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(54) Title: CURABLE ORGANOPOLY SILOXANE COMPOSITIONS
(54) Bezeichnung : HARTBARE ORGANOPOLY SILOXANZUSAMMENSETZUNGEN

(57) Abstract: The invention relates to organopolysiloxane compositions comprising (A1) resin component consisting of at least one
organopolysiloxane resin consisting of units of the formula R.(OH)y(R'0)SiOu-ab) 2 (I), (A2) organosilicon component consisting
of at least one organosilicon compound consisting of units of the formula R?  OH)«(R*0)sSiOu-aesy> (1), where the radicals and
indices are each as defined in claim 1, with the proviso that in formula (I) the sum of a + b + ¢ < 3, in the resin component (A1) in at
least 2% of all the units of the formula (I) b > 1, in the resin component (A1) in at most 10% of all the units of the formula (I) ¢ > 1,
in the resin component (A1) in at most 50% of the units of the formula (I) a = 2, and the resin component (A1) has a mean molecular
weight Mw (weight average) of 500 g/mol to 11 000 g/mol and a molecular weight Mn (number average) ot 500 g/mol to 5000
g/mol, and the polydispersity (Mw/Mn) of the resin component (Al) is 1 to 5, the sum in formula (I) d + e + £ < 4, in the
organosilicon component (A2) in at least 10% of all the units of the formula (II) f > 1, in the organosilicon component (A2) in at
most 2% ot all the units of the formula (II) e > 1, and in the organosilicon component (A2) in at most 50% of the units of the
formula (I) having d + e + <3 d = 2, and to processes for preparation thereof and to the use thereof, especially for production of
synthetic rocks.

(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betritft Organopolysiloxanzusammensetzungen enthaltend (A1) Harzkomponente bestehend
aus mindestens einem Organopolysiloxanharz bestehend aus Einheiten der Formel R(OH)y(R'0)eSiOuave 2 (I), (A2)
Organosiliciumkomponente bestehend aus mindestens einer Organosiliciumverbindung bestehend aus FEinheiten der Formel
RZ(OH){(R*0)SiO-¢-5y2 (I), wobei die Reste und Indizes die in Anspruch 1 angegebene Bedeutung haben, mit der Mafgabe, dass
in Formel (I) die Summe a+b+c<3 ist, in der Harzkomponente (A1) in mindestens 2% aller Einheiten der Formel (I) b>1 ist, in der
Harzkomponente (A1) in héchstens 10% aller Einheiten der Formel (I) ¢>1 ist, in der Harzkomponente (A1) in maximal 50% der
Einheiten der Formel (I) a=2 betrdgt und die Harzkomponente (A1) ein mittleres Molekulargewicht Mw (Gewichtsmittel) von 500
g/mol bis 11000 g/mol und ein mittleres Molekulargewicht Mn (Zahlenmittel) von 500 g/mol bis 5000 g/mol aufweist sowie die
Polydispersitdit (Mw/Mn) der Harzkomponente (Al) 1 bis 5 betrédgt, die Summe in Formel (II) d+etf<4 ist, in der
Organosiliciumkomponente (A2) in mindestens 10% aller Einheiten der Formel (IT) £>1 ist, in der Organosiliciumkomponente (A2)
[Fortsetzung auf der ndchsten Seite]
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in héchstens 2% aller Einheiten der Formel (II) e>1 ist und in der Organosiliciumkomponente (A2) in maximal 50% der Einheiten
der Formel (II) mit d+e+f<3 d=2 betrdgt, und Verfahren zu deren Herstellung sowie deren Verwendung, insbesondere zur
Herstellung kiinstlicher Steine.
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Hartbare Organopolysiloxanzusammensetzungen

Die Erfindung betrifft hartbare Organopolysiloxanzusammenset-
zungen, Verfahren zu deren Herstellung sowie deren Verwendung,
insbesondere zur Herstellung klnstlicher Steine.

Kinstliche Steine bestehend aus 5-80 Gew.-% mit geeigneten Ka-
talysatoren vernetzbaren organischen Polymerharzen und 20-95
Gew.-% Flllstoffen, wie beispielsweise Siliciumdioxid enthal-
tende Stoffe (Quarz, Quarzit, Granit, Porphyr, Sand, Silikate,
Tonerde usw.), Calciumcarbonat enthaltende Stoffe (Marmor,
Kalkgestein, Dolomit, usw.), Calcium- oder Bariumsulfat, Alumi-
niumoxid, Aluminiumtrihydrat, Magnesiumoxid, Magnesiumhydroxid,
Zinkoxid und Siliciumcarbid enthaltende Stoffe sind seit langem
bekannt. Hierzu seili beispielsweise auf US-A 4,643,921 inkl. der

darin zitierten Literatur verwiesen, welche zum Offenbarungsge-

halt der vorliegenden Erfindung zu zahlen ist.

Als Polymerharzbasis kommt hierbei z.B. in der ,Bretonstone®"-
bzw. Silestone®—Technologie ein radikalisch vernetzbares Poly-
esterharz in Kombination mit einem Reaktivldsungsmittel wie
Styrol oder Methylmethacrylat oder deren Gemische zum Einsatz.
Hierzu sei beispielsweise auf US-A 2008/0296795 inkl. der darin
zitierten Literatur verwiesen, welche zum Offenbarungsgehalt

der vorliegenden Erfindung zu zahlen ist.

Des Weiteren gibt es klnstliche Steine, die statt des Polyes-
terharzes Methacrylatharze enthalten, wie beispielsweise in
US-A 2011/0207849 beschrieben, wobei die in dieser Verdffentli-
chung zum Stand der Technik aufgefihrten Schriften ebenfalls
zum Offenbarungsgehalt der vorliegenden Erfindung fir die er-
wahnten organischen Polymerharzbinder auf Basis Polyesterharz

beziehungsweise Methacrylatharze zu zdhlen sind.



10

15

20

25

30

WO 2015/028267 PCT/EP2014/066835

Weiterhin werden z.B. in US-A 2009/0253829 epoxidierte Trigly-

ceride aus natlrlichen Quellen in Gegenwart von cyclischen, al-
kylsubstituierten Carbonsdureanhydriden als Harzbasis beschrie-
ben; aber auch Melamin-Harze kommen als Polymerharzbasis in

kiinstlichen Steinen zum Einsatz (US-A 3,670,060).

Nachteil aller bisher bekannten Ldésungen ist, dass die Binde-
mittel nur begrenzte Bestandigkeit gegenliber UV-Strahlung und
Bewitterung zeigen. Das ist nach auRen hin sichtbar, da - ins-
besondere bei dunklen Farbtdénen - die Farben der klnstlichen
Steine deutlich aufgehellt werden und dariber hinaus auch deren
Glanz verloren geht. Darlber hinausg ist die Polymermatrix nicht
hitzestabil, d.h. die Polymere depolymerisieren unter starker
Verfarbung. AuRerdem ist die ausgehdrtete organische Polymer-
matrix trotz hoher FUllstoffgehalte entflammbar und brennt mit-

unter mit stark ruffender Flamme.

Geflllte Massen auf Basis von Organosiloxanen sind in der Lite-
ratur ebenfalls beschrieben. So beansprucht DD-A 103 252 ein
Verfahren zur Herstellung von Pressmassen auf der Basig linea-
rer Organopolysiloxane. DE-A 2 504 357 beschreibt Siliconharz-
formmassen, deren vernetzungsfahige Harzbasis sich aus Organo-
polysiloxan mit mindestens 1,0 Gew.-% Si-gebundenen OH-Gruppen
und einem linearen Diorganopolysiloxan mit OH- oder Triorgano-
silyl-Endgruppen zusammensetzen. In US-A 3,108,985 werden Phe-
nyl-alkylsiloxane als Harzbasis beansprucht. Nachteilig flir al-
le ist, dass trotz hoher Aushartetemperaturen nur verhaltnisma-
fig niedrige Harten der Prufkdérper erreicht werden. Dariber
hinaus kommen gesundheitsschadliche Bleiverbindungen als Kata-

lysator zum Einsatz.
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Gegenstand der Erfindung sind hdrtbare Zusammensetzungen ent-
haltend
(Al) Harzkomponente bestehend aus mindestens einem Organopoly-

siloxanharz bestehend aus Einheiten der Formel

Ra (OH) 1 (R'0) ¢S10(4-a-b-c) /2 (1),

worin

R gleich oder verschieden sein kann und einen einwertigen, SicC-
gebundenen, gegebenenfalls mit Halogenatom substituierter Koh-
lenwasserstoffrest oder Si-gebundenes Halogenatom bedeutet,

R' gleich oder verschieden sein kann und einen einwertigen, ge-
gebenenfalls substituierten Kohlenwasserstoffrest bedeutet,

a 0, 1, 2 oder 3 ist,

b 0, 1, 2 oder 3 ist und

c 0, 1, 2 oder 3 ist,

mit der MaRgabe, dass in Formel (I) die Summe a+b+c<3 ist,

in der Harzkomponente (Al) in mindestens 2% aller Einheiten der
Formel (I) b21 ist,

in der Harzkomponente (Al) in hdéchstens 10% aller Einheiten der
Formel (I) c¢=21 ist,

in der Harzkomponente (Al) in maximal 50% der Einheiten der
Formel (I) a=2 betrdgt und

die Harzkomponente (Al) ein mittleres Molekulargewicht Mw (Ge-
wichtsmittel) von 500 g/mol bis 11000 g/mol und ein mittleres
Molekulargewicht Mn (Zahlenmittel) von 500 g/mol bis 5000 g/mol
aufweist sowie die Polydispersitat (Mw/Mn) der Harzkomponente

(Al) 1 bis 5 betragt,

(A2) Organosiliciumkomponente bestehend aus mindestens einer

Organosiliciumverbindung bestehend aus Einheiten der Formel

R%3 (OH) ¢ (R?0) £S10(4-g-e-£) /2 (I1),
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worin

R®* gleich oder verschieden sein kann und einen einwertigen,
SiC-gebundenen, gegebenenfalls mit Halogenatom substituierten
Kohlenwasserstoffrest oder Si-gebundenes Halogenatom bedeutet,
R? gleich oder verschieden sein kann und einen einwertigen, ge-
gebenenfalls substitulerten Kohlenwasgsserstoffrest bedeutet,

d 0, 1 oder 2 ist,

e 0, 1, 2 oder 3 ist und

£ 0, 1, 2 oder 3 ist,

mit der MaRgabe, dass die Summe in Formel (II) d+e+f<4 ist,

in der Organosiliciumkomponente (A2) in mindestens 10 % aller
Einheiten der Formel (II) f21 ist,

in der Organosiliciumkomponente (A2) in hdchstens 2 % aller
Einheiten der Formel (II) e2l1 ist und

in der Organosiliciumkomponente (A2) in maximal 50 % der Ein-
heiten der Formel (II) mit d+e+f<3 d=2 betragt,

und

(B) mindestens einen Flllstoff.

In der vorliegenden Erfindung werden Gewichtsmittel Mw und Zah-
lenmittel Mn durch Gelpermeationschromatographie (GPC bzw. Size
Exclusion Chromatographie (SEC)) entsprechend DIN 55672-1 be-
stimmt mit Polystyrol Standard und Brechungsindexdetektor (RI-
Detektor). Wo nicht anders ausgewiesen wird THF als Elutions-
mittel fir phenylhaltige Komponenten und Toluol als Elutions-
mittel fir nicht-phenylhaltige Komponenten verwendet, und die
Analysen werden bei einer Sdulentemperatur von 45°C durchge-

fihrt. Die Polydispersitdt ist der Quotient Mw/Mn.

Die erfindungsgemdf eingesetzte Harzkomponente (Al) weist ein

Gewichtsmittel Mw von bevorzugt 500 big 9000 g/mol, besonders
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bevorzugt von 1000 big 9000 g/mol, insbesondere von 1500 bis

7000 g/mol, auf.

Die erfindungsgemdffi eingesetzte Harzkomponente (Al) weist ein
Zahlenmittel Mn von bevorzugt 500 bis 3500 g/mol, besonders be-
vorzugt von 1000 bis 3500 g/mol, insbesondere von 1000 bis 2500

g/mol, auf.

Die erfindungsgeméﬁ eingesetzte Harzkomponente (Al) weist Poly-
dispersitdten Mw/Mn von bevorzugt 1 bis 4, besonders bevorzugt

von 1,2 bis 3,6, auf.

In bevorzugt 2 bis 5 % aller Einheiten der Formel (I) in der

erfindungsgemdfl eingesetzten Harzkomponente (Al) ist b21.

In der Harzkomponente (Al) ist in bevorzugt hdéchstens 8 %, be-
sonders bevorzugt héchstens 6 %, aller Einheiten der Formel (I)

c21.

In der erfindungsgemdfl eingesetzten Komponente (Al) sind bevor-
zugt hbchstens 30 %, besonders bevorzugt hdchstens 10 %, insbe-
sondere hdchstens 4 %, der Einheiten der Formel (I) solche mit

a=2.

Die erfindungsgemdft eingesetzte Harzkomponente (Al) kann nur
eine Art von Siloxan bestehend aus Einheiten der Formel (I)
enthalten wie auch Gemische unterschiedlicher Arten von Siloxa-
nen bestehend aus Einheiten der Formel (I), wobei Gemische be-
vorzugt sind. In den Siloxanmoleklilen sind die Einheiten der

Formel (I) bevorzugt statistisch verteilt.

