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Beschreibung
Fachgebiet der Erfindung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein opti-
sches Material aus transparentem warmebestandi-
gem Harz mit negativer Doppelbrechung, hergestellt
aus einem transparenten warmebestandigen Harz
mit hervorragender Warmebestandigkeit und hervor-
ragenden dynamischen Eigenschaften und mit einem
hohen Brechungsindex und einer hohen Abbeschen
Zahl, und insbesondere Folien, Bahnen und Verzo-
gerungsfolien.

Beschreibung des Standes der Technik

[0002] Bisher wurden anorganische Glaser im All-
gemeinen als optische Materialien verwendet. Der
Status in der jingsten Vergangenheit ist, dass unter
den Gesichtspunkten Leichtgewichtigkeit, Produktivi-
tat und Kosten haufig Polymermaterialien verwendet
werden.

[0003] Beispiele fir Materialien, die verwendet wer-
den kénnen, in denen derartige Vorteile von Polymer-
materialien genutzt werden, schlieBen Polymethyl-
methacrylat (nachstehend als "PMMA" abgekirzt),
Polystyrole (nachstehend als "PS" abgekiirzt), Poly-
carbonate (nachstehend als "PC" abgekuirzt) und cy-
clische Polyolefine (nachstehend als ,cyclisches PO"
abgekurzt) ein.

[0004] Hinsichtlich der Funktion optischer Materia-
lien wurden bisher Materialien gefordert, die nicht nur
hervorragende Warmebestandigkeit, Bestandigkeit
gegeniber Umwelteinflissen und hervorragende dy-
namische Eigenschaften, sondern auch eine hohe
Transparenz, einen hohen Brechungsindex, eine
hohe Abbesche Zahl und eine niedrige Doppelbre-
chung aufweisen. Es wurden auch Materialien unter-
sucht und entwickelt, die keine optische Anisotropie
und keine Doppelbrechung aufweisen.

[0005] Obwohl PMMA und PS eine hervorragende
Transparenz aufweisen, war ihr Nutzen einge-
schrankt, da sie eine Glasibergangstemperatur
(nachstehend als ,Tg" bezeichnet) in der Nahe von
100°C und eine unzureichende Warmebestandigkeit
aufweisen und sprode sind.

[0006] Von den transparenten Harzen weist PC her-
vorragende Transparenz und Zahigkeit auf und be-
sitzt eine Tg in der Nahe von 140°C und wird daher
haufig als warmebestandiges Harz verwendet. Mit
PC ist jedoch das Problem verbunden, dass die Dop-
pelbrechung aufgrund der Konformation eines Ske-
letts, das Bisphenol in der Molekiilkette enthalt, hoch
ist.

[0007] In der jingsten Vergangenheit wurden Flis-

sigkristallanzeigen (nachstehend als ,LCD" bezeich-
net) usw. als optische Anzeigeemente aufmerksam
verfolgt. Zum Zweck der Steuerung des optischen
Verhaltens nehmen die Anforderungen an die Steue-
rung der optischen Anisotropie von Polymermateria-
lien zu, und Untersuchungen zu diesem Sachverhalt
nehmen zu. Eines der optischen Materialien, die zum
Zweck der optischen Kompensation verwendet wer-
den, sind optische Kompensationsfolien, wie Verzo-
gerungsfolien.

[0008] Unter diesen Umstanden wird PMMA oder
PS als ein Material angesehen, das eine negative
Doppelbrechung aufweist dergestalt, dass es, wenn
seine Molekiilkette gereckt und orientiert wird, eine
optische Anisotropie aufweist, bei der der Bre-
chungsindex in einer von der Orientierungsrichtung
verschiedenen Richtung (zum Beispiel einer dazu
senkrechten Richtung) grof3 wird. Es wird jedoch dar-
auf hingewiesen, dass PMMA oder PS keine ausrei-
chende Warmebestandigkeit aufweisen.

[0009] Andererseits ist PC oder cyclisches PO ein
Material, das eine positive Doppelbrechung aufweist
dergestalt, dass es, wenn seine Molekulkette gereckt
und orientiert wird, eine optische Anisotropie auf-
weist, bei der der Brechungsindex in Richtung der
Orientierung grof3 wird. Derzeit werden PC oder cyc-
lisches PO haufig flr Betriebsmittel, wie Folien, die in
der Lage sind, Flissigkristallzellen optisch zu kom-
pensieren, um den Sichtbarkeitswinkel von LCD zu
verbessern, verwendet. Hinsichtlich der gleichen Be-
triebsmittel waren bisher noch keine optischen Mate-
rialien, von denen im Allgemeinen eine Warmebe-
sténdigkeit im Sinne einer Tg mit dem gleichen Wert
wie in PC, d.h. 140°C, gefordert wird, verfugbar, die
eine ausreichende Warmebestandigkeit und eine ne-
gative Doppelbrechung als optische Anisotropie auf-
weisen.

[0010] Als Verfahren zur Steuerung der optischen
Anisotropie, d.h. der Doppelbrechung, ist Gber Unter-
suchungen berichtet worden, bei denen ein Material
mit einer positiven Doppelbrechung und ein Material
mit einer negativen Doppelbrechung gemischt oder
copolymerisiert werden, woraufhin sie eine niedrige
Doppelbrechung aufweisen (siehe zum Beispiel J.
Appl. Polym. Sci., 13, S. 2541 (1969), Plaste und
Kautschuk, 29, S. 618 (1982) und Kino Zairyo (Func-
tional Materials), Marz (1987)).

[0011] Daneben wird berichtet, dass es durch Mi-
schen von zwei verschiedenen Arten eines Polymer-
materials, das eine positive Doppelbrechung auf-
weist, und eines Polymers, das eine negative Dop-
pelbrechung aufweist, und Recken und Orientieren
des Gemisches moglich ist, die Doppelbrechung
durch Berechnung und Optimierung (siehe zum Bei-
spiel JP-A-2002-071956) einfach zu berechnen und
abzuschatzen. Andererseits wird als ein Ergebnis der
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Bewertung der Doppelbrechung durch Recken und
Orientieren einer Zusammensetzung auf der Basis
eines Gemisches aus einem Material, das eine posi-
tive Doppelbrechung aufweist, und einem Material,
das eine negative Doppelbrechung aufweist, berich-
tet, dass die additive Eigenschaft, Uber die in
JP-A-2002-071956 berichtet wird, nicht wirksam wird
(siehe zum Beispiel Polymer, 35, Nr. 7, S. 1452—-1461
(1994)). Daher ist eine einfache Abschatzung der
Doppelbrechung von verschiedenen Arten von Copo-
lymeren und Polymergemischen schwierig.

[0012] Kino Zairyo (Functional Materials), Marz
(1987), berichtet, dass Beispiele fir diejenigen, die
eine negative Doppelbrechung aufweisen, ein alter-
nierendes Copolymer aus Styrol und Maleinsaurean-
hydrid, ein Copolymer aus Styrol und Acrylnitril, ein
alternierendes Copolymer aus Styrol und Lauryl-
maleimid, ein alternierendes Copolymer aus Styrol
und Phenylmaleimid und ein alternierendes Copoly-
mer aus Styrol und Cyclohexylmaleimid einschlie-
Ren. Andererseits wird berichtet, dass N-Alkylmalei-
mid-Einheiten eine positive Doppelbrechung aufwei-
sen (siehe zum Beispiel Polymer Preprints, Japan,
39, Nr. 10, S. 3824-3826 (1990)). Weiterhin wird be-
richtet, dass Copolymere aus einem N-Alkylmaleimid
und Styrol eine negative Doppelbrechung durch eine
Styroleinheit aufweisen, was dadurch bedingt ist,
dass die Styroleinheit eine negative Doppelbrechung
aufweist (siehe zum Beispiel Kobunshi no Kotai Kozo
(Solid Structure of Polymers) Il, S. 390 (Kyoritsu
Shuppan)).

[0013] Es ist jedoch nicht der Fall, dass die Styrole-
inheit immer eine negative Doppelbrechung erken-
nen lalkt. Gemal Polymer, 35, Nr. 7, S. 1452-1461
(1994) und Kobunshi no Kotai Kozo (Solid Structure
of Polymers) II, S. 390 (Kyoritsu Shuppan) ist zum
Beispiel bekannt, dass selbst Polystyrole in dem Fall,
in dem ein Phenylrest als Substituent in der Seiten-
kette parallel zur Achsrichtung der Molekilkette vor-
handen ist, eine positive Doppelbrechung aufweisen,
und dass sie nur in dem Fall, in dem der Phenylrest
die Achse der Molekulkette im rechten Winkel kreuzt,
eine negative Doppelbrechung zeigen.

[0014] Anisotropiedaten einer polarisierten Atom-
gruppen-Einheit, aus der ein Material mit hohem Mo-
lekulargewicht besteht, werden in Kobunshi no Kotai
Kozo (Solid Structure of Polymers) I, S. 390 (Kyorit-
su Shuppan) usw. beschrieben. Derartige Informatio-
nen lassen jedoch keine Abschatzung der optischen
Anisotropie eines Polymermaterials zu, und es ist
schwierig, die optische Anisotropie zu steuern, wenn
nicht in die Gesamtbetrachtung das Verhaltnis der
Monomere als Struktureinheiten, die sterische Regu-
laritdt durch das Polarisationsverfahren und die mo-
lekulare Orientierung oder das Spannungsbelas-
tungsverhalten usw. aufgenommen werden. Eine Be-
ziehung zwischen der Molekularstruktur und dem die

Funktion offenbarenden Mechanismus, der eine posi-
tive oder negative Doppelbrechung erkennen lasst,
wurde bisher noch nicht erlautert.

[0015] Es wird ein Verfahren zur Offenbarung einer
Funktion vorgeschlagen, die der Funktion, die eine
negative Doppelbrechung erkennen lasst, entspricht,
wobei ein Material verwendet wird, das durch ein
spezielles Formungsverfahren eine positive Doppel-
brechung aufweist (siehe zum Beispiel
JP-A-2000-162436, JP-A-2000-304924,
JP-A-2000-304925 und JP-A-2000-329939).

[0016] PC-Folien als warmebestandiges transpa-
rentes Harz, das eine positive Doppelbrechung auf-
weist, wiesen bei monoaxialem Recken unter einer
geeigneten Bedingung eine Beziehung der dreidi-
mensionalen Brechungsindizes von nx > ny 2 nz, wie
in Fig. 2 dargestellt, fur den Fall auf, dass, wenn, wie
in Fig. 1 dargestellt, die Reckrichtung in der Foliene-
bene eine x-Achse bildet, die senkrechte Richtung in
der Folienebene eine y-Achse bildet und die vertikale
Richtung auRerhalb der Folienebene eine z-Achse
bildet, nx flr einen Brechungsindex in Richtung der
x-Achse steht, ny fur einen Brechungsindex in Rich-
tung der y-Achse steht und nz fiir einen Brechungsin-
dex in Richtung der x-Achse steht. Auch wenn sie bi-
axial gereckt und orientiert wurden, wiesen derartige
PC-Folien eine Beziehung von nx = ny > nz oder ny
2 nx > nz fur den Fall auf, dass, wenn, wie in Eig. 3
dargestellt, die Reckrichtungen in der Folienebene
eine x-Achse und eine y-Achse bilden und die verti-
kale Richtung aulerhalb der Folienebene eine
z-Achse bildet, nx fiir einen Brechungsindex in Rich-
tung der x-Achse steht, ny fir einen Brechungsindex
in Richtung der y-Achse steht und nz fiir einen Bre-
chungsindex in Richtung der x-Achse steht.

