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(57) Abstract: The invention relates to a compounding method for producing impact-modified thermoplastic compositions having
a low content of volatile organic compounds (hereinatter referred to as VOC, "volatile organic substances"), wherein lower-cost
polymeric raw materials having a comparatively high initial content of VOC can be utilized, so as to lower the production costs
for producing such VOC-reduced polymer compositions. The method according to the invention is a compounding method, whe-
rein (i) a mixture having a water content (based on said mixture produced in step (i) of 2 to 40% by weight is produced from — the
total amount or a partial amount of the component B utilized, - optionally the total amount or partial amounts of the components
A, Cand/or D — and 0.4 to 7 parts by weight (based on the total composition of A+B+C+D=100 parts by weight) of water, (ii) the
mixture resulting from step (i) is heated to a temperature ranging between 200°C and 350°C with the corresponding total amounts
and partial amounts of the components A to D of the composition remaining atter step (i) in a compounding unit by supplying
thermal and/or mechanical energy and are thus melted, mixed and dispersed in each other, - wherein the compounding unit has at
least one melting zone, a mixing zone and a degassing zone, - wherein the mixture resulting from step (i) can be metered, entirely
or optionally partially, together with the remaining amounts of the components A to D of the composition into the compounding
unit upstream to the melting zone, or as an alternative, downstream of the melting zone directly into the melt of the remaining
amounts of the components A to D of the composition, - wherein negative pressure is applied to the degassing zone of the com-
pounding unit such that the absolute pressure pavs in said zone is no more than 800 mbar, (iii) the melt resulting from step (ii) is re-
solidified by cooling when exiting from the compounding unit.

(57) Zusammenfassung:
[Fortsetzung auf der néichsten Seite]



WO 2010/094416 A1 W00 00 U0V R OO

Die Erfindung betriftt ein Compoundierungsverfahren zur Herstellung schlagzdhmodifizierter thermoplastischer Zusammenset-
zungen mit einem niedrigen Gehalt an fliichtigen organischen Verbindungen (nachfolgend VOC, ,,volatile organic substances" ge-
nannt), wobei kostengiinstigere Polymerrohstoffe mit einem vergleichweise hohem VOC-Ausgangsgehalt eingesetzt werden kon-
nen, so dass die Produktionskosten zur Herstellung solcher VOC-reduzierter Polymerzusammensetzungen erniedrigt werden. Das
erfindungsgemifle Verfahren ist eine Compoundierung, wobei (i) eine Mischung mit einem Wassergehalt (bezogen auf diese im
Schritt (i) hergestellte Mischung) von 2 bis 40 Gew.-%, hergestellt wird aus - der Gesamtmenge oder einer Teilmenge der einge-
setzten Komponente B, - gegebenenfalls der Gesamtmenge oder Teilmengen der Komponenten A, C und/oder D - sowie 0,4 bis 7
Gew.-Teilen (bezogen auf die Gesamtzusammensetzungaus A+B+C+D=100 Gew.-Teile) an Wasser, (ii) die aus Schritt (i) resul-
tierende Mischung mit den jeweiligen Gesamtmengen bzw. nach Schritt (i) verbliebenen Teilmengen der Komponenten A bis D
der Zusammensetzung in einem Compoundierungsaggregat durch Zufiihrung thermischer und/oder mechanischer Energie auf eine
Temperatur von 200°C bis 350°C aufgeheizt und dadurch aufgeschmolzen, gemischt und ineinander dispergiert werden, - wobei
das Compoundierungsaggregat mindestens eine Aufschmelz-, eine Misch- und eine Entgasungszone aufweist, - wobei die aus
Schritt (i) resultierende Mischung vollstdndig oder optional jeweils teilweise zum einen gemeinsam mit den Restmengen der
Komponenten A bis D der Zusammensetzung vor der Aufschmelzzone in das Compoundierungsaggregat, oder alternativ hinter
der Aufschmelzzone direkt in die Schmelze der Restmengen der Komponenten A bis D der Zusammensetzung dosiert werden
kann, - wobei in der Entgasungszone des Compoundierungsaggregats ein Unterdruck angelegt wird, so dass der absolute Druck
Pabs in dieser Zone hochstens 800 mbar betrégt, (iii) die aus Schritt (ii) resultierende Schmelze bei Austritt aus dem Compoundie-
rungsaggregat durch Abkiihlen wieder verfestigt wird.
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Compoundierungsverfahren zur Herstellung von__Polymer-Zusammensetzungen _mit

reduziertem Gehalt an fliichtigen organischen Verbindungen

Die Erfindung betrifft ein Compoundierungsverfahren zur Herstellung schlagzihmodifizierter
thermoplastischer Zusammensetzungen mit einem niedrigen Gehalt an fliichtigen organischen
Verbindungen (nachfolgend VOC, ,,volatile organic substances* genannt), wobei kostengiinstigere
Polymerrohstoffe mit einem vergleichweise hohen VOC-Ausgangsgehalt eingesetzt werden
kénnen, so dass die Produktionskosten zur Herstellung solcher VOC-reduzierter

Polymerzusammensetzungen erniedrigt werden.

Das erfindungsgemidfe Compoundierungsverfahren erlaubt diese Reduktion des VOC-
Gesamtgehaltes unter vergleichsweise milden thermischen und dadurch das Material schonenden
Compoundierungsbedingungen, das  heiit  insbesondere vergleichsweise  niedrige
Verarbeitungstemperaturen. Dadurch wird vorteilhafterweise die Zersetzung thermisch

empfindlicher Komponenten der Zusammensetzungen weitgehend inhibiert.

Als Compoundieren bezeichnet man in der Polymeraufbereitung die Herstellung einer fertigen
Kunststoff-Formmasse, dem Compound, aus gegebenenfalls mehreren polymeren Rohstoffen unter
gegebenenfalls Zugabe von Polymeradditive wie beispielsweise Fiill- und Verstirkungsstoffe,
Haftvermittlern, Gleitmittel, Stabilisatoren etc.. Die Compoundierung erfolgt liberwiegend in
Knetern oder Extrudern und umfasst die Verfahrensoperationen Foérdem, Aufschmelzen,
Dispergieren, Mischen, Entgasen und Druckaufbau. An die Compoundierung schliefit sich in der
Regel eine durch Abkihlung herbeigefiihrte Erstarrung des Compounds sowie dessen

Granulierung an.

In neuerer Zeit wird in Kunststoffmischungen ein méglichst niedriger Gehalt an fliichtigen
organischen Komponenten gefordert. Daher kommt der Entgasung beim Compoundieren von
Kunststoffen eine steigende Bedeutung zu. Typischerweise betrigt vor dem Entgasen der Anteil
der fliichtigen organischen Verbindungen (VOC) in den Kunststoffrohstoffen (d.h. in den im
Verfahren eingesetzten Komponenten) bis zu 10000 ppm. In der Praxis wird angestrebt, im
fertigen Compound (d.h. beispielsweise im durch Compoundierung, Abkiihlen und Granulierung
hergestelltem Granulat) einen VOC-Gehalt von kleiner 600 ppm, bevorzugt kleiner 400 ppm zu

erreichen.

Bei der Herstellung von Polymer-Zusammensetzungen mit niedrigem Restfliichtigen-Gehalt

werden diese zur Entgasung in der Regel im geschmolzenen Zustand und bei moglichst hoher
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Temperatur, welche der Erhohung der Fliichtigkeit der aus der Zusammensetzung zu entfernenden
organischen Substanzen dient, einem Unterdruck ausgesetzt. Die dadurch realisierte Reduktion der
VOCs im Compound reicht aber hdufig nicht aus, den wachsenden Anforderungen verschiedener
Anwendungsfelder (z.B. fiir Produkte fiir Automobilinnen- oder Wohnraumanwendungen) gerecht
zu werden. Dieses gilt insbesondere fiir temperatursensible Polymere oder Polymerblends, bei
denen die Temperatur bei dem Entgasungsprozess naturgemidBl nach oben begrenzt ist
(beispielsweise — wie weiter unten im Detail erldutert — aufgrund der drohenden, thermisch
bedingten Abspaltung von Monomeren oder aber der thermohydrolytischen Spaltung von
Polymerketten unter Erniedrigung des mittleren Polymermolekulargewichtes). Zur Realisierung
der angestrebten niedrigen VOC-Zielgehalte ist es daher im allgemeinen bei den Verfahren des
Standes .der Technik erforderlich, bei der Herstellung von Polymer-Zusammensetzungen
enthaltend thermosensible Polymere nur solche Polymerrohstoffe mit bereits sehr niedrigem
Ausgangsgehalt an VOCs, bevorzugt mit einem Gehalt an VOCs von maximal 600 ppm
einzusetzen. Derartige VOC-arme Polymerrohstoffe miissen im allgemeinen bereits bei deren
Herstellung durch gegebenenfalls mehrfach wiederholte verfahrenstechnische Mafinahmen in
threm VOC-Gehalt reduziert werden, bevor sie bei der Herstellung (Compoundierung) der
Polymerzusammensetzung zum Einsatz kommen. Derartige zusidtzliche Verfahrensschritte zur
Entgasung der eingesetzten Polymerrohstoffen haben den Nachteil, dass diese zu erhéhten Kosten
bei der Herstellung dieser Polymerrohstoffe fiihren. Es besteht daher ein allgemeines Bediirfnis,
ein Compoundierungsverfahren bereitzustellen, welches die angestrebten niedrigen VOC-Gehalte
der Zielzusammensetzung auch dann erreicht, wenn Rohstoffe mit héherem VOC-Gehalt (d.h.
beispielsweise von mehr als 600 ppm und bis zu 2000 ppm) eingesetzt werden, weil dies die
Kosten der Herstellung der daraus resultierenden Polymerzusammensetzung deutlich reduzieren

wiirde.

In temperatursensiblen Polymeren oder Polymerblends koénnen sich wihrend des
Compoundierprozesses neben den zu entgasenden Restmonomeren und —ldsemitteln, welche
bereits in den Rohstoffen enthalten sind, auch Monomere durch thermisch induzierte
Polymerriickspaltung bilden. Bei kautschukmodifizierten Blends auf Basis eines auf Polybutadien
basierenden Schlagzihmodifikators, wie beispielsweise Blends aus Polycarbonat und Acrylnitril-
Butadien-Styrol-Terpolymer (PC/ABS-Blends), ist dies beispielsweise bei ABS der Fall, wobei das
enthaltene Polybutadien zu 1,3-Butadien riickspalten kann. Die Riickspaltungskinetik des
Polybutadiens ist im Allgemeinen stark temperaturabhingig, das heiflt mit steigender Temperatur
nimmt die Riickspaltung iiberproportional zu. Die Schwierigkeit bei der Prozessfilhrung der
Compoundierung liegt darin, dass fiir eine effektive Entgasung der fliichtigen Komponenten

sowohl ein niedriger Druck wie auch eine hohe Temperatur erforderlich sind, bei einer hohen
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Temperatur gleichzeitig aber die Riickspaltung des Polybutadiens stark zunimmt und somit der
1,3-Butadiengehalt im Endprodukt im allgemeinen weniger von dessen Konzentration in den
eingesetzten Ausgangsrohstoffen und der Entgasungseffizienz des Compoundierungsverfahrens als
vielmehr im Wesentlichen vom Temperaturprofil im Compoundierungsverfahren abhingt.
Zusitzlich kommt erschwerend hinzu, dass bei einer Reduzierung des Energieeintrags zur
Absenkung der Temperatur und Vermeidung der Riickspaltung Probleme beim Aufschmelzen und
der Durchmischung der Compound-Komponenten auftreten kénnen, was sich negativ auf die
Produktqualitit (das heiflt die mechanischen Eigenschaften der Zusammensetzung) auswirkt. Dies
gilt insbesondere bei hohen Durchsitzen, also kurzen Verweilzeiten, welche fiir einen

wirtschaftlichen Compoundierprozess erforderlich sind.

Polykondensationspolymere wie beispielsweise Polycarbonate, Polyester, Polyestercarbonate oder
Polyamide konnen sich bei den hohen Temperaturen, wie sie fiir die erforderliche Entgasung
gemidl konventioneller Verfahren entsprechend dem bisherigen Stand der Technik notwendig
wiren, darliber hinaus aufgrund der Restfeuchte der eingesetzten Polymerrohstoffe
thermohydrolytisch unter negativer Beeinflussung der Polymerkettenldnge und somit letztendlich
auch der Produktqualitit (das heit der mechanischen Eigenschaften der Zusammensetzung)
zersetzen. Um dieses zu verhindern ist in der Regel eine aufwendige und kostenintensive

Vortrocknung aller eingesetzten Rohstoffe erforderlich.

Es ist grundsitzlich auch bekannt, Schleppmittel zur weiteren Minderung des Restfliichtigen-

Gehalts bei der Entgasung von Polymerschmelzen bei gegebener Schmelzetemperatur einzusetzen.

WO-A 2008/025446 beschreibt beispielsweise ein Verfahren zur Compoundierung von Polymeren
und Polymerblends, darunter auch PC+ABS-Zusammensetzungen auf einem Schneckenextruder,
wobei das Endprodukt einen besonders niedrigen Gehalt an Restlosungsmitteln, Monomeren und
Oligomeren aufweist, dadurch gekennzeichnet, dass die Entgasung unter Einsatz eines inerten
Schleppmittels (beispielsweise Stickstoff, Kohlendioxid oder ein Edelgas) erfolgt, welches in die
Polymerschmelze eingeleitet, in dieser dispergiert und nachfolgend durch Anlegen von Unterdruck
in einer Entgasungszone zusammen mit den fliichtigen organischen Verbindungen wieder aus dem
Produkt entfernt wird. Ein solches Verfahren erfordert eine spezielle technische Auslegung des
Extruders mit aufwendiger Extruderperipherie und ist insofern im Allgemeinen ohne

investitionstrachtige Nachriistung mit herkémmlichen Maschinen nicht umsetzbar.

Auch die Verwendung von Wasser als kostengiinstiges Schleppmittel ist grundsitzlich bekannt.

Die homogene Zudosierung des Wasser sowie dessen fiir eine effektive Entgasung notwendige
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homogene Verteilung in der Polymerschmelze ist jedoch nach wie vor eine technische

Herausforderung.

WO-A 2004/069913 beschreibt ein Verfahren zur Minderung von Schadstoffen und/oder
geruchsemittierenden Substanzen in polymeren Werkstoffen unter Einsatz von hydrophilen
anorganischen Trigermaterialien wie Zeolithe oder Kieselsduren mit einer Beladung von 30 bis 90
Gew.-% Wasser als Additiv. Bei diesem Verfahren verbleiben aber die hydrophilen anorganischen

Trigermaterialien im Endprodukt und beeintrachtigen dessen mechanische Eigenschaften.