Beispiele fUr einwertige, SiC-gebundene Kohlenwasserstoffreste

R sind Alkylreste, wie der Methyl-, Ethyl-, n-Propyl-, iso-Pro-
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pyl-, 1l-n-Butyl-, 2-n-Butyl-, iso-Butyl-, tert-Butyl-, n-Pen-
tyl-, iso-Pentyl-, neo-Pentyl-, tert-Pentylrest; Hexylreste[
wie der n-Hexylrest; Heptylreste, wie der n-Heptylrest; Octyl-
reste, wie der n-Octylrest und iso-Octylreste, wie der 2,4,4-
Trimethylpentylrest; Nonylreste, wie der n-Nonylrest; Decylres-
te, wie der n-Decylrest; Dodecylreste, wie der n-Dodecylrest;
Octadecylreste, wie der n-Octadecylrest; Cycloalkylreste, wie
der Cyclopentyl-, Cyclohexyl-, Cycloheptylrest und Methylcyclo-
hexylreste; Alkenylreste, wie der Vinyl-, 1-Propenyl-, 2-Prope-
nyl, n-5-Hexenyl-, 4-Vinylcyclohexyl- und der 3-Norbornenyl-
rest; Arylreste, wie der Phenyl-, Biphenylyl-, Naphthyl-, Anth-
ryl- und Phenanthrylrest; Alkarylreste, wie o-, m-, p-Tolyl-
reste; Xylylreste und Ethylphenylreste; und Aralkylreste, wie

der Benzylrest, der der a- und der PB-Phenylethylrest.

Herstellungsbedingt kann auch ein gewisser Anteil der Reste R
die Bedeutung von Halogenatom, insbesondere Chloratom, haben,

was jedoch nicht bevorzugt ist.

Bevorzugt handelt es sich bei Rest R um einwertige, SiC-gebun-
dene Kohlenwasserstoffreste mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, be-
sonders bevorzugt um den Methyl-, Ethyl-, Vinyl- oder Phenyl-

rest.
Beispiele fir Rest R' sind die flur R genannten Reste.

Bevorzugt handelt es sich bei Rest R' um einwertige Kohlenwas-
serstoffreste mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, besonders bevor-
zugt um den Methyl-, Ethyl-, n-Propyl-, iso-Propyl-, n-Butyl-,
sec-Butyl-, tert-Butyl- oder iso-Butylrest, insbesondere um den

Methyl- oder Ethylrest.
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Bevorzugt handelt es sich bei der erfindungsgemdf eingesetzten
Komponente (Al) um eine Harzkomponente (Al-1) bestehend aus
mindestens einem Organopolysiloxanharz bestehend aus Einheiten
der Formeln

RS1i0;/; (ITI) und

RS1 (OH) Oz, (IV)

sowlie gegebenenfalls Einheiten ausgewahlt aus der Gruppe

bestehend aus Einheiten der Formeln

RS1 (OR') Oy, (V) ,

RSi (OR') ,04/, (vi),
R,S105/; (VII) und
R,S1 (OH) Oy, (VIII),

worin R und R' eine der obengenannten Bedeutungen haben und mit
der Mafigabe, dass

in der Harzkomponente (Al-1) die Summe der Einheiten der For-
meln (IV) und (VIII) bezogen auf die Gesamtzahl aller Einheiten
der Formeln (III) bis (VIII) mindestens 2 % betragt,

in der Harzkomponente (Al-1) die Summe der Einheiten der For-
meln (V) und (VI) bezogen auf die Gesamtzahl aller Einheiten
der Formeln (III) bis (VIII) hdéchstens 10 % betragt,

in der Harzkomponente (Al-1) die Summe der Einheiten der For-
meln (VII) und (VIII) bezogen auf die Gesamtzahl aller Einhei-
ten der Formeln (III) bis (VIII) maximal 50 % betragt und

die Harzkomponente (Al-1) ein mittleres Molekulargewicht Mw wvon
500 g/mol bis 11000 g/mol und ein mittleres Molekulargewicht Mn
von 500 g/mol bis 5000 g/mol aufweist sowie die Polydispersitét
(Mw/Mn) der Harzkomponente (Al-1) 1 bis 5 betragt.

Beispiele fUr die bevorzugten Harzkomponenten (Al-1) sind
(MeS103/2) 0,88 (MeS1i (OH) Oz/2) o, 05 (MeS1 (OEt) Oz/2) 0,06 (Me28102/2) 0,01
mit Mw = 6600 g/mol, Mn = 2000 g/mol und Mw/Mn = 3,3;
(MeS103/2) 0,86 (MeSi (OH) Oz/2) 0,02 (MeS1 (OEt) Oz/2) 0,10 (M€25103/2) 0, 02
mit Mw = 10000 g/mol, Mn = 2300 g/mol und Mw/Mn = 4,3;
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(MeS103,2) o, 71 (MeSi (OH) Oz/2) 0,03 (MeS1 (OEt) Oz/2) 0,05 (M€28102/2) 0,21
mit Mw = 4500 g/mol, Mn = 1900 g/mol und Mw/Mn = 2,4;
(MeS103/2) 0,88 (MeS1 (OH) Oz/2) 0,05 (MeSi (OMe) Oz/2) 0,06 (M€28102/2) 0,01
mit Mw = 9000 g/mol, Mn = 2300 g/mol und Mw/Mn = 3,9;
(MeSi03/2) 0,33 (MeS1i (OH) 02/2) 0,05 (MeS1 (OEt) 02/2) 0,01 (Me25102/2) 0,06
(PhS103,2) 0,24 (PhS1i (OH) 02/2) 0,28 (PhS1 (OEt) Oz/2) 0,03

mit Mw = 3250 g/mol, Mn = 1300 g/mol und Mw/Mn = 2,5;
(MeSi03,2) 0,34 (MeSi (OH) Oa/2) 0,03 (MeSi (OEt) 0a/2) 0,02 (PhS103/2) 0,45
(PhSi (OH) Oyz/2) 0,13 (PhS1 (OEt) O2/2) 0,03

mit Mw = 4700 g/mol, Mn = 1800 g/mol und Mw/Mn = 2,6;
(MeS103,2) 0,27 (MeSi (OH) Oz2/2) 0,03 (Ph8103/3) 0,34 (PhS1 (OH) Oz/2) 0,14
PhSi (OEt) Ou/2) 0,02 (PhMeS105/2) 0,17 (PhMeSi (OH) O1/2) 0,03

mit Mw = 2400 g/mol, Mn = 1200 g/mol und Mw/Mn = 2,0;
(PhS1i03/2) 0,45 (PhSi (OH) Oz/2) 0,44PhS1 (OEt) Oz/2) 0,09 (PhS1 (OH) 201/2) 0, 02

mit Mw = 2900 g/mol, Mn = 1500 g/mol und Mw/Mn = 1,9;
(PhS103/2) o,48 (PhS1 (OH) 02/2) 0,17 (PhS1 (OEL) O2/2) 0,02

(CH, (CH,) 28103/2) 0,25 (CHa (CHy) 281 (OH) O2/2) 0,08

mit Mw = 1800 g/mol, Mn = 1250 g/mol und Mw/Mn = 1,4;

(MeS103/2) 0,32 (MeSi (OH) O2/2) o, 06 (MeSi (OEt) 0a/2) 0,01 (Me28102/2) 0, 06
(PhS103/2) 0,23 (PhS1 (OH) O2/2) 0,29 (PhS1 (OEL) O2/2) 0,03
1200 g/mol und Mw/Mn = 1,4;

mit Mw = 1700 g/mol, Mn
(PhS1i03/2) o,50 (PhS1i (OH) Oz2/2) 0,15 (PhS1 (OEt) Oy2/2) 0,02 (CH3 (CHz) 28103/2) 0,26
(CH; (CHy) 281 (OH) 03/2) 0, 07

mit Mw = 2800 g/mol, Mn = 1200 g/mol und Mw/Mn = 2,3;
(MeS103/2) ¢,81 (MeS1 (OH) Oz2/2) 0,04 (MeSL (OEt) 02/2) 0,05 (Me28102/2) 0,10

mit Mw = 6500 g/mol, Mn = 1900 g/mol und Mw/Mn = 3,4; und
(MeS101/2) 0,88 (MeSi (OH) O2/2) 0,05 (MeSi (OMe) Oz/2) 0,06 (Me28102/2) 0,01

mit Mw = 6700 g/mol, Mn = 2100 g/mol und Mw/Mn = 3,2;

wobei Me gleich Methylrest, Et gleich Ethylrest und Ph gleich
Phenylrest bedeutet.

Des Weiteren bevorzugt handelt es sich bei der erfindungsgemafs

eingesetzten Komponente (Al) um eine Harzkomponente (Al-2) be-
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stehend aus mindestens einem Organopolysiloxanharz bestehend

aus Einheiten der Formeln

SiO4/2 (XVII) ’
R35104; (XVIII) und
S1 (OH) 03/, (XIX)

sowie gegebenenfalls Einheiten ausgewdhlt aus der Gruppe

bestehend aus Einheiten der Formeln

Si (OR*) O3/, (XX),
Si (OR') 2022 (XXI),
81 (ORY) 3041/, (XXITI),

worin R und R' eine der obengenannten Bedeutungen haben und mit
der MaRgabe, dass

in der Harzkomponente (Al-2) die Summe der Einheiten der For-
meln (XIX), (XXIII) und (XXIV) bezogen auf die Gesamtzahl aller
Einheiten der Formeln (XVII) bis (XXIV) mindestens 2 % betragt,
in der Harzkomponente (Al-2) die Summe der Einheiten der For-
meln (XX), (XXI) und (XXII) bezogen auf die Gesamtzahl aller
Einheiten der Formeln (XVII) bis (XXIV) héchstens 10 % betragt,
die Harzkomponente (Al-2) ein mittleres Molekulargewicht Mw von
500 g/mol bis 11 000 g/mol und ein mittleres Molekulargewicht
Mn von 500 g/mol bis 5 000 g/mol aufweist sowie die Polydisper-
sitat (Mw/Mn) der Harzkomponente (Al-2) 1 bis 5 betrigt.

Beispiele flr die bevorzugten Organopolysiloxanharze (Al-2)
sind

(8104/2) 0,50 (Me€35101/2) 0,39 (S1 (OEL) 03/2) 0,06 (S1 (OEL) 202/2) 0,02

(Si (OEt) 301/2) 0,01 (81 (OH) O3/2) 0, 02

mit Mw = 7400 g/mol, Mn = 3100 g/mol und Mw/Mn = 2,4;
(8104/2) 0,45 (M€38101/2) 0,43 (81 (OEL) O3/2) 0,07 (S1 (OEL) 202/2) 0,02
(S1(OEt)301/2) 0,01 (S1(OH) O3/2) 0,02

mit Mw = 1400 g/mol, Mn = 900 g/mol und Mw/Mn = 1,6;



10

15

20

25

30

WO 2015/028267 PCT/EP2014/066835

10

(S104/2) 0,45 (Me38101,2) 0,36 (ViMe3S101/2) 0,06 (S1 (OEL) O3/2) 0,06

(Si (OEt) 202/2) 0,02 (S1 (OEt) 301/2) 0,01 (S1 (OH) 03/2) 0, 04

mit Mw = 5300 g/mol, Mn = 2600 g/mol und Mw/Mn = 2,0; und
(S104/2) 0,38 (Me3S101/2) 0,42 (ViMe,S101/2) 0,06 (S1 (OEL) O3/2) 0,07

(S1(OEt) 202/2) 0,02 (S1i (OEt) 301/2) 0,01 (S1 (OH) O3/2) 0,04

mit Mw = 2600 g/mol, Mn = 1600 g/mol und Mw/Mn = 1,6;

wobel Me gleich Methylrest, Vi gleich Vinylrest und Et gleich
Ethylrest bedeutet.

Bei der erfindungsgemaR eingesetzten Komponente (Al) handelt es

gsich besonders bevorzugt um die Harzkomponente (Al-1).

Die Harzkomponente (Al) kann bei 23°C und 1013 hPa sowohl fest

als auch fllssig sein, wobel sie bevorzugt fest ist.

Die erfindungsgemaf eingesetzten Verbindungen der Harzkomponen-
te (Al) sind bereits bekannt und kénnen nach beliebigen und
bisher bekannten Methoden hergestellt werden, wie z.B. durch
Hydrolyse und Kondensation von Mischungen der entsprechenden

Chlorsilane, Alkoxysilane oder teilalkoxylierten Chlorsilane.

Insbesondere handelt es sich bei Komponente (Al) um Harze her-
stellbar durch Umsetzung der entsprechenden in Toluol geldsten
Chlorsilane, bevorzugt Methyltrichlorsilan, Phenyltrichlor-
gilan, Phenylmethyldichlorsilan, Dimethyldichlorsilan, Trime-
thylchlorsilan und/oder Tetrachlorsilan, mit einem stdéchiomet-
rischen Unterschuss an Alkohol, bezogen auf die Anzahl an Si-
Cl-Bindungen, wobei HCl zumindest zum Teil entweicht, und an-
schlieffender Umsetzung mit einem stdchiometrischen Uberschuss
an Wasser, bezogen auf die Summe der Si-Cl- und Si-Alkoxy-
Bindungen, und nachfolgender Trennung der wassrigen und organi-
schen Phase sowie Abtrennung des Toluols und Alkohols aus der

organischen Phase.
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Die erfindungsgemdfs eingesetzte Organosiliciumkomponente (A2)
kann nun eine Art von Organosiliciumverbindung bestehend aus
Einheiten der Formel (II) enthalten wie auch Gemische unter-
schiedlicher Arten von Organosiliciumverbindungen bestehend aus
Einheiten der Formel (II). Falls Komponente (A2) Siloxane ent-
hdlt, sind in den Siloxanmolekiilen die Einheiten der Formel

(IT) bevorzugt statistisch verteilt.

Bei der erfindungsgemdf eingesetzten Organosiliciumkomponente
(A2) kann es sich sowochl um Silane {(A2-1) handeln, d.h. Verbin-
dungen der‘Formel (IT) mit d+e+f=4, als auch um Siloxane
(A2-2), d.h. Verbindungen enthaltend Einheiten der Formel (II)

mit d+e+f<3.