[0017] Jedes der in JP-A-2000-162436,
JP-A-2000-304924, JP-A-2000-304925 und
JP-A-2000-329939 vorgeschlagenen Verfahren ist
ein Verfahren, in dem eine Schrumpffolie auf eine
Oberflache oder auf beide Oberflachen einer PC-Fo-
lie befestigt wird und die Schrumpfung in Richtung in
der Folienebene in der Phase des Reckvorgangs ge-
steuert wird, um den Brechungsindex in Richtung der
z-Achse, als die vertikale Richtung auRerhalb der Fo-
lienebene, zu erhéhen.

[0018] Die aktuelle Situation ist jedoch dergestalt,
dass es sehr schwierig ist, den Brechungsindex
durch Recken und Orientieren zu steuern, wenn be-
absichtigt wird, den Brechungsindex in Richtung der
z-Achse unter Verwendung von PC als Material mit
einer positiven Doppelbrechung zu erhéhen.

[0019] Im Hinblick auf die vorstehenden Tatsachen
erfolgte daher die Erfindung und zielt darauf ab, opti-
sche Materialien aus transparentem warmebestandi-
gem Harz mit negativer Doppelbrechung, die hervor-
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ragende Warmebestandigkeit und hervorragende dy-
namische Eigenschaften und einen hohen Bre-
chungsindex und eine hohe Abbesche Zahl aufwei-
sen, und insbesondere Folien, Bahnen und Verzége-
rungsfolien zur Verfiigung zu stellen.

[0020] US-A-3 352 832 offenbart ein transparentes
Material, umfassend ein Copolymer, das eine Olefin-
rest-Einheit und eine N-Phenylmaleimidrest-Einheit,
die gegebenenfalls am Phenylrest substituiert ist,
umfasst. Diese Druckschrift bezieht sich nicht auf ein
optisches Material, das eine negative Doppelbre-
chung aufweist.

Zusammenfassung der Erfindung

[0021] Die Erfinder haben umfangreiche und einge-
hende Untersuchungen zu den vorstehenden Proble-
men durchgefihrt. Als Ergebnis wurde festgestellt,
dass ein optisches Material aus transparentem war-
mebestandigem Harz, umfassend ein Copolymer,
das aus einer bestimmten Olefinrest-Einheit und ei-
ner bestimmten N-Phenyl-substituierten Maleimid-
rest-Einheit gebildet wird, und ein bestimmtes Ge-
wichtsmittel des Molekulargewichts aufweist, eine
negative Doppelbrechung aufweist, was zur Vollen-
dung der Erfindung fuhrte.

[0022] Insbesondere betrifft die Erfindung ein opti-
sches Material aus transparentem warmebestandi-
gem Harz, umfassend ein Copolymer, das eine Ole-
finrest-Einheit der folgenden Formel (i) und eine
N-Phenyl-substituierte Maleimidrest-Einheit der fol-
genden Formel (ii) umfasst, und ein Gewichtsmittel
des Molekulargewichts, reduziert auf Standard-Poly-
styrol, von 5 x 10° bis 5 x 10° aufweist, wobei das op-
tische Material aus transparentem warmebestandi-
gem Harz durch Orientierung der Molekiilkette des
Copolymers negative Doppelbrechung aufweist.

IIH
—CH——C —
| i (i)
R2  R3

wobei R1, R2 und R3 jeweils Wasserstoff oder einen
Alkylrest mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen bedeuten.

R4 - RS .

0 0

N
R6 R10 Ci i)
RT RS

R8

wobei R4 und R5 jeweils Wasserstoff oder einen li-
nearen oder verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8 Kohlen-
stoffatomen bedeuten; R7, R8 und R9 jeweils Was-
serstoff, ein Element auf Halogenbasis, eine Carbon-
saure, einen Carbonsaureester, eine Hydroxylgrup-
pe, eine Cyanogruppe, eine Nitrogruppe oder einen
linearen oder verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8 Koh-
lenstoffatomen bedeuten; und R6 und R10 jeweils
Wasserstoff, ein Element auf Halogenbasis, eine
Carbonsaure, einen Carbonsaureester, eine Hydro-
xylgruppe, eine Cyanogruppe, eine Nitrogruppe oder
einen linearen oder verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8
Kohlenstoffatomen bedeuten, und wenn mindestens
einer der Reste R6 oder R10 Wasserstoff bedeutet,
der andere nicht Wasserstoff sein sollte, sondern ein
Element auf Halogenbasis, eine Carbonsaure, einen
Carbonsaureester, eine Hydroxylgruppe, eine Cya-
nogruppe, eine Nitrogruppe oder einen linearen oder
verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen
bedeuten sollte.

Kurze Beschreibung der Zeichnungen

[0023] Fig. 1 ist eine Ansicht, welche die Richtun-
gen der Achsen von dreidimensionalen Brechungsin-
dizes in der Folienebene zeigt.

[0024] FEig. 2 ist eine Ansicht, welche die dreidimen-
sionalen Brechungsindizes eines optischen Materials
mit positiver Doppelbrechung durch monoaxiales Re-
cken zeigt.

[0025] Fig. 3 ist eine Ansicht, welche die dreidimen-
sionalen Brechungsindizes eines optischen Materials
mit positiver Doppelbrechung durch biaxiales Recken
zeigt.

[0026] Fig. 4 ist eine Ansicht, welche die dreidimen-
sionalen Brechungsindizes eines optischen Materials
mit negativer Doppelbrechung durch monoaxiales
Recken zeigt.

[0027] Eig. 5 isteine Ansicht, welche die dreidimen-
sionalen Brechungsindizes eines optischen Materials
mit negativer Doppelbrechung durch biaxiales Re-
cken zeigt.

Ausfuhrliche Beschreibung der Erfindung

[0028] Die Erfindung wird nachstehend ausfuhrlich
beschrieben.

[0029] Das erfindungsgemalRe optische Material
aus transparentem warmebestandigem Harz umfasst
ein Copolymer, das eine Olefinrest-Einheit der vor-
stehenden Formel (i) und eine N-Phenyl-substituierte
Maleimidrest-Einheit der vorstehenden Formel (ii)
umfasst und ein Gewichtsmittel des Molekularge-
wichts, reduziert auf Standard-Polystyrol, von 5 x 10°
bis 5 x 10° aufweist.
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[0030] In der Formel (i) als Baueinheit des Copoly-
mers zur Verwendung in der Erfindung bedeuten R1,
R2 und R3 jeweils Wasserstoff oder einen Alkylrest
mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen. Beispiele fiir den Al-
kylrest mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen schlieRen ein:
eine Methylgruppe, eine Ethylgruppe, eine n-Propyl-
gruppe, eine Isopropylgruppe, eine n-Butylgruppe,
eine sec-Butylgruppe, eine tert-Butylgruppe, eine
Pentylgruppe, eine Hexylgruppe, eine Cyclopropyl-
gruppe, eine Cyclobutylgruppe und eine Cyclohexyl-
gruppe. In dem Fall, in dem die Anzahl der Kohlen-
stoffatome des Alkylrests 6 Ubersteigt, kann die War-
mebestandigkeit des Copolymers mdglicherweise
verringert sein oder das Copolymer kristallisiert sein,
was zu einer Verschlechterung der Transparenz
fuhrt.

[0031] Beispiele fiir Olefine, von denen sich die Ole-
finrest-Einheit der Formel (i) ableitet, schlieRen ein:
Isobuten, 2-Methyl-1-buten, 2-Methyl-1-penten,
2-Methyl-1-hexen, 2-Methyl-1-hepten, 1-Isoocten,
2-Methyl-1-octen, 2-Ethyl-1-penten, 2-Methyl-2-pen-
ten, 2-Methyl-2-hexen, Ethylen, Propylen, 1-Buten
und 1-Hexen. Es werden vor allem 1,2-disubstituierte
Olefine, insbesondere Isobuten, bevorzugt, da sie
Copolymere mit hervorragender Warmebestandig-
keit und hervorragenden mechanischen Eigenschaf-
ten bereitstellen kénnen. Die Olefine kbnnen einzeln
oder in Kombination aus zwei oder mehreren davon
verwendet werden, wobei ihr Verhaltnis nicht einge-
schrankt ist.

[0032] In der Formel (ii) als Baueinheit des Copoly-
mers zur Verwendung in der Erfindung bedeuten R4
und R5 jeweils Wasserstoff oder einen linearen oder
verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen.
Beispiele fur den Alkylrest mit 1 bis 8 Kohlenstoffato-
men schlief3en ein:

eine Methylgruppe, eine Ethylgruppe, eine n-Propyl-
gruppe, eine Isopropylgruppe, eine n-Butylgruppe,
eine sec-Butylgruppe, eine tert-Butylgruppe, eine
Pentylgruppe, eine Hexylgruppe, eine Octylgruppe,
eine Cyclopropylgruppe, eine Cyclobutylgruppe und
eine Cyclohexylgruppe. In dem Fall, in dem die An-
zahl der Kohlenstoffatome des linearen oder ver-
zweigten Alkylrests 8 Ubersteigt, kann sich die War-
mebestandigkeit des Copolymers mdglicherweise
verschlechtern oder das Copolymer kann eine teil-
weise Kristallisation verursachen. R7, R8 und R9 be-
deuten jeweils Wasserstoff, ein Element auf Halo-
genbasis, eine Carbonsaure, einen Carbonsaurees-
ter, eine Hydroxylgruppe, eine Cyanogruppe, eine Ni-
trogruppe oder einen linearen oder verzweigten Al-
kylrest mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen. Beispiele fur
das Element auf Halogenbasis schlieken Fluor,
Chlor, Brom und lod ein. Beispiele fir den Carbon-
saureester schlieRen Methylcarboxylat, Ethylcarbo-
xylat, Propylcarboxylat, Butylcarboxylat, Phenylcarb-
oxylat und Cyclohexylcarboxylat ein. Beispiele fir
den linearen oder verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8

Kohlenstoffatomen schlieRen ein: eine Methylgrup-
pe, eine Ethylgruppe, eine n-Propylgruppe, eine Iso-
propylgruppe, eine n-Butylgruppe, eine sec-Butyl-
gruppe, eine tert-Butylgruppe, eine Pentylgruppe,
eine Hexylgruppe, eine Octylgruppe, eine Cyclopro-
pylgruppe, eine Cyclobutylgruppe und eine Cyclohe-
xylgruppe. In dem Fall, in dem die Anzahl der Kohlen-
stoffatome des linearen oder verzweigten Alkylrests 8
Ubersteigt, kann sich die Warmebestandigkeit des
Copolymers mdglicherweise verschlechtern oder das
Copolymer kann eine teilweise Kristallisation verur-
sachen. Weiterhin bedeuten R6 und R10 jeweils
Wasserstoff, ein Element auf Halogenbasis, eine
Carbonsaure, einen Carbonsaureester, eine Hydro-
xylgruppe, eine Cyanogruppe, eine Nitrogruppe oder
einen linearen oder verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8
Kohlenstoffatomen, und wenn mindestens einer der
Reste R6 oder R10 Wasserstoff bedeutet, sollte der
andere nicht Wasserstoff sein, sondern ein Element
auf Halogenbasis, eine Carbonsaure, einen Carbon-
saureester, eine Hydroxylgruppe, eine Cyanogruppe,
eine Nitrogruppe oder einen linearen oder verzweig-
ten Alkylrest mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen bedeuten.
Beispiele fur das Element auf Halogenbasis schlie-
Ren Fluor, Chlor, Brom und lod ein. Beispiele flr den
Carbonsaureester schliellen Methylcarboxylat, Ethyl-
carboxylat, Propylcarboxylat, Butylcarboxylat, Phe-
nylcarboxylat und Cyclohexylcarboxylat ein. Beispie-
le fur den linearen oder verzweigten Alkylrest mit 1
bis 8 Kohlenstoffatomen schlielRen ein: eine Methyl-
gruppe, eine Ethylgruppe, eine n-Propylgruppe, eine
Isopropylgruppe, eine n-Butylgruppe, eine sec-Butyl-
gruppe, eine tert-Butylgruppe, eine Pentylgruppe,
eine Hexylgruppe, eine Octylgruppe, eine Cyclopro-
pylgruppe, eine Cyclobutylgruppe und eine Cyclohe-
xylgruppe. In dem Fall, in dem die Anzahl der Kohlen-
stoffatome des linearen oder verzweigten Alkylrests 8
Ubersteigt, kann sich die Warmebestandigkeit des
Copolymers mdglicherweise verschlechtern oder das
Copolymer kann eine teilweise Kristallisation verur-
sachen.

