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Neuartige Polystyrolhartschaumstoffe

Die vorliegende Erfindung betrifft Polystyrolhartschaumstoffe enthaltend grinen
oder kalzinierten Steinkohlenteerpechkoks, Braunkohlenkoks oder Mischungen
davon, Formkdrper enthaltend diese Polystyrolhartschaumstoffe und die Verwen-

dung von diesen Formkdrpern zur Warmedammung.

Polystyrolhartschaumstoffe sind seit langem bekannt und werden unter anderem
als Warmedammstoffe in Form von Platten im Bauwesen eingesetzt. Der Polysty-
rolhartschaumstoff weist eine geschlossenzellige Struktur auf, d.h. dieser Schaum-
stoff besteht zu wenigen Prozent aus festem Polystyrol und Uberwiegend aus ein-
geschlossener Luft. Diese geschlossenzellige Struktur fuhrt zu einer geringen
Warmeleitfahigkeit, welche dem Polystyrolhartschaumstoff die gute Eignung als
Warmedammstoff verleiht. Hierbei hat die Dichte des Polystyrolhartschaumstoffs,
welche vom Aufschaumungsgrad der Polystyrolpartikel bestimmt wird, einen ent-
scheidenden Einfluss auf die Warmeleitfahigkeit. Die im Bauwesen verwendeten
Warmedammplatten aus Polystyrolhartschaum weisen beispielsweise Dichten von
20 oder 30 kg/m® auf, was einer Warmeleitfahigkeit von 40 bis 35 mW/m-K ent-
spricht. Um moglichst wenig Polystyrol einzusetzen, d.h. um Material einzusparen,
wurde auch Polystyrolhartschaumstoff mit einer Dichte von unter 20 kg/m® in Be-
tracht gezogen, allerdings besitzt dieser Polystyrolhartschaumstoff eine zu hohe
Warmeleitfahigkeit von mehr als 45 mW/m-K. Um Polystyrolhartschaumstoffplat-
ten aufweisend Dichten von unter 30 kg/m®, vorzugsweise von unter 20 kg/m?,
bereitzustellen, die trotz der genannten niedrigen Dichte eine geringere, zufrie-
denstellende Warmeleitfahigkeit fur die Verwendung als Dammstoff besitzen, ist
es bekannt, dem Polystyrolhartschaumstoff athermane Materialien zuzusetzen.
Unter athermanen Materialien werden Materialien verstanden, welche die Warme,
insbesondere die Warme bedingt durch Infrarotstrahlung, absorbieren. Dement-
sprechend vermindert also der Zusatz von athermanen Materialien die Strah-

lungsdurchlassigkeit bei dem Polystyrolhartschaumstoff. Als athermane Materia-
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lien, welche dem Polystyrolhartschaumstoff zugesetzt werden kénnen, wurden
Metalloxide, z.B. Al,O3 oder Fe»O3, Nichtmetalloxide, z.B. SiO,, Metallpulver, Alu-
miniumpulver, Russ, Graphit, kalzinierter Petrolkoks, Meta-Anthrazit, Anthrazit-
oder organische Farbstoffe bzw. Farbstoffpigmente vorgeschlagen (EP 0620246,
WO 97/45477, WO 98/51734, WO 00/43442, WO 2010/031537, DE 202010013
850, DE 202010013851). Durch Zugabe dieser athermanen Materialien kann ein
Polystyrolhartschaumstoff hergestellt werden, welcher eine Dichte von unter 20
kg/m® und eine Warmeleitfahigkeit von weniger als 40 mW/m-K, vorzugsweise
weniger als 35 mW/m-K, aufweist. Bei Verwendung von fein gemahlenem Graphit
oder kalziniertem Petrolkoks als athermanes Material ist allerdings eine energie-
intensive Mahlung noétig. Weiterhin ist es schwierig, die beispielsweise gemahle-
nen Graphitpartikel in der Polystyrol-Matrix zu dispergieren. DE 202010013850
beschreibt die Verwendung von kohlenstoffhaltigen athermanen Materialien, wie
beispielsweise Meta-Anthrazit oder Anthrazit, welche sowohl graphitische als
auch turbostratische Strukturen aufweisen und somit in die Klasse graphitischer
Kohlenstoffe gehoéren (siehe IUPAC Nomenklatur). Die Polystyrolhartschaumstoffe
enthaltend solche athermanen Partikel weisen bedingt durch die teilweise graphit-
ische Struktur dieser Partikel eine erhéhte intrinsische Warmeleitung auf, was zu
einem erhohten Warmeleitfahigkeitswert - und damit einer schlechteren Warme-

dammung - fuhrt.

Daher ist es eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung, einen alternativen Polysty-
rolhartschaumstoff enthaltend ein athermanes Material bereitzustellen, der sich fur
die Warmedammung eignet, welcher eine Dichte von unter 40 kg/m°, vorzugs-
weise unter 20 kg/m3und eine Warmeleitfahigkeit von weniger als 40 mW/m-K,
vorzugsweise von weniger als 35 mW/m-K aufweist. Das hierbei zugesetzte
athermane Material soll eine energieglnstigere Mahlung erlauben, wobei die ge-
mahlenen Teilchen in der gewlnschten Plattchenform erhalten werden und diese
gemahlenen Teilchen sich zudem gut in einer Polystyrol-Matrix dispergieren las-
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sen. Weiterhin soll das athermane Material nicht graphitische Strukturen aufwei-

sen, um die intrinsische Warmeleitung gering zu halten.