Die erfindungsgemafl eingesetzte Organosiliciumkomponente (A2-2)
welst ein Gewichtsmittel Mw von vorzugsweise 500 bis 5000
g/mol, bevorzugt von 500 bis 4000 g/mol, besonders bevorzugt
von 700 bis 4000 g/mol, insbesondere von 700 bis 3000 g/mol,

auf.

Die erfindungsgemdf eingesetzte Organosiliciumkomponente (A2-2)
weist ein Zahlenmittel Mn von vorzugsweise 200 bis 3000 g/mol,
bevorzugt von 200 bis 2000 g/mol, besonders bevorzugt von 200

bis 1500 g/mol, insbesondere von 500 bis 1500 g/mol, auf.

Die erfindungsgeméfl eingesetzte Organosiliciumkomponente (A2-2)
weist Polydispersitdten von vorzugsweise 1 bis 5, bevorzugt von

1 bis 4, besonders bevorzugt von 1,2 bis 3,6, auf.

In der Organosiliciumkomponente (A2) ist bevorzugt in mindes-
tens 25 %, besonders bevorzugt in mindestens 40 %, insbesondere

in mindestens 50 %, aller Einheiten der Formel (II) f=21.
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In der Organosiliciumkomponente (A2) ist bevorzugt in hdéchstens
1 %, besonders bevorzugt in hdchstens 0,5 %, insbesondere in

hoéchstens 0,1 %, aller Einheiten der Formel (II) e21.

In der Organosiliciumkomponente (A2) ist in bevorzugt maximal
10 %, besonders bevorzugt maximal 3 %, der Einheiten der Formel

(II) mit d+e+f<3 d=2.

Beispiele flr einwertige, gegebenenfalls substituierte, SiC-
gebundene Kohlenwasserstoffreste R? sind die flir R genannten

Reste sowie der n-Nonacosgyl- und der n-Triacontyl-Rest.

Herstellungsbedingt kann auch ein gewisser Anteil der Reste R?
die Bedeutung von Halogenatom, insbesondere Chloratom, haben,

was jedoch nicht bevorzugt ist.

Bevorzugt handelt es sich bei Rest R® um einwertige, SiC-gebun-
dene Kohlenwasserstoffreste mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, be-
sonders bevorzugt um den Methyl-, Ethyl-, 2,4,4-Trimethylpen-
tyl-, n-Octyl- oder Phenylrest.

In der Organosiliciumkomponente (A2-1) hat R? besonders bevor-
zugt die Bedeutung von 2,4,4-Trimethylpentyl-, n-Octyl- oder
Phenylrest.

In der Organosiliciumkomponente (A2-2) hat R? besonders bevor-
zugt die Bedeutung von Methyl-, Ethyl-, 2,4,4-Trimethylpentyl-

oder Phenylrest.

Beispiele flir Rest R’ sind die fir R' genannten Reste.
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Bevorzugt handelt es sich bei Rest R’ um einwertige Kohlenwas-
serstoffregte mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, besonders bevor-
zugt um den Methyl-, Ethyl-, n-Propyl-, iso-Propyl-, n-Butyl-,
sec-Butyl-, tert-Butyl- oder iso-Butylrest, insbesondere um den

Methyl- und Ethylrest,

Bevorzugt handelt es sich bei den erfindungsgemafi eingesetzten
Siloxanen (A2-2) um solche bestehend aus Einheiten der Formeln
R*S1i (OR?) 0y, (XII) und
R?S1 (OR?) ;045 (XIII)
sowié gegebenfalls Einheiten ausgewdhlt aus der Gruppe beste-

hend aus Einheiten der Formeln

R*S1i0s/, (X),

R’S1i (OH) Oy, (X1),
R*,810y/7 (XIV),
R*,81 (OH) 01/, (XV) und
R%,81 (OR?) 01/, (XVI),

worin R® und R’ eine der oben genannten Bedeutungen haben und
mit der MaRgabe, dass

in der Organosiliciumkomponente (A2-2) die Summe der Einheiten
der Formeln (XII), (XIII) und (XVI) bezogen auf die Gesamtzahl
aller Einheiten der Formel (X) bis (XVI) mindestens 10 %, be-
vorzugt mindestens 25 %, besonders bevorzugt mindestens 40 %,
insbesondere mindestens 50 %, betrigt, '

in der Organosiliciumkomponente (A2-2) die Summe der Einheiten
der Formeln (XI) und (XV) bezogen auf die Gesamtzahl aller Ein-
heiten der Formel (X) bis (XVI) héchstens 2 %, bevorzugt hdchs-
tens 1 %, besonders bevorzugt hdchstens 0,5 %, insbesondere
hoéchstens 0,1 %, betrdgt sowie

in der Organosiliciumkomponente (A2-2) die Summe der Einheiten
der Formeln (XIV), (XV) und (XVI) an der Gesamtzahl aller Ein-

heiten der Formeln (X) bis (XVI) maximal 50 %, bevorzugt maxi-
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mal 35 %, besonders bevorzugt maximal 10 %, insbesondere maxi-

mal 4 %, betragt.

Beispiele fur die erfindungsgemdfi eingesetzten Siloxane (A2-2)
sind

(MeS1i0;3/2) 0,37 (MeSi (OEL) Oz/2) 0,46 (MeS1i (OEt) 201/2) 0,17

mit Mw = 2400 g/mol, Mn = 900 g/mol und Mw/Mn = 2,7;

(MeS10;/2) 0,37 (MeSi (OH) Oz/2) 0,01 (MeS1i (OEL) Oz/2) 0,46 (MeS1 (OEt) 201/2) 0, 15
(Me2S102/2) 0,01

mit Mw = 2800 g/mol, Mn = 1000 g/mol und Mw/Mn = 2,8;
(MeS1i03/2) 0,20 (MeS1i (OH) Oz/2) 0,01 (MeS1i (OMe) Oz/2) o,47 (MeS1i (OMe) 201/2) 0,23
mit Mw = 2300 g/mol, Mn = 600 g/mol und Mw/Mn = 3,8;

(MeSi03/2) 0,32 (MeSi (OMe) Oz/2) o,48 (MeSi (OMe) 201/2) o, 20

mit Mw = 3300 g/mol, Mn = 900 g/mol und Mw/Mn = 3,7;
(PhS1i0;5/2) 0,23 (PhS1i (OMe) 02/2) o,51 (PhS1i (OMe) 201/2) 0,26
mit Mw = 1000 g/mol, Mn = 700 g/mol und Mw/Mn = 1,4;

(MeS1i05/2) 0,10 (MeSi (OMe) Oz/2) 0,17 (MeS1i (OMe) 201/2) 0,03 (PhS103,2) 0,15
(PhSi (OMe) Oz/2) 0,31 (PhSi (OMe) 201/2) 0,20 (M€28102/2) 0, 04

mit Mw = 1800 g/mol, Mn = 900 g/mol und Mw/Mn= 2,0;
(MeS105/2) 0,10 (MeSi (OMe) Oz/2) o,15 (MeS1i (OMe) 201/2) 0, 03

(MeSi (O (CHz) 3CH;) Oz/2) 0,03 (PhS103/2) 0,15 (PhS1 (OMe) 02/3) ¢, 24

(PhSi (OMe) 201/2) 0,15 (PhS1 (O (CH;) 3CHs) O2/2) 0,06

(PhSi (OMe) (O(CHz) 3CH;3) O1/2) 0,04 (PhS1 (O (CH,) 3CH;3) 201/2) 0,01 (Me381032/2) 0, 04
mit Mw = 1400 g/mol, Mn = 800 g/mol und Mw/Mn = 1,8;
(MeS103/2) 0,31 (MeS1i (OEt) Oz/2) 0,34 (MeS1i (OEL) 201/2) 0,10 (M€2S102/2) 0,22
(Me,S1 (OEt) O1/2) 0,01 (Me2S81 (OH) O1/2) 0, 02

mit Mw = 4500 g/mol, Mn = 1900 g/mol und Mw/Mn = 2,4;
(1-OctSi (OMe) (OH)O1/2) 0,01 (1i-OctSi (OMe) Oz/2) 0,10 (1-OctSi-

(OMe) 201/2) 0,16 (M€S103/2) 0,26 (MeSi (OMe) 03/2) 0,36 (MeS1i (OMe) ,01/2) 0,11
mit Mw = 3000 g/mol, Mn = 1500 g/mol und Mw/Mn = 2,0;
(S1(0Et)202/2) 0,42 (81 (OEL) O3/2) 0,19 (S1 (OEt)301,2) 0,39

mit Mw = 1000 g/mol, Mn = 800 g/mol und Mw/Mn = 1,2;

(S1 (OEt) 202/2) 0,48 (S1 {(OEt) 03/2) 0,35 (S1 (OELt) 301/2) 0,00 (S104/2) 0, 08
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mit Mw = 1400 g/mol, Mn = 900 g/mol und Mw/Mn
(1-0ctSi (OMe) 0z/2) 0,00 (1-0ct81i05/2) 0,06 (1~

OctSi (OMe) 201/2) 0,08 (MeS1i0372) ¢,23 (MeSi (OMe) Oy/2) 0,35
(MeSi (OMe) 201/2) 0,19

mit Mw = 1400 g/mol, Mn = 600 g/mol und Mw/Mn = 2,3; und
(1-0ctSi (OMe) 0z/2) 0,11 (1-0ctS103/2) 0,05 (1-OctSi (OMe) 201/2) o, 08
(MeS103/2) ¢,22 (MeSi (OMe) Oy/2) ¢,33 (MeS1 (OMe) ;01/2) 0,20

(1-0ctSi (OH) 0z/2) 0,01

mit Mw = 1500 g/mol, Mn = 700 g/mol und Mw/Mn = 2,1;

wobei Me gleich Methylrest, Et gleich Ethylrest, i-Oct gleich
2,4,4-Trimethylpentylrest und Ph gleich Phenylrest bedeutet.

In einer weiteren bevorzugten Ausfihrungsform kann es sich bei
der erfindungsgemdfR eingesetzten Komponente (A2) um Silane der
Formel (II) handeln (A2-1), insbesondere um solche mit d gleich

1, e gleich 0 und £ gleich 3.

Beigspiele flr Silane (A2-1) sind n-Octyltrimethoxysilan, n-
Octyltriethoxysilan, (2,4,4-Trimethylpentyl)trimethoxysilan,
(2,4,4-Trimethylpentyl) triethoxysilan, n-Hexadecyltrimethoxysi-
lan, n-Hexadecyltriethoxysilan, n-Nonacosyltriethoxysilan, n-
Nonacosyltrimethoxysilan, n-Triacontyltrimethoxysilan, n-Tri-
acontyltriethoxysilan, Cyclohexyltrimethoxysilan, Cyclohexyl-
triethoxysilan, n-Hexadecylmethyldimethoxysilan, n-Hexadecylme-
thyldiethoxysilan, (2,4,4-Trimethylpentyl)methyldimethoxysilan,
(2,4,4-Trimethylpentyl)methyldiethoxysilan, n-Octylmethyldi-
methoxysilan, n-Octylmethyldiethoxysilan, (Cyclohexyl)methyldi-
methoxysilan oder (Cyclohexyl)methyldiethoxysilan.

Die erfindungsgemdf eingesetzten Siliciumverbindungen (A2) koén-
nen bei 23°C und 1013 hPa sowohl fest als auch fllUssig sein,

wobei Organosiliciumkomponente (A2) bevorzugt fllUssig ist.
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Die Viskositat der Organosiliciumkomponente (A2) betragt bei
25°C bevorzugt weniger als 600 mPa's, besonders bevorzugt im
Falle von (A2-1) von 1 bis 50 mPa's, besonders bevorzugt im

Falle von (A2-2) von 5 bis 500 mPa's.

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung wird die dynamische Vigko-

sitdt nach DIN 53019 bestimmt.

Bevorzugt liegt der Siedepunkt der erfindungsgemdfs eingesetzten
Organosiliciumkomponente (A2-1) im Bereich von 100 bis 370°C,
besonders bevorzugt 100 bis 250°C, jeweils bei einem Druck von

1013 hPa.

Die erfindungsgemdfs eingesetzten Siliciumverbindungen (A2) sind
bereits bekannt und kénnen nach beliebigen bisher bekannten
Verfahren hergestellt werden. Diese Verfahren umfassen eine
Auswahl und geeignete Kombination der Reaktionen Hydrolyse, Al-
koholyse, Kondensation und Aquilibrierung, wie z.B. Alkoholyse
von Chlorsilanen gegebenenfalls mit anschliefender Hydrolyse
und anschliefender Kondensation. Bevorzugt werden die gewlnsch-
ten Siliconbausteine in Form der Chlorsilane als Edukte fir die
Synthese als Ausgangsmaterialien eingesetzt. Bevorzugt wird bei

der Alkoholyse Methanol oder Ethanol eingesetzt.

Bevorzugt handelt es sich bei Silanen (A2-1) um Siliciumverbin-
dungen herstellbar durch Alkoholyse von Organyltrichlorsilan,

Diorganyldichlorsilan oder von Tetrachlorsilan.

Bevorzugt handelt es sich bei Siloxanen (A2-2) um Siliciumver-
bindungen herstellbar durch Umsetzung von Organyltrichlorsilan
ggf. im Gemisch mit Diorganyldichlorsilan und/oder von Tetrach-
lorsilan mit dem entsprechenden Alkohol (Alkoholyse) im stdchi-

ometrischen Uberschuss und Wasser (Hydrolyse, Kondensation) im
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stbchiometrischen Unterschuss, bezogen auf urspringlich vorhan-

dene Si-Cl-Bindungen.