[0033] Indem Fall, in dem R6 und R10 jeweils Was-
serstoff bedeuten, d.h. in dem Fall, in dem kein Sub-
stituent in den ortho-Stellungen des Phenylrests vor-
handen ist, weist das erhaltene Copolymer eine nied-
rige Abbesche Zahl auf. Optische Materialien, die aus
einem derartigen Polymer erhalten werden, weisen
keine negative Doppelbrechung auf.

[0034] Als N-Phenyl-substituierte Maleimide, von
denen sich die N-Phenyl-substituierte Maleimid-
rest-Einheit der Formel (ii) ableitet, kdbnnen N-Phe-
nyl-substituierte Maleimide verwendet werden, in de-
nen ein bestimmter Substituent in ortho-Stellung(en)
als N-Substituent der Maleimidverbindung vorhan-
den ist. Beispiele schlieBen ein: N-(2-Methylphe-

nyl)maleimid, N-(2-Ethylphenyl)maleimid,
N-(2-n-Propylphenyl)maleimid,  N-(2-Isopropylphe-
nyl)maleimid, N-(2-n-Butylphenyl)maleimid,
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N-(2-sec-Butylphenyl)maleimid, N-(2-tert-Butylphe-
nyl)maleimid, N-(2-n-Pentylphenyl)maleimid,
N-(2-tert-Pentylphenyl)maleimid,  N-(2,6-Dimethyl-
phenyl)maleimid, N-(2,6-Diethylphenyl)maleimid,
N-(2,6-Di-n-propylphenyl)maleimid, N-(2,6-DUsopro-
pylphenyl)maleimid, N-(2-Methyl-6-ethylphenyl)ma-
leimid, N-(2-Methyl-6-isopropylphenyl)maleimid,
N-(2-Chlorphenyl)maleimid, N-(2-Bromphenyl)malei-
mid, N-(2,6-Dichlorphenyl)maleimid, N-(2,6-Dibrom-
phenyl)maleimid, N-(2-Biphenyl)maleimid, N-(2-Di-
phenylether)maleimid, N-(2-Cyanophenyl)maleimid
und N-(2-Nitrophenyl)maleimid. Diese Verbindungen
kdnnen einzeln oder in Kombination aus zwei oder
mehreren davon verwendet werden, wobei ihr Ver-
haltnis nicht eingeschrankt ist. Vor allem ein oder
mehrere N-Phenyl-substituierte Maleimide, die aus
N-(2-Methylphenyl)maleimid, = N-(2,6-Dimethylphe-
nyl)maleimid, N-(2,6-Diethylphenyl)maleimid und
N-(2,6-DUsopropylphenyl)maleimid ausgewahit sind,
werden besonders bevorzugt, da optische Materia-
lien aus transparentem warmebestandigem Harz mit
hervorragender Warmebestandigkeit und hervorra-
genden mechanischen Eigenschaften, die eine ver-
gleichsweise hohe negative Doppelbrechung aufwei-
sen, erhalten werden.

[0035] Hinsichtlich des in den Phenylrest in der For-
mel (ii) einzufihrenden Substituenten ist es unter
dem Gesichtspunkt der gewilnschten optischen
Funktion wichtig, diejenigen zu verwenden, in denen
ein bestimmter Substituent in ortho-Stellung(en) ein-
gefihrt wird. Aullerdem kdénnen andere Substituen-
ten in meta-Stellung(en) und/oder der para-Stellung
eingefihrt werden. Beispiele fir derartige N-Phe-
nyl-substituierte Maleimide schlieBen N-(2,4,6-Tri-
methylpheny)maleimid, N-(2,4-Dimethylphenyl)ma-
leimid, N-(Perbromphenyl)maleimid, N-(2-Me-
thyl-4-hydroxyphenyl)maleimid und  N-(2,6-Diet-
hyl-4-hydroxyphenyl)maleimid ein.

[0036] Das Copolymer, das im erfindungsgemalen
optischen Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz verwendet wird, weist ein Gewichtsmittel
des Molekulargewichts, reduziert auf Standard-Poly-
styrol, von 5 x 10° bis 5 x 10° auf. Im Fall von Copo-
lymeren mit einem Gewichtsmittel des Molekularge-
wichts, das 5 x 10° Uibersteigt, ist es schwierig, diese
als optische Materialien zu formen. Andererseits sind
im Fall von Copolymeren mit einem Gewichtsmittel
des Molekulargewichts von weniger als 5 x 10° die er-
haltenen Copolymere sehr sprode, so dass es
schwierig ist, sie als optische Materialien zu verwen-
den. Im Ubrigen kann das Gewichtsmittel des Mole-
kulargewichts durch Messen einer Elutionskurve des
Copolymers durch Gelpermeationschromatographie
(nachstehend als ,GPC" bezeichnet), reduziert auf
Standard-Polystyrol, erhalten werden.

[0037] Als Copolymer zur Verwendung in der Erfin-
dung wird ein alternierendes Copolymer, in dem die

Olefinrest-Einheit der Formel (i) und die N-Phe-
nyl-substituierte Maleimidrest-Einheit der Formel (ii)
alternierend copolymerisiert sind, besonders bevor-
zugt, da optische Materialien aus transparentem war-
mebestandigem Harz mit hervorragender Warmebe-
standigkeit und hervorragenden mechanischen Ei-
genschaften zur Verfigung gestellt werden.

[0038] Das Copolymer zur Verwendung in der Erfin-
dung, das die Olefinrest-Einheit der Formel (i) und die
N-Phenyl-substituierte Maleimidrest-Einheit der For-
mel (ii) umfasst, kann zum Beispiel durch Polymeri-
sieren des vorstehenden Olefins und des vorstehen-
den N-Phenyl-substituierten Maleimids in einem be-
kannten Polymerisationsverfahren, wie einem Radi-
kalkettenpolymerisationsverfahren, synthetisiert wer-
den. Als Radikalkettenpolymerisationsverfahren sind
verschiedene Polymerisationsverfahren, wie ein
Blockpolymerisationsverfahren, ein Lodsungspolyme-
risationsverfahren, ein Suspensionspolymerisations-
verfahren und ein Emulsionspolymerisationsverfah-
ren, verwendbar.

[0039] In einem weiteren Verfahren kann das Copo-
lymer auch durch Copolymerisieren des vorstehen-
den Olefins mit Maleinsaureanhydrid erhalten wer-
den, wobei ein Olefin-Maleinsdureanhydrid-Copoly-
mer erhalten wird, zu dem dann ein Anilin mit einem
Substituenten in mindestens einer seiner ortho-Stel-
lungen zugegeben wird, um die Maleinsdureanhyd-
ridstelle durch Umsetzung mit dem Anilin zu amidie-
ren, gefolgt von einer Imidation, wobei ein Ring-
schlu® erfolgt. Beispiele fur Aniline, die verwendet
werden koénnen, schlieBen ein: 2-Methylanilin,
2-Ethylanilin,  2-n-Propylanilin,  2-Isopropylanilin,
2-n-Butylanilin, 2-sec-Butylanilin, 2-tert-Butylanilin,
2-n-Pentylanilin, 2-tert-Pentylanilin, 2,6-Dimethylani-
lin, 2,6-Diethylanilin, 2,6-Di-n-propylanilin, 2,6-Diiso-
propylanilin, 2-Methyl-6-ethylanilin, 2-Methyl-6-isop-
ropylanilin, 2-Chloranilin, 2-Bromanilin, 2,6-Dichlora-
nilin und 2,6-Dibromanilin. Diese Verbindungen kon-
nen einzeln oder als Kombination aus zwei oder meh-
reren davon verwendet werden, wobei deren Verhalt-
nis nicht eingeschrankt ist. Vor allem werden ein oder
mehrere Aniline, die aus 2-Methylanilin, 2,6-Dime-
thylanilin, 2,6-Diethylanilin und 2,6-Diisopropylanilin
ausgewahlt sind, besonders bevorzugt, da optische
Materialien aus transparentem warmebestandigem
Harz mit hervorragender Warmebestandigkeit und
hervorragenden mechanischen Eigenschaften, die
eine vergleichsweise hohe negative Doppelbrechung
aufweisen, erhalten werden.

[0040] Das Copolymer zur Verwendung in der Erfin-
dung weist einen Phenylsubstituenten mit einer gro-
Ren Atomgruppenpolarisation als N-Substituenten
der Maleimidrest-Einheit auf, so dass es einen hohen
Brechungsindex aufweist. Dies wird auch aus der
Lorentz-Lorentz-Gleichung deutlich, welche die Be-
ziehung zwischen der Molekularstruktur und dem
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Brechungsindex zeigt, wie in Polymer Science, One
Point 10: Optical Properties of Polymers (Kapitel 1:
Refractive Index) (Autor: Yasuhiro Koike, editiert von
The Society of Polymer Science, Japan, und heraus-
gegeben von Kyoritsu Shuppan (1994)) beschrieben.

[0041] Das Copolymer zur Verwendung in der Erfin-
dung weist auch eine hohe Abbesche Zahl auf. Im
Allgemeinen wird erwartet, dass die Abbesche Zahl
durch aromatische Reste, wie einen Phenylrest, der
als N-Substituent der Maleimidrest-Einheit eingefthrt
werden soll, niedrig wird, da der Brechungsindex in
Bereichen kurzer Wellenlangen zunimmt. Im Copoly-
mer zur Verwendung in der Erfindung ist es jedoch
moglich, durch Einfihren eines funktionellen Rests
als Substituent in ortho-Stellung(en) (d.h. R6 und
R10) des Phenylrests, der als N-Substituent einge-
fuhrt werden soll, eine Verbesserung der Abbeschen
Zahl zu erreichen. AuRerdem ist es mdglich, durch
Einfihren eines funktionellen Rests als Substituent in
meta-Stellung(en) und para-Stellung (d.h. R7, R8
und R9), die Verbesserung der Abbeschen Zahl noch
weiter zu verstarken.

[0042] Das erfindungsgemalRe optische Material
aus transparentem warmebestéandigem Harz ist ein
optisches Material mit negativer Doppelbrechung.

[0043] Im erfindungsgemalen optischen Material
aus transparentem warmebestandigem Harz wird die
negative Doppelbrechung durch Orientieren der Mo-
lekilkette des Copolymers, das die Olefinrest-Einheit
der Formel (i) und die N-Phenyl-substituierte Malei-
midrest-Einheit der Formel (ii) umfasst, wahrend des
Formens offenbart.