Im Rahmen der vorliegenden Erfindung wird diese Aufgabe geldst durch einen
Polystyrolhartschaumstoff, welcher griine oder kalzinierte Steinkohlenteerpech-
koksteilchen, bevorzugt kalzinierte Steinkohlenteerpechkoksteilchen, oder Braun-
kohlenkoksteilchen, enthalt. Hierbei fungieren sowohl die Steinkohlenteerpech-
koksteilchen als auch die Braunkohlenkoksteilchen als athermanes Material. Es ist
auch madglich, Mischungen davon, d.h. eine Mischung aus grunen und kalzinierten
Steinkohlenteerpechkoksteilchen, eine Mischung aus grinen Steinkohlenteer-
pechkoksteilchen und Braunkohlenkoksteilchen, eine Mischung aus kalzinierten
Steinkohlenteerpechkoksteilchen und Braunkohlenkoksteilchen oder eine Mi-
schung aus grinen und kalzinierten Steinkohlenteerpechkoksteilchen und Braun-
kohlenkoksteilchen als athermanes Material einzusetzen. Im Rahmen der Erfin-
dung werden besonders bevorzugt kalzinierte Steinkohlenteerpechkoksteilchen

als athermanes Material verwendet.

Wenn im Folgenden von Steinkohlenteerpechkoksteilchen gesprochen wird, sind
damit sowohl die grinen als auch die kalzinierten Steinkohlenteerpechkoksteil-
chen gemeint. Im Falle, dass entweder nur grine oder nur kalzinierte Steinkoh-
lenteerpechkoksteilchen gemeint sind, wird in diesen Fallen explizit von grinen
oder kalzinierten Steinkohlenteerpechkoksteilchen gesprochen.

Erfindungsgemaf wurde erkannt, dass Polystyrolhartschaumstoffe enthaltend
Braunkohlekoksteilchen und/oder Steinkohlenteerpechkoksteilchen, eine Dichte
von unter 40 kg/m>, vorzugsweise unter 20 kg/m°, und eine Warmeleitfahigkeit
von weniger als 40 mW/m-K, vorzugsweise weniger als 35 mW/m-K aufweisen,
d.h. es ist mdglich, die gewlnschten Warmedammeigenschaften zur Verfligung zu
stellen. Zudem lassen sich sowohl die Steinkohlenteerpechkoksteilchen als auch
die Braunkohlenkoksteilchen im Vergleich mit z.B. Graphitteilchen (Naturgraphit
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oder synthetischer Graphit) energieglnstiger mahlen, da die entsprechende
Durchsatzleistung erhoht ist, wobei zusatzlich der Anteil an unbrauchbarem Ne-
benprodukt (feiner Filterstaub) im Vergleich zu Graphit geringer ist. Dartber hin-
aus konnen sowohl die gemahlenen Steinkohlenteerpechkoksteilchen als auch die
Braunkohlenkoksteilchen in der gewlnschten Plattchenform erhalten werden und
im Vergleich zu Graphitteilchen lassen sich diese Teilchen besser in der Polysty-
rol-Matrix dispergieren, da sie auf Grund inrer Oberflacheneigenschaften besser
von der Polystyrol-Matrix benetzt und somit besser dispergiert werden. Es hat sich
Uberraschend herausgestellt, dass sowohl die Steinkohlenteerpechkoksteilchen
als auch die Braunkohlenkoksteilchen weniger Agglomerate bilden und deshalb
zur homogenen Dispergierung weniger Scherkrafte bendétigen. Dies ist insbeson-
dere bei der Einarbeitung dieser Teilchen im Suspensions- und/oder Emulsions-
polymerisationsverfahren von Vorteil. In Bezug auf eine bessere Warmedammung
ist es vorteilhaft, dass sowohl die Steinkohlenteerpechkoksteilchen als auch die
Braunkohlenkoksteilchen keine graphitischen Strukturen aufweisen, was zu einer

geringeren intrinsischen Warmeleitung beitragt.

Gemalf der vorliegenden Erfindung kann es sich bei dem Polystyrolhartschaum-
stoff um extrudierten Polystyrol-Hartschaum (XPS) oder Polystyrol-Partikelschaum
(EPS) handeln.