Besonders bevorzugt handelt es sich bei Siloxanen (A2-2) um Si-
liciumverbindungen herstellbar durch Alkoholyse, Hydrolyse und
Kondensation von Methyl-, Ethyl-, Vinyl-, n-Octyl-, 2,4,4-Tri-
methylpentyl-, cyclo-Hexyl- oder Phenyl-trichlorsilan gegebe-
nenfalls mit Dimethyl-, Diethyl-, Ethylmethyl-, Divinyl-, Me-
thylvinyl-, Ethylvinyl-, Phenylvinyl-, Di- (n-Octyl)-, Methyl-
(n-Octyl) -, Ethyl-(n-Octyl)-, Phenyl-(n-Octyl)-, Vinyl-(n-Oc-
tyl) -, Bis(2,4,4-Trimethylpentyl) -, Methyl—(2,4,4—Trimethyl—
pentyl) -, Ethyl—(2;4,4—Trimethylpentyl)-, Phenyl-(2,4,4-Tri-
methylpentyl) -, Vinyl-(2,4,4-Trimethylpentyl) -, Di-(cyclo-He-
xyl)-, Methyl- (cyclo-Hexyl)-, Ethyl-(cyclo-Hexyl)-, Phenyl-
(cyclo-Hexyl) -, Vinyl-(cyclo-Hexyl)-, Diphenyl-dichlorsilan

und/oder von Tetrachlorsilan.

Insbesondere handelt es sich bei (A2-2) um Siliciumverbindungen
herstellbar durch Alkoholyse, Hydrolyse und Kondensation von
Methyl-, Ethyl- oder Phenyl-trichlorsilan und/oder -dichlorsi-

lan und/oder Tetrachlorsilan.

Bei den erfindungsgemdffen Zusammensetzungen wird Komponente
(A1) zu Komponente (A2) in einem Gewichtsverhdltnis von bevor-
zugt 99:1 bis 50:50, besonders bevorzugt von 95:5 bis 60:40,

insbesondere 90:10 bis 70:30, eingesetzt.

Eine Vormischung bestehend aus Komponenten (Al) und (A2) hat
eine dynamische Viskositat bei 80°C von bevorzugt 1 bis

3000 mPa's, besonders bevorzugt von 10 bis 1000 mPa’s.

Die erfindungsgemafien Zusammensetzungen enthalten Komponenten

(A1) und (A2) in einer Gesamtmenge von bevorzugt 1 bis 30 Ge-
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wichtsteilen, besonders bevorzugt 2 bis 15 Gewichtsteilen, ins-
besondere 5 big 10 Gewichtsteilen, jeweils bezogen auf 100 Ge-

wichtsteile der Zusammensetzung.

Bei den in den erfindungsgemaflen Massen eingesetzten Fullstof-
fen (B) kann es sich um beliebige, bisher bekannte Fillstoffe

handeln.

Beispiele flUr Flllstoffe (B) sind nicht verstarkende Fillstof-
fe, also Fullstoffe mit einer BET-Oberfldche von vorzugsweise
bis zu 50 nﬁ/g, wie Quarzpulver, Quarzgranulat, geschmolzene
Quarzpulver, Quarzglaspulver, Glaspulver, Diatomeenerde, Calci-
umsilikat, Magnesiumsilikat, Zirkoniumsilikét, Talkum, Kaolin,
Zeolithe, Metalloxidpulver, wie Aluminium-, Titan-, Eisen- oder
Zinkoxide bzw. deren Mischoxide, Bariumsulfat, Calciumcarbonat,
Marmormehl, Gips, Siliciumnitrid, Siliciumcarbid, Bornitrid,
Kunststoffpulver, wie Polyacrylnitrilpulver; verstarkende Full-
stoffe, also Fullstoffe mit einer BET-Oberfldche von mehr als
50 m?/g, wie pyrogen hergestellte Kieselsidure, gefidllte Kiesel-
saure, gefdllte Kreide, Ruf3, wie Furnace- und Acetylenrufs und
Silicium-Aluminium-Mischoxide grofler BET-Oberfldche; Aluminium-
trihydroxid, Magnesiumhydroxid, hohlkugelfdérmiger Fillstoffe,
wie keramische Mikrokugel, wie z.B. solche erhaltlich unter der
Handelsbezeichnung Zeeospheres™ bei der Fa. 3M Deutschland GmbH
in D-Neuss; faserfdrmige Flllstoffe, wie Wollastonit, Montmor-
rilonit, Bentonit sowie geschnittene und/oder gemahlene Fasern
aus Glas (Glaskurzfasern), Mineralwolle oder Kunststoff. Die
genannten Fullstoffe kdénnen hydrophobiert sein, beispielsweise
durch die Behandlung mit Organosilanen bzw. -siloxanen oder mit

Stearinsdure.

Bevorzugt handelt es sich bei den eingesetzten Fullstoffen (B)

um anorganische Flllstoffe, besonders bevorzugt um anorganische
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siliciumhaltige Fullstoffe, insbesondere um solche aus natlrli-
chen Quellen, wie Quarz, Cristobalit, Talkum, und um faserfdr-
mige siliciumhaltige Flillstoffe aus natlUrlichen Quellen wie
Montmorillonit und Wollastonit, oder um synthetische silicium-
haltige Produkte wie pyrogene Kieselsdure, welche durch Flam-
menhydrolyse von z.B. Tetrachlorsilan in einer Knallgasflamme
erhalten werden kann (,fumed silica"“) oder amorpher Quarz, wel-
cher durch thermische Nachbehandlung von pyrogener Kieselsdure
erhdltlich ist (”qued silica“) oder um anorganische faserfdr-
mige synthetische siliciumhaltige Flillstoffe wie geschnittene

oder gemahlene Glaskurzfasern.

Ganz besonders bevorzugt handelt eg sich beil Flullstoff (B) um
Quarz, Cristobalit, geschnittene oder gemahlene Glaskurzfasern,
Montmorillonit, Wollastonit oder Talk, die ggf. oberflachenbe-

handelt sein ké&énnen.

Die Fullstoffe (B) kénnen sowohl jeder einzeln als auch in be-
liebiger Mischung untereinander eingesetzt werden. Bevorzugt
werden als Komponente (B) Mischungen aus feinteiligen und grob-

kérnigen Fullstoffen eingesetzt.

Die erfindungsgemafd eingesetzten feinteiligen Fuillstoffe (B)
weisen Korngrofen von bevorzugt 0,1 bis 200 pm, besonders be-
vorzugt 0,3 bis 100 pm, auf. Im Falle von faserfdérmigen FuUll-

stoffen entspricht dies der langsten Ausdehnung der Faser.

Die erfindungsgemaf eingesetzten grobkdérnigen Fullstoffe (B)
weisen Korngréfen von bevorzugt 0,2 bis 5 mm, besonders bevor-
zugt von 0,2 bis 3 mm, auf. Als grobkdrniger FUllstoff (B) wird

insbesondere Quarz eingesetzt.
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Wenn als Komponente (B) Mischungen aus feinteiligen und grob-
kérnigen Flllstoffen eingesetzt werden, dann betragt das Ge-
wichtsverh&ltnis von feinteiligen zu grobkdérnigen Fillstoffen

bevorzugt 5:1 bis 1:5, besonders bevorzugt 3:1 bis 1:3.

Die Korngroéfenverteilung von Partikeln >500 pm wird bevorzugt
mit einem Luftstrahlsieb €200 LS von der Firma ALPINE analy-
siert mit Analysensieben entsprechend den Anforderungen nach
DIN ISO 3310-1. Die Analyse der Partikelgroéfienverteilung im Be-
reich von etwa 0,02 bis 500 pm wird bevorzugt mit einem CILAS

1064 PARTICLE SIZE ANALYZER von der Firma Cilas durchgefihrt.

Die erfindungsgemdfen Massen enthalten Fullstoffe (B) in Mengen
von insgesamt bevorzugt 70 bis 99 Gewichtsteilen, besonders be-
vorzugt von 75 bis 95 Gewichtsteilen, insbesondere von 85 bis
95 Gewichtsteilen, jeweils bezogen auf 100 Gewichtsteile der

Zusammensetzung.

Zusadtzlich zu den Komponenten (Al), (A2) und (B) kdénnen die er-
findungsgemdfRen Massen weitere Stoffe enthalten, die unter-

schiedlich sind zu Komponenten (Al), (A2) und (B), wie z.B. Ka-
talysatoren (C), weitere Bestandteile (D), Wasser (E) und Addi-

tive (F).

Beispiele flUr gegebenenfalls eingesetzte Katalysatoren (C) sind
alle bisher bekannten Kondensationskatalysatoren, wie

Metallverbindungen, wie z.B. Aluminium(III)-neodecanoat, Alumi-

nium(III)-stearat, Aluminium(III)-ethoxid, Aluminium(III)-octo-
at, Aluminium(III)-ethylhexanoat, Aluminium(III)-propoxid, Alu-
minium(III)-butoxid, Aluminium(III)-acetylacetonat, Aluminium-
(ITI)-(9-octadecenylacetoacetate)-diisopropoxid, Zink(II)-stea-
rat, Zink(II)-octoat, Zink(II)-(2-ethylhexanocat), Zink(II)-

(acetylacetonat), Zink(II)-bis-(2,2,6,6-tetramethyl-3,5-heptan-
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dionat), Strontium(II)-(2-ethylhexanocat), Titan(IV)-bis(ethyl-
acetoacetato) -bis(iso-butanolato), Titan(IV)- (n-butoxid), Ti-
tan(IV) - (t-butoxid), Zirconium(IV)-acetylacetonat, Zirconium-
(IV) - (2-ethylhexanoat), Zirconium(IV)-lactat, Lithium(I)-octan-
oat, Bismuth(III)-(2-ethylhexanoat), Bismuth(III)-neodecanoat,
Dioctylzinn(IV)-laurat, Dibutylzinn(IV)-laurat, Dimethylzinn-
(IV) -laurat, Dioctylzinn(IV)-oxid, Dibutylzinn(IV)-oxid, Dime-
thylzinn(IV)-oxid, Dioctylzinn(IV)-acetat, Dibutylzinn(IV)-ace-
tat, Verbindung erhdltich durch Umsetzung von Dioctylzinn- (IV) -
acetat mit Tetraethoxysilan, Verbindung erhdltich durch Umset-
zung von Dibutylzinn- (IV) -acetat mit Tetraethoxysilan, Zinn-
(II)-octoat, Blei(II)-acetat, Blei(II)-octoat, Blei(II)-oxid,
Blei(II)-sulfid, Blei(II)-carbonat, Nickel(II)-acetylacetonat,
Nickel(Ii)—acetat, Nickel (II)-octeoat, Nickel (II)-carbonat Co-
balt (II)-octoat, Cobalt(II)-carbonat, Mangan(II)-octoat, Man-
gan(II)-carbonat, Mangan(IV)-oxid;

Sauren, wie z.B. Carbonsduren, Dicarbonsaduren, Organophosphor-
sdure und ihre Mono und Di-Ester, Phosphonsduren und ihre Mono-
ester und Diorganophosphinsduren, Borsdure, Bor(IIT)-fluorid,
Ammoniumsalze und Anhydride von Carbonsduren;

Basen, wie z.B. Alkali- und Erdalkalihydroxid, Alkali- und Erd-
alkalialkoholat, Butyllithium, sowie Kaliumsiliconat;

siliciumfreie, stickstoffhaltige Verbindungen, wie z.B. primdre

Amine, wie 1-Butylamin, sec-Butylamin, tert-Butylamin, 1-Hexyl-
amin, Cyclohexylamin, 1-Octylamin, 1,1,3,3-Tetramethylbutyla-
min, 2-Ethylhexylamin, 2-Methyl-2-heptylamin; sekundidre Amine,
wie Diethylamin, Di-n-btylamin, Piperidin, Piperazin, Pyrroli-
din; tertidre Amine, wie Triethylamin, Tri-n-butylamin, 1,4-Di-
azabicyclo[2.2.2]octan (DABCO); Amidine, wie Acetamidin,
1,4,5,6-Tetrahydropyrimidin, 1,5-Diazabicyclo[4.3.0]lnon-5-en
(DBN), 1,8-Diazabicyclo[5.4.0]undec-7-en (DBU); Iminoharnstof-
fe, wie Guanidin, N-Methylguanidin, N,N'-Dimethylguanidin,

N,N,N',N'-Tetramethylguanidin, N,N,N', N'-Tetramethyl-N''-(1,1-
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dimethylethyl) -guanidin, N-Methyl-N'-nitroguanidin, 1,8-Bis-
(tetramethylguanidino)naphtalen (TMGN), Guanylguanidin, 1,5,7-
Triazabicyclo[4.4.0]dec-5-en (TBD) und 7-Methyl-1,5,7-triazabi-
cyclo(4.4.0)dec-5-en, ;

Aminosilane, wie N-Cyclohexylaminomethylmethyl-diethoxysilan,

N-Cyclohexylaminomethylmethyl-dimethoxysilan, N-Cyclohexylami-
nomethyl-triethoxysilan, N-Cyclohexylaminomethyl-trimethoxysi-
lan, N-Phenylaminomethyl-triethoxysilan, N-Phenylaminomethyl-
trimethoxysilan, N-(2-Aminoethyl) -3-aminopropyl-trimethoxysi-
lan, N-(2-Aminoethyl) -3-aminopropyl-triethoxysilan, N-(2-Amino-
ethyl) -3-aminopropyl-methyltrimethoxysilan, N-(2-Aminoethyl)-3-
aminopropyl-methyltriethoxysilan, N-Cyclohexyl-3-aminopropyl-
triethoxysilan, N-Cyclohexyl-3-aminopropyl-trimethoxysilan, N-
Cyclohexyl-3-aminopropyl-methyltriethoxysilan, N-Cyclohexyl-3-
aminopropyl-methyltrimethoxysilan, 3-Aminopropyl-triethoxysi-
lan, 3-Aminopropyl-trimethoxysilan, 3-Aminopropyl-methyltrieth-

oxysilan und 3-Aminopropyl-methyltrimethoxysilan.