EP-A 867 463 und EP-A 1 471 093 beschreiben Verfahren zur Herstellung von
elastomermodifizierten Thermoplasten durch Mischen von Elastomer mit einem thermoplastischen
Kunststoff, wobei das feuchte Elastomer, insbesondere ein Pfropfpolymer, das aus einem Latex
gefdllt ist, auf 1 bis 50 Gew.-% Restfeuchte vorentwissert und in den als Schmelze vorliegenden
thermoplastischen Kunststoff eingemischt wird, dadurch gekennzeichnet, dass das Verdampfen
des dem Elastomeren anhaftenden Prozesswassers, das Schmelzen des Elastomeren, das Legieren
des Elastomeren mit der Schmelze des thermoplastischen Kunststoffs, sowie die Entfernung von
weiteren organischen fliichtigen Bestandteilen simultan in einem Prozessraum erfolgt. Bei diesem
Verfahren werden Thermoplast und Elastomer im allgemeinen im Bereich von 1:4 bis 4:1
eingesetzt. Aufgrund der in diesem Prozess vergleichsweise langen Verweilzeit und hohen
thermischen Belastung der Mischung im Prozessraum von 2 bis 20 Minuten und der im
allgemeinen hohen Wasserkonzentration im Prozessraum eignet sich dieses Verfahren nicht zur
Herstellung elastomermodifizierter Thermoplaste, in denen der Thermoplast gegeniiber

hydrolytischem Abbau empfindlich sind.

EP-A 534 235 beschreibt Verfahren zur Herstellung von schlagzihmodifizierten Thermoplasten
durch Compoundierung von mechanisch teilweise entwisserten Kautschuk-Latices in
thermoplastische Polymere oberhalb der Erweichungspunkte der thermoplastischen Polymere,
dadurch gekennzeichnet, dass man die Kautschuke vor der Einmischung in die thermoplastischen
Polymere in einem Extruder teilweise entwissert und das verbliebene Restwasser wihrend der
Compoundierung durch Entgasungsvorrichtungen vor und nach der Einmischstelle entfernt. Die
EP-A 534 235 offenbart keine Verfahren zur Herstellung kautschukmodifizierter
Polykondensationsprodukte, insbesondere Polycarbonate. Es ist aufgrund der in solchen Prozessen
im allgemeinem zum Einsatz kommenden vergleichsweise hohen Wasserkonzentrationen und
langen Verweilzeiten bei hohen Temperaturen auch davon auszugehen, dass sie sich fiir die

Herstellung solcher hydrolyseempfindlichen Zusammensetzungen grundsétzlich nicht eignen.
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Der Erfindung liegt die Aufgabe zu Grunde, ein unter thermisch milden Bedingungen ablaufendes
Verfahren zur kostengiinstigen  Herstellung  schlagzdhmodifizierter  thermoplastischer
Polymerzusammensetzungen enthaltend mindestens einen Schlagzahmodifikator und ein weiteres
davon verschiedenes organisches thermoplastisches Polymer bereitzustellen, wobei der Gehalt an
fliichtigen organischen Verbindungen (VOC) in der resultierende Zusammensetzung reduziert ist
im Vergleich zu dem entsprechenden Gehalt an fliichtigen organischen Substanzen der
Zusammensetzungen hergestellt nach aus dem Stand der Technik bekannten Verfahren. Dabei
sollen die resultierenden schlagzihmodifizierten Zusammensetzungen bevorzugt einen
Gesamtgehalt an fliichtigen organischen Verbindungen (VOC) von maximal 600 ppm, bevorzugt

von maximal 400 ppm gemessen mittels Headspace-Gaschromatographie aufweisen.

Uberraschenderweise wurde gefunden, dass das Verfahren zur Herstellung von

schlagzihmodifizierten Polymerzusammensetzungen enthaltend

A) mindestens ein kautschukfreies organisches thermoplastisches Polymer,

B) mindestens ein pulverférmiges Pfropfpolymerisat aus
B.1) einem Vinyl(co)polymerisat als Hiille, und
B.2) einem Elastomer als Kern,
wobei das Pfropfpolymerisat einen Restgehalt an fliichtigen organischen Verbindungen

(VOC) von nicht mehr als 10000 ppm, bevorzugt von mehr als 600 ppm und bis zu
8000 ppm, insbesondere von mehr als 800 ppm und bis zu 6000 ppm aufweist,

C) gegebenenfalls ein weiteres Polymerharz ausgewdhlt aus mindestens einem Polymer der
Gruppe bestehend aus einem kautschukfreien Vinyl(co)polymer C.1 und einem
granulatférmigen kautschukmodifizierten Vinyl(co)polymer C.2,

D) gegebenenfalls handelsiibliche Polymeradditive verschieden von den Komponenten A, B und
C,

wobei

(i) eine Mischung mit einem Wassergehalt (bezogen auf diese im Schritt (i) hergestellte
Mischung) von 2 bis 40 Gew.-%, bevorzugt von 5 bis 32 Gew.-%, besonders bevorzugt von

8 bis 25 Gew.-% hergestellt wird aus
- der Gesamtmenge oder einer Teilmenge der eingesetzten Komponente B,
- gegebenenfalls der Gesamtmenge oder Teilmengen der Komponenten A, C und/oder D
- sowie 0,2 bis 7 Gew.-Teilen, bevorzugt 0,4 bis 7 Gew.-Teilen, besonders bevorzugt 0,7
bis 5 Gew.-Teilen, am stirksten bevorzugt 1,0 bis 3 Gew.-Teilen (bezogen auf die
Gesamtzusammensetzung aus A+B+C+D=100 Gew.-Teile) an Wasser,
(i1) die aus Schritt (i) resultierende Mischung mit den jeweiligen Gesamtmengen bzw. nach

Schritt (i) verbliebenen Teilmengen der Komponenten A bis D der Zusammensetzung in
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einem Compoundierungsaggregat durch Zufiihrung thermischer und/oder mechanischer

Energie auf eine Temperatur von 200°C bis 350°C, bevorzugt 220°C bis 320°C, besonders

bevorzugt 230°C bis 300°C aufgeheizt und dadurch aufgeschmolzen, gemischt, ineinander

dispergiert und nachfolgend in einer Entgasungszone des Compoundierungsaggregats

entgast werden,

wobei das Compoundierungsaggregat eine Aufschmelz- und Mischzone oder eine
kombinierte Aufschmelz- und Mischzone aufweist (diese ,,Aufschmelz- und Mischzone*
wird nachfolgend auch als , Knet- und Aufschmelzzone* bezeichnet),

wobei die aus Schritt (i) resultierende Mischung vollstindig oder optional jeweils
teilweise zum einen gemeinsam mit den Restmengen der Komponenten A bis D der
Zusammensetzung in eine nachfolgend als Einzugszone bezeichnete Zone vor der
Aufschmelzzone in dasCompoundierungsaggregat, oder alternativ in eine Zone hinter der
Aufschmelzzone direkt in die vorgemischte Schmelze der in die Einzugszone des
Compoundierungsaggregates dosierten Komponenten der Zusammensetzung dosiert
werden kann,

wobei in der Entgasungszone des Compoundierungsaggregats ein absoluter Druck paps
von héchstens 800 mbar, bevorzugt héchstens 500 mbar, besonders bevorzugt hochstens
200 mbar eingestellt wird,

wobei die mittlere Verweilzeit, in der die Schmelze der Zusammensetzung mit dem
Wasserin Kontakt steht, welches tiber die in Verfahrensschritt (i) hergestellten Mischung
in das Verfahren eingebracht wird, bevorzugt auf maximal 90 s, besonders bevorzugt

maximal 60 s, insbesondere bevorzugt auf max. 30 s begrenzt ist,

(i) die aus Schritt (ii) resultierende Schmelze bei Austritt aus dem Compoundierungsaggregat

durch Abkiihlen wieder verfestigt wird,

die oben genannte Aufgabe 16st.

Das Anlegen des Unterdrucks in Schritt (ii) hat den technischen Effekt, dass das in der aus

Verfahrensschritt (i) resultierenden Mischung enthaltene Wasser in Form von Wasserdampf

gemeinsam mit einem Teil der fliichtigen organischen Kohlenstoffverbindungen wieder aus der

Zusammensetzung entfernt wird.

Bei dem Compoundierungsaggregat handelt es sich bevorzugt um einen Zweischneckenextruder,

besonders bevorzugt um einen Zweischneckenextruder mit gleichsinnig rotierenden Wellen, wobei

der Zweischneckenextruder ein Lingen/Durchmesser-Verhiltnis der Schneckenwelle bevorzugt

von 32 bis 44, besonders bevorzugt von 34 bis 38 aufweist.
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Zur Illustration des erfindungsgemidfen Verfahrens in der Ausfiihrungsform mit Zufuhr der
Mischung gemiB Verfahrensschitt (i) iiber den Hautpeinzug des Compounders dient die
schematische Abbildung 1. Zur Illustration des erfindungsgemédfBen Verfahrens in der
Ausfiihrungsform mit zumindest partieller Zufuhr der Mischung gemif Verfahrensschitt (i) {iber
einen Seitenextruder dient die schematische Abbildung 2. In den beiden Abbildungen bedeuten
jeweils:
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Bei Komponente A handelt es sich bevorzugt um mindestens ein thermoplastisches Polymer
hergestellt durch Polykondensation, besonders bevorzugt um mindestens ein Polymer ausgewihlt
aus der Gruppe bestehend aus Polycarbonat, Polyestercarbonat, Polyester und Polyamid, héchst
bevorzugt um mindestens ein Polymer ausgew#hlt aus der Gruppe bestehend aus aromatischem
Polycarbonat, aromatischem Polyestercarbonat und aromatischem Polyester, allerhochst bevorzugt

um aromatisches Polycarbonat.

Bei Komponente B handelt es sich bevorzugt um ein ABS-Pfropfpolymer (Acrylnitril-Butadien-
Styrol-Terpfropfpolymer) oder MBS-Pfropfpolymer (Methylmethacrylat-Butadien-Styrol-

Terpfropfpolymer).

In bevorzugter Ausfiihrungsform besteht die Mischung gemdl Verfahrensschritt (i) ausschlieSlich
aus pulverférmigen Komponenten A bis D der Zusammensetzung und Wasser. Es handelt sich bei
den gemill Verfahrensschritt (i) hergestellten Mischungen in bevorzugter Ausfilhrungsform um

rieselfdhige Pulver.
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In einer besonders bevorzugten Ausfiihrungsform des Verfahrens wird im Schritt (i) eine
Mischung bestehend aus
5 bis 15 Gew.-Teilen (bezogen auf die Summe der Komponenten A bis D = 100 Gew.-
Teile) Komponente B,
0 bis 5 Gew.-Teilen vorzugsweise 0,1 bis 5 Gew.-Teilen (bezogen auf die Summe der
Komponenten A bis D = 100 Gew.-Teile) pulverférmige Komponente D und
8 bis 25 Gew.-Teilen, bezogen auf die in diesem Schritt (i) hergestellte Mischung, Wasser
hergestellt.

Unter ,,Pulver oder ,pulverférmig”“ im Sinne der Erfindung wird eine Komponente oder eine
Mischung aus mehreren Komponenten verstanden, die im festen Aggregatszustand vorliegt und bei
denen die Partikel Teilchengr6Ben von kleiner als 2 mm, bevorzugt von kleiner als 1 mm,

insbesondere von kleiner als 0,5 mm aufweisen.

Unter ,,Granulat“ im Sinne der Erfindung wird eine Komponente oder eine Mischung aus
mehreren Komponenten verstanden, die im festen Aggregatszustand vorliegt, wobei die festen
Partikel eine TeilchengréBe von mindestens 2 mm und im allgemeinen von nicht mehr als 10 mm
aufweisen. Die Granulatkdrner konnen beliebige Form aufweisen, beispielsweise Linsenform,

Kugelform oder Zylinderform.

Das erfindungsgemidBe Verfahren ist insbesondere auch geeignet zur Herstellung von
schlagzihmodifizierten Polymerzusammensetzungen mit niedrigem VOC-Gehalt aus solchen
Polymerrohstoffen A bis C mit vergleichsweise hohem VOC-Ausgangsgehalt. Die Erfindung
betrifft insofern bevorzugt auch ein solches Verfahren, bei dem der Gehalt der durch die
polymeren Rohstoffe A bis C in den Compoundierungsprozess eingetragenen VOCs, das heifit die
Summe der jeweils mit den jeweiligen prozentualen Anteilen der Komponenten A bis C in der
Zusammensetzung gewichteten VOC-Gehalte dieser Ausgangsrohstoffe, bei mehr als 600 ppm und
bis zu 2000 ppm, insbesondere bei mehr als 800 ppm und bis zu 1500 ppm liegt.

Ein weiterer Gegenstand der Erfindung sind die Zusammensetzungen hergestellt nach einem der
zuvor beschriebenen erfindungsgemiBen Verfahren sowie Formkérper hergestellt aus solchen

Zusammensetzungen.



10

15

20

25

30

35

WO 2010/094416 PCT/EP2010/000800

Komponente A

Als Komponente A kommen grundsitzlich alle Arten thermoplastischer Polymere oder

Mischungen aus zwei oder mehr als zwei solcher thermoplastischer Polymere in Frage.

Beispielhaft seien hier genannt Polyolefine (wie Polyethylen und Polypropylen),
Vinyl(co)polymere (wie Polyvinylchlorid, Styrol(co)polymere, Polyacrylate, Polyacrylnitril),
Polyvinylacetat, thermoplastische Polyurethane, Polyacetale (wie Polyoxymethylen und
Polyphenylenether), sowie insbesondere und bevorzugt auch Kondensationpolymere wie
beispielsweise Polyamide, Polyimide, Polycarbonate, Polyester, Polyestercarbonate, Polysulfone,
Polyarylate, Polyarylether, Polyphenylenether, Polyarylsulfone, Polyarylsulfide, Polyethersulfone,
Polyphenylensulfid, Polyetherketone, Polyamidimide, Polyetherimide und Polyesterimide.

Besonders bevorzugt kommt als Komponente A mindestens ein Polymer ausgewdhlt aus der
Gruppe bestehend aus Polycarbonat, Polyestercarbonat, Polyester und Polyamid, besonders
bevorzugt mindestens ein Polymer ausgewihlt aus der Gruppe bestehend aus aromatischem

Polycarbonat, aromatischem Polyestercarbonat und aromatischem Polyester zum Einsatz.

