ; o)
préférablement, le bloc A est PMMA ou PMMA modifié par
des comonoméres acryligues ou méthacryligques ;

¢ B est un homo- ou copolymere acryligue ou méthacrylique
ayant un Tg inférieur & 20 °C, de préférence comprenant
des moncméres choisis parmi 1’acrylate de méthyle,

Tacrylate d’”éthyle, 17acrylate de butyle (Buay,

[

17acrylate d’éthylhexyle cu le méthacrylate de butyle,
plus préférablement 1’acrylate de butyle (Buld), lesdits
monoméres représentant au moins 50 % en poids, de
préférence 70 % en poids de B.

Composition de  polymere PC1 selon la revendicaticn 1,
caractérisée en ce gue ladite phase élastomeére de séguences
macromoléculaires est formée de blecs gqui font partie d’un réseau

de polymere.

Composition de  polymere PC1 selon 1la revendication 5,
caractérisée en ce gue la séqgquence macromoléculaire de nature
flexible formant la phase élastomere gqui fait partie d’un réseau

de polymeére représente entre 1 % en poids et 30 % en poids du

réseau de polymere.

Composition de polymere PCl selcen 17une guelcongue des

revendications 1 a 6, caractérisée en ce que la phase élastomere

de séguences macromcléculaires de nature flexible ayant une

température de transition vitreuse inférieure & 20 °C, constitue

au moins 1 % en poids de la composition, de préférence au moins
3 °

2 % en poids et plus préférablement au moins 5 % en poids sur

ia base des trois composés a), b) et c).

Composition de polymere PCl selen 1l17une guelcongque des
revendications 4 & 7, caractérisée en ce gque le bloc B des

ségquences macromocléculaires de ladite phase élastomere a un
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poids moléculaire moyen en poids compris entre 10 000 g/mol et

500 000 g/mol.

Composition de polymere PCl selen 1l17une guelcongque des

st

revendications 1 a 8, caractérisée en ce gue le mélange de

colorants a une couleur grise.

Composition de polymere PC1 selon 1’une guelconque des
revendications 1 a 8, caractérisée en ce gue le mélange de
colorants présente les valeurs suivantes 20 < L* < 80, -
20 < a* < 20, -20 < b* < 20, plus préférablement 30 < L* < 70,
-10 < a* < 190, -10 < b* < 10, encore plus préférablement

30 < L* < 70, -5 < a* < 5, -5 < b* < 5 dans le systéme CIELAB.

Composition de ©polymere PC1 selon 1’une guelcongue des
revendications 1 a 8, caractérisée en ce gue des colorants est

un mélange de colorants CA; a CA, avec la valeur nest 1 < n < 10.

Composition de polymere PCl selon 1'une guelcongue des
revendications 1 a 8, caractérisée en ce gue les colorants sont
cholsi parmi des dérivés de méthane, pyrazclone, guinophtalone,

périnone, azo, anthragquincone et coumarine.

Composition de polymere PC1 selon 1’une guelconque des
revendications 1 a 12, caractérisée en ce gue la guantité des
colorants CA; & CA, dans la composition de polymére PC1, est

comprise entre 10 ppm en poids et 10 000 ppm en poids.

Composition de polymere PCl selcen 17une guelcongue des
revendications 1 & 13, caractérisée en ce gue la particule de
polymeére PPl est choisie parmi des particules de silicone, des
particules (méth)acryliques, des particules styréniques et des

mélanges de celles-ci.

Composition de ©polymere PC1 selon 1’une qguelcongue des

revendications 1 a 14, caractérisée en ce que la particule de

[81]

polymére PP1 un degré de gonflement dans le monomeére
{méth)acrylique inférieur a 100 %, de préférence inférieur a

50 % et avantageusement inférieur a 20 %.
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Composition de ©polymere PC1 selon 17une quelcongue des
revendications 1 a 15, caractérisée en ce gue la composition de
polymere PCl comprend au moins un colorant supplémentaire CB,
qui est différent de tous les colorants CA: a CA, déja présents

dans la composition de polymere PBCL.

g
-

cédé de préparation d’une compesition de polymere PCI selon
1’une gquelcongue des revendications 1 a 16, comprenant une étape

de mélange des composés a), b), c) et dj.

rocédé d

av)

e préparation de la composition de polymeére PCI selon
i’une guelcongue des revendications 1 a 16 comprenant les étapes
de

i) mélange des compoesants c¢) et d) avec les monomeres ou une

partie des monoméres, gui forment a) et/ou b) et

ii) polymérisation des monomeres de 17étape i).

Procédé selon la revendication 17 cu 18, caractérisé en ce gu’un

ot

mélange maltre ou une couleur liquide de colorants CA; a CA, est

utilisé.

20. Procédé de fabrication d’un dispositif dféclairage, 1ledit

21.

22.

procédé comprenant les étapes de :
i) fourniture d’une composition de polymeére PCl selon 1’une
guelcongue des revendicaticns 1 a 16
ii) fabrication d’un couvercle pour le dispositif d’éclairage
comprenant la composition de polymere PCL

iii) combinaizon du couvercle avec une source de lumieére.

tilisation d’une composition de polymére PCI selon 1'une
quelcongue des revendications I & 16 dans des applications

d’éclairage ou dans un dispositif d’éclairage.

Jtilisation d’une composition de polymére PCI selon 1f7une

quelcongue des revendications 1 & 16 peour fabriguer un objet.
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Utilisation
i1’objet est

iuvmineux.

selon

un

la revendication 22,

couverclile ou une plaque

caractérisé en

pour

ce que

un dispositif
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