Eine Unterscheidung der Hartschaumstoffe erfolgt gemaf} dem Herstellungsver-
fahren. XPS wird auf Extrusionsanlagen als kontinuierlicher Schaumstoffstrang
hergestellt; hierbei wird Polystyrol im Extruder aufgeschmolzen und nach Zugabe
eines Treibmittels, wie z.B. CO,, durch eine Breitschlitzdlse kontinuierlich ausge-
tragen, wobei sich hinter der Breitschlitzdlse der Schaumstoffstrang aufbaut. Mit
diesem Verfahren lassen sich Schaumstoffe mit einer Dicke zwischen 20 und 200
mm herstellen. Nach Durchlaufen einer Kiihlzone wird mit nachgeschalteten Ma-
schinen der Schaumstoffstrang zu der gewunschten Form, d.h. zu Blocken, Plat-

ten oder Formteilen, gesagt. Dieser extrudierte Polystyrolhartschaum ist ein
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geschlossenzelliger Schaumstoff, nimmt nur geringe Mengen an Feuchtigkeit auf
und ist alterungsbestandig. XPS wird beispielsweise unter dem Namen Styrodur®
C oder Styrofoam® vertrieben. Bei der Herstellung von EPS wird Polystyrolgranu-
lat (Polystyrol-Gries), in welches das Treibmittel Pentan einpolymerisiert ist, mit
Temperaturen von Uber 90 °C vorgeschaumt. Durch die Temperatur verdampft
das Treibmittel und blaht das thermoplastische Grundmaterial bis auf das 20 bis
50-fache zu Polystyrol-Schaumpartikeln auf. Aus diesen Schaumpartikeln werden
dann in diskontinuierlich oder kontinuierlich arbeitenden Anlagen durch eine zwei-
te Heilkdampfbehandlung zwischen 110 °C und 120 °C Blocke, Platten oder Form-
teile hergestellt. EPS stellt einen Uberwiegend geschlossenzelligen Dammstoff mit
eingeschlossener Luft dar, wobei EPS zu 98 % aus Luft besteht und zudem feuch-
tebestandig ist. EPS wird beispielsweise unter dem Namen Styropor® vertrieben.
Polystyrol, verwendbar fUr die vorliegende Erfindung, kann durch eine Suspen-
sionspolymerisation von beispielsweise Styrol in Gegenwart von Steinkohlenteer-
pechkoksteilchen oder Braunkohlekoksteilchen erhalten werden. Bei diesem Ver-
fahren wird das Styrol in wassriger Suspension in Gegenwart von Steinkohlen-
teerpechkoksteilchen oder Braunkohleteilchen polymerisiert, und die Zusetzung
eines Treibmittels, wie beispielsweise von Pentan, erfolgt vor, wahrend oder nach
der Polymerisation. Bei der Emulsionspolymerisation wird beispielsweise Styrol in
Wasser emulgiert, wobei zur Emulsionsstabilisierung Emulgatoren eingesetzt
werden. Die verwendeten Initiatoren fur die Polymerisation sind wasserlGslich,
wobei die Polymerisation ebenfalls in Gegenwart von Steinkohlenteerpechkoks-
teilchen oder Braunkohlenkoksteilchen stattfindet.

Als Polymerisate kdnnen bei den oben beschriebenen Verfahren expandierbare
Styrolpolymerisate, insbesondere aus Homo- und Copolymeren von Styrol, vor-
zugsweise glasklares Polystyrol (GPPS), Schlagzahpolystyrol (HIPS), anionisch
polymerisiertes Polystyrol oder Schlagzahpolystyrol (A-IPS), Styrol-alpha-Me-
thylstyrol-copolymere, Acrylnitril-Butadien-Styrolpolymerisate (ABS), Styrol-Acryl-
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nitril (SAN) Acrylnitril-Styrol-Acrylester (ASA), Methyacrylat-Butadien-Styrol (MBS)
und Methylmethacrylat-Acrylnitril, eingesetzt werden.

Bevorzugt weist das Polystyrol ein Gewichtsmittel M,, im Bereich von 150.000
g/mol bis 350.000 g/mol, besonders bevorzugt von 150.000 g/mol bis 300.000
g/mol, ganz besonders bevorzugt von 180.000 g/mol bis 250.000 g/mol auf. Die
Bestimmung des Gewichtsmittels My, kann Uber die Gelpermeationschroma-
tographie bei Raumtemperatur erfolgen, wobei als Elutionsmittel beispielsweise

Tetrahydrofuran verwendet werden kann.

Im Rahmen der Erfindung wird es bevorzugt, dass sowohl die Steinkohlenteer-
pechkoksteilchen als auch die Braunkohlenkoksteilchen im Polystyrolhartschaum-
stoff homogen verteilt vorliegen. Diese homogene Verteilung sowohl der Stein-
kohlenteerpechkoksteilchen als auch der Braunkohlenkoksteilchen im Polystyrol-
hartschaumstoff, insbesondere beim Polystyrol-Partikelschaum (EPS), fuhrt einer-
seits zu keiner Beeintrachtigung der feinen Zellstruktur der Styrolpolymerisat-
teilchen, insbesondere der expandierten Styrolpolymerisatteilchen, und anderer-
seits ergeben sich verbesserte Warmedammeigenschaften des hergestellten
Polymerhartschaumstoffs. Folglich wirken weder die Steinkohlenteerpechkoks-
teilchen noch die Braunkohlenkoksteilchen bei der Herstellung von beispielsweise
EPS stérend bei der Keimbildung. Diese homogene Verteilung der Steinkohlen-
teerpechkoksteilchen als auch der Braunkohlekoksteilchen wird auch durch die
gute Dispergierbarkeit dieser Teilchen in der Polystyrol-Matrix unterstitzt. Auf
Grund der Oberflacheneigenschaften dieser Teilchen kdnnen diese von der Poly-
styrol-Matrix gut benetzt werden, was bei der Dispergierung daflur sorgt, dass die
Agglomerate besser zerteilt werden, d.h. es liegen insgesamt weniger Agglome-

rate in der Polystyrol-Matrix vor.