Bevorzugt handelt es sich bei dem gegebenenfalls eingesetzten
Katalysator (C) um Bismuth(III)-(2-ethylhexanoat), Bismuth-
(III)-neodecanoat, Dioctylzinn(IV)-laurat, Dibutylzinn(IV)-lau-
rat, Dimethylzinn(IV)-laurat, Dioctylzinn(IV)-acetat, Dibutyl-
zinn (IV) -acetat, Dimethylzinn(IV)-actat, Zinn(II)-octoat, Zink-
(II) -acetylacetonat, Zirconium(IV)-(2-ethylhexanocat), Alumini-
um(IIT)-tert-butoxid, Lithiumhydroxid, Natriumhydroxid, Kalium-
hydroxid, Calciumhydroxid, Lithiummethanolat, Natriummethano-
lat, Kaliummethanolat, Magnesiummethanolat, Calciummethanolat,
Lithiumethanolat,rNatriumethanolat, Kaliumethanolat, Magnesium-
ethanolat, Calciumethanolat, Kaliummethylsiliconat, 1,8-Diaza-
bicyclo[5.4.0]Jundec-7-en, 1,5,7-Triazabicyclo[4.4.0]dec-5-en,
7-Methyl-1,5,7-triazabicyclo[4.4.0]dec-5-en, N,N,N',6N'-Tetrame-
thylguanidin, N-(2-Aminoethyl) -3-aminopropyl-trimethoxysilan,
N- (2-Aminoethyl) -3 -aminopropyl-triethoxysilan, 3-Aminopropyl-
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triethoxysilan, 3-Aminopropyl-trimethoxysilan, N- (2-Amino-
ethyl) -3-aminopropyl-methyltrimethoxysilan, N-(2-Aminoethyl) -3-
aminopropyl-methyltriethoxysilan, 3-Aminopropyl-methyltrieth-

oxysilan und 3-Aminopropyl-methyltrimethoxysilan.

Insbesondere handelt es sich beil dem gegebenenfalls eingesetz-
ten Katalysator (C) um Bismuth(III)-(2-ethylhexanoat), Bismuth-
(ITT) -neodecanocat, Zinn(II)-octoat, Zink(II)-acetylacetonat,
Kaliummethylsiliconat, 1,8-Diazabicyclo[5.4.0]Jundec-7-en,
1,5,7-Triazabicyclo[4.4.0]ldec-5-en, 7-Methyl-1,5,7-triazabi-
cyclo[4.4.0]dec-5-en und N,N,N',N'-Tetramethylguanidin.

Falls die erfindungsgemafen Massen Katalysatoren (C) enthalten,
handelt es sich um Mengen von vorzugsweise 0,0001 bis 10 Ge-
wichtsteilen, besonders bevorzugt 0,0001 bis 5 Gewichtsteilen,
insbesondere 0,0001 bis 2 Gewichtsteilen, jeweils bezogen auf
100 Gewichtsteile in Summe der Komponenten (Al) und (A2). Die

erfindungsgemdfien Massen enthalten bevorzugt Katalysator (C).

Ganz besonders bevorzugt handelt es sich bei dem gegebenenfalls
eingesetzten Katalysator (C) um 1,8-Diazabicyclo[5.4.0]undec-7-
en, 1,5,7-Triazabicyclo[4.4.0]dec-5-en, 7-Methyl-1,5,7-triaza-
bicyclo[4.4.0]dec-5-en, N,N,N',N'-Tetramethylguanidin in Mengen
von 0,0001 bis 1 Gewichtsteilen bezogen auf 100 Gewichtsteile

in Summe der Komponenten (Al) und (A2).

Beispiele fur gegebenenfalls eingesetzte weitere Bestandteile
(D) sind funktionelle Silane, wie Methacrylsilane, Glycidoxy-
silane und Mercaptosilane; Silikate, wie Natriumorthosilikat,
Dinatriumdisilikat, Dinatriumtrisilikat, Kaliumsilikat, Calci-

umsilikat und Magnesiumsilikat.
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Falls die erfindungsgemdfien Massen weitere Bestandteile (D)
enthalten, handelt es sich um Mengen von vorzugsweise 1 bis 15
Gewichtsteilen, besonders bevorzugt 1 bis 10 Gewichtsteilen,
jeweils bezogen auf 100 Gewichtsteile in Summe der Komponenten
(A1) und (A2). Die erfindungsgemdfien Zusammensetzungen enthal-

ten bevorzugt keine Komponente (D).

Beispiele flr gegebenenfalls eingesetztes Wasser (E) sind alle
Arten von Wasser, wie Regenwasser, vollentsalztes Wasser, als
Kristallwasser gebunden in Salzen, wie Natriumsulfat-decahy-
drat, Aluminiumsulfat-octadecahydrat, Caliumsulfat-dihydrat,
Dinatriummetasilikat-Nonahydrat, Dinatriummetasilikat-Pentahy-
drat; Wasser, adsorbiert an Zeolithe mit Porenweiten von 0,3
bis 1,5 nm, bevorzugt von 0,3 bis 1,0 nm; Wasser, gebunden an
o-Cyclodextrin mit n = 6 Glucosemolekllen (Hohlraumdurchmes-
ser/-hdéhe: 0,47 bis 0,53/0,79 nm), B-Cyclodextrin mit n = 7
Glucosemolekllen (Hohlraumdurchmesser/-hdhe: 0,60 bis
0,65/0,79 nm) oder y-Cyclodextrin mit n = 8 Glucosemolekiilen

(Hohlraumdurchmesser/-hdéhe: 0,75 bis 0,83/0,79 nm).

Falls die erfindungsgemafien Massen Wasser (E) in ungebundener
Form oder gebunden als Kristallwasser enthalten, handelt es
sich um Mengen von vorzugsweise 0,1 bis 5 Gewichtsteilen, be-
sonders bevorzugt 0,1 bis 2 Gewichtsteilen, insbesondere 0,1
bis 1 Gewichtsteilen, jeweils gerechnet als reines Wasser und
bezogen auf 100 Gewichtsteile in Summe der Komponenten (Al) und
(A2) .

Falls die erfindungsgemafien Massen Wasser (E) in gebundener
Form in Zeolithen oder Cyclodextrinen enthalten, handelt es
sich um Mengen von vorzugsweise 1 bis 10 Gewichtsteilen, beson-
ders bevorzugt 1 bis 5 Gewichtsteilen, jeweils bezogen auf 100

Gewichtsteile in Summe der Komponenten (Al) und (A2). Die er-
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findungsgemaflen Massen enthalten bevorzugt keine Komponente

(E) .

Beispiele fir erfindungsgemdf gegebenenfalls eingesetzte Addi-
tive (F) sind Pigmente, bevorzugt anorganische Pigmente wie Ei-
gsenoxide (gelb, schwarz, rot), Chrom(III)-oxid, und Titandi-
oxid, Ruf; Farbstoffe, wie Phthalocyanine, Azoverbindungen; Ef-
fektpigmente zur Erzeugung eines Metallic-Effekts wie Plattchen
aus Gold, Silber, Kupfer, Aluminium, Silicium, Glimmer, ggf.
beschichtet z.B. mit FeTiO;, Fe;0;, Ti0;, oder FluUssigkristall-
pigmente zur Erzeugung eines goniochromatischen Farbeffekts.
Die Pigmente kénnen in Pulverform oder dispergiert in einer ge-
eigneten FllUssigkeit, besonders bevorzugt in einer fllissigen
Komponente (A2), eingesetzt werden. Des Weiteren kdénnen die
Pigmente auf die grobteiligen Flillstoffe (B) aufgezogen, als

oberfldchliche Beschichtung, eingesetzt werden.

Falls die erfindungsgemafRen Massen Additive (F) enthalten, han-
delt es sich um Mengen von vorzugswelse 1 bis 20 Gewichtstei-
len, besonders bevorzugt 1 bis 15 Gewichtsteilen, insbesondere
1 bis 10 Gewichtsteilen, jeweils bezogen auf 100 Gewichtsteile
in Summe der Komponenten (Al) und (A2). Die erfindungsgemaRen

Massen enthalten bevorzugt Komponente (F).

Bei den erfindungsgemdfen Massen handelt es sich vorzugsweise
um solche, enthaltend

(Al) Harzkomponente bestehend aus mindestens einem Organopoly-
giloxanharz bestehend aus Einheiten der Formel (I),

(A2) Organosiliciumkomponente bestehend aus mindestens einer
Organosiliciumverbindung bestehend aus Einheiten der Formel
(I1),

(B) mindestens einen Fullstoff,

(C) mindestens einen Katalysator,
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gegebenenfalls

(D) weitere Bestandteile,
gegebenenfalls

(E) Wasser und
gegebenenfalls

(F) Additive.

Besonders bevorzugt handelt es sich bei den erfindungsgeméfen
Massen um solche, enthaltend

(Al) Harzkomponente bestehend aus mindestens einem Organopoly-
siloxanharz (Al-1),

(A2) Organosiliciumkomponente bestehend aus mindestens einer
Organosiliciumverbindung bestehend aus Einheiten der Formel
(I1),

(B) mindestens einen FlUllstoff,

(C) mindestens einen Katalysator,

gegebenenfalls

(D) weilitere Bestandteile,

gegebenenfalls

(E) Wasser und

gegebenenfalls

(F) Additive.

Die erfindungsgemdffien Massen enthalten auffer den Komponenten
(A1), (A2), (B) sowie gegebenenfalls (C), (D), (E) und (F) vor-

zugsweise keine weiteren Bestandteile.

Bei den erfindungsgemdfs eingesetzten Komponenten kann es sich
jeweils um eine Art einer solchen Komponente wie auch um ein
Gemisch aus mindestens zwel Arten einer jeweiligen Komponente

handeln.
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Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Ver-
fahren zur Herstellung der erfindungsgemdfien Zusammensetzungen
durch Mischen der einzelnen Komponenten in beliebiger Reihen-

folge.

In einer Ausflihrungsform des erfindungsgemdfien Verfahrens wird
aus den Komponenten (Al) und (A2) eine Vormischung hergestellt,
Komponente (B) zudosiert und anschliefend die gegebenenfalls

eingesetzten Komponenten (C) bis (F) zugeflgt.

In einer weiteren Ausflhrungsform des erfindungsgeméfien Verfah-
rens wird Komponente (B) in einem Mischer vorgelegt, die Vormi-
schung aus den Komponenten (Al) und (A2) zudosiert und an-

schlieend die gegebenenfalls eingesetzten Komponenten (C) bis

(F) zugeflgt.

In einer weiteren Ausflihrungsform des erfindungsgemafen Verfah-
rens wird Komponente (B) mit Komponente (A2) vorgemischt und
anschlieRend Komponente (Al) sowie anschlieRend die gegebenen-

falls eingesetzten Komponenten (C) bis (F) zugefigt.

In einer weiteren Ausfihrungsform des erfindungsgemaRen Verfah-
rens wird Komponente (B) mit Komponente (Al) vorgemischt und
anschlieRend Komponente (A2) sowie anschliefend die gegebenen-

falls eingesetzten Komponenten (C) bis (F) zugeflgt.

Dieses Vermischen kann bei Raumtemperatur und dem Druck der um-
gebenden Atmosphdre, also etwa 900 bis 1100 hPa, erfolgen.
Fallgs erwlnscht, kann dieses Vermischen aber auch bei hdbheren
Temperaturen erfolgen, z.B. bei Temperaturen im Bereich von 30
bis 150°C. Weiterhin ist es mdéglich, zeitweilig oder standig

unter vermindertem Druck zu mischen, wie z.B. bei 30 bis
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500 hPa Absolutdruck, um fllchtige Verbindungen und/oder Luft

zu entfernen.

Insbesondere findet beim erfindungsgemafien Verfahren das Vermi-
schen der Komponenten beil einer Temperatur statt, die mindes-
tens 20 K unter dem Siedepunkt der eingesetzten Organosilicium-

komponente (A2) liegt.

Das erfindungsgemdfe Verfahren kann kontinuierlich, diskontinu-

ierlich oder semikontinuierlich durchgefiuhrt werden.

Die erfindungsgemdflen Massen sind in einer bevorzugten Ausfiih-
rungsform knetbare, bei Raumtemperatur sehr hochviskose Mi-
schungen von kittdhnlicher Konsistenz, die jedoch bei entspre-
chend hohem mechanischem Druck zum Flieflen gebracht werden kén-

nen.

Die erfindungsgemaflen Massen haben in einer weiteren bevorzug-
ten Ausfihrungsform die Konsistenz von nassem Sand. Sie sind
férderbar, z.B. auf Transportbéndern und haben eine bis zur

Weiterverarbeitung ausreichende Lagerfahigkeit.

Die erfindungsgemdfen Massen koénnen durch mechanischen Druck
bei Temperatur der Umgebung oder gegebenenfalls bei erhdhter

Temperatur in beliebige Form gebracht werden.

Die erfindungsgemdfien Massen vernetzen bei Temperatur der Umge-
bung, uUblicherweise Raumtemperatur, oder bei Temperaturen ober-
halb Raumtemperatur durch Kondensationsreaktion unter Abspal-

tung von Alkohol und gegebenenfalls Wasser.

Durch . ErhShung der Temperatur kann eine Beschleunigung der Ver-

netzung bewirkt werden, so dass die Formgebung und die Vernet-
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zung auch in einem gemeinsamen Schritt durchgefiihrt werden koén-

nen,

Die erfindungsgemafen Massen kénnen flr alle Zwecke eingesetzt
werden, fir die auch bisher vernetzbare Siliconmassen einge-
setzt worden sind. Die Verarbeitung der erfindungsgemifen Mi-

schungen erfolgt nach bekannten Verfahren.

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung sind Form-
kdrper hergestellt durch Vernetzung der erfindungsgemifRen Zu-

sammensetzungen.