Erfindungsgemifl geeignete aromatische Polycarbonate gemidf Komponente A sind litera-
turbekannt oder nach literaturbekannten Verfahren herstellbar (zur Herstellung aromatischer
Polycarbonate siche beispielsweise Schnell, "Chemistry and Physics of Polycarbonates", In-
terscience Publishers, 1964 sowie die DE-AS 1 495 626, DE-A 2 232 877, DE-A 2 703 376, DE-
A 2714 544, DE-A 3 000 610, DE-A 3 832 396; zur Herstellung aromatischer Polyestercarbonate,
z. B. DE-A 3 077 934).

Die Herstellung aromatischer Polycarbonate erfolgt z. B. durch Umsetzung von Diphenolen mit
Kohlenséurehalogeniden, vorzugsweise Phosgen und/oder mit aromatischen
Dicarbonsiuredihalogeniden, vorzugsweise Benzoldicarbonsduredihalogeniden, nach dem
Phasengrenzflichenverfahren, gegebenenfalls unter Verwendung von Kettenabbrechemn,
beispielsweise Monophenolen und gegebenenfalls unter Verwendung von trifunktionellen oder
mehr als trifunktionellen Verzweigern, beispielsweise Triphenolen oder Tetraphenolen. Ebenso ist
eine Herstellung iiber ein Schmelzepolymerisationsverfahren durch Umsetzung von Diphenolen

mit beispielsweise Diphenylcarbonat méglich.

Diphenole zur Herstellung der aromatischen Polycarbonate und/oder aromatischen

Polyestercarbonate sind vorzugsweise solche der Formel (I)
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wobei
5 A eine Einfachbindung, C1 bis CS-Alkylen, C2 bis CS-Alkyliden, C5 bis C 6-Cycloalkyliden, -
O-, -SO-, -CO-, -§-, -SO,-, C . bis C1 Z-Arylen, an das weitere aromatische gegebenenfalls
Heteroatome enthaltende Ringe kondensiert sein kénnen,

oder ein Rest der Formel (II) oder (11I)
—c—
/\> (I

R

Ths

O

| cl; m)
C

»

10 Hy
B jeweils C bis C -Alkyl, vorzugsweise Methyl, Halogen, vorzugsweise Chlor und/oder
Brom
X jeweils unabhingig voneinander 0, 1 oder 2,
p 1 oder 0 sind, und

15  R®und R® fiir jedes X' individuell wihlbar, unabhingig voneinander Wasserstoff oder C , bis C-
Alkyl, vorzugsweise Wasserstoff, Methyl oder Ethyl,
x1 Kohlenstoff und
m eine ganze Zahl von 4 bis 7, bevorzugt 4 oder 5 bedeuten, mit der MaBigabe, dass an
mindestens einem Atom X', R’ und R® gleichzeitig Alkyl sind.
20 '
Bevorzugte Diphenole sind Hydrochinon, Resorcin, Dihydroxydiphenole, Bis-(hydroxyphenyl)-
C,-C,-alkane, Bis-(hydroxyphenyl)-C.-C -cycloalkane, Bis-(hydroxyphenyl)-ether, Bis-(hydroxy-
phenyl)-sulfoxide, Bis-(hydroxyphenyl)-ketone, Bis-(hydroxyphenyl)-sulfone und o,o-Bis-(hy-

droxyphenyl)-diisopropyl-benzole sowie deren kernbromierte und/oder kernchlorierte Derivate.
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Besonders bevorzugte Diphenole sind 4,4’-Dihydroxydiphenyl, Bisphenol-A, 2,4-Bis(4-hydroxy-
phenyl)-2-methylbutan, 1,1-Bis-(4-hydroxyphenyl)-cyclohexan, 1,1-Bis-(4-hydroxyphenyl)-3.3.5-
trimethylcyclohexan, 4,4'-Dihydroxydiphenylsulfid, 4,4'-Dihydroxydiphenylsulfon sowie deren di-
und tetrabromierten oder chlorierten Derivate wie beispielsweise 2,2-Bis(3-Chlor-4-hydroxyphe-
nyl)-propan, 2,2-Bis-(3,5-dichlor-4-hydroxyphenyl)-propan oder 2,2-Bis-(3,5-dibrom-4-hydroxy-
phenyl)-propan. Insbesondere bevorzugt ist 2,2-Bis-(4-hydroxyphenyl)-propan (Bisphenol-A).

Es konnen die Diphenole einzeln oder als beliebige Mischungen eingesetzt werden. Die Diphenole

sind literaturbekannt oder nach literaturbekannten Verfahren erhiltlich.

Fiir die Herstellung der thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate geeignete Kettenabbrecher
sind beispielsweise Phenol, p-Chlorphenol, p-tert.-Butylphenol oder 2,4,6-Tribromphenol, aber
auch langkettige Alkylphenole, wie 4-[2-(2,4,4-Trimethylpentyl)]-phenol, 4-(1,3-Tetramethyl-
butyl)-phenol gemiB DE-A 2 842 005 oder Monoalkylphenol oder Dialkylphenole mit insgesamt 8
bis 20 Kohlenstoffatomen in den Alkylsubstituenten, wie 3,5-di-tert.-Butylphenol, p-iso-Oc-
tylphenol, p-tert.-Octylphenol, p-Dodecylphenol und 2-(3,5-Dimethylheptyl)-phenol und 4-(3,5-
Dimethylheptyl)-phenol. Die Menge an einzusetzenden Kettenabbrechern betrigt im allgemeinen
zwischen 0,5 Mol%, und 10 Mol%, bezogen auf die Molsumme der jeweils eingesetzten

Diphenole.

Die thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate haben mittlere Gewichtsmittelmolekular-
gewichte (M,,, gemessen z. B. durch GPC, Ultrazentrifuge oder Streulichtmessung) von 10.000 bis
200.000 g/mol, vorzugsweise 15.000 bis 80.000 g/mol, besonders bevorzugt 24.000 bis 32.000

g/mol.

Die thermoplastischen, aromatischen Polycarbonate konnen in bekannter Weise verzweigt sein,
und zwar vorzugsweise durch den Einbau von 0,05 bis 2,0 Mol%, bezogen auf die Summe der
eingesetzten Diphenole, an dreifunktionellen oder mehr als dreifunktionellen Verbindungen,

beispielsweise solchen mit drei und mehr phenolischen Gruppen.

Geeignet sind sowohl Homopolycarbonate als auch Copolycarbonate. Zur Herstellung
erfindungsgemifer Copolycarbonate gemidl Komponente A konnen auch 1 bis 25 Gew.%,
vorzugsweise 2,5 bis 25 Gew.%, bezogen auf die Gesamtmenge an einzusetzenden Diphenolen,

Polydiorganosiloxane mit Hydroxyaryloxy-Endgruppen eingesetzt werden. Diese sind bekannt (US
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3 419 634) und nach literaturbekannten Verfahren herstellbar. Die Herstellung
Polydiorganosiloxanhaltiger Copolycarbonate ist in der DE-A 3 334 782 beschrieben.

Bevorzugte Polycarbonate sind neben den Bisphenol-A-Homopolycarbonaten die Copolycarbonate
von Bisphenol-A mit bis zu 15 Mol%, bezogen auf die Molsummen an Diphenolen, anderen als
bevorzugt oder besonders bevorzugt genannten Diphenolen, insbesondere 2,2-Bis(3,5-dibrom-4-

hydroxyphenyl)-propan.

Aromatische Dicarbonsiuredihalogenide zur Herstellung von aromatischen Polyestercarbonaten
sind vorzugsweise die Disduredichloride der Isophthalsiure, Terephthalsdure, Diphenylether-4,4'-
dicarbonsdure und der Naphthalin-2,6-dicarbonsiure.

Besonders bevorzugt sind Gemische der  Disduredichloride der Isophthalsdure und der

Terephthalsdure im Verhiltnis zwischen 1:20 und 20:1.

Bei der Herstellung von Polyestercarbonaten wird zusétzlich ein Kohlensdurehalogenid,

vorzugsweise Phosgen, als bifunktionelles Sdurederivat mit verwendet.

Als Kettenabbrecher fiir die Herstellung der aromatischen Polyestercarbonate kommen aufler den
bereits genannten Monophenolen noch deren Chlorkohlensdureester sowie die Sdurechloride von
aromatischen Monocarbonsiuren, die gegebenenfalls durch C; bis Cj,-Alkylgruppen oder durch
Halogenatome substituiert sein kdnnen, sowie aliphatische C, bis Cy,-Monocarbonsédurechloride in

Betracht.

Die Menge an Kettenabbrechern betrdgt jeweils 0,1 bis 10 Mol%, bezogen im Falle der
phenolischen Kettenabbrecher auf Mol Diphenol und im Falle von Monocarbonsiurechlorid-

Kettenabbrecher auf Mol Dicarbonsiduredichlorid.

Die aromatischen Polyestercarbonate konnen auch aromatische Hydroxycarbonséuren eingebaut

enthalten.

Die aromatischen Polyestercarbonate kénnen sowohl linear als auch in bekannter Weise verzweigt

sein (siehe dazu DE-A 2 940 024 und DE-A 3 007 934).

Als Verzweigungsmittel konnen beispielsweise drei- oder mehrfunktionelle Carbonsédurechloride,
wie Trimesinsduretrichlorid, Cyanurséuretrichlorid, 3,3'-,4,4'-Benzophenon-tetracarbonséuretetra-

chlorid, 1,4,5,8-Napthalintetracarbon-siduretetrachlorid oder Pyromellithsduretetrachlorid, in
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Mengen von 0,01 bis 1,0 Mol% (bezogen auf eingesetzte Dicarbonsduredichloride) oder drei- oder
mehrfunktionelle Phenole, wie Phloroglucin, 4,6-Dimethyl-2,4,6-tri-(4-hydroxyphenyl)-hept-2-en,
4,6-Dimethyl-2,4-6-tri-(4-hydroxyphenyl)-heptan, 1,3,5-Tri-(4-hydroxyphenyl)-benzol, 1,1,1-Tri-
(4-hydroxyphenyl)-ethan, Tri-(4-hydroxyphenyl)-phenylmethan, 2,2-Bis[4,4-bis(4-hydroxy-phe-
nyl)-cyclohexyl]-propan, 2.4-Bis(4-hydroxyphenyl-isopropyl)-phenol, Tetra-(4-hydroxyphenyl)-
methan, 2,6-Bis(2-hydroxy-5-methyl-benzyl)-4-methyl-phenol, 2-(4-Hydroxyphenyl)-2-(2,4-dihy-
droxyphenyl)-propan, Tetra-(4-[4-hydroxyphenyl-isopropyl]-phenoxy)-methan, 1,4-Bis[4,4"-dihy-
droxytri-phenyl)-methyl}-benzol, in Mengen von 0,01 bis 1,0 Mol% bezogen auf eingesetzte
Diphenole verwendet werden. Phenolische Verzweigungsmittel kénnen mit den Diphenolen
vorgelegt, Saurechlorid-Verzweigungsmittel konnen zusammen mit den S#uredichloriden

eingetragen werden.

In den thermoplastischen, aromatischen Polyestercarbonaten kann der Anteil an
Carbonatstruktureinheiten beliebig variieren. Vorzugsweise betrdgt der Anteil an Carbonatgruppen
bis zu 100 Mol%, insbesondere bis zu 80 Mol%, besonders bevorzugt bis zu 50 Mol%, bezogen
auf die Summe an Estergruppen und Carbonatgruppen. Sowohl der Ester- als auch der
Carbonatanteil der aromatischen Polyestercarbonate kann in Form von Bldcken oder statistisch

verteilt im Polykondensat vorliegen.

Die relative Losungsviskositit (1)) der aromatischen Polycarbonate und Polyestercarbonate liegt
im Bereich 1,18 bis 1,4, vorzugsweise 1,20 bis 1,32 (gemessen an Losungen von 0,5 g

Polycarbonat oder Polyestercarbonat in 100 ml Methylenchlorid-Lésung bei 25°C).

Die erfindungsgemil als Komponente A in Frage kommenden Polyalkylenterephthalate sind in
bevorzugter Ausfiithrungsform Reaktionsprodukte aus aromatischen Dicarbonsduren oder ihren
reaktionsfihigen Derivaten, wie Dimethylestern oder Anhydriden, und aliphatischen,

cycloaliphatischen oder araliphatischen Diolen sowie Mischungen dieser Reaktionsprodukte.

Besonders bevorzugte Polyalkylenterephthalate enthalten mindestens 80 Gew.-%, vorzugsweise
mindestens 90 Gew.-%, bezogen auf die Dicarbonsdurekomponente Terephthalsidurereste und
mindestens 80 Gew.-%, vorzugsweise mindestens 90 mol-%, bezogen auf die Diolkomponente

Ethylenglykol- und/oder Butandiol-1,4-Reste.

Die bevorzugten Polyalkylenterephthalate kénnen neben Terephthalsiureresten bis zu 20 mol-%,
vorzugsweise bis zu 10 mol-%, Reste anderer aromatischer oder cycloaliphatischer Dicarbon-

sduren mit 8 bis 14 C-Atomen oder aliphatischer Dicarbonsiuren mit 4 bis 12 C-Atomen enthalten,
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wie z.B. Reste von Phthalsdure, Isophthalsdure, Naphthalin-2,6-dicarbonsiure, 4,4'-Diphenyldi-

carbonsiure, Bernsteinsdure, Adipinsdure, Sebacinsdure, Azelainsiure, Cyclohexandiessigséure.

Die bevorzugten Polyalkylenterephthalate konnen neben Ethylenglykol- bzw. Butandiol-1,4-
Resten bis zu 20 mol-%, vorzugsweise bis zu 10 mol-%, andere aliphatische Diole mit 3 bis 12
C-Atomen oder cycloaliphatische Diole mit 6 bis 21 C-Atomen enthalten, z.B. Reste von
Propandiol-1,3, 2-Ethylpropandiol-1,3, Neopentylglykol, Pentandiol-1,5, Hexandiol-1,6, Cyclo-
hexan-dimethanol-1,4, 3-Ethylpentandiol-2,4, 2-Methylpentandiol-2,4, 2,2,4-Trimethylpentandiol-
1,3, 2-Ethylhexandiol-1,3, 2,2-Diethylpropandiol-1,3, Hexandiol-2,5, 1,4-Di-(B8-hydroxyethoxy)-
benzol, 2,2-Bis-(4-hydroxycyclohexyl)-propan, 2,4-Dihydroxy-1,1,3,3-tetramethyl-cyclobutan, 2,2-
Bis-(4-B-hydroxyethoxy-phenyl)-propan und 2,2-Bis-(4-hydroxypropoxyphenyl)-propan (DE-A
2407 674,2 407 776, 2 715 932).