In einer weiteren bevorzugten Ausfihrungsform der vorliegenden Erfindung sind

sowohl die Steinkohlenteerpechkoksteilchen als auch die Braunkohlenkoksteil-
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chen plattchenférmig. Die Plattchenform dieser Teilchen flhrt einerseits ebenfalls
zu keiner Beeintrachtigung der feinen Zellstruktur der Styrolpolymerisatteilchen,
insbesondere der expandierten Styrolpolymerisatteilchen, andererseits weisen die
Plattchen eine beispielsweise im Vergleich zur Kugelform grofiere Oberflache auf,
wodurch diese Plattchen stark reflektierend auf die einfallende Infrarotstrahlung
einwirken. In einer noch weiteren bevorzugten Ausfihrungsform der vorliegenden
Erfindung weisen sowohl die Steinkohlenteerpechkoksteilchen als auch die Braun-
kohlenkoksteilchen ein Aspektverhaltnis von groflier 2, bevorzugt von grofer 10,
besonders bevorzugt von groker 20 auf. Vorteilhafterweise liegen diese Aspekt-
verhaltnisse im Bereich von groRer 2 bis 20, besonders bevorzugt im Bereich von
grofder 10 bis 50 und ganz besonders bevorzugt im Bereich von gréer 20 bis 100.
Unter Aspektverhaltnis wird der Kreisdurchmesser (D) der Flache des Plattchens
zu der Dicke (T) des Plattchens verstanden, so wie es in Figur 1 gezeigt wird.

Bei diesen Aspektverhaltnissen wird die einfallende Infrarotstrahlung besonders
gut reflektiert. Die gute Reflexion der Infrarotstrahlung bedingt, dass diese Strah-
lung nur geringflgig absorbiert wird, was dazu fuhrt, dass sich beispielweise
Formkoérper hergestellt aus dem erfindungsgemalien Polystyrolhartschaumstoff

bei Sonneneinstrahlung nicht stark erwarmen und damit nicht verformt werden.

Im Rahmen der Erfindung wird es bevorzugt, dass die Steinkohlenteerpechkoks-
teilchen oder die Braunkohlenkoksteilchen einen Durchmesser dsg von 0,2 bis 20,0
um, besonders bevorzugt von 0,5 bis 15,0 um, ganz besonders bevorzugt von 1,0
bis 10,0 um, am héchsten bevorzugt von 4,0 bis 8,0 um aufweisen. Der dso-Wert
gibt die mittlere Teilchengrée an, wobei 50 % der Teilchen kleiner sind als der
angegebene Wert. Der do-Wert dieser Teilchen liegt bevorzugt bei 0,1 bis 5,0 um,
besonders bevorzugt bei 0,2 um bis 4,0 um und am hochsten bevorzugt bei 0,5
um bis 3,0 um; der dgs-Wert dieser Teilchen liebt bevorzugt bei 15,0 bis 25,0 um,
besonders bevorzugt bei 16,0 bis 23,0 um. Unter dem dio-Wert bzw. dem dgs-Wert
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wird verstanden, dass 10 % der Teilchen bzw. 98 % der Teilchen kleiner sind als
der angegebene Wert. Im Rahmen der Erfindung wird besonders bevorzugt, dass
die Steinkohlenteerpechkoksteilchen oder die Braunkohlenkoksteilchen einen dio-
Wert von 0,5 bis 3,0 um, einen dsg-Wert von 4,0 bis 8,0 um und einen dgg-Wert
von 16,0 bis 23,0 um aufweisen.

Steinkohlenteer, welcher fur die Herstellung von Steinkohlenteerpechkoks verwen-
det wird, entsteht als Nebenprodukt bei der Herstellung von Hutten- oder Zechen-
koks durch die Verkokung von Kokskohle aus Kokskammern bestehenden Koks-
ofenbatterien (Kokereien) bei einer Temperatur von mehr als 1000 °C. Hierbei fallt
Steinkohlenteer mit ungefahr 4 — 5 Gewichtsprozent (Gew.-%) bezogen auf das
Einsatzgewicht der Kokskohle an. Nach der Destillation des Steinkohlenteers zu
einem Pech mit einem Erweichungspunkt von ungefahr 60 °C dient dieses Pech
als Rohstoffzulauf fur den sogenannten ,Delayed Coker”. In diesem Delayed
Coker wird gruner Steinkohlenteerpechkoks durch die Verkokung von Steinkoh-
lenteerpech bei einer Temperatur von ungefahr 480°C erhalten. Dieser Verko-
kungsprozess des Delayed Coking ist ein aus der Mineraldlindustrie bekanntes
thermisches Verfahren, um schwere Destillations- und Crackrickstande in Benzin
und Diesel zu konvertieren. Grundsatzlich konnen zur Herstellung von grinem
Steinkohlenteerpechkoks auch andere Verkokungsverfahren, wie zum Beispiel
Kammerverkokung oder die Verkokung in Retorten, angewendet werden. Wenn
dieser grune Steinkohlenteerpechkoks in einem anschlieRenden Schritt bei einer
Temperatur von 1100 °C bis 1500 °C kalziniert wird, um verbliebene flichtige
Bestandteile auszutreiben, wird kalzinierter Steinkohlenteerpechkoks erhalten.
Diese Kalzinierung kann in einem Drehrohrkalzinierer, Drehtellerkalzinierer oder

auch in einem vertikalen Schachtkalzinierer erfolgen.