[0044] Als Verfahren zum Orientieren der Moleklil-
kette kann jedes Verfahren, das eine Orientierung der
Molekilkette ermdglicht, verwendet werden, und Bei-
spiele schlielen verschiedene Verfahren, wie Re-
cken, Kalandern und Ziehen, ein. Vor allem Recken
wird zur Herstellung besonders bevorzugt, da opti-
sche Materialien aus transparentem warmebestandi-
gem Harz mit negativer Dopppelbrechung mit guter
Produktivitat hergestellt werden kénnen. Beispiele fur
das Recken, das verwendet werden kann, schlieRen
monoaxiales Recken, wie monoaxiales Recken mit
freier Breite und monoaxiales Recken mit fester Brei-
te, und biaxiales Recken, wie aufeinanderfolgendes
biaxiales Recken und gleichzeitiges biaxiales Re-
cken, ein. Daneben sind als Einrichtungen zur Durch-
fuhrung des Kalanderns zum Beispiel eine Walzen-
reckmaschine und eine Reckmaschine vom Reck-
rahmentyp bekannt. Daneben kénnen als experimen-
telle biaxiale Kleinreckeinrichtungen alle Einrichtun-
gen verwendet werden, die in der Lage sind, monoa-
xiales Recken mit freier Breite, monoaxiales Recken
mit fester Breite, aufeinanderfolgendes biaxiales Re-
cken oder gleichzeitiges biaxiales Recken durchzu-
fuhren.

[0045] Da das erfindungsgemafRe optische Material
aus transparentem warmebestandigem Harz ein be-
sonders hervorragendes optisches Material ist, weist
es vorzugsweise einen Brechungsindex von 1,50
oder mehr, eine Abbesche Zahl von 30 oder mehr
und eine Tg von 100°C oder hoher, vorzugsweise
120°C oder héher und besonders bevorzugt 140°C
oder héher auf.

[0046] Das erfindungsgemalRe optische Material
aus transparentem warmebestéandigem Harz kann
zum Beispiel als Folie oder Bahn verwendet werden.
Vorzugsweise wird die Folie oder Bahn durch mono-
axiales Recken oder biaxiales Recken hergestellt. Im
Fall der Folie ist es besonders bevorzugt, die Folie
als Verzdgerungsfolie, wie als Verzdgerungsfolie mit
positiver Doppelbrechung und als Verzégerungsfolie
mit negativer Doppelbrechung, zu verwenden, einer
der Gesichtspunkte, die bisher gefordert wurden. Der
hier verwendete Begriff ,Folie" bedeutet eine mit ei-
ner Dicke von nicht mehr als etwa 200 pm, und der
hier verwendete Begriff ,Bahn" bedeutet eine mit ei-
ner Dicke, welche diesen Bereich tbersteigt. Auler-
dem ist das erfindungsgemalie optische Material aus
transparentem warmebestandigem Harz als opti-
sches Kompensationselement fur Flissigkristallan-
zeigeelemente, wie Verzdgerungsfolien, geeignet.

[0047] Das erfindungsgemale optische Material
aus transparentem warmebestandigem Harz mit ne-
gativer Doppelbrechung kann durch ein Verfahren
der Orientierung der Molekulkette, wie Recken oder
Kalandern, hergestellt werden. Als Herstellungsver-
fahren kann ein Verfahren benannt werden, in dem
das primare Formen durch ein Ubliches Formungs-
verfahren, wie SpritzgielRen, Extrusionsformen, Blas-
formen, Aufblahformen, Walzenformen und Formen
durch Lésungsgief3en, durchgefiihrt wird und die Mo-
lekllkette dann durch das vorstehende monoaxiale
Recken, wie monoaxiales Recken mit freier Breite
und monoaxiales Recken mit fester Breite; biaxiales
Recken, wie aufeinanderfolgendes biaxiales Recken
und gleichzeitiges biaxiales Recken; Walzenrecken;
Recken mit Reckrahmen oder dergleichen, als se-
kundares Formen orientiert wird.

[0048] Insbesondere bei der Herstellung von Folien
oder Bahnen, insbesondere Verzégerungsfolien, als
optisches Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz wird vorzugsweise mittels eines Ublichen
Verfahrens zur Herstellung von Folien oder Bahnen
als primares Formen, wie SpritzgieRen, Extrusions-
formen, Aufbldhformen und Ldsungsgielen, eine
rohe Folienrolle oder Bahnrolle hergestellt und die er-
haltene Folie oder Bahn durch monoaxiales Recken,
wie Recken mit freier Breite und Recken mit fester
Breite, oder biaxiales Recken, wie aufeinanderfol-
gendes Recken und gleichzeitiges Recken, gereckt,
da Folien oder Bahnen mit guter Qualitat und hoher
negativer Doppelbrechung, insbesondere Verzdge-
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rungsfolien, mit gutem Wirkungsgrad hergestellt wer-
den kénnen. Beim Recken wird das Recken und Ori-
entieren vorzugsweise bei einer Temperatur im Be-
reich von [Tg (des Copolymers) —20°C] bis [Tg
+30°C], insbesondere im Bereich von [Tg —20°C] bis
[Tg +20°C] durchgefiihrt, da optische Materialien aus
transparentem warmebestandigem Harz mit beson-
ders hoher negativer Doppelbrechung, die als Verzo-
gerungsfolie geeignet sind, mit guter Produktivitat
hergestellt werden kénnen.

[0049] Indem Fall, in dem eine Folie oder eine Bahn
durch Extrusionsformen als primares Formen durch
Formen des Copolymers, indem es durch eine
schmale Offnung einer Diise, genannt T-Diise, tritt,
hergestellt wird, ist es mdglich, eine Folie oder Bahn
mit beliebiger Dicke zu erhalten. Wahrend dessen ist
es winschenswert, das Copolymer vorher bei einer
Temperatur im Bereich von 80 bis 130°C zu erwar-
men und zu trocknen. So ist es moglich, eine Stérung
des Aussehens durch Vergasung wahrend des For-
mens usw. zu vermeiden. Beim Extrusionsformen
wird vorzugsweise in Abhangigkeit der gewtinschten
Dicke und optischen Reinheit zum Abfiltrieren von
Verunreinigungen ein Filter gesetzt. Hinsichtlich der
Extrusionsformbedingungen wird das Formen vor-
zugsweise bei einer Temperatur, die ausreichend ho-
her ist als die Tg, bei der das Copolymer aufgrund der
Scherspannung schmelzflieRt, und bei einer Scherra-
te von weniger als 1.000/s durchgefihrt, um die Ori-
entierung der Molekilkette zu steuern. Zum Abkuh-
len zum Verfestigen der Folie in geschmolzenem Zu-
stand nach dem Durchtritt durch die Dise ist es mog-
lich, eine Metallwalze oder ein Stahlband mit niedri-
ger Temperatur zu verwenden.

[0050] Indem Fall, in dem eine Folie oder eine Bahn
durch LdésungsgieRen als primares Formen herge-
stellt wird, werden Lésungsmittel gewahlt, in denen
das Copolymer l6slich ist, und es kann je nach Erfor-
dernis eine Vielzahl an L&sungsmitteln verwendet
werden. Beispiele fur Losungsmittel, die zum Lo-
sungsgielten verwendet werden kdnnen, schlieRen
Methylenchlorid, Chloroform, Chlorbenzol, Toluol,
Xylol und Methylethylketon ein, wobei dies nicht da-
hingehend auszulegen ist, dass das Lésungsmittel
auf diese Verbindungen beschrankt ist. Insbesondere
kann ein gutes Losungsmittel fir das Copolymer (wie
Methylenchlorid und Chloroform) mit einem schlech-
ten Lésungsmittel (wie Alkohole, einschliellich Me-
thanol und Ethanol) kombiniert werden, um die Ver-
dampfungsrate des Losungsmittels zu steuern.

[0051] Beim Trocknen des Substrats beim Lésungs-
gielRen ist es wichtig, durch Einstellen der Erwar-
mungsbedingungen keine Blasen oder inneren Hohl-
raume in der Folie oder Bahn zu erzeugen, und die
Konzentration des Restlésungsmittels betragt zum
Zeitpunkt des Reckvorgangs als anschlieendes se-
kundares Formen vorzugsweise nicht mehr als 2

Gew.-%. Damit die Folie oder Bahn, die nach dem
Recken erhalten wird, eine gleichférmige negative
Doppelbrechung erkennen Iasst, ist es winschens-
wert, dass die durch das primare Formen erhaltene
Folie oder Bahn frei von heterogener Orientierung
oder Restspannung ist und optisch isotrop ist. Als ein
derartiges Verfahren wird Losungsgief3en bevorzugt.

[0052] Im Reckschritt als sekundares Formen wird
der Reckvorgang vorzugsweise bei einer Temperatur
im Bereich von [Tg (des Copolymers) —20°C] bis [Tg
+30°C] durchgefiihrt. Der Begriff ,Tg" bedeutet hier
einen Bereich von einer Temperatur, bei der der Spei-
chermodul des Copolymers beginnt abzunehmen,
wenn begonnen wird, das betreffende Material zu
verringern, wodurch der Verlustmodul hdher wird als
der Speichermodul, bis zu einer Temperatur, bei der
die Orientierung der Polymerkette aufgrund von Re-
laxation verschwindet. Die Tg kann durch ein Diffe-
rentialscanningkalorimeter (DSC) gemessen werden.

[0053] Auch die Recktemperatur beim Reckvorgang
wahrend des Recken, die Spannungsrate wahrend
des Reckens der Folie, die Deformationsrate und
dergleichen kdnnen angemessen gewahlt werden,
solange die Aufgabe der Erfindung geldst werden
kann. Dabei kann auf Polymer Processing, One Point
2 (To Make Films) (Autor: Kiyoichi Matsumoto, editiert
von The Society of Polymer Science, Japan, und he-
rausgegeben von Kyoritsu Shuppan (1993)) Bezug
genommen werden.

[0054] In dem Fall, in dem das erfindungsgemale
optische Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz eine negative Doppelbrechung aufweist
und die durch primares Formen erhaltene Folie mo-
noaxial gereckt wird, werden optische Kompensati-
onselemente, wie Verzdgerungsfolien, die eine Be-
ziehung der dreidimensionalen Brechungsindizes
von nz = ny > nx, wie in Fig. 4 dargestellt, fir den Fall
aufweisen, dass, wenn die Reckrichtung eine x-Ach-
se in der Folienebene bildet, die senkrechte Richtung
in der Folienebene eine y-Achse bildet und die verti-
kale Richtung auflerhalb der Folienebene eine
z-Achse bildet, nx fiir einen Brechungsindex in Rich-
tung der x-Achse steht, ny fir einen Brechungsindex
in Richtung der y-Achse steht und nz fiir einen Bre-
chungsindex in Richtung der z-Achse steht, bevor-
zugt. Derartige optische Kompensationselemente
kénnen durch Formen eines Copolymers, welches
die Olefinrest-Einheit der Formel (i) und die N-Phe-
nyl-substituierte Maleimidrest-Einheit der Formel (ii)
umfasst und ein Gewichtsmittel des Molekularge-
wichts, reduziert auf Standard-Polystyrol, von 5 x 10°
bis 5 x 10° aufweist, zu einer Folie durch das vorste-
hende Extrusionsformen, L&sungsgielten usw. als
primares Formen und Unterwerfen der Folie einem
monoaxialen Recken, wie monoaxiales Recken mit
freier Breite und monoaxiales Recken mit fester Brei-
te, als sekundares Formen im Temperaturbereich,
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bezogen auf eine Glasiibergangstemperatur des Co-
polymers, von (Tg —20°C) bis (Tg +30°C), und vor-
zugsweise von (Tg —20°C) bis (Tg +20°C), hergestellt
werden.