Die Polyalkylenterephthalate kénnen durch Einbau relativ kleiner Mengen 3- oder 4-wertiger
Alkohole oder 3- oder 4-basischer Carbonsduren, z.B. gemidfl DE-A 1900270 und US-PS
3692 744, verzweigt werden. Beispiele bevorzugter Verzweigungsmittel sind Trimesinsdure,

Trimellithsdure, Trimethylolethan und -propan und Pentaerythrit.

Besonders bevorzugt sind Polyalkylenterephthalate, die allein aus Terephthalsdure und deren
reaktionsfihigen Derivaten (z.B. deren Dialkylestern) und Ethylenglykol und/oder Butandiol-1,4
hergestellt worden sind, und Mischungen dieser Polyalkylenterephthalate.

Mischungen von Polyalkylenterephthalaten enthalten 1 bis 50 Gew.-%, vorzugsweise 1 bis
30 Gew.-%, Polyethylenterephthalat und 50 bis 99 Gew.-%, vorzugsweise 70 bis 99 Gew.-%,
Polybutylenterephthalat.

Die vorzugsweise verwendeten Polyalkylenterephthalate besitzen im allgemeinen eine Grenzvis-
kositdt von 0,4 bis 1,5 dl/g, vorzugsweise 0,5 bis 1,2 dl/g, gemessen in Phenol/o-Dichlorbenzol

(1:1 Gewichtsteile) bei 25°C im Ubbelohde-Viskosimeter.

Die Polyalkylenterephthalate lassen sich nach bekannten Methoden herstellen (s. z.B. Kunststoff-
Handbuch, Band VIII, S. 695 ff., Carl-Hanser-Verlag, Miinchen 1973).

Die Komponente A kann als Pulver und/oder Granulat eingesetzt werden.
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Die Komponente A kommt in den erfindungsgemiflen Zusammensetzungen bevorzugt in einer
Menge von 10 bis 95 Gew.-Teilen, bevorzugt von 30 bis 90 Gew.-Teilen, besonders bevorzugt von
40 bis 80 Gew.-Teilen, jeweils bezogen auf die Summe der Gewichtsteile der Komponenten A bis

D =100 Gew.-Teile, zum Einsatz.

Komponente B

Bei der Komponente B handelt es sich um ein pulverformiges Pfropfpolymer oder um eine

Mischung aus mehreren pulverformigen Pfropfpolymeren. Bevorzugt als Komponente B zum

Einsatz kommende Pfropfpolymere umfassen ein oder mehrere Pfropfpolymerisate von

B.1 5 bis 95, vorzugsweise 20 bis 90, insbesondere 25 bis 50 Gew.-%, bezogen auf Komponente
B, wenigstens eines Vinylmonomeren auf

B.2 95 bis 5, vorzugsweise 80 bis 10, insbesondere 75 bis 50 Gew.-%, bezogen auf Komponente
B, einer oder mehrerer Pfropfgrundlagen mit Glasiibergangstemperaturen < 10°C,

vorzugsweise < 0°C, besonders bevorzugt < -20°C.

Die Pfropfgrundlage B.2 hat im allgemeinen eine mittlere TeilchengroBe (dso-Wert) von 0,05 bis

10 um, vorzugsweise 0,1 bis 2 pm, besonders bevorzugt 0,15 bis 0,6 um.

Monomere B.1 sind vorzugsweise Gemische aus

B.1.1 50 bis 99, bevorzugt 60 bis 80, insbesondere 70 bis 80 Gew.-Teile, bezogen auf B.1,
Vinylaromaten und/oder kernsubstituierten Vinylaromaten (wie Styrol, a-Methylstyrol,
p-Methylstyrol, p-Chlorstyrol) und/oder Methacrylsdure-(C,-Cg)-Alkylester, wie
Methylmethacrylat, Ethylmethacrylat), und

B.1.2 1 bis 50, bevorzugt 20 bis 40, insbesondere 20 bis 30 Gew.-Teilen, bezogen auf B.1,
Vinylcyanide (ungesittigte Nitrile wie Acrylnitril und Methacrylnitril) und/oder
(Meth)Acrylsiure-(C,-Cg)-Alkylester, wie Methylmethacrylat, n-Butylacrylat, t-
Butylacrylat, und/oder Derivate (wie Anhydride und Imide) ungesittigter

Carbonsiduren, beispielsweise Maleinsdureanhydrid und N-Phenyl-Maleinimid.

Bevorzugte Monomere B.1.1 sind ausgewihlt aus mindestens einem der Monomere Styrol, o-
Methylstyrol und Methylmethacrylat, bevorzugte Monomere B.1.2 sind ausgew#hit aus mindestens
einem der Monomere Acrylnitril, Maleinsdureanhydrid und Methylmethacrylat. Besonders

bevorzugte Monomere sind B.1.1 Styrol und B.1.2 Acrylnitril.
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Fiir die Pfropfpolymerisate B geeignete Pfropfgrundlagen B.2 sind beispielsweise Dienkautschuke,
EP(D)M-Kautschuke, also solche auf Basis Ethylen/Propylen und gegebenenfalls Dien, Acrylat-,
Polyurethan-, Silikon-, Chloropren- und Ethylen/Vinylacetat-Kautschuke sowie Silikon/Acrylat-

Kompositkautschuke.

Bevorzugte Pfropfgrundlagen B.2 sind Dienkautschuke, beispielsweise auf Basis Butadien und
Isopren, oder Gemische von Dienkautschuken oder Copolymerisate von Dienkautschuken oder
deren Gemischen mit weiteren copolymerisierbaren Monomeren (z.B. gemdfl B.1.1 und B.1.2), mit
der MaBgabe, dass die Glasiibergangstemperatur der Komponente B.2 unterhalb < 10°C,
vorzugsweise < 0°C, besonders bevorzugt < -20°C liegt. Besonders bevorzugt ist reiner Polybuta-

dienkautschuk.

Besonders bevorzugte Polymerisate B sind beispielsweise ABS oder MBS-Polymerisate (Emul-
sions-, Masse- und Suspensions-ABS), wie sie z.B. in der DE-OS 2 035 390 (=US-PS 3 644 574)
oder in der DE-OS 2 248 242 (=GB-PS 1 409 275) bzw. in Ullmanns, Enzyklopiddie der
Technischen Chemie, Bd. 19 (1980), S. 280 ff. beschrieben sind.

Die Pfropfcopolymerisate B werden durch radikalische Polymerisation, z.B. durch Emulsions-,
Suspensions-, Losungs- oder Massepolymerisation, vorzugsweise durch Emulsionspolymerisation

hergestellt.

Besonders geeignete Pfropfpolymerisate B besitzten eine Kern-Schale-Struktur.

Der Gelanteil der Pfropfgrundlage B.2 betrdgt bei in Emulsionspolymerisation hergestellten
Pfropfpolymerisaten mindestens 30 Gew.-%, vorzugsweise mindestens 40 Gew.-% (in Toluol

gemessen).

Besonders geeignete Pfropfkautschuke sind auch ABS-Polymerisate, die durch Redox-Initiierung
mit einem Initiatorsystem aus organischem Hydroperoxid und Ascorbinsdure gemif3 US-P 4 937

285 hergestellt werden.

Da bei der Pfropfreaktion die Pfropfmonomeren bekanntlich nicht unbedingt vollstindig auf die
Pfropfgrundlage aufgepfropft werden, werden erfindungsgemaf unter Pfropfpolymerisaten B auch
solche Produkte verstanden, die durch (Co)Polymerisation der Pfropfmonomere in Gegenwart der

Pfropfgrundlage gewonnen werden und bei der Aufarbeitung mit anfallen. Diese Produkte konnen
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demnach auch freies, d.h. nicht chemisch an den Kautschuk gebundenes (Co)Polymerisat der

Pfropfmonomere enthalten.

Geeignete  Acrylatkautschuke gemd B.2  sind  vorzugsweise  Polymerisate  aus
Acrylsdurealkylestern, gegebenenfalls mit bis zu 40 Gew.-%, bezogen auf B.2 anderen
polymerisierbaren, ethylenisch ungesittigten Monomeren. Zu den bevorzugten polymerisierbaren
Acrylsdureestern gehoren C; bis Cs-Alkylester, beispielsweise Methyl-, Ethyl-, Butyl-, n-Octyl-
und 2-Ethylhexylester; Halogenalkylester, vorzugsweise Halogen-C,-Cs-alkylester, wie

Chlorethylacrylat sowie Mischungen dieser Monomeren.

Zur Vernetzung konnen Monomere mit mehr als einer polymerisierbaren Doppelbindung
copolymerisiert werden. Bevorzugte Beispiele fiir vernetzende Monomere sind Ester ungesittigter
Monocarbonsduren mit 3 bis 8 C-Atomen und ungesittigter einwertiger Alkohole mit 3 bis 12 C-
Atomen, oder gesittigter Polyole mit 2 bis 4 OH-Gruppen und 2 bis 20 C-Atomen, wie
Ethylenglykoldimethacrylat, = Allylmethacrylat;  mehrfach  ungesittigte  heterocyclische
Verbindungen, wie Trivinyl- und Triallylcyanurat; polyfunktionelle Vinylverbindungen, wie Di-
und Trivinylbenzole; aber auch Triallylphosphat und Diallylphthalat. Bevorzugte vernetzende
Monomere sind Allylmethacrylat, Ethylenglykoldimethacrylat, Diallylphthalat und heterocyclische
Verbindungen, die mindestens dret ethylenisch ungesittigte Gruppen aufweisen. Besonders
bevorzugte vernetzende Monomere sind die cyclischen Monomere Triallylcyanurat,
Triallylisocyanurat, Triacryloylhexahydro-s-triazin, Triallylbenzole. Die Menge der vernetzten
Monomere betrdgt vorzugsweise 0,02 bis 5, insbesondere 0,05 bis 2 Gew.-%, bezogen auf die
Pfropfgrundlage B.2. Bei cyclischen vernetzenden Monomeren mit mindestens drei ethylenisch
ungesittigten Gruppen ist es vorteilhaft, die Menge auf unter 1 Gew.-% der Pfropfgrundlage B.2

zu beschrinken.

Bevorzugte "andere" polymerisierbare, ethylenisch ungesittigte Monomere, die neben den
Acrylsdureestern gegebenenfalls zur Herstellung der Pfropfgrundlage B.2 dienen kénnen, sind z.B.
Acrylitril, Styrol, o-Methylstyrol, Acrylamide, Vinyl-C,-Cs-alkylether, Methylmethacrylat,
Butadien. Bevorzugte Acrylatkautschuke als Pfropfgrundlage B.2 sind Emulsionspolymerisate, die

einen Gelgehalt von mindestens 60 Gew.-% aufweisen.

Weitere geeignete Pfropfgrundlagen gemif B.2 sind Silikonkautschuke mit pfropfaktiven Stellen,
wie sie in den DE-OS 3 704 657, DE-OS 3 704 655, DE-OS 3 631 540 und DE-OS 3 631 539

beschrieben werden.
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Der Gelgehalt der Pfropfgrundlage B.2 bzw. der Pfropfpolymere B wird bei 25°C in einem
geeigneten Losungsmittel als in diesen Losungsmitteln unloslicher Anteil bestimmt (M. Hoffmann,

H. Krémer, R. Kuhn, Polymeranalytik I und II, Georg Thieme-Verlag, Stuttgart 1977).

Die mittlere TeilchengroBe dso ist der Durchmesser, oberhalb und unterhalb dessen jeweils 50
Gew.-% der Teilchen liegen. Er kann mittels Ultrazentrifugenmessung (W. Scholtan, H. Lange,
Kolloid, Z. und Z. Polymere 250 (1972), 782-1796) bestimmt werden.

Die Komponente B kommt in den erfindungsgemiflen Zusammensetzungen bevorzugt in einer
Menge von 3 bis 60 Gew.-Teilen, bevorzugt von 5 bis 40 Gew.-Teilen, besonders bevorzugt von 5
bis 30 Gew.-Teilen, jeweils bezogen auf die Summe der Gewichtsteile der Komponenten A bis D

= 100 Gew.-Teile, zum Einsatz.

Komponente C

Bei den kautschukfreien Vinyl(Co)Polymerisaten gemidB Komponente C.1 handelt es sich um
kautschukfreie Homo- und/oder Copolymerisate von mindestens einem Monomeren aus der
Gruppe der Vinylaromaten, Vinylcyanide (ungesittigte Nitrile), (Meth)Acrylsiure-(C, bis Cg)-
Alkylester, ungesittigten Carbonsduren sowie Derivaten (wie Anhydride und Imide) ungesittigter

Carbonsiuren.

Insbesondere geeignet sind (Co)Polymerisate C.1 aus

C.1.1 50 bis 99 Gew.-%, bevorzugt 60 bis 80, insbesondere 70 bis 80 Gew.-Teile, jeweils
bezogen auf das (Co)Polymerisat C.1, mindestens eines Monomeren ausgewéhlt aus der
Gruppe der Vinylaromaten (wie beispielsweise Styrol, a-Methylstyrol), kernsubstituierten
Vinylaromaten (wie beispielsweise p-Methylstyrol, p-Chlorstyrol) und (Meth)Acrylsdure-
(C,-Co)-Alkylester (wie Dbeispielsweise Methylmethacrylat, n-Butylacrylat, tert.-
Butylacrylat) und

C.12 1 bis 50 Gew.-%, bevorzugt 20 bis 40, insbesondere 20 bis 30 Gew.-Teilen, jeweils
bezogen auf das (Co)Polymerisat C.1, mindestens eines Monomeren ausgewé#hlt aus der
Gruppe der Vinylcyanide (wie beispielsweise ungesittigte Nitrile wie Acrylnitril und
Methacrylnitril), (Meth)Acrylsdure-(C,-Cs)-Alkylester (wie beispielsweise Methyl-
methacrylat, n-Butylacrylat, tert.-Butylacrylat), ungesittigte Carbonsduren und Derivate
ungesittigter Carbonsduren (beispielsweise Maleinsdureanhydrid und N-Phenyl-

Maleinimid).
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Diese (Co)Polymerisate C.1 sind harzartig, thermoplastisch und kautschukfrei. Besonders
bevorzugt ist das Copolymerisat aus C.1.1 Styrol und C.1.2 Acrylnitril.