Im Rahmen der Erfindung werden als bevorzugte kalzinierte Steinkohlenteerpech-
kokse kalzinierte Steinkohlenteerpechnadelkokse und/oder kalzinierte (semi-)iso-

trope Steinkohlenteerpechkokse eingesetzt. Es ist auch moglich, eine Mischung
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aus semi-isotropem und isotropem Steinkohlenteerpechkoks oder eine Mischung
aus kalziniertem Steinkohlenteerpechnadekoks, semi-isotropem und isotropem

Steinkohlenteerpechkoks zu verwenden.

Hierbei weisen die kalzinierten Steinkohlenteerpechnadelkokse bevorzugt einen
thermischen Ausdehnungskoeffizienten (CTE) von 0,0 — 0,3 x 10° K™, die semi-
isotropen Steinkohlenteerpechkokse bevorzugt einen CTE von 2,0 bis 3,5 x 10°
K™ und die kalzinierten isotropen Steinkohlenteerpechkokse bevorzugt einen CTE
von 3,5 bis 5,5 x 10° K auf.

Braunkohlenkoks kann durch die Verkokung von Braunkohle hergestellt werden,
wobei diese Verkokung grundsatzlich in allen industriell eingesetzten Herd- und
Kammerofen, Drehrohrofen oder Drehtellerofen erfolgen kann. Die Verkokungs-
temperaturen konnen hierbei in einem Bereich von 800 °C bis 1400 °C, bevorzugt
von 1200 °C liegen.

Erfindungsgeman eingesetzte griine und kalzinierte Steinkohlenteerpechkokse
oder Braunkohlenkokse konnen wie folgt charakterisiert werden:

Braunkohlekoks Steinkohleteerpechkoks
CTE [10°K™] 0,00 -5,5
Schiittdichte [g/cm”] 0,70-1,00
Wasserstoffgehalt [Gew.-%] 0,20-0,40 0,035-0,150
Stickstoffgehalt [Gew.-%)] 0,05-0,40 0,30 -2,00
Schwefelgehalt [Gew.-%] 0,28 — 1,00 0,15-0,60
Aschegehalt [Gew.-%] 2,00 -13,50 0,02 - 0,60
Kohlenstoffgehalt [Gew.-%]: 85,00 — 97,50 96,70 — 99,50
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Die Messung des CTE entspricht DIN 51909, die Probenherstellung DIN 51930.
Die Helium-Dichte erfolgt gemaf DIN 51915, die Schuttdichte gemad DIN 51916,
der Wasserstoff-, Stickstoff- und Schwefelgehalt gemaf DIN 51372 und der Asch-
gehalt geman DIN 51903. Die Bestimmung des Kohlenstoffgehalts ergibt sich
rechnerisch. Des weiteren zeichnet sich Braunkohlenkoks durch seine vergleichs-
weise hohe spezifische Oberflache aus. Diese ist grofier als 50 m?/ g und kann bis
zu 500 m#*g (gemessen nach ASTM D 3037/89) erreichen. Durch Aktivierung kann
diese spezifische Oberflache bis auf 1000 m?/g erhéht werden.

In einer noch weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung
enthalt der Polystyrolhartschaumschaumstoff Steinkohlenteerpechkoksteilchen
oder Braunkohlekoksteilchen in einer Menge von 0,5 Gew.-% bis 10,0 Gew.-%,
bevorzugt von 1,0 Gew.-% bis 8,0 Gew.-%, besonders bevorzugt von 2,0 Gew.-%
bis 6,0 Gew.-%, ganz besonders bevorzugt von 3,0 Gew.-% bis 5,5 Gew.-% bezo-
gen auf die Menge an Hartschaumstoff. Die Bereiche dieser Mengenangaben
gelten auch fur Polystyrolhartschaumstoffe enthaltend Mischungen aus griinen
oder kalzinierten Steinkohlenteerpechkoksteilchen, fir Mischungen aus griinen
Steinkohlenteerpechkoksteilchen und Braunkohlenkoksteilchen, fur Mischungen
aus kalzinierten Steinkohlenteerpechkoksteilchen und Braunkohlenkoksteilchen
oder fur Mischungen aus grinen und kalzinierten Steinkohlenteerpechkoksteilchen
und Braunkohlenkoksteilchen. Folglich enthalten Polystyrolhartschaumstoffe diese
Mischungen in einer Menge von 0,5 Gew.-% bis 10,0 Gew.-%, bevorzugt von 1,0
Gew.-% bis 8,0 Gew.-%, besonders bevorzugt von 2,0 Gew.-% bis 6,0 Gew.-%,
ganz besonders bevorzugt von 3,0 Gew.-% bis 5,5 Gew.-% bezogen auf die Men-

ge an Hartschaumstoff.