[0055] Auflerdem werden in dem Fall, in dem das
erfindungsgemafe optische Material aus transparen-
tem warmebestandigem Harz eine negative Doppel-
brechung aufweist und die durch primares Formen
erhaltene Folie biaxial gereckt wird, optische Kom-
pensationselemente, wie Verzdgerungsfolien, die
eine Beziehung der dreidimensionalen Brechungsin-
dizes von nz > ny 2 nx oder nz > nx = ny, wie in Fig. 5
dargestellt, fir den Fall aufweisen, dass, wenn die bi-
axialen Reckrichtungen eine x-Achse in der Foliene-
bene und eine y-Achse in der Folienebene bilden und
die vertikale Richtung aufierhalb der Folienebene
eine z-Achse bildet, nx fur einen Brechungsindex in
Richtung der x-Achse steht, ny fir einen Brechungs-
index in Richtung der y-Achse steht und nz fur einen
Brechungsindex in Richtung der z-Achse steht, be-
vorzugt. Derartige optische Kompensationselemente
kénnen durch Formen eines Copolymers, welches
die Olefinrest-Einheit der Formel (i) und die N-Phe-
nyl-substituierte Maleimidrest-Einheit der Formel (ii)
umfasst und ein Gewichtsmittel des Molekularge-
wichts, reduziert auf Standard-Polystyrol, von 5 x 10°
bis 5 x 10° aufweist, zu einer Folie durch das vorste-
hende Extrusionsformen, Lésungsgieflen usw. als
primares Formen und Unterwerfen der Folie einem
biaxialen Recken, wie aufeinanderfolgendes biaxia-
les Recken und gleichzeitiges biaxiales Recken, als
sekundares Formen im Temperaturbereich, bezogen
auf eine Glaslibergangstemperatur des Copolymers,
von (Tg-20°C) bis (Tg +30°C) und vorzugsweise von
(Tg —20°C) bis (Tg +20°C) hergestellt werden.

[0056] Im erfindungsgemalen optischen Material
aus transparentem warmebestandigem Harz, insbe-
sondere in der Verzdgerungsfolie, ist es moglich, die
Doppelbrechungseigenschaften durch Verwendung
eines Verzogerungsgrads als Verzégerung zu erfas-
sen. Hinsichtlich der Definition des Verzdgerungs-
grads, auf den hier Bezug genommen wird, kann der
Verzégerungsgrad in dem Fall, in dem das optische
Material aus transparentem warmebestandigem
Harz eine Folie ist, durch einen Wert ausgedriickt
werden, der durch Multiplizieren jeder der Differen-
zen von nx, ny und nz als dreidimensionale Bre-
chungsindizes in Richtung der x-Achse, y-Achse be-
ziehungsweise z-Achse der durch Recken erhalte-
nen Folie, mit einer Dicke (d) der Folie erhalten wird.
Insbesondere kénnen (nx — ny) als Differenz der Bre-
chungsindizes in der Folienebene und (nx — nz) und
(ny — nz) als Differenzen auf3erhalb der Folienebene
einzeln benannt werden. In dem Fall, in dem die Dop-
pelbrechungseigenschaften in Form des Verzdge-
rungsgrads bewertet wird, insbesondere im Fall der
monoaxial gereckten Folie, kdbnnen, wenn die Reck-
richtung die x-Achse bildet, die senkrechte Richtung

in der Ebene die y-Achse bildet und die vertikale
Richtung auRerhalb der Ebene die z-Achse bildet,
der Verzogerungsgrad in der Folienebene durch Re =
(nx — ny)d und die Verzdégerungsgrade auf3erhalb der
Folienebene durch Re = (nx — nz)d beziehungsweise
Re = (ny — nz)d ausgedriickt werden. Im Fall der bia-
xial gereckten Folie besteht, wenn die Reckrichtun-
gen die x-Achse und die y-Achse bilden und die ver-
tikale Richtung auRerhalb der Ebene die z-Achse bil-
det, wenn die Reckverhaltnisse auf der x-Achse und
der y-Achse identisch sind, die Moglichkeit, dass die
Doppelbrechungseigenschaften nicht mit einem Ver-
zogerungsgrad in der Folienebene, Re = (nx — ny)d,
erfasst werden kann. In einem derartigen Fall ist es
wirkungsvoller, die Verzégerungsgrade durch Re =
(nx = nz)d und Re = (ny — nz)d auszudriicken.

[0057] Das erfindungsgemalRe optische Material
aus transparentem warmebestandigem Harz kann,
falls Bedarf besteht, weiterhin Zusatzstoffe, wie War-
mestabilisatoren und Ultraviolettstabilisatoren, Gleit-
mittel und Weichmacher enthalten, sofern die Aufga-
be der Erfindung nicht beeintrachtigt wird. Als derar-
tige Zusatzstoffe, einschlieBlich Stabilisatoren, Gleit-
mittel und Weichmacher, kénnen bekannte Zusatz-
stoffe flir Harzmaterialien verwendet werden.

[0058] Das erfindungsgemalRe optische Material
aus transparentem warmebestéandigem Harz kann
zum Zweck des Schutzes seiner Oberflache mit einer
harten Beschichtung versehen werden.

[0059] Obwohl das erfindungsgemalie optische Ma-
terial aus transparentem warmebestandigem Harz
einzeln verwendet werden kann, ist es mdglich, das
optische Verhalten weiterhin zu steuern, wenn es mit
einem optischen Material der gleichen Art und/oder
einem optischen Material einer anderen Art laminiert
wird. Beispiele fir optische Materialien zum Laminie-
ren schliel3en polarisierende Platten, umfassend eine
Kombination aus Polyvinylalkohol/Pigment/Acetyl-
cellulose, und aus Polycarbonat hergestellte, gereck-
te und orientierte Folien ein, sind aber nicht als die
Erfindung einschrankend anzusehen.

[0060] Das erfindungsgemalRe optische Material
aus transparentem warmebestandigem Harz mit ne-
gativer Doppelbrechung wird geeigneterweise als op-
tisches Kompensationselement fir Flussigkristallan-
zeigeelemente verwendet. Beispiele schlielen Ver-
zdgerungsfolien, wie STN-Typ LCD, TFT-TN-Typ
LCD, OCB-Typ LCD, VA-Typ LCD und IPS-Typ LCD;
Platten mit 2 Wellenlange; Platten mit ¥4 Wellenlan-
ge; Folien mit reziprokem Wellenlangendispersions-
verhalten; optische Kompensationsfolien; Farbfilter;
laminierte Folien mit einer polarisierenden Platte und
optische Kompensationsfolien mit einer polarisieren-
den Platte, ein. Der Nutzen der Erfindung fur Anwen-
dungen ist nicht darauf beschrankt, sondern die Erfin-
dung kann im Fall des Nutzens negativer Doppelbre-
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chung weitverbreitete Verwendung finden.

[0061] Die Erfindung wird unter Bezugnahme auf
die folgenden Beispiele ausfiihrlicher beschrieben,
wobei diese nicht als die Erfindung einschrankend
anzusehen sind.

[0062] Die erhaltenen optischen Materialien aus
transparentem warmebestandigem Harz wurden mit
den folgenden Verfahren bewertet.

Messung der Lichtdurchl&ssigkeit:

[0063] Als eine Bewertung der Transparenz wurde
die Lichtdurchlassigkeit gemaf JIS K7105 (1981) ge-
messen.

Messung der Tribung:

[0064] Als eine Bewertung der Transparenz wurde
die Trubung geman JIS K7105 (1981) gemessen.

Beurteilung, ob die Doppelbrechung positiv oder ne-
gativ ist:

[0065] Ob die Doppelbrechung positiv oder negativ
ist, wurde durch das additive Farbverfahren mit einer
M4-Platte unter Verwendung eines Polarisationsmik-
roskops, wie in Primer of Polarization Microscope of
Polymer Materials (Autor: Hiroshi Awaya, herausge-
geben von Agune Gijutsu Center, Kapitel 5, S.78-82
(2001)) beschrieben, beurteilt.

Messung des Verzoégerungsgrads:

[0066] Der Verzdgerungsgrad wurde mit einem Po-
larisationsmikroskop  (Senarmont-Kompensations-
verfahren) unter Verwendung eines Senarmont-Kom-
pensators, wie in Primer of Polarization Microscope
of Polymer Materials (Autor: Hiroshi Awaya, heraus-
gegeben von Agune Gijutsu Center, Kapitel 5,
S.78-82 (2001)) beschrieben, gemessen.

Messung des Brechungsindex und der Abbeschen
Zahl:

[0067] Die Messung wurde gemal JIS K7142
(1981) durchgefihrt.

Messung der Glasibergangstemperatur:

[0068] Die Messung wurde bei einer Rate der Tem-
peraturerhéhung von 10°C/min unter Verwendung ei-
nes Differentialscanningkalorimeters (hergestellt von
Seiko Instruments Inc., Handelsname: DSC2000)
durchgefiihrt.

Messung des Gewichtsmittels des Molekularge-
wichts und des Zahlenmittels des Molekulargewichts:

[0069] Das Molekulargewicht wurde als Wert, redu-
ziert auf Standard-Polystyrol, aus einer Elutionskurve
des Copolymers, gemessen unter Verwendung eines
Gelpermeationschromatographen (hergestellt von
Tosoh Corporation, Handelsname: HLC-802A), er-
halten.

Messung der dreidimensionalen Brechungsindizes:

[0070] Die Messung wurde unter Verwendung eines
automatischen Doppelbrechungsanalysators mit
Probenneigung (hergestellt von Oji Scientific Instru-
ments, Handelsname: KOBRA-21) durchgefihrt.

Beispiel 1

[0071] Ein 1-Liter Autoklav wurde mit 400 ml Toluol
als Polymerisationslésungsmittel, 0,001 Mol Perbu-
tylneodecanoat als Polymerisationsinitiator, 0,42 Mol
N-(2-Methylphenyl)maleimid und 4,05 Mol Isobuten
beschickt, und das Gemisch wurde der Polymerisati-
onsreaktion unter der Polymerisationsbedingung ei-
ner Polymerisationstemperatur von 60°C fir eine Po-
lymerisationszeit von 5 Stunden unterworfen, wobei
ein alternierendes N-(2-Methylphenyl)maleimid-Iso-
buten-Copolymer erhalten wurde. Das erhaltene al-
ternierende N-(2-Methylphenyl)maleimid-Isobu-
ten-Copolymer wies ein Gewichtsmittel des Moleku-
largewichts (Mw) (reduziert auf Standard-Polystyrol)
von 160.000 und eine Molekulargewichtsverteilung
(Mw/Mn), die durch [(Gewichtsmittel des Molekular-
gewichts (Mw))/(Zahlenmittel des Molekulargewichts
(Mn))] ausgedrickt wird, von 2,7 auf.

[0072] Eine LOsung, bestehend aus 20 Gew.-% des
erhaltenen alternierenden N-(2-Methylphenyl)malei-
mid-Isobuten-Copolymers und 80 Gew.-% Methylen-
chlorid, wurde hergestellt und auf eine Polyethylente-
rephthalat-Folie (nachstehend als ,PET-Folie" be-
zeichnet) gegossen. Nach Verdampfen des Methy-
lenchlorids bildete sich eine Folie aus alternierendem
N-(2-Methylphenyl)maleimid-Isobuten-Copolymer
und wurde aus der Lésung erstarrt abgezogen. Nach
dem Abziehen wurde die Folie bei 100°C fur 4 Stun-
den und weiterhin wahrend einer Erhéhung der Tem-
peratur von 120°C auf 160°C mit einem Intervall von
10°C fir eine Stunde bei der jeweiligen Temperatur
getrocknet. Danach wurde die erhaltene Folie im Va-
kuum bei 180°C flr 4 Stunden unter Verwendung ei-
nes Vakuumtrockners getrocknet, wobei eine Folie
mit einer Dicke von etwa 100 um erhalten wurde. Die
erhaltene Folie wies eine Lichtdurchlassigkeit von
92%, eine Trubung von 0,3%, einen Brechungsindex
von 1,57, eine Abbesche Zahl von 37, einen Verzdge-
rungsgrad von 0 nm und eine Tg von 206°C auf.