Derartige (Co)Polymerisate C.1 sind bekannt und lassen sich durch radikalische Polymerisation,
insbesondere durch Emulsions-, Suspensions-, Lésungs- oder Massepolymerisation herstellen. Die
(Co)Polymerisate besitzen vorzugsweise mittlere Molekulargewichte M, (Gewichtsmittel,

ermittelt durch GPC) zwischen 15.000 und 250.000 g/mol.

Die kautschukfreien (Co)Polymerisate C.1 koénnen als Pulver und/oder als Granulat eingesetzt

werden.

Die kautschukmodifizierten Vinyl(co)polymere gemidB Komponente C.2 sind ausgewihlt aus
mindestens einem Polymeren der Gruppe bestehend aus

C.2.1  in Granulatform vorliegende Pfropfpolymere und

C.2.2  in Granulatform vorliegende Pricompounds aus mindestens einem Pfropfpolymeren

C.2.2.1 und mindestens einem kautschukfreien Vinyl(co)polymeren C.1.

Dabei handelt es sich bei den Pfropfpolymeren gemifl den Komponenten C.2.1 und C.2.2.1 jeweils
um Pfropfpolymere, welche hinsichtlich des chemischen Aufbaus und der Herstellung der
Beschreibung der Komponente B entsprechen, wobei sich Komponenten C.2.1 und C.2.2.1 von der
Beschreibung der Komponente B aber dadurch unterscheiden, dass es sich bei C.2.1 um
Pfropfpolymere, welche in Granulatform vorliegen, und bei C.2.2.1 um solche Pfropfpolymere die

entweder in Granulat- oder Pulverform vorliegen kénnen, handelt.

Unter Pricompound im Sinne der Erfindung sind zu verstehen solche Mischungen aus
Pfropfpolymeren C.2.2.1 und kautschukfreien Vinyl(co)polymeren C.1, welche in einem
Compoundierungsaggregat, beispielsweise einem Knetreaktor oder Zweiwellextruder durch
Zufiihrung thermischer und/oder mechanischer Energie auf eine Temperatur von 180°C bis 300°C,
bevorzugt 200°C bis 280°C, besonders bevorzugt 220°C bis 260°C aufgeheizt und dadurch
aufgeschmolzen, gemischt und ineinander dispergiert, und danach wieder abgekiihlt und granuliert
worden sind. In bevorzugter Ausfilhrungsform kommt dabei das Pfropfpolymer C.2.2.1 in
feuchtem Zustand (d.h. in Anwesenheit von Wasser) gemidll der Verfahren, welche in

EP 0 768 157 A1 und EP 0 867 463 A1 beschrieben sind, zum Einsatz.

Pricompounds gemdl3 Komponente C.2.2 enthalten bevorzugt 10 bis 70 Gew.-Teile, besonders
bevorzugt 20 bis 60 Gew.-Teile, insbesondere bevorzugt 25 bis 55 Gew.-Teile (jeweils bezogen

auf den Pricompound) Pfropfpolymer C.2.2.1 und bevorzugt 30 bis 90 Gew.-Teile, besonders
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bevorzugt 40 bis 80 Gew.-Teile, insbesondere bevorzugt 45 bis 75 Gew.-Teile (jeweils bezogen

auf den Praicompound) an kautschukfreien Vinyl(co)polymer C.1.

Die Komponente C kommt in den erfindungsgemiflen Zusammensetzungen bevorzugt in einer
Menge von 0 bis 60 Gew.-Teilen, bevorzugt von 0 bis 40 Gew.-Teilen, besonders bevorzugt von 5
bis 35 Gew.-Teilen, jeweils bezogen auf die Summe der Gewichtsteile der Komponenten A bis D

=100 Gew.-Teile, zum Einsatz.

Komponente D

Die Zusammensetzung kann als Komponente D handelsiibliche Polymeradditive enthalten. Als
handelsiibliche Polymeradditive gemil Komponente D kommen Additive wie beispielsweise
Flammschutzmittel (beispielsweise Phosphor- oder Halogenverbindungen), -
Flammschutzsynergisten (beispielsweise nanoskalige Metalloxide), rauchhemmende Additive
(beispielsweise Borsiure oder Borate), Antidrippingmittel (beispielsweise Verbindungen der
Substanzklassen der fluorierten Polyolefine, der Silikone sowie Aramidfasemn), interne und externe
Gleit- und Entformungsmittel (beispielsweise Pentaerythrittetrastearat, Montanwachs oder
Polyethylenwax), FlieBfahigkeitshilfsmittel (beispielsweise niedermolekulare
Vinyl(co)polymerisate), Antistatika (beispielsweise Blockcopolymere aus Ethylenoxid und
Propylenoxid, andere Polyether oder Polyhydroxyether, Poletheramide, Polyesteramide oder
Sulfonsduresalze), Leitfidhigkeitsadditive (beispielsweise LeitruB oder Carbon Nanotubes),
Stabilisatoren (beispielsweise UV/Licht-Stabilisatoren, Thermostabilisatoren, Antioxidantien,
Umesterungsinhibitoren, Hydrolyseschutzmittel), antibakteriell wirkende Additive (beispielsweise
Silber oder Silbersalze), kratzfestigkeitsverbessernde Additive (beispielsweise Silikondle oder
harte Fiillstoffe wie Keramik(hohl)kugeln), IR-Absorbentien, optische Autheller, fluoreszierende
Additive, Fill- und Verstiarkungsstoffe (beispielsweise Talk, ggf. gemahlene Glas- oder
Karbonfasern, Glas- oder Keramik(hohl)kugeln, Glimmer, Kaolin, CaCO; und Glasschuppen)
sowie Farbstoffe und Pigmente (beispielsweise Rul}, Titandioxid oder Eisenoxid) und Bronstet-
saure Verbindungen als Basenfénger, oder aber Mischungen mehrerer der genannten Additive in

Frage.

Als Flammschutzmittel gemdfl Komponente D werden bevorzugt phosphorhaltige Verbindungen
eingesetzt. Diese sind bevorzugt ausgewihlt aus den Gruppen der Mono- und oligomeren
Phosphor- und Phosphonséureester, Phosphonatamine und Phosphazene, wobei auch Mischungen
von mehreren Komponenten ausgewihlt aus einer oder verschiedenen dieser Gruppen als Flamm-

schutzmitte]l zum Einsatz kommen kénnen. Auch andere hier nicht speziell erwédhnte halogenfreie
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Phosphorverbindungen kénnen alleine oder in beliebiger Kombination mit anderen halogenfreien

Phosphorverbindungen eingesetzt werden.

Bevorzugte Mono- und oligomere Phosphor- bzw. Phosphonsédureester sind Phosphorverbindungen

der allgemeinen Formel (IV)

worin

— ——

0] O
; Il I .
R—(O)n—llv——o—x—o——llv——(O)n—R
(<|3)n (?)n (V)
R® L R3-1q

Rl, R2, R3 und R4, unabhéngig voneinander jeweils gegebenenfalls halogeniertes C; bis Cg-

Alkyl, jeweils gegebenenfalls durch Alkyl, vorzugsweise Cj bis Cy-Alkyl, und/oder
Halogen, vorzugsweise Chlor, Brom, substituiertes Cg bis Cg-Cycloalkyl, Cg bis Cpq-Aryl
oder C7 bis Cy5-Aralkyl,

unabhingig voneinander, 0 oder 1,

0 bis 30 und

einen ein- oder mehrkernigen aromatischen Rest mit 6 bis 30 C-Atomen, oder einen
linearen oder verzweigten aliphatischen Rest mit 2 bis 30 C-Atomen, der OH-substituiert

sein und bis zu 8 Etherbindungen enthalten kann, bedeuten.

Bevorzugt stehen Rl, R2, R3 und R4 unabhingig voneinander fiir Cq bis C4-Alkyl, Phenyl,
Naphthyl oder Phenyl-C;-Cy-alkyl. Die aromatischen Gruppen Rl, R2, R3 und R4 kénnen

threrseits mit Halogen- und/oder Alkylgruppen, vorzugsweise Chlor, Brom und/oder Cy bis Cy-

Alkyl substituiert sein. Besonders bevorzugte Aryl-Reste sind Kresyl, Phenyl, Xylenyl,

Propylphenyl oder Butylphenyl sowie die entsprechenden bromierten und chlorierten Derivate

davon.

X

in der Formel (IV) bedeutet bevorzugt einen ein- oder mehrkernigen aromatischen Rest mit
6 bis 30 C-Atomen. Dieser leitet sich bevorzugt von Diphenolen der Formel (I) ab.

in der Formel (IV) kann, unabhingig voneinander, 0 oder 1 sein, vorzugsweise ist n gleich
1.

steht fiir Werte von 0 bis 30, bevorzugt 0,3 bis 20, besonders bevorzugt 0,5 bis 10, insbe-
sondere 0,5 bis 6, ganz besonders bevorzugt 1,1 bis 1,6.

steht besonders bevorzugt fiir
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OO OO

O—C O‘Q

oder deren chlorierte oder bromierte Derivate, insbesondere leitet sich X von Resorcin,
Hydrochinon, Bisphenol A oder Diphenylphenol ab. Besonders bevorzugt leitet sich X von
Bisphenol A ab.

Als erfindungsgemifle Komponente D konnen auch Mischungen verschiedener Phosphate

eingesetzt werden.

Phosphorverbindungen der Formel (IV) sind insbesondere Tributylphosphat, Triphenylphosphat,
10  Trikresylphosphat, Diphenylkresylphosphat, Diphenyloctylphosphat, Diphenyl-2-ethylkresyl-
phosphat, Tri-(isopropylphenyl)-phosphat, Resorcin verbriicktes Oligophosphat und Bisphenol A
verbriicktes Oligophosphat. Der Einsatz von oligomeren Phosphorsdureestern der Formel (IV), die

sich vom Bisphenol A ableiten, ist insbesondere bevorzugt.

15  Hochst bevorzugt als Komponente D ist Bisphenol-A basierendes Oligophosphat gemif3 Formel

(IVa).
OoAe-OL0- -0

=11 (IVa)

O—'l)=o

Die Phosphorverbindungen gemifl Komponente D sind bekannt (vgl. z.B. EP-A 0 363 608, EP-A 0

20 640 655) oder lassen sich nach bekannten Methoden in analoger Weise herstellen (z.B. Ullmanns
Enzyklopidie der technischen Chemie, Bd. 18, S. 301 ff. 1979; Houben-Weyl, Methoden der
organischen Chemie, Bd. 12/1, S. 43; Beilstein Bd. 6, S. 177).
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Wenn Mischungen verschiedener Phosphorverbindungen eingesetzt werden und im Fall von
oligomeren Phosphorverbindungen, handelt es sich bei dem angegebenen g-Wert um den mittleren
g-Wert. Der mittlere gq-Wert kann bestimmt werden, indem mittels geeigneter Methode
(Gaschromatographie (GC), High Pressure Liquid Chromatography (HPLC), Gelper-
meationschromatographie (GPC)) die Zusammensetzung der Phosphorverbindung (Mole-

kulargewichtsverteilung) bestimmt wird und daraus die Mittelwerte fiir q berechnet werden.

Weiterhin konnen Phosphonatamine und Phosphazene, wie sie in WO 00/00541 und WO 01/18105

beschrieben sind, als Flammschutzmittel eingesetzt werden.

Die Flammschutzmittel kénnen allein oder in beliebiger Mischung untereinander oder in Mischung

mit anderen Flammschutzmitteln eingesetzt werden.

Die Flammschutzmittel werden in bevorzugter Ausfithrungsform in Kombination mit

Polytetrafluorethylen (PTFE) als Antidrippingmittel eingesetzt.

Als Fillstoff kommt als Komponente D bevorzugt natiirlich vorkommender oder synthetisch

hergestellter Talk zum Einsatz.

Reiner Talk hat die chemische Zusammensetzung 3 Mg0-4Si05-H>O und somit einen MgO-
Gehalt von 31,9 Gew.-%, einen SiO;-Gehalt von 63,4 Gew.-% und einen Gehalt an chemisch
gebundenem Wasser von 4,8 Gew.-%. Es handelt sich um ein Silikat mit Schichtstruktur.

Natiirlich vorkommende Talkmaterialien besitzen im allgemeinen nicht die oben aufgefiihrte
Idealzusammensetzung, da sie durch partiellen Austausch des Magnesiums durch andere Elemente,
durch partiellen Austausch von Silizium, durch z.B. Aluminium und/oder durch Verwachsungen

mit anderen Mineralien wie z.B. Dolomit, Magnesit und Chlorit verunreinigt sind.

Als Komponente D kommen bevorzugt solche Talktypen mit besonders hoher Reinheit zum
Einsatz. Diese sind gekennzeichnet durch einen MgO-Gehalt von 28 bis 35 Gew.-%, bevorzugt 30
bis 33 Gew.-%, besonders bevorzugt 30,5 bis 32 Gew.-% und einen SiO2-Gehalt von 55 bis 65
Gew.-%, bevorzugt 58 bis 64 Gew.-%, besonders bevorzugt 60 bis 62,5 Gew.-%. Besonders
bevorzugte Talktypen zeichnen sich des Weiteren durch einen AlyO3-Gehalt von kleiner als

5 Gew.-%, besonders bevorzugt kleiner als 1 Gew.-%, insbesondere kleiner als 0,7 Gew.-%, aus.
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Vorteilhaft ist insbesondere der Einsatz des Talkes in Form von feinvermahlenen Typen mit einer
mittleren Partikeldurchmesser dgg von <10 um, bevorzugt <5 pm, besonders bevorzugt <2 pm,

ganz besonders bevorzugt <1,5 um.

Der Talk kann oberflichenbehandelt, z.B. silanisiert sein, um eine bessere Vertriglichkeit mit dem

Polymer zu gewihrleisten.

Im Hinblick auf die Verarbeitung und Herstellung der Formmassen ist der Einsatz kompaktierter

Talks vorteilhaft.

Die Komponente D kann als Pulver und/oder als Granulat eingesetzt werden.

Die Komponente D kommt in den erfindungsgemiflen Zusammensetzungen bevorzugt in einer
Menge von 0 bis 30 Gew.-Teilen, bevorzugt von 0,1 bis 20 Gew.-Teilen, besonders bevorzugt von
0,5 bis 10 Gew.-Teilen, jeweils bezogen auf die Summe der Gewichtsteile der Komponenten A bis

D = 100 Gew.-Teile, zum Einsatz.
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Beispiele

Komponente A-1

Lineares Polycarbonat auf Basis Bisphenol-A mit einem gewichtsgemittelten Molekulargewicht M
w von 28000 g/mol (bestimmt durch GPC). Das Polycarbonat liegt als Granulat vor und enthélt
etwa 150 ppm VOCs.