Die Verwendung von Steinkohlenteerpechkoksteilchen und/oder Braunkohlen-
koksteilchen ist weiterhin insofern vorteilhaft, als dass die Teilchen nach der
Mahlung in der gewlnschten Plattchenform erhalten werden. Zur Mahlung kdnnen
Strahimuhlen ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Luft-, Gas- oder Dampf-
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strahlmuhlen verwendet werden. Bevorzugt wird als Luftstrahimthle eine Spiral-
strahl- oder Gegenstrahimuhle, besonders bevorzugt eine Spiralstrahl- oder Ge-
genstrahimuhle aufweisend einen integrierten Sichter, eingesetzt. Durch die Ver-
wendung dieser Muhlen werden die zu zermahlenden Teilchen derart beschleu-
nigt, dass die auf die Teilchen einwirkenden Kréafte eine richtungsabhangige Zer-
kleinerung ermoglichen, d.h. es kommt zu Zug- und Reibungskraften sowie zu
Partikelkollisionen, welche zu einer gewunschten Zerkleinerung der Teilchen so-
wie zu einer bevorzugten Teilchenform fuhren. Gegebenenfalls kann das Mahlgut
auch noch einem externen Sichter zugeflhrt werden, um besonders steile Korn-
grofienverteilungskurven zu erhalten, d.h. hier kbnnen grébere und feinere Teil-
chen gut voneinander getrennt werden Durch diese MaRnahme kann eine noch

prazisere Ober- oder Unterkornbegrenzung durchgefuhrt werden.

Wenn die Polystyrolhartschaumstoffe als Warmedammstoffe in Form von Platten
im Bauwesen eingesetzt werden, ist es notwendig, dass diese Dammstoffe schwer
entflammbar sind, d.h. sie bestehen die Brandtests B1 und B2 gemalf} der DIN
4102. Damit die erfindungsgemafiien Polystyrolhartschaumstoffe nicht leicht ent-
flammbar sind und die erforderlichen Brandtests bestehen, kdnnen die Hart-
schaumstoffe zusatzlich Flammschutzmittel enthalten. Diese Flammschutzmittel
stellen organische Halogenverbindungen, vorzugsweise organische Bromverbin-
dungen, besonders bevorzugt aliphatische, cycloaliphatische oder aromatische
Bromverbindungen, und/oder Phosphorverbindungen dar. Besonders bevorzugt
werden die organischen Bromverbindungen aus der Gruppe bestehend aus He-
xabromcyclododecan, Pentabrommonochlorcyclohexan oder Pentabromphenyl-
allylether ausgewahlt und als Phosphorverbindungen werden besonders bevor-
zugt 9,10-Dihydro-9-oxa-10-phospha-phenantren-10-oxid (DOP-O) oder Triphenyl-
phosphat (TPP) verwendet. In den erfindungsgemalfien Polystyrolhartschaum-
stoffen kann die erforderliche Menge an Flammschutzmittel reduziert werden, d.h.
die Flammschutzmittel liegen im Polystyrolhartschaumstoff in einer Menge von
weniger als 2,0 Gew.-%, bevorzugt von weniger als 1,5 Gew.-%, besonders be-
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vorzugt von weniger als 1,0 Gew.-%, bezogen auf die Menge an Hartschaumstoff
vor. Somit kann der erfindungsgemalie Polystyrolhartschaumstoff billiger und
umweltfreundlicher hergestellt werden, da weniger Flammschutzmittel, insbeson-
dere weniger organische Bromverbindungen und/oder Phosphorverbindungen,
bendtigt werden.

Eine kostengunstigere Herstellung des erfindungsgemalfen Polystyrolhartschaum-
stoffs wird auch dadurch ermdglicht, dass der Hartschaumstoff eine Dichte von 1
bis 20 kg/m?, bevorzugt von 5 bis 20 kg/m®, besonders bevorzugt von 10 bis 20
kg/m® und ganz besonders bevorzugt von 12 bis 18 kg/m® aufweist. Hier kommt es
zu einer Materialeinsparung, da weniger Polystyrol eingesetzt werden kann.

Der erfindungsgemale Polystyrolhartschaumstoff weist eine Warmeleitfahigkeit
von 20 mW/m-K bis 40 mW/m-K, bevorzugt von 25 mW/m-K bis 35 mW/m-K, auf.

Die vorliegende Erfindung betrifft weiterhin einen Formkdrper, welcher einen erfin-
dungsgemalien Polystyrolhartschaumstoff enthalt, und die Verwendung eines
solchen Formkorpers zur Warmedammung. Als Formkorper kdnnen beispiels-
weise Platten angesehen werden, welche zur Warmedammung, vorzugsweise im

Bauwesen, verwendet werden.

Nachfolgend wird die vorliegende Erfindung rein beispielhaft anhand von vorteil-
haften Ausfuhrungsformen und unter Bezugnahme auf die beigefugte Zeichnung
beschrieben.