[0073] Die Folie wurde zu einem Stlck mit einer
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Grole von 5 cm x 5 cm geschnitten, das dann durch
monoaxiales Recken mit freier Breite unter der Be-
dingung einer Temperatur von 220°C und einer Reck-
rate von 15 mm/min unter Verwendung einer biaxia-
len Reckmaschine (hergestellt von Shibayama Sci-
entific Co., Ltd.) um +50% gereckt wurde, wobei eine
gereckte Folie erhalten wurde. Die erhaltene gereck-
te Folie wies eine negative Doppelbrechung und ei-
nen Verzoégerungsgrad, Re = (nx — ny)d, von =125 nm
pro 100 um Dicke der gereckten Folie auf. Hier be-
deutet d die Foliendicke.

Beispiel 2

[0074] Ein 1-Liter Autoklav wurde mit 400 ml Toluol
als Polymerisationslésungsmittel, 0,001 Mol Perbu-
tylneodecanoat als Polymerisationsinitiator, 0,42 Mol
N-(2,6-Diethylphenyl)maleimid und 4,05 Mol Isobu-
ten beschickt, und das Gemisch wurde der Polymeri-
sationsreaktion unter der Polymerisationsbedingung
einer Polymerisationstemperatur von 60°C fir eine
Polymerisationszeit von 5 Stunden unterworfen, wo-
bei ein alternierendes N-(2,6-Diethylphenyl)malei-
mid-Isobuten-Copolymer erhalten wurde. Das erhal-
tene  alternierende  N-(2,6-Diethylphenyl)malei-
mid-Isobuten-Copolymer wies ein Gewichtsmittel des
Molekulargewichts (Mw) (reduziert auf Standard-Po-
lystyrol) von 170.000 und ein Mw/Mn von 2,6 auf.

[0075] Eine LOsung, bestehend aus 20 Gew.-% des
erhaltenen alternierenden N-(2,6-Diethylphenyl)ma-
leimid-Isobuten-Copolymers und 80 Gew.-% Methy-
lenchlorid, wurde hergestellt und auf eine PET-Folie
gegossen. Nach Verdampfen des Methylenchlorids
bildete sich eine Folie aus alternierendem
N-(2,6-Diethylphenyl)maleimid-Isobuten-Copolymer
und wurde aus der Losung erstarrt abgezogen. Nach
dem Abziehen wurde die Folie bei 100°C fur 4 Stun-
den und weiterhin wahrend einer Erhéhung der Tem-
peratur von 120°C auf 160°C mit einem Intervall von
10°C fir eine Stunde bei der jeweiligen Temperatur
getrocknet. Danach wurde die erhaltene Folie im Va-
kuum bei 180°C fur 4 Stunden unter Verwendung ei-
nes Vakuumtrockners getrocknet, wobei eine Folie
mit einer Dicke von etwa 100 ym erhalten wurde. Die
erhaltene Folie wies eine Lichtdurchlassigkeit von
92%, eine Tribung von 0,3%, einen Brechungsindex
von 1,55, eine Abbesche Zahl von 40, einen Verzoge-
rungsgrad von 0 nm und eine Tg von 209°C auf.

[0076] Die Folie wurde zu einem Stiick mit einer
Grole von 5 cm x 5 cm geschnitten, das dann durch
monoaxiales Recken mit freier Breite unter der Be-
dingung einer Temperatur von 220°C und einer Reck-
rate von 15 mm/min unter Verwendung einer biaxia-
len Reckmaschine (hergestellt von Shibayama Sci-
entific Co., Ltd.) um +50% gereckt wurde, wobei eine
gereckte Folie erhalten wurde. Die erhaltene gereck-
te Folie wies eine negative Doppelbrechung und ei-
nen Verzégerungsgrad in der Folienebene, Re = (nx

—ny)d, von —=120 nm pro 100 ym Dicke der gereckten
Folie auf. Hier bedeutet d die Foliendicke. Die dreidi-
mensionalen Brechungsindizes waren nx = 1,53913,
ny = 1,54042 und nz = 1,54045. Damit ist zu erken-
nen, dass die erhaltene gereckte Folie als Verzdge-
rungsfolie mit negativer Doppelbrechung geeignet
war.

Beispiel 3

[0077] Das in Beispiel 2 erhaltene alternierende
N-(2,6-Diethylphenyl)maleimid-Isobuten-Copolymer
wurde durch Extrusion durch eine T-Duse bei einer
Verarbeitungstemperatur von 285°C unter Verwen-
dung eines biaxialen Extruders mit 20 mm Durch-
messer (hergestellt von Toyo Seiki Seisaku-Sho,
Ltd., Handelsname: Labo Plastomill) zu einer Folie
geformt. Es wurde eine Folie mit einer Dicke von 100
pum erhalten. Die erhaltene Folie wies eine Licht-
durchlassigkeit von 92%, eine Tribung von 0,5%, ei-
nen Brechungsindex von 1,55 und eine Abbesche
Zahl von 40 auf. Diese Folie wurde in einem Ofen fir
eine Stunde auf 240°C erwarmt. Die erhaltene Folie
wies einen Verzdgerungsgrad von 2 nm und eine Tg
von 209°C auf.

[0078] Die erhaltene Folie wurde auf die gleiche
Weise wie in Beispiel 2 einem monoaxialen Recken
mit freier Breite unterworfen, wobei eine gereckte Fo-
lie erhalten wurde. Die erhaltene gereckte Folie wies
eine negative Doppelbrechung und einen Verzoge-
rungsgrad in der Folienebene, Re = (nx — ny)d, von
—120 nm pro 100 ym Dicke der gereckten Folie auf.
Hier bedeutet d die Foliendicke. Die dreidimensiona-
len Brechungsindizes waren nx = 1,53913, ny =
1,5404 und nz = 1,54045. Damit ist zu erkennen,
dass die erhaltene gereckte Folie als Verzégerungs-
folie mit negativer Doppelbrechung geeignet war.

Beispiel 4

[0079] Eine gereckte Folie wurde auf die gleiche
Weise erhalten wie in Beispiel 2, mit der Ausnahme,
dass gegenlber Beispiel 2 die Temperatur zum Re-
cken der Folie auf 230°C anstelle von 220°C geén-
dert wurde. Die erhaltene gereckte Folie wies eine
negative Doppelbrechung und einen Verzégerungs-
grad in der Folienebene, Re = (nx — ny)d, von -68 nm
pro 100 um Dicke der gereckten Folie auf. Hier be-
deutet d die Foliendicke. Die dreidimensionalen Bre-
chungsindizes waren nx = 1,53946, ny = 1,54023 und
nz = 1,54031. Damit ist zu erkennen, dass die erhal-
tene gereckte Folie als Verzdgerungsfolie mit negati-
ver Doppelbrechung geeignet war.

Beispiel 5
[0080] Eine gereckte Folie wurde auf die gleiche

Weise erhalten wie in Beispiel 2, mit der Ausnahme,
dass gegenuber Beispiel 2 das Recken der Folie
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durch gleichzeitiges biaxiales Recken unter Verwen-
dung einer biaxialen Reckmaschine (hergestellt von
Imoto Machinery Co., Ltd.) anstelle des monoaxialen
Reckens mit freier Breite unter Verwendung einer bi-
axialen Reckmaschine (hergestellt von Shibayama
Scientific Co., Ltd.), durchgefiuhrt wurde, so dass die
Folie um +50% in Richtung der x-Achse beziehungs-
weise in Richtung der y-Achse gereckt wurde. Die er-
haltene gereckte Folie wies eine negative Doppelbre-
chung und einen Verzdgerungsgrad aulerhalb der
Folienebene, Re = (nx — nz)d, von =120 nm pro 100
pum Dicke der gereckten Folie auf. Hier bedeutet d die
Foliendicke. Die dreidimensionalen Brechungsindi-
zes waren nx = 1,53990, ny = 1,53986 und nz =
1,54021. Damit ist zu erkennen, dass die erhaltene
gereckte Folie als Verzdgerungsfolie mit negativer
Doppelbrechung geeignet war.

Beispiel 6

[0081] Eine gereckte Folie wurde auf die gleiche
Weise erhalten wie in Beispiel 3, mit der Ausnahme,
dass gegenuber Beispiel 3 das Recken der Folie
durch gleichzeitiges biaxiales Recken unter Verwen-
dung einer biaxialen Reckmaschine (hergestellt von
Imoto Machinery Co., Ltd.) anstelle des monoaxialen
Reckens mit freier Breite unter Verwendung der bia-
xialen Reckmaschine (hergestellt von Shibayama
Scientific Co., Ltd.), durchgefiihrt wurde, so dass die
Folie um +50% in Richtung der x-Achse beziehungs-
weise in Richtung der y-Achse gereckt wurde. Die er-
haltene gereckte Folie wies eine negative Doppelbre-
chung und einen Verzdgerungsgrad aulerhalb der
Folienebene, Re = (nx — nz)d, von =120 nm pro 100
pum Dicke der gereckten Folie auf. Hier bedeutet d die
Foliendicke. Die dreidimensionalen Brechungsindi-
zes waren nx = 1,53994, ny = 1,53986 und nz =
1,54026. Damit ist zu erkennen, dass die erhaltene
gereckte Folie als Verzdgerungsfolie mit negativer
Doppelbrechung geeignet war.

Beispiel 7

[0082] Ein 1-Liter Autoklav wurde mit 400 ml Toluol
als Polymerisationslésungsmittel, 0,001 Mol Perbu-
tylneodecanoat als Polymerisationsinitiator, 0,42 Mol
N-(2,6-Diisopropylphenyl)maleimid und 4,05 Mol Iso-
buten beschickt, und das Gemisch wurde der Poly-
merisationsreaktion unter der Polymerisationsbedin-
gung einer Polymerisationstemperatur von 60°C fir
eine Polymerisationszeit von 5 Stunden unterworfen,
wobei ein alternierendes N-(2,6-Diisopropylphe-
nyl)maleimid-Isobuten-Copolymer erhalten wurde.
Das erhaltene alternierende N-(2,6-Diisopropylphe-
nyl)maleimid-Isobuten-Copolymer wies ein Ge-
wichtsmittel des Molekulargewichts (Mw) (reduziert
auf Standard-Polystyrol) von 158.000 und ein Mw/Mn
von 2,6 auf.

[0083] Eine LOsung, bestehend aus 20 Gew.-% des

erhaltenen alternierenden N-(2,6-Diisopropylphe-
nyl)maleimid-Isobuten-Copolymers und 80 Gew.-%
Methylenchlorid, wurde hergestellt und auf eine
PET-Folie gegossen. Nach Verdampfen des Methy-
lenchlorids bildete sich eine Folie aus alternierendem
N-(2,6-Diisopropylphenyl)maleimid-Isobuten-Copo-
lymer und wurde aus der Lésung erstarrt abgezogen.
Nach dem Abziehen wurde die Folie bei 100°C fir 4
Stunden und weiterhin wahrend einer Erhéhung der
Temperatur von 120°C auf 160°C mit einem Intervall
von 10°C flr eine Stunde bei der jeweiligen Tempera-
tur getrocknet. Danach wurde die erhaltene Folie im
Vakuum bei 180°C fiir 4 Stunden unter Verwendung
eines Vakuumtrockners getrocknet, wobei eine Folie
mit einer Dicke von etwa 100 um erhalten wurde. Die
erhaltene Folie wies eine Lichtdurchlassigkeit von
92%, eine Trubung von 0,3%, einen Brechungsindex
von 1,55, eine Abbesche Zahl von 42, einen Verzoge-
rungsgrad von 0 nm und eine Tg von 235°C auf.