Formkorper kdénnen aus den erfindungsgemdfien Mischungen zum Bei-
spiel durch das an sich seit langem bekannte Verfahren des
Spritzpressens hergestellt werden. Dazu wird die Mischung mit
Hilfe von mechanischem Druck in ein entsprechendes Formnest in-
jiziert. Die Form ist in der Regel zweigeteilt und wird wahrend
des Spritzpressvorgangs durch eine hydraulische Presse ver-
schlossen. Die Form ist auf die gewlnschte Temperatur vorge-
heizt, wodurch einerseits das FliefRen der Masse erleichtert
wird und andererseits die Aushdrtung beschleunigt wird. Nach
Ende des Spritzpressvorganges wird die Form noch solange ge-
schlossen gehalten, bis die Formkdrper eine Konsistenz erreicht
haben, die eine zerstdrungsfreie Entnahme der Formkdrper ge-
stattet. Formnester flr PrUfkdrper sind zum Beispiel in DIN EN

ISO 10724-1:2002-04 beschrieben.

Bei den erfindungsgemdfien Formkdrpern handelt es sich bevorzugt

- um kunstliche Steine.

Zur Herstellung von klUnstlichen Steinen wird bevorzugt wie
folgt vorgegangen: die erfindungsgemafen Massen werden dabei

zundchst in eine Form gegeben, wobei zur Vermeidung von Gasein-
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schllissen anschliefRend Unterdruck angelegt wird. Eine Verdich-
tung kann bereits in diesem Schritt stattfinden, indem bevor-
zugt die erfindungsgemafe Magse Uber die Formen in Vibration
versetzt wird. Daran schlieft gich eine weitere Verdichtung der
Masse durch Aufbringen von mechanischem Druck an. Dieser Kom-
paktierungsprozess, d.h. die Verdichtung ggf. unter Vibration
im Vakuum, dauert idealerweise mehrere Minuten, bevorzugt 2 bis
3 Minuten. Falls der Formkdérper in der Form ausgehartet wird,
dann wird gleichzeitig mit einem der vorangegangenen Schritte
oder anschlieffend die Form flr einen Zeitraum von bevorzugt 30
bis 120 Minuten auf Temperaturen oberhalb Raumtemperatur, be-
vorzugt bei 50 bis 200°C, besonders bevorzugt bei 80 bis 160°C,
insbesondere bei 80 bis 130°C, erwdrmt. Danach wird der Form-
kérper der Form entnommen. Alternativ kann, was besonders be-
vorzugt ist, der noch nicht ausgehdrtete Formkdrper nach dem
Abschluss der Formgebung, d.h. nach dem mechanischen Pressen,
der Form entnommen werden und in einem anschliefenden separaten
Schritt in einem separaten Apparat bei den oben genannten Tem-
peraturen und Zeiten ausgehartet werden. Danach erfolgt vor-
teilhafterweise eine weitere Lagerung bei Umgebungstemperatur
fir eine Dauer von mindestens einer Stunde, bevorzugt von min-
destens 10 Stunden, besonders bevorzugt von 24 bis 48 Stunden.
Der so erhaltene Formkdrper kann dann nach bekannten Verfahren
welterverarbeitet werden, wie z.B. durch Schleifen, Polieren

der Oberfliachen und Zuschneiden.

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Ver-
fahren zur Herstellung von kinstlichen Steinen, dadurch gekenn-
zeichnet, dass die erfindungsgemadfen Zusammensetzungen geformt

und vernetzen gelassen werden.
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Die erfindungsgemaRen Formkdrper haben eine Harte von bevorzugt
mindestens 50 Shore D, besonders bevorzugt von mindestens 60

Shore D, insbesondere von mindestens 75 Shore D.

Die erfindungsgemiafen Formkdrper zeigen bei Einwirkung von UV-
Strahlung im Vergleich zu herkdémmlichen Formkdrpern auf Basis
organischer Harze noch keine Farbverdnderung (Gelbverfdrbung
von hellen Farbtdénen oder Aufhellung dunkler Farbtdne) wenn bei
den herkdémmlichen Systemen bereits deutliche Vera&nderungen

sichtbar werden.

Ferner haben die erfindungsgemdfen Zusammensetzungen den Vor-
teil, dass sie sich hervorragend zur Herstellung von kunstli-

chen Steinen eignen.

Die erfindungsgemidfen Zusammensetzungen haben den Vorteil, dass
bei der Verarbeitung keine gesundheitsschiddlichen Emissionen in
dem Umfang entstehen wie sie uUblicherweise bei nach dem Stand
der Technik eingesetzten Polyesterharzen, welche in Styrol ge-

16st sgind, auftreten.

Die erfindungsgemdfien Formkdrper haben den Vorteil, dass sie
eine ausgezeichnete Hitzebestandigkeit aufweisen, sodass bei
héherer thermischer Belastung von bis zu 200°C geringere oder
keine Verfarbungen auftreten als es bei FormkdOrpern, die mit
organischen Polyester- oder Acrylatharzen entsprechend dem ge-
genwartigen Stand der Technik hergestellt werden, der Fall ist.
Auflerdem bleiben auch nach langerer thermischer Belastung bei
sehr hohen Temperaturen (z.B. 1h bei 700°C) die mechanischen

Eigenschaften weitgehend erhalten.

Die erfindungsgemaRen Formkdrper haben den Vorteil, dass sie

UV- und bewitterungsstabil sind.
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Die erfindungsgemafen Formkdrper haben den Vorteil, dass sie
bei hoher thermischer Belastung formstabil bleiben und somit
nicht die Gefahr des Abldsens von heiflem und/oder brennendem

festem und/oder fllUssigem Material besteht.

In den nachstehend beschriebenen Beispielen beziehen sich alle
Viskosgitdtsangaben, sofern nicht anders angegeben, auf eine
Temperatur von 25°C. Sofern nicht anders angegeben, werden die
nachstehenden Beispiele bei einem Druck der umgebenden Atmo-
sphare, also etwa bei 1013 hPa, und bei Raumtemperatur, also
bei etwa 23°C, bzw. beil einer Temperatur, die sich beim Zusam-
mengeben der Reaktanden bei Raumtemperatur ohne zusatzliche
Heizung oder Kihlung einstellt, sowie bei einer relativen Luft-
feuchtigkeit von etwa 50 % durchgeflhrt. Des Weiteren beziehen
sich alle Angaben von Teilen und Prozentsdtzen, soweit nichts

anderes angegeben ist, auf das Gewicht.

In der vorliegenden Erfindung werden Stoffe durch Angabe von
Daten charakterisiert, die bevorzugt mittels instrumenteller
Analytik erhalten werden. Die zugrundeliegenden Messungen wer-
den entweder 6ffentlich zugdnglichen Normen folgend durchge-
fihrt oder nach speziell entwickelten Verfahren ermittelt. Um
die Klarheit der mitgeteilten Lehre zu gewdhrleisten, sind die

verwendeten Methoden hier angegeben:

Viskositat

In den folgenden Beispielen wird die dynamische Viskositat der
Organosiliciumverbindungen nach DIN 53019 gemessen. Dabei wurde
bevorzugt wie folgt vorgegangen: Die Vigkositét wird, sofern
nicht anders angegeben, bel 25°C mittels eines Rotationsrheome-
ters “Physica MCR 300”7 von der Firma Anton Paar gemessen. Dabei

wird fir Viskositdten von 1 bis 200 mPa's ein koaxiales Zylin-
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der-Messsystem (CC 27) mit einem Ring-Messspalt von 1,13 mm ge-
nutzt und flr Viskositdten von grdfier als 200 mPa-s ein Kegel-
Platte-Messsystem (Searle-System mit Messkegel CP 50-1) verwen-
det. Die Schergeschwindigkeit wird der Polymerviskositdt ange-
passt (1 bis 99 mPa-s bei 100 s™*; 100 bis 999 mPa-s bei 200
s7'; 1000 bis 2999 mPa-s bei 120 s™*; 3000 bis 4999 mPa:s bei 80
s™*; 5000 bis 9999 mPa-s bei 62 s™'; 10000 bis 12499 mPa:s bei
50 s™%; 12500 bis 15999 mPa-s bei 38,5 s'; 16000 bis

19999 mPa s bei 33 s™'; 20000 bis 24999 mPa-s bei 25 s™%; 25000
bis 29999 mPa-s bei 20 s™*; 30000 bis 39999 mPa-s bei 17 s7%;
40000 bis 59999 mPa-s bei 10 s™; 60000 bis 149999 bei 5 s™%;
150000 bis 199999 mPa-s bei 3,3 s™'; 200000 bis 299999 mPa-s bei
2,5 s'; 300000 bis 1000000 mPa-s bei 1,5 s™t.

Nach Temperierung des Messsystems auf die Messtemperatur wird
ein dreistufiges Messprogramm bestehend aus einer Einlaufphase,
einer Vorscherung und einer Viskositdts-Messung angewandt. Die
Einlaufphase erfolgt durch stufenweise Erhdéhung der Scherge-
schwindigkeit innerhalb einer Minute auf die oben angegebene
von der zu erwartenden Viskositat abhdngige Schergeschwindig-
keit bei der die Messung erfolgen soll. Sobald diese erreicht
ist, erfolgt bei konstanter Schergeschwindigkeit die Vorsche-
rung fdr 30 s, anschlieRBend werden zur Bestimmung der Viskosi-
tdt 25 Einzelmessungen fir je 4,8 s durchgeflhrt, aus denen der
Mittelwert bestimmt wird. Der Mittelwert entspricht der dynami-

schen Viskositdt, die in mPa-s angegeben wird.

Beschreibung der Bestimmung der Molekulargewichtsverteilungen
Methode: Size Exclusion Chromatography (SEC) nach DIN 55672-1
Durchflussgeschwindigkeit: 1.00 mL/min

Injektionssystem: Autosampler Agilent 1200 (Agilent Technolo-
gies)

Injektionsvolumen: 100 uL
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Eluent: Im Falle von phenylgruppenhaltigen Produkten wurde Tet-
rahydrofuran >99.5%, stabilisiert mit 250 ppm 2,6-Di-tert-
butyl-4-methylphenol (BHT) verwendet; im Falle von nicht phe-
nylgruppenhaltigen Materialien wurde Toluol >99.9%, p.A., ein-
gesetzt. Alle Chemikalien sind kauflich erhaltlich z.B. bei der
Firma Merck KGaA, DE-Darmstadt.

Sadule: Stationdre Phase: Polystyrol-divinylbenzol von der Firma
Agilent Technologies

Es wurden vier Saulen hintereinandergeschaltet, bestehend aus
einer 50 mm langen Vorsaule und drei je 300 mm langen Trennsau-
len. Alle Saulen hatten einen Innendurchmesser von 7,8 mm. Die
verwendeten Gele hatten eine Partikelgrdfie von 5 pm. Die Poren-
gréRe der Vors&ule betrug 500 A, die der drei Trennsiulen be-
trug der Reihenfolge nach 10000 A, 500 A und 100 A.
Sdulentemperatur: Ofentemperatur 45°C. Die Konzentration wurde
mit einem RI-Detektor ermittelt (Messprinzip Deflexion, Typ:
Agilent 1200; Zellvolumen: 8 pL; Temperatur: 45°C

Das System wurde mit ebenfalls von der Fa. Agilent kduflich er-
haltlichen Polystyrolstandards kalibriert. Konzentration:

0.4 g/L (EasiCal, fertige Polystyrol-Kalibriermittel; Injekti-
onsvolumen: 100 plL. Als interner Standard fir Toluol als Eluent
wurde Tetrahydrofuran als Markersubstanz verwendet und als in-
terner Standard fOr Tetrahydrofuran als Eluent wurde Toluol als
Markersubstanz verwendet. Anpassen von Kalibrierkurven: Polyno-
meller Fit PSS 3. Ordnung. Probenvorbereitung: Etwa 15 - 50 mg
der zu messenden Probe wurden im jeweiligen Eluent geldst (¢ =
etwa 3 - 10 mg/mL). Die Probenmenge wurde so bemessen, dass ein
deutliches RI-Signal erhalten werden konnte. Alle Proben liefRen
sich vollstandig im Eluenten l&sen.

Auswertung: Die ermittelten Molgewichte wurden jeweils auf gan-

ze Hunderter gerundet.
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Biegefestigkeit

In der vorliegenden Erfindung wurde die Biegefestigkeit nach
ISO 178:2011-04 Verfahren A mit einer PrlUfgeschwindigkeit von

2 mm/min bei einer Auflagedistanz von 60 mm gemessen.

Dabei wurde bevorzugt wie folgt vorgegangen: Es wurden Prufkdr-
per in den Dimensionen L&nge x Breite x Dicke =

80 mm x 10 mm x 4 mm verwendet. Die Messungen wurden an jeweils
5‘Prﬁfk6rpern durchgefthrt. Die PruUfkdérper wurden durch Spritz-
gieRBverfahren mit einem Werkzeug mit austauschbaren Formnest-
platten entsprechend DIN EN ISO 10724-1:2002-04 hergestellt und
unter den in den Beispielen angegebenen Bedingungen (Tempera-
tur, Zeit) ausgehdrtet. Bei der Prufung wurden die Probekdrper
stets so in die Maschine eingelegt, wie sie auch in der Spritz-
gieform lagen, d.h. mit der Unterseite nach unten. Vor der
Messung wurden die Probekdrper bei 23°C und 50% rel. Luftfeuch-
tigkeit flr die in den Beispielen angegebene Zeit vorgelagert.
Der angegebene Wert fur die Biegefestigkeit in MPa entspricht
dem jeweiligen Mittelwert der Einzelmessungen, gerundet auf

ganze Zahlen entsprechend DIN 1333:1992-02 Abschnitt 4.5.