Dabei zeigt

Fig. 1 das Aspektverhaltnis von Plattchen, d.h. das Verhaltnis des Kreis-
durchmessers (D) der Flache zu der Dicke (T) des Plattchens.
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Beispiele:

Beispiel 1 :

Ein Styrolpolymer mit einem mittleren Molekulargewicht von 180.000 — 250.000
g/mol und einem Schmelzindex von 4,8 cm3/10 min. (ISO1133) mit 1,9 Gew.-%
Hexabromcyclododecan (HBCD) und 7 Gew.-% Pentangemisch (bestehend aus
n-Pentan, Iso-Pentan und Cyclopentan) wurde in einem gleichlaufigen Doppel-
schneckenextruder aufgeschmolzen und mittels eines Sidefeeders mit 4 Gew.-%
gemahlenen Steinkohlenteerpechkoks beaufschlagt. Der verwendete Steinkoh-
lenteerpechkoks wurde in einer Spiralstrahimuhle mit integriertem Sichter gemah-
len und hatte eine mittlere Korngrofde dsg von 7 pm (dgs von 21um, dig von 1um).
Die mit den genannten Zuschlagstoffen vermischte Polymerschmelze wurde tber
einen Unterwassergranulator mit einem Ausdrittsdruck von 9 bar zu EPS-Granu-
laten verarbeitet. Zur Vermeidung der Verklebung der Granalien wurden handels-
ubliche Antibackmittel wie Calciumstearat aufgestreut und dann in einem diskonti-
nuierlichen Vorschaumer auf eine Dichte 16 kg/m? verschaumt. Zur Messung
wurden Platten herausgeschnitten, konditioniert und nach DIN 4102 auf Warme-
leitfahigkeit untersucht. Die Messung ergab eine Warmeleitfahigkeit von 31,0
mwW/mK.

Beispiel 2:

Ein Styrolpolymer mit einem mittleren Molekulargewicht 150.000 — 350.000 g/mol
und einem Schmelzindex von 14 cm3/10 min (ISO1133) mit 2,0 Gew.-% HBCD
und 6 Gew.-% Pentangemisch wurde in einem gleichlaufigen Doppelschnecken
aufgeschmolzen und Uber den Einzug mit 4,5 Gew.-% gemahlenen Steinkohlen-
teerpechkoks beaufschlagt. Der Steinkohlenteerpechkoks wurde mit einer heil3-
gasbetriebenen Spiralstrahimihle gemahlen und mittels eines separaten Hoch-
leistungssichter komplett vom Feinstaub befreit. Der gemahlene Steinkohlen-teer-
pechkoks hatte eine mittlere Korngrofie dsp von 6um ( dgg von 18um, dip von
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2um). Die Verarbeitung erfolgte gemaf Beispiel 1. Die Platten hatten nach der
Verschaumung und Konditionierung eine Dichte von 15 kg/m?®. Die gemessene
Warmeleitfahigkeit nach DIN 4102 erbrachte einen Wert 30,5 mW/mK.

Beispiel 3:

Geman Beispiel 2 wurden ohne Anderung der Polymer-, Additiv- und Extrusions-
bedingungen 4,5 Gew.-% gemahlener Steinkohlenteerpechkoks zugesetzt. Der
Steinkohlenteepechkoks wurde in einer heilgasbetriebenen Gegenstrahimihle mit
integriertem Sichter auf folgende Parameter gemahlen, wobei der gemahlene
Steinkohlenteerpechkoks eine mittlere Korngroe dsg von 5um (dgs von 17um, d1o
von 1,5um) aufwies. Die hergestellten Platten hatten nach der Verschaumung und
Konditionierung eine Dichte von 15 kg/m?®. Die gemessene Warmeleitfahigkeit
nach DIN 4102 erbrachte einen Wert von 32,5 mW/mK.

Beispiel 4:

In einem Druckbehalter mit RUhrwerk wurden 420 kg monomeres Styrol vorgelegt,
worin 20 kg Styrolpolymerisat gel6st wurden. Danach wurden 8 kg gemahlener
Steinkohlenteerpechkoks, wie in Beispiel 2 verwendet, in der FlUssigkeit homogen
verteilt. Es wurden dann 0,2 kg Dibenzoylperoxid, 2,0 kg Dicumylperoxid und 3,0
kg HBCD zugesetzt. Zu dieser Mischung wurde eine Losung bestehend aus 490
kg vollentsalztem Wasser, 1,2 kg Natriumpolyphosphat und 2,0 kg Natriumsulfat
zugesetzt. Das Gemisch wurde unter Ruhren auf 90 °C erhitzt und dann innerhalb
von 4 Stunden weiter auf 125 °C erhitzt. Wahrend des Erhitzungsvorgangs wurden
Uber eine integrierte Dosiervorrichtung nach 2 Stunden 5 kg eines Emulgators
(Fettalkoholpolyglycolether) zugesetzt und danach 30 kg Pentan eindosiert. Das
Gemisch wurde bei einer Temperatur von 125 °C polymerisiert. Die erhaltenen
Perlen hatten einen mittleren Durchmesser von 1,8 mm. Nach den Entgasung und

Konditionierung hatten die daraus hergestellten Platten eine Dichte von 16 kg/m?.
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Bei der Messung der Warmeleitfahigkeit nach DIN 4102 wurde ein Wert von 32

mW/mK ermittelt.