[0084] Die Folie wurde zu einem Stlick mit einer
Grofie von 5 cm x 5 cm geschnitten, das dann durch
monoaxiales Recken mit freier Breite unter der Be-
dingung einer Temperatur von 240°C und einer Reck-
rate von 15 mm/min unter Verwendung einer biaxia-
len Reckmaschine (hergestellt von Shibayama Sci-
entific Co., Ltd.) um +50% gereckt wurde, wobei eine
gereckte Folie erhalten wurde. Die erhaltene gereck-
te Folie wies eine negative Doppelbrechung und ei-
nen Verzdgerungsgrad in der Folienebene, Re = (nx
—ny)d, von —=130 nm pro 100 ym Dicke der gereckten
Folie auf. Hier bedeutet d die Foliendicke. Damit ist
zu erkennen, dass die erhaltene gereckte Folie als
Verzégerungsfolie mit negativer Doppelbrechung ge-
eignet war.

Vergleichsbeispiel 1

[0085] Ein 1-Liter Autoklav wurde mit 400 ml Toluol
als Polymerisationslésungsmittel, 0,001 Mol Perbu-
tylneodecanoat als Polymerisationsinitiator, 0,42 Mol
N-Phenylmaleimid und 4,05 Mol Isobuten beschickt,
und das Gemisch wurde der Polymerisationsreaktion
unter der Polymerisationsbedingung einer Polymeri-
sationstemperatur von 60°C fir eine Polymerisati-
onszeit von 5 Stunden unterworfen, wobei ein alter-
nierendes  N-Phenylmaleimid-Isobuten-Copolymer
erhalten wurde. Das erhaltene alternierende N-Phe-
nylmaleimid-Isobuten-Copolymer wies ein Gewichts-
mittel des Molekulargewichts (Mw) (reduziert auf
Standard-Polystyrol) von 162.000 und ein Mw/Mn
von 2,6 auf.

[0086] Eine Losung, bestehend aus 20 Gew.-% des
erhaltenen alternierenden N-Phenylmaleimid-lsobu-
ten-Copolymers und 80 Gew.-% Methylenchlorid,
wurde hergestellt und auf eine PET-Folie gegossen.
Nach Verdampfen des Methylenchlorids bildete sich
eine Folie aus alternierendem N-Phenylmalei-
mid-Isobuten-Copolymer und wurde aus der Lésung
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erstarrt abgezogen. Nach dem Abziehen wurde die
Folie bei 100°C fiir 4 Stunden und weiterhin wahrend
einer Erhéhung der Temperatur von 120°C auf 160°C
mit einem Intervall von 10°C flr eine Stunde bei der
jeweiligen Temperatur getrocknet. Danach wurde die
erhaltene Folie im Vakuum bei 180°C fiir 4 Stunden
unter Verwendung eines Vakuumtrockners getrock-
net, wobei eine Folie mit einer Dicke von etwa 100 pm
erhalten wurde. Die erhaltene Folie wies eine Licht-
durchlassigkeit von 92%, eine Tribung von 0,3%, ei-
nen Brechungsindex von 1,55, eine Abbesche Zahl
von 42, einen Verzdgerungsgrad von 0 nm und eine
Tg von 192°C auf.

[0087] Die Folie wurde zu einem Stiick mit einer
Grole von 5 cm x 5 cm geschnitten, das dann durch
monoaxiales Recken mit freier Breite unter der Be-
dingung einer Temperatur von 210°C und einer Reck-
rate von 15 mm/min unter Verwendung einer biaxia-
len Reckmaschine (hergestellt von Shibayama Sci-
entific Co., Ltd.) um +50% gereckt wurde, wobei eine
gereckte Folie erhalten wurde. Die erhaltene gereck-
te Folie wies eine positive Doppelbrechung und einen
Verzdgerungsgrad in der Folienebene, Re = (nx -
ny)d, von +85 nm pro 100 um Dicke der gereckten
Folie auf. Hier bedeutet d die Foliendicke.

Vergleichsbeispiel 2

[0088] Ein 1-Liter Autoklav wurde mit 400 ml Toluol
als Polymerisationslésungsmittel, 0,001 Mol Perbu-
tylneodecanoat als Polymerisationsinitiator, 0,42 Mol
N-Methylmaleimid und 4,05 Mol Isobuten beschickt,
und das Gemisch wurde der Polymerisationsreaktion
unter der Polymerisationsbedingung einer Polymeri-
sationstemperatur von 60°C fir eine Polymerisati-
onszeit von 5 Stunden unterworfen, wobei ein alter-
nierendes  N-Methylmaleimid-Isobuten-Copolymer
erhalten wurde. Das erhaltene alternierende N-Me-
thylmaleimid-lsobuten-Copolymer wies ein Ge-
wichtsmittel des Molekulargewichts (Mw) (reduziert
auf Standard-Polystyrol) von 165.000 und ein Mw/Mn
von 2,6 auf.

[0089] Eine Ldsung, bestehend aus 20 Gew.-% des
erhaltenen alternierenden N-Methylmaleimid-Isobu-
ten-Copolymers und 80 Gew.-% Methylenchlorid,
wurde hergestellt und auf eine PET-Folie gegossen.
Nach Verdampfen des Methylenchlorids bildete sich
eine Folie aus alternierendem N-Methylmaleimid-Iso-
buten-Copolymer und wurde aus der Lésung erstarrt
abgezogen. Nach dem Abziehen wurde die Folie bei
100°C fiir 4 Stunden und weiterhin wahrend einer Er-
héhung der Temperatur von 120°C auf 140°C mit ei-
nem Intervall von 10°C fir eine Stunde bei der jewei-
ligen Temperatur getrocknet. Danach wurde die er-
haltene Folie im Vakuum bei 140°C fur 4 Stunden un-
ter Verwendung eines Vakuumtrockners getrocknet,
wobei eine Folie mit einer Dicke von etwa 100 ym er-
halten wurde. Die erhaltene Folie wies eine Licht-

durchlassigkeit von 92%, eine Tribung von 0,3%, ei-
nen Brechungsindex von 1,53, eine Abbesche Zahl
von 47, einen Verzdgerungsgrad von 0 nm und eine
Tg von 159°C auf.

[0090] Die Folie wurde zu einem Stlick mit einer
Grolte von 5 cm x 5 cm geschnitten, das dann durch
monoaxiales Recken mit freier Breite unter der Be-
dingung einer Temperatur von 180°C und einer Reck-
rate von 15 mm/min unter Verwendung einer biaxia-
len Reckmaschine (hergestellt von Shibayama Sci-
entific Co., Ltd.) um +50% gereckt wurde, wobei eine
gereckte Folie erhalten wurde. Die erhaltene gereck-
te Folie wies eine positive Doppelbrechung und einen
Verzégerungsgrad in der Folienebene, Re = (nx —
ny)d, von +90 nm pro 100 ym Dicke der gereckten
Folie auf. Hier bedeutet d die Foliendicke.

Vergleichsbeispiel 3

[0091] Ein 1-Liter Autoklav wurde mit 400 ml Toluol
als Polymerisationslésungsmittel, 0,001 Mol Perbu-
tylneodecanoat als Polymerisationsinitiator, 0,42 Mol
N-(4-Ethylphenyl)maleimid und 4,05 Mol Isobuten
beschickt, und das Gemisch wurde der Polymerisati-
onsreaktion unter der Polymerisationsbedingung ei-
ner Polymerisationstemperatur von 60°C fir eine Po-
lymerisationszeit von 5 Stunden unterworfen, wobei
ein alternierendes N-(4-Ethylphenyl)maleimid-Isobu-
ten-Copolymer erhalten wurde. Das erhaltene alter-
nierende N-(4-Ethylphenyl)maleimid-lsobuten-Copo-
lymer wies ein Gewichtsmittel des Molekulargewichts
(Mw) (reduziert auf Standard-Polystyrol) von 155.000
und ein Mw/Mn von 2,6 auf.

[0092] Eine LOsung, bestehend aus 20 Gew.-% des
erhaltenen alternierenden N-(4-Ethylphenyl)malei-
mid-Isobuten-Copolymers und 80 Gew.-% Methylen-
chlorid, wurde hergestellt und auf eine PET-Folie ge-
gossen. Nach Verdampfen des Methylenchlorids bil-
dete sich eine Folie aus alternierendem N-(4-Ethyl-
phenyl)maleimid-Isobuten-Copolymer und wurde aus
der Lésung erstarrt abgezogen. Nach dem Abziehen
wurde die Folie bei 100°C fur 4 Stunden und weiter-
hin wahrend einer Erhéhung der Temperatur von
120°C auf 160°C mit einem Intervall von 10°C fir
eine Stunde bei der jeweiligen Temperatur getrock-
net. Danach wurde die erhaltene Folie im Vakuum bei
180°C fur 4 Stunden unter Verwendung eines Vaku-
umtrockners getrocknet, wobei eine Folie mit einer
Dicke von etwa 100 pm erhalten wurde.

[0093] Die erhaltene Folie wies eine Lichtdurchlas-
sigkeit von 92%, eine Tribung von 0,3%, einen Bre-
chungsindex von 1,56, eine Abbesche Zahl von 28,
einen Verzogerungsgrad von 0 nm und eine Tg von
187°C auf.

[0094] Die Folie wurde zu einem Stlck mit einer
Grolie von 5 cm x 5 cm geschnitten, das dann durch
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monoaxiales Recken mit freier Breite unter der Be-
dingung einer Temperatur von 220°C und einer Reck-
rate von 15 mm/min unter Verwendung einer biaxia-
len Reckmaschine (hergestellt von Shibayama Sci-
entific Co., Ltd.) um +50% gereckt wurde, wobei eine
gereckte Folie erhalten wurde. Die erhaltene gereck-
te Folie wies eine positive Doppelbrechung und einen
Verzdgerungsgrad in der Folienebene, Re = (nx -
ny)d, von +140 nm pro 100 pm Dicke der gereckten
Folie auf.

Vergleichsbeispiel 4

[0095] Eine gereckte Folie wurde auf die gleiche
Weise erhalten wie in Vergleichsbeispiel 1, mit der
Ausnahme, dass gegenuber Vergleichsbeispiel 1 die
Temperatur zum Recken der Folie anstelle von 210°C
auf 200°C geandert wurde. Die erhaltene gereckte
Folie wies eine positive Doppelbrechung und einen
Verzdgerungsgrad in der Folienebene, Re = (nx -
ny)d, von +65 nm pro 100 uym Dicke der gereckten
Folie auf. Hier bedeutet d die Foliendicke. Die Bezie-
hung zwischen nx, ny und nz in den dreidimensiona-
len Brechungsindizes war nx > ny = nz.

Vergleichsbeispiel 6

[0096] Eine gereckte Folie wurde auf die gleiche
Weise erhalten wie in Vergleichsbeispiel 1, mit der
Ausnahme, dass gegenuber Vergleichsbeispiel 1 das
Recken der Folie durch gleichzeitiges biaxiales Re-
cken unter Verwendung einer biaxialen Reckmaschi-
ne (hergestellt von Imoto Machinery Co., Ltd.) anstel-
le des monoaxialen Reckens mit freier Breite unter
Verwendung einer biaxialen Reckmaschine (herge-
stellt von Shibayama Scientific Co., Ltd.), durchge-
fuhrt wurde, so dass die Folie um +50% in Richtung
der x-Achse beziehungsweise in Richtung der y-Ach-
se gereckt wurde, und dass die Temperatur fir das
Recken der Folie auf 220°C anstelle von 210°C gean-
dert wurde. Die erhaltene Folie wies eine positive
Doppelbrechung und einen Verzdgerungsgrad in der
Folienebene, Re = (nx — ny)d, von +100 nm pro 100
pum Dicke der gereckten Folie auf. Hier bedeutet d die
Foliendicke. Die dreidimensionalen Brechungsindi-
zes waren nx = ny > nz.

[0097] Die Erfindung stellt optische Materialien aus
transparentem warmebestandigem Harz mit hervor-
ragender Warmebestandigkeit und hervorragenden
dynamischen Eigenschaften, mit negativer Doppel-
brechung, die einen hohen Brechungsindex und eine
hohe Abbesche Zahl aufweisen, zur Verfiigung, die
insbesondere als optische Kompensationselemente,
wie Folien, Bahnen und Verzdgerungsfolien fir
LCD-Anzeigeelemente verwendbar sind.