Komponente A-2
Lineares Polycarbonat-Granulat auf Basis Bisphenol-A mit einem gewichtsgemittelten

Molekulargewicht M, von 28000 g/mol (bestimmt durch GPC). Das Polycarbonat liegt als Pulver
vor und enthilt etwa 150 ppm VOCs.

Komponente B

Pulverformiges =~ ABS-Pfropfpolymerisat mit  Kern-Schale  Struktur  hergestellt in
Emulsionspolymerisation bestehend aus 40 Gew.-% Styrol-Acrylnitril Copolymer mit einem
Verhiltnis von Styrol zu Acrylnitril von 72 : 28 Gew.-% als Hiille auf 60 Gew.-% einer
teilchenférmigen Pfropfgrundlage mit einer mittleren Teilchengréfe dsp von 0,3 pm als Kern,
wobei die Pfropfgrundlage aus reinem Poleutadienkautschuk besteht. Das Pfropfpolymerisat
enthilt insgesamt ca. 0,4 Gew.-% (4000 ppm) VOCs und besitzt einen Wassergehalt (Restfeuchte)

von ca. 1,0 Gew.-%.

Komponente C-1

Styrol/Arylnitril-Copolymerisat mit einem Styrol/Acrylnitril-Gewichtsverhéltnis von 72:28 Gew.-
% und einem mittleren Molekulargewicht Mw von 130000 g/mol (Messung per GPC in
Dimethylformamid bei 20°C). Das Styrol/Arylnitril-Copolymerisat wurde in Massepolymerisation
unter Verwendung von Ethylbenzol als Ldsungsmittel hergestellt. Das Styrol/Arylnitril-
Copolymerisat enthilt insgesamt ca. 1000 ppm VOCs. Komponente C-1 wird in Granulatform

eingesetzt

Komponente C-2

Pricompound aus einem in Emulsion hergestellten ABS-Pfropfpolymerisat und einem in
Massepolymerisation unter Verwendung von Ethylbenzol als Losungsmittel hergestellten SAN-
Polymerisat. Der Pricompound C-2 weist ein Acrylnitril : Butadien : Styrol-Gewichtsverhéltnis
von 20:28:52 Gew.-% auf und enthilt freies, d.h. nicht chemisch an den Kautschuk angebundenen

SAN mit einem mittleren Molekulargewicht Mw von 100000 g/mol (Messung per GPC in
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Dimethylformamid bei 20°C). Komponente C-2 enthilt insgesamt ca. 300 ppm VOCs und wird in

Granulatform eingesetzt.

Komponente C-3
ABS-Pfropfpolymerisat hergestellt in Emulsionspolymerisation mit einem Acrylnitril : Butadien :

Styrol-Gewichtsverhéltnis von 16 : 27 : 57 Gew.-%. Komponente C-3 enthilt insgesamt ca. 1000

ppm VOCs und wird in Granulatform eingesetzt.

Komponente D

Komponente D-1: Phosphorigsdureester des Bis-(2-hydroxy-3-cyclohexyl-5-methyl-phenyl)-
methans gemif der folgenden Formel (V), wobei Komponente D-1 in

Pulverform eingesetzt wird.

M

Komponente D-2: Pentaerithrithtetrastearat als Entformungsmittel in Pulverform.
Komponente D-3: Stabilisator Irganox® B900 (Ciba, Basel, Schweiz) in Pulverform.
Komponente D-4: Antioxidanz Irganox 1076 (Ciba, Basel, Schweiz) in Pulverform.

Komponente D-5: Wasserfreie Zitronensdure in Pulverform.

Herstellung und Priifung der Formmassen

Auf einem Zweischneckenextruder Evolum® 32 HT der Fa. Clextral (Frankreich) mit Verhiltnis
Lange zu Durchmesser L/D = 36 — nachfolgend ZSK Evolum® genannt - wurden gemif

nachfolgend beschriebenen Verfahren folgende Zusammensetzung hergestellt:

Beispiele 1 bis 5

42,7 Gew.-Teile Komponente A-1
25,2 Gew.-Teile Komponente B
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31,2 Gew.-Teile
0,15 Gew.-Teile
0,75 Gew.-Teile

Komponente C-1
Komponente D-1

Komponente D-2

Der Gehalt der durch die polymeren Rohstoffe A bis C in den Compoundierungsprozess
eingetragenen VOCs, das heiflit die Summe der jeweils mit den jeweiligen prozentualen Anteilen

der Komponenten A bis C in der Zusammensetzung gewichteten VOC-Gehalte dieser

Ausgangsrohstoffe, betrug bei den Beispielen 1 bis 5 etwa 1380 ppm.

Beispiele 6 bis 9
70,23 Gew.-Teile
9,0 Gew.-Teile
4,8 Gew.-Teile
15,0 Gew.-Teile
0,75 Gew.-Teile
0,10 Gew.-Teile
0,10 Gew.-Teile
0,02 Gew.-Teile

Komponente A-1
Komponente B

Komponente C-1
Komponente C-2
Komponente D-2
Komponente D-3
Komponente D-4

Komponente D-5

Der Gehalt der durch die polymeren Rohstoffe A bis C in den Compoundierungsprozess
eingetragenen VOCs, dass heifit die Summe der jeweils mit den jeweiligen prozentualen Anteilen

der Komponenten A bis C in der Zusammensetzung gewichteten VOC-Gehalte dieser

Ausgangsrohstoffe, betrug bei den Beispielen 6 bis 9 etwa 560 ppm.

Beispiele 10 bis 12

40,7 Gew.-Teile
3,81 Gew.-Teile
5,9 Gew.-Teile
48,4 Gew.-Teile
0,74 Gew.-Teile
0,15 Gew.-Teile
0,20 Gew.-Teile
0,10 Gew.-Teile

Komponente A-1
Komponente A-2
Komponente C-1
Komponente C-3
Komponente D-2
Komponente D-3
Komponente D-4

Komponente D-5

Der Gehalt der durch die polymeren Rohstoffe A bis C in den Compoundierungsprozess

eingetragenen VOCs, das heiflit die Summe der jeweils mit den jeweiligen prozentualen Anteilen
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der Komponenten A bis C in der Zusammensetzung gewichteten VOC-Gehalte dieser

Ausgangsrohstoffe, betrug bei den Beispielen 1 bis 5 etwa 790 ppm.

Die aus der jeweiligen Compoundierung resultierenden Granulate wurden auf einer
Spritzgussmaschine (Fa. Arburg) bei einer Schmelzetemperatur von 260°C und einer
Werkzeugtemperatur von 80°C zu Probekérpern der Abmessung 80 mm x 10 mm x 4 mm

verarbeitet.

Die Duktilitit wird beurteilt anhand des Kerbschlagzahigkeitswertes a, gemessen gemaf3 ISO 180-
1A bei 23°C und -30°C und anhand des Bruchbildes, das im Kerbschlagzihigkeitsversuch unter

diesen Bedingungen resultiert.

Die Wirmeformbestindigkeit wird beurteilt anhand des Vicat B120-Wertes gemessen gemif ISO
306.

Die Schmelzefliefdhigkeit wird beurteilt anhand der Schmelzevolumenflierate (MVR) gemessen
gemil ISO 1133 bei einer Temperatur von 260°C und einer Stempellast von 5 kg.

Zur Bestimmung des VOC-Gesamtgehaltes sowie des Gehaltes an 1,3-Butadien, wird die
Granulatprobe in einem verschlossenen Headspace-Vial mit y-Butyrolacton mehrere Stunden bei
50°C behandelt. Die Analyse erfolgt mit der Headspace-Gaschromatographie mit

Flammenionisations-Detektor unter Verwendung eines internen Standards.
Alle Angaben zur Einsatzmenge einer Komponente in Gew.-Teile sind in den nachfolgenden
(Vergleichs-)Beispielen jeweils bezogen auf die Summe der Komponenten A bis D = 100 Gew.-

Teile.

Beispiel 1 (Vergleich)

Eine Mischung (1) bestehend aus 9,1 Gew.-Teilen pulverférmiger Komponente B , 0,15 Gew.-
Teilen pulverférmiger Komponente D-1 und 0,75 Gew.-Teilen pulverférmiger Komponente D-2
wurde unter Verwendung eines mechanischen Mischers vom Typ CM100 der Fa. Mixaco Dr.
Herfeld GmbH & Co. KG Maschinenfabrik (Neuenrade, Deutschland) — nachfolgend Mixaco-
Mischer genannt — hergestellt. Im Schritt (ii) wurde diese Mischung iiber einen separaten
Dosiertrichter gemeinsam mit den ebenfalls jeweils liber separate Vorlagebehilter dosierten

Komponenten A-1, C-1 und der Restmenge von 16,1 Gew.-Teilen an Komponente B in die
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Einzugszone (3) des ZSK Evolum® gegeben, sieche Abbildung 1. Die resultierende Mischung
wurde in der Aufschmelz- und Knetzone (5) des ZSK Evolum®s auf eine Temperatur von etwa
260 °C gebracht und dadurch aufgeschmolzen, bei dieser Temperatur geknetet und dadurch die
verfliissigten Komponenten ineinander vordispergiert. In einer Dispergier-/Mischzone (6) erfolgte
eine Nachdispergierung. Die so compoundierte Mischung wurde in der folgenden Entgasungszone
(7) des ZSK Evolum® durch Anlegen eines Unterdrucks von etwa p,,s =100 mbar (absolut) an die
Schmelze entgast. Die entgaste Schmelze wurde danach iiber eine Diise (9) aus dem ZSK
Evolum® gefiihrt, im Verfahrensschritt (iii) der resultierende Schmelzestrang zur Abkiihlung und
Verfestigung durch ein auf 30°C temperiertes Wasserbad (10) gefiihrt, und der erstarrte
Polymerstrang nachfolgend mittels eines Stranggranulators (11) granuliert. Die Temperatur der
Schmelze beim Austritt aus der Extruderdiise (9) betrug etwa 290°C.

Beispiel 2
Das Verfahren unterscheidet sich vom Vergleichsbeispiel 1 in der Herstellung der

Pulvermischung, bei der 9,1 Gew.-Teile der Komponente B zunichst mit 1,1 Gew.-Teilen bezogen
auf die Summe der Komponenten A bis D an Wasser beaufschlagt wurden, eine erste
Homogenisierung im Mixaco-Mischer erfolgte, danach 0,15 Gew.-Teile pulverférmige
Komponente D-1 und 0,75 Gew.-Teile pulverformige Komponente D-2 zugegeben wurden und
emeut unter Verwendung des Mixaco-Mischers gemischt wurde. Die so hergestellte, mit Wasser
beaufschlagte Pulvermischung war rieselfihig und wies einen Gehalt an zugegebenem Wasser von
10 Gew.-% auf. Diese Mischung wurde im Verfahren gemifl schematischer Darstellung in
Abbildung 1 iiber einen separaten Dosiertrichter gemeinsam mit den ebenfalls jeweils iiber
separate Vorlagebehilter dosierten Komponenten A-1, C-1 und der Restmenge von 16,1 Gew.-
Teilen an Komponente B in die Einzugszone (3) des ZSK Evolum® gegeben. Die resultierende
Mischung wurde in der Aufschmelz- und Knetzone (5) des ZSK Evolum®s auf eine Temperatur
von etwa 260 bis 280°C gebracht, dadurch aufgeschmolzen und das Wasser verdampft, bei dieser
Temperatur geknetet und dadurch die verfliissigten Komponenten ineinander vordispergiert. In
einer Dispergier-/Mischzone (6) erfolgte eine Nachdispergierung. Die so compoundierte
Mischung wurde in der folgenden Entgasungszone (7) des ZSK Evolum® durch Anlegen eines
Unterdrucks von etwa 100 mbar (absolut) an die Schmelze entgast. Die entgaste Schmelze wurde
danach iiber eine Diise (9) aus dem ZSK Evolum® gefiihrt, der resultierende Schmelzestrang zur
Abkiihlung und Verfestigung durch ein auf 30°C temperiertes Wasserbad (10) gefiihrt, und der
erstarrte Polymerstrang nachfolgend mittels eines Stranggranulators (11) granuliert. Die mittlere
Verweilzeit, in der die Polymerschmelze im Zweiwellenextruder in Kontakt mit Wasserdampf

stand, dass heifit die mittlere Verweilzeit der Schmelze im Extruderabschnitt zwischen erster
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Knetzone und Entgasungszone, betrug in diesem Verfahren etwa 25 s . Die Temperatur der

Schmelze beim Austritt aus der Extruderdiise (9) betrug etwa 290°C.

Beispiel 3
Das Verfahren unterscheidet sich vom Beispiel 2 lediglich in der Herstellung der Pulvermischung,

bei der 9,1 Gew.-Teile der pulverférmigen Komponente B zunichst mit 2,5 Gew.-Teilen bezogen
auf die Summe der Komponenten A bis D an Wasser beaufschlagt wurden, eine erste
Homogenisierung  im Mixaco-Mischer erfolgte, danach 0,15 Gew.-Teile pulverférmige
Komponente D-1 und 0,75 Gew.-Teile pulverférmige Komponente D-2 zugegeben wurden und
erneut unter Verwendung des Mixaco-Mischers gemischt wurde. Die so hergestellte, mit Wasser
beaufschlagte Pulvermischung war rieselfihig und wies einen Gehalt an zugegebenem Wasser von

20 Gew.-% auf.

Beispiel 4 (Vergleich)

Das Verfahren unterscheidet sich vom Beispiel 2 lediglich in der Herstellung der Pulvermischung,
bei der 9,1 Gew.-Teile der pulverférmigen Komponente B zunichst mit 4,3 Gew.-Teilen bezogen
auf die Summe der Komponenten A bis D an Wasser beaufschlagt wurden, eine erste
Homogenisierung  im Mixaco-Mischer erfolgte, danach 0,15 Gew.-Teile pulverférmige
Komponente D-1 und 0,75 Gew.-Teile pulverférmige Komponente D-2 zugegeben wurden und
erneut unter Verwendung des Mixaco-Mischers gemischt wurde. Die so hergestellte, mit Wasser
beaufschlagte Pulvermischung war rieselféhig und wies einen Gehalt an zugegebenem Wasser von
30 Gew.-% auf. Bei der Extrusion kam es nach kurzer Zeit zu Problemen aufgrund von
riickstauender Feuchte im Einzugsbereich des ZSK Evolum®. Die Compoundierung musste

infolge dessen abgebrochen werden.