Shore~-D-Harte:

Die Messung der Harte wurde nach DIN EN ISO 868:2003-10 be-
stimmt. Dabei wurde bevorzugt wie folgt vorgegangen: Die Mes-
sung wurde mit einem Durometer (Shore D-Harte) an Platten-
Probekédrpern in den Dimensionen Lange x Breite x Dicke =

40 mm x 40 mm x 6 mm durchgefihrt, welche durch Spritzgiefver-
fahren mit einem Werkzeug mit austauschbaren Formnestplatten in
Anlehnung an DIN EN ISO 10724-1:2002-04 Form 2 hergestellt und
unter den in den Beispielen angegebenen Bedingungen (Tempera-
tur, Zeit) ausgehdrtet wurden. Vor der Messung wurden die Prif-
kérper bei 23°C und 50% rel. Luftfeuchtigkeit fir die in den

Beispielen angegebene Zeit vorgelagert.
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UV-Bestandigkeit:

Die Testung der UV-Bestdndigkeit wurde mit dem SUNTEST CPS+ der
Firma Atlas Material Testing Technology mit den oben genannten
Platten-Probekdrpern durchgefihrt. Es wurde eine klnstliche
Lichtquelle (Xenon-Lampe) mit einem optischen Filtersystem (be-
schichtetes Quarzglas mit UV-Spezialglas der Firma Atlas Mate-
rial Testing Technology), fir die Simulation der sichtbaren und
ultravioletten Anteile des Tageslichts, gemdR den Festlegungen
der CIE-Veréffentlichung Nr. 85 (s. DIN EN ISO 11431:2003-1),
verwendet. Die Spektralverteilung der Strahlung entsprach den
in ISO 4892-2 (Verfahren A) angegebenen Anforderungen. Im Wel-
lenlangenbereich zwischen 290 nm und 800 nm betrug die Bestrah-
lungsstérke an der Oberfliche der Probekdrper (550 + 75) W/m?.
Die Verfarbung der Probekdrper wurde an Platten-Probekdrpern in
den Dimensionen Ladnge x Breite x Dicke = 40 mm x 40 mm X 6 mm
ermittelt, welche nach dem oben beschriebenen Verfahren herge-
stellt wurden. Die Prufkdrper wurden bei 23°C und 50% rel.
Luftfeuchtigkeit flr die in den Beispielen angegebene Zeit vor-
gelagert. Anschlieflend wurden die Prifkdrper nach den in den
Beispielen genannten Lagerungszyklen visuell beurteilt (,++“ =
keine Verfarbung, ,+“ = geringe Verférbung, «O% = maRige Ver-

farbung, ,-“ = starke Verfarbung, ,--“ sehr starke Verfarbung).

Thermische Bestandigkeit

Zur Testung der thermischen Bestédndigkeit in Bezug auf Verfar-
bung wurden Biegefestigkeits-Probekdrper verwendet, welche nach
dem oben beschriebenen Verfahren hergestellt wurden. Die Pruf-
kérper wurden bei 23°C und 50 % rel. Luftfeuchtigkeit fur die
in den Beispielen angegebene Zeit vorgelagert. Anschliefend
wurden die PrlUfkdrper flur die in den Beisgpielen angegebene Zeit
bei der angegebenen Temperatur in einem handelsiiblichen Umluft-
Trockenschrank gelagert. Danach wurde die Verférbung der Probe-

kérper visuell beurteilt (,++“ = keine Verfdrbung, ,+“ = gerin-
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ge Verfdrbung, ,0" = médfRige Verfdrbung, ,-" = starke Verfér-
bung, ,--"“ sehr starke Verfarbung).

Zur Testung der thermischen Bestandigkeit in Bezug auf die Bie-
gefestigkeit wurden Biegefestigkeits-Probekdrper verwendet,
welche nach dem oben beschriebenen Verfahren hergestellt wur-
den. Die Priufkdrper wurden bei 23°C und 50 % rel. Luftfeuchtig-
keit flir die in den Beispielen angegebene Zeit vorgelagert. An-
schlieflend wurden die Prufkdérper fir die in den Beispielen an-
gegebene Zelit bei der angegebenen Temperatur in einem handels-
Ublichen Umluft-Trockenschrank gelagert. Danach wurde die Bie-
gefestigkeit wie oben angegeben an den flr 2h auf 23°C abge-
kiihlten Probekdrpern gemessen, Der angegebene Wert fir die Bie-
gefestigkeit in MPa entspricht dem jeweiligen Mittelwert der
Einzelmessungen, gerundet auf ganze Zahlen entsprechend DIN

1333:1992-02 Abschnitt 4.5.

Harzmischung 1l: 100 Gewichtsteile eines pulverfdrmigen Organo-
polysiloxanharzes (Al) mit einem mittleren Molekulargewicht Mw
von 6600 g/mol, einem mittleren Molekulargewicht Mn von 2000
g/mol und einer Polydispersitdt von 3,3, der durchschnittlichen
Formel (MeSiO;/3)0,ss(MeSi(OH)Oz/2) 0,05 (MeSi(OEt) 0z/2) 0,06 (Mezsioz/z) 0,01
und 25 Gewichtsteile (2,4,4-Trimethylpentyl)trimethoxysilan,
welches eine dynamische Viskositdt von 1,8 mPa's aufweist, wur-
den in einem Rundkolben vorgelegt. Angchliefend wurde die Mi-
schung unter RUhren auf 55°C erwdrmt, wobei eine homogene Mi-
schung entstand. Danach wurde die Temperatur des Gemisches auf
95°C erhdéht und nach Erreichen dieser Temperatur ein Druck von
100 mbar angelegt. Unter diesen Bedingungen wurden weitere 2,5
Stunden gerthrt, danach lief man das Gemisch bei einem Druck
von 100 mbar auf eine Temperatur von 23°C abklhlen, bevor der

Unterdruck gebrochen wurde. Die so erhaltene Harzmischung wies
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eine dynamische Viskositdt von 35000 mPa-s bei 25°C und eine

dynamische Viskositdt von 400 mPa-s bei 80°C auf.

Harzmischung 2: 100 Gewichtsteile eines pulverfdrmigen Organo-
polysiloxanharzes (Al) mit einem mittleren Molekulargewicht Mw
von 6600 g/mol, einem mittleren Molekulargewicht Mn von 1900
g/mol und einer Polydispersitédt von 3,5, der durchschnittlichen
Formel (MeSiOs,z)o,ss (MeSi(OH)Oz/2) 0,03 (MeSi(OEL)O2/2)0,06(Me25102/2)0,06
(Me; (OH) 8101/2) 0,01 und 25,5 Gewichtsteile (2,4,4-Trimethylpen-
tyl) trimethoxysilan, welches eine dynamische Viskositadt von 1,8
mPa-s aufweist wurden in einem Rundkolben vorgelegt, anschlie-
fend wurde die Mischung unter Ruhren auf 55°C erwérmt, wobel
eine homogene Mischung entstand. Danach wurde die Temperatur
des Gemisches auf 95°C erhdht und nach dem Erreichen dieser
Temperatur ein Druck von 100 mbar angelegt. Unter diesen Bedin-
gungen wurden weitere 2,5 Stunden gerihrt, danach liefd man das
Gemisch bel einem Druck von 100 mbar auf eine Temperatur von
23°C abklhlen bevor der Unterdruck gebrodhen wurde. Die so er-
haltene Harzmischung wies eine dynamische Viskositat wvon 9000
mPa-s bei 25°C und eine dynamische Vigkositat von 300 mPa-s bei

80°C auf.

Harzmischung 3: 100 Gewichtsteile eines pulverfdrmigen Organo-
polysiloxanharzes (Al) mit einem mittleren Molekulargewicht Mw
von 6600 g/mol, einem mittleren Molekulargewicht Mn von 2000
g/mol und einer Polydispersitdt von 3,3, der durchschnittlichen
Formel

(MeSi03/2) o,88 (MeS1 (OH) Oz/2) 0,05 (MeS1 (OEt) Oz/2) 0,06 (M€2S103/2) 0,01, 65
Gewichtsteile einer Organosiliciumverbindung mit der durch-
schnittlichen Zusammensetzung (MeSiO03,2)0,19(1-0ctS103/2)0,0s

(MeSi (OMe) 0z/2) 0,30 (1-OctS1i (OMe) Oz/2) 0,08 (MeS1 (OMe) 201/2) 0,16

(1-0Octsi (OMe) 201/2) 0,07 (Me2S103/2) 0,15 mit einem mittleren Moleku-
largewicht Mw von 1550 g/mol, einem mittleren Molekulargewicht

Mn von 550 g/mol und einer Polydispersitdt von 2,8, wurden in
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einem Rundkolben vorgelegt. Anschliefend wurde die Mischung un-
ter RUhren auf 55°C erwarmt, wobeil eine homogene Mischung ent-
stand. Danach wurde die Temperatur des Gemisches auf 95°C er-
héht und nach dem Erreichen dieser Temperatur ein Druck von 100
mbar angelegt. Unter diesen Bedingungen wurde weitere 2,5 Stun-
den gerthrt, danach liefs man das Gemisch bei einem Druck von
100 mbar auf eine Temperatur von 23°C abkihlen bevor der Unter-
druck gebrochen wurde. Die so erhaltene Harzmischung wies eine
dynamische Viskosit&t von 6000 mPa-s bei 25°C und eine dynami-

sche Viskositdt von 200 mPa:s bei 80°C auf.

Beispiel B1

100 Gewichtsteile Harzmischung 1 und 300 Gewichtsteile Quarz-
mehl 16900 (kauflich erhdltlich bei den Amberger Kaolinwerken,
D-Hirschau) wurden in einem Speedmixer™ DAC 150 FVZ von der
Firma Hauschild & Co. KG 30 Sekunden bei 3000 Umin' vermischt.
Die Mischung wurde anschlieRend stehen gelassen bis sie auf ei-
ne Temperatur von 23°C abgekﬁhlt war. Danach wurden 0,16 Ge-
wichtsteile 1,1,3,3-Tetramethylguanidin (,TMG"; CAS-Nr. 80-70-
6; k&uflich erhdltlich bei Sigma—Aldrich®, D-Steinheim) zugege-
ben und die Mischung nochmals 30 Sekunden bei 2000 Umin™* ver-
mischt. Anschlieffend wurden von der Mischung Priafkdrper herge-
stellt. Dazu wurde eine Olhydraulische Presse vom Typ VSKO 75
der Firma Lauffer GmbH & Co. KG benutzt. Die Presse war mit ei-
nem Werkzeug mit austauschbaren Formnestplatten nach DIN EN ISO
10724-1:2002-04 ausgerlstet, womit sich PruUfkdrper in den Di-
mensionen Lange x Breite x Dicke = 80 mm x 10 mm x 4 mm (zur
Testung der Biegefestigkeit und der thermischen Bestdndigkeit)
bzw. Lange x Breite x Dicke = 40 mm x 40 mm x 6 mm (zur Testung
der H&rte und der UV-Bestandigkeit) herstellen liefen. Die Form
wurde hydraulisch geschlossen mit einer Schliefkraft von

140 kN. Die Form hatte die Aufenabmessungen Lange x Breite =

450 mm X 450 mm. Der Pressstempel hatte einen Durchmesser von
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50 mm. Zum Herstellen der Prufkdrper wurden 100 g der oben be-
schriebenen Mischung eingeflillt und mit einer Presskraft von

5 kN in das jeweilige Formnest, welches auf eine Temperatur von
120°C vorgeheizt war, eingespritzt. Nachdem die Formnester
vollstandig ausgeflllt waren stieg die Presskraft auf 25 kN an.
An diesem Punkt wurde die Hydraulik abgeschaltet. Wahrend der
Aushartung liefi die Kraft langsam nach und betrug am Ende des
gesamten Press- und Aushértevorgangs 14 kN. Nach 30 Minuten bei

120°C wurde das Werkzeug gedffnet und die Prufkdrper entnommen.

Die so erhaltenen Prufkdrper wurden hinsichtlich ihrer Eigen-
schaften Uberprlft. Die Ergebnisse finden sich in den Tabellen

1 bis 6.

Beispiel B2

Die in Beispiel 1 beschriebene Verfahrensweise wurde wiederholt
mit der Abanderung, dass anstelle von Quarzmehl 16900 Quarzmehl
Millisil W12 (k&uflich erhdltlich bei Quarzwerke GmbH, D-
Frechen) und anstelle von 0,16 Gewichtsteilen 1,1,3,3-Tetrame-
thylguanidin 1,35 Gewichtsteile Dioctylzinndilaurat (kauflich
erhaltlich unter der Bezeichnung TIB KAT 216 bei TIB Chemicals,

D-Mannheim) eingesetzt wurde.

Die so erhaltenen Prufkdrper wurden hingichtlich ihrer Eigen-
schaften Uberprtft. Die Ergebnisse finden sich in den Tabellen

1 bis 6.

Beispiel B3

Die in Beispiel 1 beschriebene Verfahrensweise wurde wiederholt
mit der Abanderung, dass anstelle von 0,16 Gewichtsteilen
1,1,3,3-Tetramethylguanidin 1,6 Gewichtsteile einer 90 Gew.-

%igen Loésung von Zirkonium(IV)2-ethylhexanoat in Testbenzin
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(CAS-Nr. 2233-42-3; k&auflich erhaltlich bei ABCR, D-Xarlsruhe)

eingesetzt wurde.

Die so erhaltenen Priufkdrper wurden hinsichtlich ihrer Eigen-
schaften Uberprift. Die Ergebnisse finden sich in den Tabellen

1 bis 6.

Beispiel B4

Die in Beispiel 1 beschriebene Verfahrensweise wurde wiederholt
mit der Abi&nderung, dass anstelle von 0,16 Gewichtsteilen
1,1,3,3-Tetramethylguanidin 0,75 Gewichtsteile einer 70 Gew.-
$igen Lésung von Bismuth(IIT)neodecanoat in Neodecansdure (CAS-
Nr. 34364-26-6; kduflich erhdltlich bei ABCR, D-Karlsruhe) ein-

gesetzt wurde.