Patentanspriiche

1. Optisches Material aus transparentem warme-

bestandigem Harz, umfassend ein Copolymer, das
eine Olefinrest-Einheit der folgenden Formel (i):

R1
|
—CH—C —
i o (i)
R2 3

wobei R1, R2 und R3 jeweils Wasserstoff oder einen
Alkylrest mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen bedeuten,
und

eine N-Phenyl-substituierte Maleimidrest-Einheit der
folgenden Formel (ii) umfasst:

R4 - RS :
0 0

N
R6 _RI0 G
RT > Rg

R8

wobei R4 und R5 jeweils Wasserstoff oder einen line-
aren oder verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8 Kohlen-
stoffatomen bedeuten; R7, R8 und R9 jeweils Was-
serstoff, ein Element auf Halogenbasis, eine Carbon-
saure, einen Carbonsaureester, eine Hydroxylgrup-
pe, eine Cyanogruppe, eine Nitrogruppe oder einen
linearen oder verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8 Koh-
lenstoffatomen bedeuten; und R6 und R10 jeweils
Wasserstoff, ein Element auf Halogenbasis, eine
Carbonsaure, einen Carbonsaureester, eine Hydro-
xylgruppe, eine Cyanogruppe, eine Nitrogruppe oder
einen linearen oder verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8
Kohlenstoffatomen bedeuten, und wenn mindestens
einer der Reste R6 oder R10 Wasserstoff bedeutet,
der andere nicht Wasserstoff sein sollte, sondern ein
Element auf Halogenbasis, eine Carbonsaure, einen
Carbonsaureester, eine Hydroxylgruppe, eine Cya-
nogruppe, eine Nitrogruppe oder einen linearen oder
verzweigten Alkylrest mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen
bedeuten sollte,

wobei das Copolymer ein Gewichtsmittel des Mole-
kulargewichts, reduziert auf Standard-Polystyrol, von
5 x 10° bis 5 x 10° aufweist und das optische Material
aus transparentem warmebestandigem Harz durch
Orientierung der Molekilkette des Copolymers nega-
tive Doppelbrechung aufweist.

2. Optisches Material aus transparentem warme-
bestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei das Co-
polymer, das eine Olefinrest-Einheit der Formel (i)
und eine N-Phenyl-substituierte Maleimidrest-Einheit
der Formel (ii) umfasst, ein alternierendes Copolymer
ist.
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3. Optisches Material aus transparentem warme-
bestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei die Ole-
finrest-Einheit der Formel (i) eine Rest-Einheit ist, die
von Isobuten abgeleitet ist; und der N-Phenyl-substi-
tuierte Maleimidrest der Formel (ii) eine Rest-Einheit
ist, die von einem oder mehreren aus N-(2-Methyl-
phenyl)maleimid, N-(2,6-Diethylphenyl)maleimid und
N-(2,6-Diisopropylphenyl)maleimid ausgewahlt ist.

4. Optisches Material aus transparentem warme-
bestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei das opti-
sche Material aus transparentem warmebestandi-
gem Harz eine Folie oder eine Bahn ist.

5. Optisches Material aus transparentem warme-
bestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei das opti-
sche Material aus transparentem warmebestandi-
gem Harz eine optische Kompensationsfolie ist.

6. Optisches Material aus transparentem warme-
bestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei das opti-
sche Material aus transparentem warmebestandi-
gem Harz eine Verzoégerungsfolie ist.

7. Optisches Material aus transparentem warme-
bestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei das opti-
sche Material aus transparentem warmebestandi-
gem Harz eine Folie oder eine Bahn ist, die durch
monoaxiales oder multiaxiales Recken eines Copoly-
mers hergestellt wurde, welches die Olefinrest-Ein-
heit der Formel (i) und die N-Phenyl-substituierte Ma-
leimidrest-Einheit der Formel (ii) umfasst und ein Ge-
wichtsmittel des Molekulargewichts, reduziert auf
Standard-Polystyrol, von 5 x 10° bis 5 x 10® im Tem-
peraturbereich, bezogen auf eine Glasubergangs-
temperatur des Copolymers, von [(Glaslibergangs-
temperatur) —20°C] bis [(Glasiibergangstemperatur)
+30°C] aufweist.

8. Optisches Material aus transparentem warme-
bestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei das opti-
sche Material aus transparentem warmebestandi-
gem Harz eine Folie oder eine Bahn ist, die durch
monoaxiales oder multiaxiales Recken eines Copoly-
mers hergestellt wurden, welches die Olefinrest-Ein-
heit der Formel (i) und die N-Phenyl-substituierte Ma-
leimidrest-Einheit der Formel (ii) umfasst und ein Ge-
wichtsmittel des Molekulargewichts, reduziert auf
Standard-Polystyrol, von 5 x 10° bis 5 x 10® im Tem-
peraturbereich, bezogen auf eine Glasubergangs-
temperatur des Polymers, von [(Glasiibergangstem-
peratur) —-20°C] bis [(Glaslbergangstemperatur)
+20°C] aufweist.

9. Optisches Material aus transparentem warme-
bestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei das opti-
sche Material aus transparentem warmebestandi-
gem Harz eine Verzogerungsfolie ist, die negative
Doppelbrechung aufweist und ein Verhaltnis der drei-
dimensionalen Brechungsindizes von nz = ny > nx flr

den Fall aufweist, dass, wenn die Reckrichtung eine
x-Achse in der Folienebene bildet, die senkrechte
Richtung in der Folienebene eine y-Achse bildet und
die vertikale Richtung auf3erhalb der Folienebene
eine z-Achse bildet, nx fir einen Brechungsindex in
Richtung der x-Achse steht, ny fir einen Brechungs-
index in Richtung der y-Achse steht und nz fir einen
Brechungsindex in Richtung der z-Achse steht.

10. Optisches Material aus transparentem war-
mebestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei das
optische Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz eine Folie mit einer negativen Doppelbre-
chung ist, die durch Formen eines Copolymers, wel-
ches die Olefinrest-Einheit der Formel (i) und die
N-Phenyl-substituierte Maleimidrest-Einheit der For-
mel (ii) umfasst und ein Gewichtsmittel des Moleku-
largewichts, reduziert auf Standard-Polystyrol, von 5
x 10° bis 5 x 10° aufweist, zu einer Folie und weiter
monoaxiales Recken des Copolymers im Tempera-
turbereich, bezogen auf eine Glaslibergangstempe-
ratur des Copolymers, von [(Glastibergangstempera-
tur) —20°C] bis [(Glasubergangstemperatur) +30°C]
hergestellt wird, wobei die Folie eine Verzégerungs-
folie mit einem Verhaltnis der dreidimensionalen Bre-
chungsindizes nach monoaxialem Recken von nz =
ny > nx fur den Fall ist, dass, wenn die Reckrichtung
eine x-Achse in der Folienebene bildet, die senkrech-
te Richtung in der Folienebene eine y-Achse bildet
und die vertikale Richtung aul3erhalb der Folienebe-
ne eine z-Achse bildet, nx fir einen Brechungsindex
in Richtung der x-Achse steht, ny fir einen Bre-
chungsindex in Richtung der y-Achse steht und nz fur
einen Brechungsindex in Richtung der z-Achse steht.

11. Optisches Material aus transparentem war-
mebestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei das
optische Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz eine Verzégerungsfolie ist, die negative
Doppelbrechung aufweist und ein Verhaltnis von nz >
ny = nx oder nz > nx 2 ny fir den Fall aufweist, dass,
wenn die biaxialen Reckrichtungen eine x-Achse in
der Folienebene und eine y-Achse in der Folienebe-
ne bilden und die vertikale Richtung aulRerhalb der
Folienebene eine z-Achse bildet, nx fir einen Bre-
chungsindex in Richtung der x-Achse steht, ny fir ei-
nen Brechungsindex in Richtung der y-Achse steht
und nz fur einen Brechungsindex in Richtung der
z-Achse steht.

12. Optisches Material aus transparentem war-
mebestandigem Harz nach Anspruch 1, wobei das
optische Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz eine Folie mit negativer Doppelbrechung
ist, die durch Formen eines Copolymers, welches die
Olefinrest-Einheit der Formel (i) und die N-Phe-
nyl-substituierte Maleimidrest-Einheit der Formel (ii)
umfasst und ein Gewichtsmittel des Molekularge-
wichts, reduziert auf Standard-Polystyrol, von 5 x 10*
bis 5 x 10° aufweist, zu einer Folie und weiter biaxia-
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les Recken des Copolymers im Temperaturbereich,
bezogen auf eine Glasiibergangstemperatur des Co-
polymers, von [(Glasiibergangstemperatur) —20°C]
bis [(Glasibergangstemperatur) +30°C] hergestellt
wird, wobei die Folie eine Verzdgerungsfolie mit ei-
nem Verhaltnis der dreidimensionalen Brechungsin-
dizes nach dem biaxialen Recken von nz > ny = nx
oder nz > nx = ny fur den Fall ist, dass, wenn die bia-
xialen Reckrichtungen eine x-Achse in der Foliene-
bene und eine y-Achse in der Folienebene bilden,
und die vertikale Richtung auf3erhalb der Folienebe-
ne eine z-Achse bildet, nx fiir einen Brechungsindex
in Richtung der x-Achse steht, ny fir einen Bre-
chungsindex in Richtung der y-Achse steht und nz fur
einen Brechungsindex in Richtung der z-Achse steht.

13. Optisches Material aus transparentem war-
mebestandigem Harz nach Anspruch 10, wobei das
optische Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz eine Verzdgerungsfolie ist, die durch mo-
noaxiales Recken des Copolymers im Temperaturbe-
reich, bezogen auf eine Glaslubergangstemperatur
des Copolymers, von [(Glasuibergangstemperatur)
—20°C] bis [(GlaslUbergangstemperatur) +20°C] her-
gestellt wird.

14. Optisches Material aus transparentem war-
mebestandigem Harz nach Anspruch 12, wobei das
optische Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz eine Verzdgerungsfolie ist, die durch bia-
xiales Recken des Copolymers im Temperaturbe-
reich, bezogen auf eine Glasubergangstemperatur
des Copolymers, von [(Glasuibergangstemperatur)
—20°C] bis [(GlaslUbergangstemperatur) +20°C] her-
gestellt wird.

15. Optisches Material aus transparentem war-
mebestandigem Harz nach Anspruch 10, wobei das
optische Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz eine Folie ist, bei der die Copolymerfolie
vor dem Recken durch Gie3formen in Lésung oder
Strangpressen hergestellt wird.

16. Optisches Material aus transparentem war-
mebestandigem Harz nach Anspruch 12, wobei das
optische Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz eine Folie ist, bei der die Copolymerfolie
vor dem Recken durch Gief3formen in Lésung oder
Strangpressen hergestellt wird.

17. Optisches Material aus transparentem war-
mebestandigem Harz nach Anspruch 13, wobei das
optische Material aus transparentem warmebestan-
digem Harz eine Folie ist, bei der die Copolymerfolie
vor dem Recken durch Gief3formen in Lésung oder
Strangpressen hergestellt wird.

18. Optisches Material aus transparentem war-
mebestandigem Harz nach Anspruch 14, wobei das
optische Material aus transparentem warmebestan-

digem Harz eine Folie ist, bei der die Copolymerfolie
vor dem Recken durch Gief3formen in Lésung oder
Strangpressen hergestellt wird.

19. Optisches Kompensationselement flir ein
Flussigkristallanzeigeelement, umfassend die Ver-
wendung des optischen Materials aus transparentem
warmebestandigem Harz nach Anspruch 1.

Es folgen 2 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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