Beispiel 5

Das Verfahren unterscheidet sich vom Beispiel 4 lediglich dadurch, dass die gemidB3 Beispiel 4
hergestellte, mit 30 Gew.-% Wasser, bezogen auf die Pulvermischung, beaufschlagte
Pulvermischung nicht gemeinsam mit den {brigen Komponenten iiber einen separaten
Dosiertrichter in die Einzugszone (3) des ZSK Evolum® gegeben, sondern im Verfahren gemiB
schematischer Darstellung in Abbildung 2 iiber einen Seitenextruder (13) zwischen Aufschmelz-
/Knetzone (5) einerseits und Dispergier-/Mischzone (6) andererseits direkt in die vorgemischte
Schmelze der Mischung der tibrigen Komponenten eindosiert, nachfolgend in der Dispergier-
/Mischzone (6) die gesamte Mischung dispergiert und die so resultierende Schmelze der
Polymermischung in der folgenden Entgasungszone (7) des ZSK Evolum® durch Anlegen eines

Unterdrucks von p.,s = 100 mbar (absolut) an die Schmelze entgast wurde. Die mittlere
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Verweilzeit, in der die Polymerschmelze im Zweiwellenextruder in Kontakt mit Wasserdampf
stand, das heilt die mittlere Verweilzeit der Schmelze im Extruderabschnitt zwischen
Seitenextruder und Entgasungszone, betrug in diesem Verfahren etwa 15 s. Die Temperatur der

Schmelze beim Austritt aus der Extruderdiise (9) betrug etwa 290°C.

Beispiel 6 (Vergleich)

Es wurde im Mixaco-Mischer eine Mischung aus den pulverférmigen Komponenten B und D2 bis
D5 hergestellt. Diese Mischung wurde im Verfahren gemif schematischer Darstellung in
Abbildung 1 Uber einen separaten Dosiertrichter gemeinsam mit den ebenfalls jeweils iiber
separate Vorlagebehilter dosierten Komponenten A-1, C-1 und C-2 in den Einzugszone (3) des
ZSK Evolum® gegeben. Die resultierende Mischung wurde in der Aufschmelz- und Knetzone (5)
des ZSK Evolum®s auf eine Temperatur von etwa 260 bis 280°C gebracht und dadurch
aufgeschmolzen, bei dieser Temperatur geknetet und dadurch die verfliissigten Komponenten
ineinander vordispergiert. In einer Dispergier-/Mischzone (6) erfolgte eine Nachdispergierung.
Die so compoundierte Mischung wurde in der folgenden Entgasungszone (7) des ZSK Evolum®
durch Anlegen eines Unterdrucks von etwa pas = 100 mbar (absolut) an die Schmelze entgast. Die
entgaste Schmelze wurde dann {iber eine Diise (9) aus dem ZSK Evolum® gefiihrt, der
resultierende Schmelzestrang zur Abkiihlung und Verfestigung durch ein auf 30°C temperiertes
Wasserbad (10) gefiihrt, und der erstarrte Polymerstrang nachfolgend mittels eines
Stranggranulators (11) granuliert. Die Temperatur der Schmelze beim Austritt aus der
Extruderdiise (9) betrug etwa 300°C.

Beispiel 7
Das Verfahren unterscheidet sich vom Vergleichsbeispiel 6 in der Herstellung der

Pulvermischung, bei der die Komponente B zunidchst mit 1,1 Gew.-Teilen bezogen auf die Summe
der Komponenten A bis D an Wasser beaufschlagt wurde, eine erste Homogenisierung im Mixaco-
Mischer erfolgte, danach die Komponenten D2 bis D5 zugegeben wurden und erneut unter
Verwendung des Mixaco-Mischers gemischt wurde. Die so hergestellte, mit Wasser beaufschlagte
Pulvermischung war rieselfdhig und wies einen Gehalt an zugegebenem Wasser von 10 Gew.-%
auf. Diese Mischung wurde iiber einen separaten Dosiertrichter gemeinsam mit den ebenfalls
jeweils tlber separate Vorlagebehilter dosierten Komponenten A-1, C-1 und C-2 in die
Einzugszone (3) des ZSK Evolum® gegeben. Die resultierende Mischung wurde in der
Aufschmelz- und Knetzone (5) des ZSK Evolum®s auf eine Temperatur von etwa 260 bis 280°C
gebracht, dadurch aufgeschmolzen und das Wasser verdampft, bei dieser Temperatur geknetet und
dadurch die verfliissigten Komponenten ineinander vordispergiert. In einer Dispergier-/Mischzone

(6) erfolgte eine Nachdispergierung. Die so compoundierte Mischung wurde in der folgenden
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Entgasungszone (7) des ZSK Evolum® durch Anlegen eines Unterdrucks von etwa pa,s= 100 mbar
(absolut) an die Schmelze entgast. Die entgaste Schmelze wurde danach liber eine Diise (9) aus
dem ZSK Evolum® gefiihrt, der resultierende Schmelzestrang zur Abkiithlung und Verfestigung
durch ein auf 30°C temperiertes Wasserbad (10) gefithrt, und der erstarrte Polymerstrang
nachfolgend mittels eines Stranggranulators (11) granuliert. Die mittlere Verweilzeit, in der die
Polymerschmelze im Zweiwellenextruder in Kontakt mit Wasserdampf steht, das heifit die mittlere
Verweilzeit der Schmelze im Extruderabschnitt zwischen erster Knetzone und Entgasungszone,
betrug in diesem Verfahren etwa 25 s. Die Temperatur der Schmelze beim Austritt aus der
Extruderdiise (9) betrug etwa 300°C.

Beispiel 8

Es wurde eine Pulvermischung hergestellt, indem die pulverférmige Komponente B zundchst mit
2,5 Gew.-Teilen bezogen auf die Summe der Komponenten A bis D an Wasser beaufschlagt
wurde, eine erste Homogenisierung im Mixaco-Mischer erfolgt, danach die Komponenten D2 bis -
D5 zugegeben wurden und erneut unter Verwendung des Mixaco-Mischers gemischt wird. Die so
hergestellte, mit Wasser beaufschlagte Pulvermischung war rieselfihig und wies einen Gehalt an
zugegebenem Wasser von 20 Gew.-% auf. Analog zum Beispiel 5 wurden die Komponenten A, C-
1 und C-2 im Verfahren gemiB schematischer Darstellung in Abbildung 2 iiber separate
Dosiertrichter (2) in die Einzugszone (3) des ZSK Evolum® gegeben. Die resultierende Mischung
wurde in der Aufschmelz- und Knetzone (5) des ZSK Evolum®s auf eine Temperatur von etwa
260 bis 280°C gebracht und dadurch aufgeschmolzen, bei dieser Temperatur geknetet und die
verfliissigten Komponenten der Zusammensetzung dadurch ineinander vordispergiert. In die so
compoundierte Polymerschmelze wurde per Seitenextruder (13) die mit Wasser beaufschlage
Pulvermischung eingefilhrt und die Komponenten der Zusammensetzung in der folgenden
Dispergier-/Mischzone (6) nochmals ineinander dispergiert.. In der folgenden Entgasungszone
(7)des ZSK Evolum® wurde die Polymerlegierung durch Anlegen eines Unterdrucks von etwa 100
mbar (absolut) an die Schmelze entgasf. Die entgaste Schmelze wurde iiber eine Diise (9) aus dem
ZSK Evolum® gefiihrt, der resultierende Schmelzestrang zur Abkiihlung und Verfestigung durch
ein auf 30°C temperiertes Wasserbad (10) gefiihrt, und der erstarrte Polymerstrang nachfolgend
mittels eines Stranggranulators (11) granuliert. Die mittlere Verweilzeit, in der die
Polymerschmelze im Zweiwellenextruder in Kontakt mit Wasserdampf steht, das heiflt die mittlere
Verweilzeit der Schmelze im Extruderabschnitt zwischen Seitenextruder und Entgasungszone,
betrug in diesem Verfahren etwa 15 s. Die Temperatur der Schmelze beim Austritt aus der

Extruderdiise (9) betrug etwa 300°C.
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Beispiel 9
Beispiel 9 unterscheidet sich von Beispiel 8 lediglich darin, dass bei der Herstellung der

Pulvermischung 4,3 Gew.-Teile, bezogen auf die Summe der Komponenten A bis D an Wasser
beaufschlagt wurden. Die so hergestellte, mit Wasser beaufschlagte Pulvermischung war
rieselfihig und wies einen Gehalt an zugegebenem Wasser von 30 Gew.-% auf. Die Temperatur

der Schmelze beim Austritt aus der Extruderdiise (9) betrug etwa 300°C.

Beispiel 10 (Vergleich)

Es wurde im Mixaco-Mischer eine Mischung aus den pulverférmigen Komponenten A-2 und D-2
bis D-5 hergestellt. Diese Vormischung wurde im Verfahren gemiB schematischer Darstellung in
Abbildung 1 iiber einen separaten Dosiertrichter (1) gemeinsam mit den ebenfalls jeweils iiber
separate Vorlagebehilter (2) dosierten Komponenten A-1, C-1 und C-3 in die Einzugszone (3) des
ZSK Evolum® gegeben. Die resultierende Mischung wurde in der Aufschmelz- und Knetzone (5)
des ZSK Evolum®s auf eine Temperatur von etwa 260 bis 280°C gebracht und dadurch
aufgeschmolzen, bei dieser Temperatur geknetet und dadurch die verfliissigten Komponenten
ineinander vordispergiert. In einer Dispergier-/Mischzone (6) erfolgte eine Nachdispergierung.
Die so compoundierte Mischung wurde in der folgenden Entgasungszone (7) des ZSK Evolum®
durch Anlegen eines Unterdrucks von etwa p,,s = 100 mbar (absolut) an die Schmelze entgast. Die
entgaste Schmelze wurde dann iiber eine Diise (9) aus dem ZSK Evolum® gefiihrt, der
resultierende Schmelzestrang zur Abkiihlung und Verfestigung durch ein auf 30°C temperiertes
Wasserbad (10) gefiihrt, und der erstarrte Polymerstrang nachfolgend mittels eines
Stranggranulators (11) granuliert. Die Temperatur der Schmelze beim Austritt aus der
Extruderdiise (9) betrug etwa 280°C.

Beispiel 11 (Vergleich

Das Verfahren unterscheidet sich vom Vergleichsbeispiel 10 in der Herstellung der
Pulvermischung, bei der die pulverformigen Komponenten A-2 und D-2 bis D-5 zunéchst mit 0,55
Gew.-Teilen bezogen auf die Summe der Komponenten A bis D an Wasser beaufschlagt wurden
und eine Homogenisierung im Mixaco-Mischer erfolgte. Die so hergestellte, mit Wasser
beaufschlagte Pulvervormischung war rieselfidhig und wies einen Gehalt an zugegebenem Wasser
von 10 Gew.-% auf. Analog zum Beispiel 5 wurden die Komponenten A, C-1 und C-3 im
Verfahren gemal schematischer Darstellung in Abbildung 2 iiber separate Dosiertrichter (2) in die
Einzugszone (3) des ZSK Evolum® gegeben. Die resultierende Mischung wurde in der
Aufschmelz- und Knetzone (5) des ZSK Evolum®s auf eine Temperatur von etwa 260 bis 280°C
gebracht und dadurch aufgeschmolzen, bei dieser Temperatur geknetet und die verfliissigten

Komponenten der Zusammensetzung dadurch ineinander vordispergiert. In die so compoundierte
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Polymerschmelze wurde per Seitenextruder (13) die mit Wasser beaufschlage Pulvermischung
eingefiihrt und die Komponenten der Zusammensetzung in der folgenden Dispergier-/Mischzone
(6) ineinander dispergiert. In der folgenden Entgasungszone (7) des ZSK Evolum® wurde die
Polymerlegierung durch Anlegen eines Unterdrucks von etwa p,s = 100 mbar (absolut) an die
Schmelze entgast. Die entgaste Schmelze wurde iiber eine Diise (9) aus dem ZSK Evolum®
gefiihrt, der resultierende Schmelzestrang zur Abkiihlung und Verfestigung durch ein auf 30°C
temperiertes Wasserbad (10) gefiihrt, und der erstarrte Polymerstrang nachfolgend mittels eines
Stranggranulators (11) granuliert. Die mittlere Verweilzeit, in der die Polymerschmelze im
Zweiwellenextruder in Kontakt mit Wasserdampf steht, das heillt die mittlere Verweilzeit der
Schmelze im Extruderabschnitt zwischen Seitenextruder und Entgasungszone, betrug in diesem
Verfahren etwa 15 s. Die Temperatur der Schmelze beim Austritt aus der Extruderdiise (9) betrug
etwa 280°C.

Beispiel 12 (Vergleich)

Das Verfahren unterscheidet sich vom Vergleichsbeispiel 11 lediglich darin, dass bei der

Herstellung der Pulvermischung 1,25 Gew.-Teile bezogen auf die Summe der Komponenten A bis
D an Wasser eingesetzt wurden. Die so hergestellte, mit Wasser beaufschlagte Pulvervormischung
war rieselfdhig und wies einen Gehalt an zugegebenem Wasser von 20 Gew.-% auf. Die

Temperatur der Schmelze beim Austritt aus der Extruderdiise (9) betrug etwa 280°C.