Die so erhaltenen Prifkdrper wurden hinsichtlich ihrer Eigen-
schaften Uberprift. Die Ergebnisse finden sich in den Tabellen

1 bis 6,

Beispiel B5

Die in Beispiel 1 beschriebene Verfahrensweise wurde wiederholt
mit der Abénderung, dass zusatzlich zu 100 Gewichtsteilen Harz-
mischung 1 und 300 Gewichtsteilen Quarzmehl 16900 3 Gewicht-
steile Natriumsilikat-Pulver (CAS-Nr. 1344-09-8; kauflich er-
hdltlich unter der Bezeichnung Sikalon A bei Wéllner GmbH & Co.
KG, D-Ludwigshafen) und 0,3 Gewichtsteile handelstbliches voll-

entsalztes Wasser eingemischt wurden.

Die so erhaltenen PrUfkdrper wurden hinsichtlich ihrer Eigen-
schaften Uberpriift. Die Ergebnisse finden sich in den Tabellen

1 bis 6,
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Beispiel B6

Die in Beisgspiel 1 beschriebene Verfahrensweise wurde wiederholt
mit der Abdnderung, dass anstelle von Harzmischung 1 Harzmi-
schung 2 eingesetzt wurde und anstelle von 300 Gewichtsteilen
Quarzmehl 16900 180 Gewichtsteile Quarzmehl 16900 und 120 Ge-
wichtsteile Glaskurzfasern (kauflich erhdltlich unter der Be-
zeichnung Glasfaser MF 7904 bei Lanxess GmbH, D-Leverkusen)

eingemischt wurden.

Die so erhaltenen Priufkdérper wurden hinsichtlich ihrer Eigen-
schaften Uberpriuft. Die Ergebnisse finden sich in den Tabellen

1l bis 6.

Beispiel B7

Die in Beispiel 1 beschriebene Verfahrensweise wurde wiederholt
mit der Abanderung, dass anstelle von Harzmischung 1 Harzmi-
schung 3 und anstelle von 0,16 Gewichtsteilen 1,1,3,3-Tetrame-
thylguanidin 0,4 Gewichtsteile 1,1,3,3-Tetramethylguanidin ein-

gesetzt wurde.

Die so erhaltenen PrUfkdérper wurden hinsichtlich ihrer Eigen-
schaften Uberprift. Die Ergebnisse finden sich in den Tabellen

1 bis 6.

Vergleichsbeispiel V1

100 Gewichtsteile einer Ldsung von einem ungesattigten Polyes-
ter in Styrol mit einem Festgehalt von 62 bis 65 Gew.-% (kauf-
lich erhdltlich unter der Bezeichnung Palatal P4-01 bei Bufa
GmbH & Co. KG, D-Oldenburg) und 0,05 Gewichtsteile einer 65
Gew.-%igen L&sung Cobalt (IT)2-ethylhexanoat in Testbenzin (CAS-
Nr. 136-52-7; kauflich erh&dltlich bei ABCR, D-Karlsruhe) wurden
in einem Speedmixer™ DAC 150 FVZ 15 Sekunden bei 3000 U*min™*

vermischt. Danach wurde 1 Gewichtstell einer 32 Gew.-%igen 2-
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Butanonperoxid-Ldésung (CAS-Nr. 1338-23-4; kauflich erhaltlich
unter der Bezeichnung Luperox® DHD-9 beil Sigma—Aldrich®, D-
Steinheim) hinzugefligt und wieder 15 Sekunden im Speedmixer™
bei 2000 Umin™' gemischt. Die Mischung wurde mit 300 Gewichts-
teilen Quarzmehl 16900 erweitert und nochmals 30 Sekunden im
Speedmixer™ bei 2000 Umin' gemischt. Die Formnester wurden auf
50°C vorgeheizt. Nach dem Einpressen der Mischung in die
Formnester wurde anstelle von 30 Minuten bei 120°C 30 Minuten
bei 50°C temperiert. Nach 30 Minuten wurde die Temperatur des
Presswerkzeugs auf 80°C erhdht und nach dem Erreichen dieser
Temperatur wurden die Formkdérper weitere 30 Minuten temperiert.
Danach wﬁrde das Werkzeug gedffnet und die Prufkdrper entnom-

men.

Die so erhaltenen PrUfkdérper wurden hinsichtlich ihrer Eigen-
schaften Uberpruft. Die Ergebnisse finden sich in den Tabellen

1 bis 6.

Tabelle 1: 28 Tage Vorlagerung der Probekdrper bei 23°C und 50%

rel. Feuchte

Beispiel Bl B2 B3 B4 BS B6 B7 | V1

Harte (Shore D) 80 72 70 79 84 83 86 | 88

Biegefestigkeit [MPa]| 35 33 14 32 46 54 35 1 71

Tabelle 2: 28 Tage Vorlagerung der Probekdrper bei 23°C und 50%

rel. Feuchte, anschlieffend Lagerung fir 1 Tag bei 200°C

Beispiel Bl B2 B3 B4 BS B6 B7 | V1
Harte (Shore D) 84 88
Biegefestigkeit [MPal] 32 | 91
Visuelle Beurteilung | ++ | ++ | ++ | ++ | ++ | ++ | ++ [OY

T 3uRerlich dunkelgelbe Verfarbung
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Tabelle 3: 28 Tage Vorlagerung der Probekérper bei 23°C und 50%

rel. Feuchte, anschlieflend Lagerung fir 7 Tage bei 200°C

Beispiel B1 B2 B3 B4 B5 B6 B7 V1
Harte (Shore D) 89 | 94
Biegefestigkeit [MPa] 32 | 68
Visuelle Beurteilung | ++ | ++ | ++ | ++ | ++ | ++ | ++ |-

1 suRerlich ockerfarbene big braune, innen dunkelbraune Ver-

farbung

Tabelle 4: 28 Tage Vorlagerung der Probekdrper bei 23°C und 50%

rel. Feuchte, anschliefend Lagerung fUr 2 Stunden bei 300°C

Beispiel Bl B2 B3 B4 B5 B6 B7 Vi
Harte (Shore D) 84 72
Biegefestigkeit [MPal] 23 7

Visuelle Beurteilung ++ ++ ++ ++ ++ ++ o+ | --D

Y 3uRerlich und innen starke dunkelbraune Verfarbung

Tabelle 5: 28 Tage Vorlagerung der Probekdérper bei 23°C und 50%

rel. Feuchte, anschliefend Lagerung flUr 1 Stunde bei 700°C

Beispiel B7 | V1

Harte (Shore D) 87 ()

Biegefestigkeit [MPa] | 15

Visuelle Beurteilung | +@ | --

@ nicht messbar, da Prifkdrper zersetzt

) quf der Priufkdrper-Oberfliche bildete gich eine leichte

ascheartige abwischbare weife Ablagerung
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%

Tabelle 6: 28 Tage Vorlagerung der Probekdérper bei 23°C und 50%

rel. Feuchte, anschliefend UV-Bestrahlung mit einer Xenon-

Lichtquelle
Beispiel Bl |B2 | B3 |B4 |B5 | B6 | B7 | V1

Visuelle Beurteilung nach 1000h | ++ | ++ | ++ | ++ [ ++ | ++ | ++ | +

Visuelle Beurteilung nach 2000h | ++ [ ++ | ++ | ++ | ++ | ++ [ ++ | O
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Patentanspriiche

1. Hartbare Zusammensetzungen enthaltend
(Al) Harzkomponente bestehend aus mindestens einem Organopoly-

siloxanharz bestehend aus Einheiten der Formel

Ra (OH) 1 (R'0) ¢S10 (4-a-b-0) /2 (1),

worin

R gleich oder verschieden sein kann und einen einwertigen, SiC-
gebundenen, gegebenenfalls mit Halogenatom substituierter Koh-
lenwasserstoffrest oder Si-gebundenes Halogenatom bedeutet,

R' gleich oder verschieden sein kann und einen einwertigen, ge-
gebenenfalls substituierten Kohlenwasserstoffrest bedeutet,

a 0, 1, 2 oder 3 ist,

b 0, 1, 2 oder 3 ist und

¢ 0, 1, 2 oder 3 ist,

mit der Maf3gabe, dass in Formel (I) die Summe a+b+c<3 ist,

in der Harzkomponente (Al) in mindestens 2% aller Einheiten der
Formel (I) b21 ist,

in der Harzkomponente (Al) in hdéchstens 10% aller Einheiten der
Formel (I) c21 ist,

in der Harzkomponente (Al) in maximal 50% der Einheiten der
Formel (I) a=2 betrdagt und

die Harzkomponente (Al) ein mittleres Molekulargewicht Mw (Ge-
wichtsmittel) von 500 g/mol bis 11000 g/mol und ein mittleres
Molekulargewicht Mn (Zahlenmittel) von 500 g/mol bis 5000 g/mol
aufweist sowie die Polydispersitat (Mw/Mn) der Harzkomponente

(A1) 1 bis 5 betragt,

(A2) Organosiliciumkomponente bestehend aus mindestens einer

Organosiliciumverbindung bestehend aus Einheiten der Formel
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R%3 (OH) ¢ (R*0) £810 (4-a-e-£) /2 (II),

worin

R®> gleich oder verschieden sein kann und einen einwertigen,
SiC-gebundenen, gegebenenfalls mit Halogenatom substituierter
Kohlenwasserstoffrest oder Si-gebundenes Halogenatom bedeutet,
R’ gleich oder verschieden sein kann und einen einwértigen, ge-
gebenenfalls substituierten Kohlenwasserstoffrest bedeutet,

d 0, 1 oder 2 ist,

e 0, 1, 2 oder 3 ist und

£ 0, 1, 2 oder 3 ist,

mit der Mafgabe, dass die Summe in Formel (II) d+e+f<4 ist,

in der Organosiliciumkomponente (A2) in mindestens 10% aller
Einheiten der Formel (II) £21 ist,

in der Organosiliciumkomponente (A2) in hdéchstens 2% aller Ein-
heiten der Formel (II) e21 ist und

in der Organosiliciumkomponente (A2) in maximal 50% der Einhei-
ten der Formel (II) mit d+e+f<3 d=2 betrigt,

und

(B) mindestens einen FlUllstoff,

2. Zusammensetzung gemdfs Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
dass es sich bei Komponente (Al) um eine Harzkomponente (Al-1)
bestehend aus mindestens einem Organopolysiloxanharz bestehend
aus Einheiten der Formeln

RS103,; (III) und
RSi (OH) Oy (IV)

sowie gegebenenfalls Einheiten ausgéwéhlt aus der Gruppe

bestehend aus Einheiten der Formeln

RS1 (OR) Oy, (v),

RSi (OR") ;01,2 (VI),
R,S10,/2 (VII) und
R,S1i (OH) 01, (VIII),
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handelt, worin R und R' eine der obengenannten Bedeutungen ha-
ben und mit der Mafdgabe, dass

in der Harzkomponente (Al-1) die Summe der Einheiten der For-
meln (IV) und (VIII) bezogen auf die Gesamtzahl aller Einheiten
der Formeln (III) bis (VIII) mindestens 2% betragt,

in der Harzkomponente (Al-1) die Summe der Einheiten der For-
meln (V) und (VI) bezogen auf die Gesamtzahl aller Einheiten
der Formeln (III) bis (VIII) héchstens 10% betragt,

in der Harzkomponente (Al-1) die Summe der Einheiten der For-
meln (VII) und (VIII) bezogen auf die Gesamtzahl aller Einhei-
ten der Formeln (III) bis (VIII) maximal 50% betragt und

die Harzkomponente (Al-1) ein mittleres Molekulargewicht Mw von
500 g/mol big 11000 g/mol und ein mittleres Molekulargewicht Mn
von 500 g/mol bis 5000 g/mol aufweist sowie die Polydispersitat
(Mw/Mn) der Harzkomponente (Al-1) 1 bis 5 betragt.

3. Zusammensetzung gemdfl Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn-
zeichnet, dass Komponente (Al) zu Komponente (A2) in einem Ge-

wichtesverhdltnig von 99:1 bis 50:50 eingesetzt wixd.

4. Zusammensetzung gemaff einem oder mehreren der Ansprlche 1
bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass sie Komponenten (Al) und
(A2) in einer Gesamtmenge von 1 bis 30 Gewichtsteilen, bezogen

auf 100 Gewichtsteile der Zusammensetzung, enthalten.

5. Zusammensetzung gemdfd einem oder mehreren der Anspriche 1
bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass sie Flllstoffe (B) in Men-
gen von insgesamt 70 bis 99 Gewichtsteilen, bezogen auf 100 Ge-

wichtsteile der Zusammensetzung, enthalten.

6. Verfahren zur Herstellung der Zusammensetzungen gemafi einem
oder mehreren der Anspriche 1 bis 5 durch Mischen der einzelnen

Komponenten in beliebiger Reihenfolge.
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7. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, dass das
Vermischen der Komponenten bei einer Temperatur stattfindet,
die mindestens 20 K unter dem Siedepunkt der eingesetzten Orga-

nosiliciumkomponente (A2) liegt.

8. Formkdrper hergestellt durch Vernetzung der Zusammensetzun-
gen gemafl einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 5 oder herge-

stellt gemdf Anspruch 6 oder 7.

9. Formkérper gemdfy Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, dass es

sich um kinstliche Steine handelt.

10. Verfahren zur Herstellung von kuUnstlichen Steinen, dadurch
gekennzeichnet, dass die Zusammensetzungen gem&R einem oder
mehreren der Ansprliche 1 bis 5 oder hergestellt gemaf Anspruch

6 oder 7 geformt und vernetzen gelassen werden.
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