Beispiel 5:
Ein Styrolpolymer mit einem mittleren Molekulargewicht von 180.000 — 250.000

g/mol und einem Schmelzindex von 4,8 cm3/10 min. (ISO1133) mit 1,9 Gew.-%
Hexabromcyclododecan (HBCD) und 7 Gew.-% Pentangemisch (bestehend aus
n-Pentan, Iso-Pentan und Cyclopentan) wurde in einem gleichlaufigen Doppel-
schneckenextruder aufgeschmolzen und mittels eines Sidefeeders mit 4 Gew.-%
gemahlenen Braunkohlenkoks beaufschlagt. Der verwendete Braunkohlenkoks
wurde in einer Spiralstrahlmuhle mit integriertem Sichter gemahlen und hatte eine
mittlere Korngrofe dsp von 5 um (dgg von 20um, dip von 1um). Die mit den ge-
nannten Zuschlagstoffen vermischte Polymerschmelze wurde tber einen Unter-
wassergranulator mit einem Ausdrittsdruck von 9 bar zu EPS-Granulaten verar-
beitet. Zur Vermeidung der Verklebung der Granalien wurden handelsubliche
Antibackmittel wie Calciumstearat aufgesteut und dann in einem diskontinuier-
lichen Vorschaumer auf eine Dichte 16 kg/m? verschaumt. Zur Messung wurden
Platten herausgeschnitten, konditioniert und nach DIN 4102 auf Warmeleitfahig-
keit untersucht. Die Messung ergab eine Warmeleitfahigkeit von 31,5 mW/mK.

Alle Angaben beziehen sich auf Gew.% bezogen auf das fertige EPS-Granulat.
Die Dosierungen wurden mittels gravimetrisch arbeitenden Dosiervorrichtungen

vorgenommen.
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Patentanspriche:

Polystyrolhartschaumstoff,

dadurchgekennzeichnet,dass

dieser Hartschaumstoff grine oder kalzinierte Steinkohlenteerpechkoks-
teilchen, Braunkohlenkoksteilchen oder Mischungen davon enthalt.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 1,
dadurchgekennzeichnet,dass

es sich bei dem Hartschaumstoff um extrudierten Polystyrol-Hartschaum
(XPS) oder Polystyrol-Partikelschaum (EPS) handelt.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 1 oder 2,
dadurchgekennzeichnet,dass

eine homogene Verteilung der griinen oder kalzinierten Steinkohlenteer-
pechkoksteilchen oder Braunkohlenkoksteilchen im Hartschaumstoff vor-
liegt.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 3,
dadurchgekennzeichnet,dass

die grinen oder kalzinierten Steinkohleteerpechkoksteilchen oder Braun-
kohlekoksteilchen plattchenférmig sind.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 4,
dadurchgekennzeichnet,dass
die grinen oder kalzinierten Steinkohlenteerpechkoksteilchen oder Braun-

kohlenkoksteilchen ein Aspektverhaltnis von grofier 2 aufweisen.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 5,
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dadurchgekennzeichnet,dass
die grinen oder kalzinierten Steinkohlenteerpechkoksteilchen oder Braun-

kohlenkoksteilchen einen Durchmesser dsg von 0,2 bis 20 um aufweisen.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 6,
dadurch gekennzeichnet, dass der Braunkohlenkoks eine spezifische Ober-
flache von groker 50 m?/g aufweist.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 6,
dadurchgekennzeichnet,dass

die grinen oder kalzinierten Steinkohlenteerpechkoksteilchen oder Braun-
kohlenkoksteilchen in einer Menge von 0,5 Gew.-% bis 10 Gew.-%, bezo-

gen auf die Menge an Hartschaumstoff, enthalten ist.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 8,
dadurchgekennzeichnet,dass

die grunen oder kalzinierten Steinkohlenteerpechkoksteilchen oder Braun-
kohlenkoksteilchen in Strahimuahlen ausgewahlt aus der Gruppe bestehend
aus Luft-, Gas- oder Dampfstrahimuhlen gemahlen wurden.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 9,
dadurchgekennzeichnet,dass
die Luftstrahimuhle eine Spiralstrahl- oder Gegenstrahimuhle darstellt.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 10,
dadurchgekennzeichnet,dass
der Hartschaumstoff zusatzlich Flammschutzmittel enthalten kann.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 11,
dadurchgekennzeichnet,dass
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die Flammschutzmittel organische Halogenverbindungen und/oder Phos-

phorverbindungen darstellen.

Polystyrolhartschaumstoff nach Anspruch 12,
dadurchgekennzeichnet,dass

der Hartschaumstoff eine Dichte von 1 bis 20 kg/m> und eine Warmleitfa-
higkeit von 20 mW/m-K bis 40 mW/m-K aufweist.

Formkdorper,

dadurchgekennzeichnet,dass

er einen Polystyrolhartschaumstoff nach einem der Anspriche 1 bis 13 ent-
halt.

Verwendung eines Formkorpers nach Anspruch 14 zur Warmedammung.
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Fig. 1
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