Tabelle 1: Eigenschaften der erfindungsgemafien Beispiele und Vergleichsbeispiele
1 2 3 5
(Vgl)

ay (23°C) [kJ/m?] 79 77 &3 80

Bruchbild duktil duktil duktil duktil

ay (-30°C) [kJ/m’] 44 39 53 63

Bruchbild duktil | duktil duktil duktil

MVR [ml/10min] 13 16 13 11

Vicat B120 [°C] 112 113 113 113

Restfliichtige

Butadien [ppm] 1,3 0,9 0,8 0,9

Gesamt-VOC [ppm] 802 484 309 383
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Tabelle 2: Eigenschaften der erfindungsgeméBen Beispiele und Vergleichsbeispiele
6 7 8 9
(Vgl)
a, (23°C) [kJ/m?] 49 49 49 51
Bruchbild duktil | duktil duktil duktil
ay (-30°C) [kJ/m’] 45 46 44 45
Bruchbild duktil | duktil duktil duktil
MVR [ml/10min] 11 12 14 12
Vicat B120 [°C] 132 133 134 134
Restfliichtige
Butadien [ppm] 1,7 1,4 1,3 1,4
Gesamt-VOC [ppm] 191 97 75 84

Die Beispiele in den Tabellen 1 und 2 zeigen, dass durch das erfindungsgemifle Verfahren eine
Reduktion von Butadienmonomeren von bis zu etwa 40% und von Gesamt-VOCs sogar von bis zu
etwa 60% gegeniiber dem Verfahren gemifl Stand der Technik erzielt werden kann (vergleiche
Beispiel 3 mit Vergleichsbeispiel 1 und Beispiel 8 mit Vergleichsbeispiel 6). Durch Erhéhung des
Wassergehalts in der Pulvervormischung von 10 auf 20% werden die Restmonomere weiter
reduziert (vergleiche Beispiele 2 und 3 sowie Beispiele 7 und 8). Eine Reduktion des
Restfliichtigen-Gehalts gegeniiber dem Stand der Technik wird sowohl bei Dosierung der
Pulvervormischung iiber den Haupteinzug (Beispiele 2 und 3 sowie Beispiel 7) als auch bei
Dosierung der Pulvervormischung in die Schmelzemischung der restlichen Blendkomponenten
liber einen Seitenextruder (Beispiel 5 sowie Beispiele 8 und 9) erreicht, wobei sich jedoch die
Einbringung der Pulvervormischung iiber den Haupteinzug im Hinblick auf die Reduktion der

Restfliichtigen als geringfiigig vorteilhaft erweist (vergleiche Beispiele 3 und 5).

Die Beispiele in Tabelle 1 zeigen dariiber hinaus, dass die Verwendung von Wasser als
Schleppmitte]l gemdB dem erfindungsgemédflen Verfahren aufgrund der schonenden
Compoundierungsbedingungen (niedrige Temperaturen bei kurzer Verweilzeit) keinen negativen
Einfluss auf die anwendungstechnischen Eigenschaften des Blends (FlieBfahigkeit, Zihigkeit,
Wirmeformbestindigkeit) ausiibt. Hieraus kann geschlossen werden, dass die Integritit des
Polycarbonatmolekulargewichtes sowie des Schlagzihmodifikators im erfindungsgemifen
Verfahren erhalten und unbeschadet bleibt. Der niedrigere Gehalt an 1,3-Butadien in den
Zusammensetzungen, welche gemif erfindungsgemifBer Verfahren hergestellt wurden, verglichen

mit den Vergleichsbeispielen deutet dariiber hinaus sogar darauf hin, dass die maximale
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Temperatur (Hot-Spot-Temperatur) im erfindungsgemifen Verfahren insgesamt niedriger ist als

im Verfahren gemif Stand der Technik.

Tabelle 3: Eigenschaften weiterer Vergleichsbeispiele
10 11 12

(Vgl) | (Vgl) (Vgl)
a, (23°C) [kJ/m?] 65 55 53
Bruchbild duktil | duktil duktil
ay (-30°C) [kI/m?] 63 51 48
Bruchbild duktil | duktil duktil
MVR [ml/10min] 10 9 9
Vicat B120 [°C] 114 113 110
Restfliichtige
Butadien [ppm] 0,4 0,4 0,4
Gesamt-VOC [ppm] 285 280 285

Die Vergleichsbeispiele 10 bis 12 in Tabelle 3 zeigen, dass ein alternatives Verfahren, in welchem
das Schleppmittel Wasser nicht auf ein saugfihiges Pfropfpolymer, sondern in vergleichbarer
absoluter Menge auf eine Additivmischung auf Basis von Polycarbonatpulver als Triger
aufgezogen wird, zu keiner vergleichbaren Reduktion der Restfliichtigengehalte fiihrt. Somit wird
tiberraschend gefunden, dass das Verfahren der Wasserzufithrung in die Polymerschmelze des
Compounds von essentieller Bedeutung im Hinblick auf die Losung der der Erfindung
zugrundeliegenden  Aufgabe ist. Eine Reduktion des Restfliichtigenniveaus wird
uberraschenderweise nur dann erzielt, wenn das Wasser aufgezogen auf eine saugfihiges

Pfropfpolymer in das Compoundierungsverfahren eingebracht wird.
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Patentanspriiche

1. Verfahren zur Herstellung von schlagzdhmodifizierten Polymerzusammensetzungen
enthaltend
A) mindestens ein kautschukfreies organisches thermoplastisches Polymer,

B)

O

D)

mindestens ein pulverférmiges Pfropfpolymerisat aus

B.1) einem Vinyl(co)polymerisat als Hiille, und

B.2) einem Elastomer als Kern,

wobei das Pfropfpolymerisat einen Restgehalt an fliichtigen organischen
Verbindungen (VOC) von nicht mehr als 10000 ppm aufweist,

gegebenenfalls ein weiteres Polymerharz ausgewihlt aus mindestens einem Polymer

der Gruppe bestehend aus einem kautschukfreien Vinyl(co)polymer C.1 und einem

granulatférmigen kautschukmodifizierten Vinyl(co)polymer C.2,

gegebenenfalls handelsiibliche Polymeradditive verschieden von den Komponenten

A,Bund C,

wobel

@

(i1)

eine Mischung mit einem Wassergehalt (bezogen auf diese im Schritt (i)
hergestellte Mischung) von 2 bis 40 Gew.-%, hergestellt wird aus
- der Gesamtmenge oder einer Teilmenge der eingesetzten Komponente B,
- gegebenenfalls der Gesamtmenge oder Teilmengen der Komponenten A, C
und/oder D
- sowie 0,4 bis 7 Gew.-Teilen (bezogen auf die Gesamtzusammensetzung aus
A+B+C+D=100 Gew.-Teile) an Wasser,
die aus Schritt (i) resultierende Mischung mit den jeweiligen Gesamtmengen bzw.
nach Schritt (i) verbliecbenen Teilmengen der Komponenten A bis D der
Zusammensetzung in einem Compoundierungsaggregat durch Zufiihrung
thermischer und/oder mechanischer Energie auf eine Temperatur von 200°C bis
350°C aufgeheizt und dadurch aufgeschmolzen, gemischt, ineinander dispergiert
und nachfolgend in einer Entgasungszone des Compoundierungsaggregats entgast
werden,
- wobei das Compoundierungsaggregat eine Aufschmelz- und Mischzone oder eine
kombinierte Aufschmelz- und Mischzone aufweist,
- wobei die aus Schritt (i) resultierende Mischung vollstindig oder optional jeweils
teilweise zum einen gemeinsam mit den Restmengen der Komponenten A bis D
der Zusammensetzung in eine Zone vor der Aufschmelzzone in das

Compoundierungsaggregat, oder alternativ in eine Zone hinter der
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Aufschmelzzone direkt in die vorgemischte Schmelze der in die Zone vor der
Aufschmelzzone dosierten Komponenten der Zusammensetzung dosiert werden
kann,
- wobei in der Entgasungszone des Compoundierungsaggregats ein absoluter
Druck paps von héchstens 800 mbar eingestellt wird,
(i) die aus Schritt (i) resultierende Schmelze bei Austritt aus dem

Compoundierungsaggregat durch Abkiihlen wieder verfestigt wird.

Verfahren gemidfl Anspruch 1, wobei in Schritt (i) 0,2 bis 7 Gew.-Teile (bezogen auf die
Gesamtzusam—men—setzung aus A+B+C+D=100 Gew.-Teile) an Wasser zugesetzt

werden.

Verfahren gemidB3 Anspruch 1, wobei in Schritt (ii) die mittlere Verweilzeit, in der die
Schmelze der Zusammensetzung mit dem Wasser aus der in Schritt (i) hergestellten

Mischung in Kontakt steht, auf maximal 90 s begrenzt ist.

Verfahren gemidll Anspruch 1, wobei als Compoundierungsaggregat ein

Zweischneckenextruder eingesetzt wird.

Verfahren gemidB  Anspruch 4, wobei der Zweischneckenextruder ein
Liangen/Durchmesser-Verhiltnis der Schneckenwelle von 32 bis 44 aufweist.

Verfahren gemdfB Anspruch 1, wobei als Komponente A mindestens ein Polymer

hergestellt durch Polykondensationsreaktion eingesetzt wird.

Verfahren gemidll Anspruch 1, wobei als Komponente A mindestens ein Polymer
ausgewidhlt aus der Gruppe bestehend aus Polycarbonat, Polyestercarbonat, Polyester

eingesetzt wird.

Verfahren gemidfl Anspruch 1, wobei als Komponente B ein ABS-Pfropfpolymer oder
MBS-Pfropfpolymer eingesetzt wird.

Verfahren gemdfB Anspruch 1, wobei die Mischung gemdfl Verfahrensschritt (i)
ausschlieBlich aus pulverférmigen Komponenten A bis D der Zusammensetzung und

Wasser besteht.
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12.

13.
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Verfahren gemifl Anspruch 1, wobei im Verfahrensschritt (i) eine Mischung mit einem

Wassergehalt (bezogen auf diese im Schritt (i) hergestellte Mischung) von 5 bis 32 Gew.-

% hergestellt wird aus

- der Gesamtmenge oder einer Teilmenge der eingesetzten Komponente B,

- gegebenenfalls der Gesamtmenge oder Teilmengen der Komponenten A, C und/oder
D,

- sowie 0,7 bis 5 Gew.-Teilen (bezogen auf die Gesamtzusammensetzung aus

A+B+C+D=100 Gew.-Teile) an Wasser.

Verfahren gemill Anspruch 1, wobei im Verfahrensschritt (i) eine Mischung mit einem

Wassergehalt (bezogen auf diese im Schritt (i) hergestellte Mischung) von 8 bis 25 Gew.-

% hergestellt wird aus

- der Gesamtmenge oder einer Teilmenge der eingesetzten Komponente B,

- gegebenenfalls der Gesamtmenge oder Teilmengen der Komponenten A, C und/oder
D,

- sowie 1,0 bis 3 Gew.-Teilen (bezogen auf die Gesamtzusammensetzung aus

A+B+C+D=100 Gew.-Teile) an Wasser.

Verfahren gemiB Anspruch 1, wobei im Verfahrensschritt (i) eine Mischung hergestellt

wird bestehend aus

5 bis 15 Gew.-Teilen (bezogen auf die Summe der Komponenten A bis D = 100 Gew.-
Teile) Komponente B, ’

0 bis 5 Gew.-Teilen (bezogen auf die Summe der Komponenten A bis D = 100 Gew.-
Teile) pulverférmige Komponente D und

8 bis 25 Gew.-Teilen, bezogen auf die in diesem Schritt (i) hergestellte Mischung,

Wasser.

Verfahren gemidB Anspruch 1 zur Herstellung von schlagzihmodifizierten
Polymerzusammensetzungen enthaltend

10 bis 95 Gew.-Teilen Komponente A,

3 bis 60 Gew.-Teile Komponente B,

0 bis 60 Gew.-Teile Komponente C, und

0 bis 30 Gew.-Teile Komponente D,

wobei die Summe der Gewichtsteile der Komponenten A bis D = 100 Gew.-Teile ist.
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Verfahren gemdl Anspruch 1 zur Herstellung von schlagziahmodifizierten
Polymerzusammensetzungen enthaltend

40 bis 80 Gew.-Teilen Komponente A,

5 bis 30 Gew.-Teile Komponente B,

5 bis 35 Gew.-Teile Komponente C, und

0,5 bis 10 Gew.-Teile Komponente D,

wobei die Summe der Gewichtsteile der Komponenten A bis D = 100 Gew.-Teile ist.

Verfahren gemiBl Anspruch 1, wobei im Schritt (ii) die aus Schritt (i) resultierende
Mischung vollstindig gemeinsam mit den Restmengen der Komponenten A bis D der
Zusammensetzung in eine Zone vor der Aufschmelzzone in das Compoundierungsaggregat

dosiert wird.

Verfahren zur Herstellung von schlagzihmodifizierten Polymerzusammensetzungen

enthaltend

40 bis 80 Gew.-Teilen mindestens eines Polymers ausgewihlt aus der Gruppe bestehend
aus Polycarbonat, Polyestercarbonat, Polyester als Komponente A,

5 bis 30 Gew.-Teile mindestens eine Pfropfpolymers ausgewdhlt aus der Gruppe
bestehend aus ABS-Pfropfpolymer oder MBS-Pfropfpolymer als Komponente B,

5 bis 35 Gew.-Teile Komponente C, und

0,5 bis 10 Gew.-Teile Komponente D,

wobei die Summe der Gewichtsteile der Komponenten A bis D = 100 Gew.-Teile ist,

wobei

(1) eine Mischung hergestellt wird bestehend aus

5 bis 15 Gew.-Teilen (bezogen auf die Summe der Komponenten A bis D = 100 Gew.-
Teile) Komponente B,

0 bis 5 Gew.-Teilen (bezogen auf die Summe der Komponenten A bis D = 100 Gew.-
Teile) pulverférmige Komponente D und

8 bis 25 Gew.-Teilen, bezogen auf die in diesem Schritt (i) hergestellte Mischung,
Wasser,

(i1) die aus Schritt (i) resultierende Mischung mit den jeweiligen Gesamtmengen bzw.
nach Schritt (i) verbliebenen Teilmengen der Komponenten A bis D der
Zusammensetzung in einem Zweiwellenextruder durch Zufiihrung thermischer
und/oder mechanischer Energie auf eine Temperatur von 230°C bis 300°C
aufgeheizt und dadurch aufgeschmolzen, gemischt, ineinander dispergiert und

nachfolgend durch Anlegen eines Unterdrucks entgast werden,
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wobei das Compoundierungsaggregat mindestens jeweils eine, gegebenenfalls
kombinierte Aufschmelz- und Mischzone sowie mindestens eine Entgasungszone
aufweist,

wobei die aus Schritt (i) resultierende Mischung vollstindig gemeinsam mit den
Restmengen der Komponenten A bis D der Zusammensetzung in eine Zone vor
der Aufschmelzzone in das Compoundierungsaggregat dosiert wird,

wobei in der Entgasungszone des Compoundierungsaggregats ein absoluter
Druck paps von hochstens 500 mbar eingestellt wird,

wobei die mittlere Verweilzeit, in der die Schmelze der Zusammensetzung mit
dem Wasser aus der in Schritt (i) hergestellten Mischung in Kontakt steht, auf

maximal 60 s begrenzt ist,

(iii)) die aus Schritt (i) resultierende Schmelze bei Austritt aus dem

Compoundierungsaggregat durch Abkiihlen wieder verfestigt wird.
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