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{54)  SCHLAGZAEHE POLYMERKOMBINATIONEN

(57) Es sollen schiagzahe Polymerkombihationen mit hoher Festigkeit auf Basis von Norbornen-
Ethyleh-Kopolymeren und Elasten entwickelt werden. Diese Anforderungen werden durch
Polymerkombinationen aus 60 bis 95% Norbornen-Ethylen-Kopolymeren, 2,5 bis 40% eines durch
Umsetzung mit alkchothaltigen Metallalkoholaten modifizierten vinylesterhaltigen ‘
Olefinkopolymers und 0,05 bis 20% eines Ko-, Ter- oder Pfropfko-Polymers auf Basis
Maleinsaureanhydrid erfullt. .
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Titel der Erfindung

Scnlagz&he Polymerkombinationen

L

Anwendungsgebiet der Erfindung
e Erfindung bevrifft Polymerkombinaiionen aus Norvornen-
hylen-Kopolymeren, a

Di
Bt elagtomeren Olefinkopolymeren und Ver-
netzern fir den Einsatz in der Peinwerktechnik, Beh#lierbau

und Blektrotechnik,

™

s 1s% bekamni, daB Norbornen-Zthylen-Kopolymere spridbharts
Thermoplaste darstellsn (US-PS 2 799 568, G3-PS 777 414,

DD-PS 109 224). Zinem Einsatz dieser Kopolymeren sind dzher
bel Anwendungen unter S3o8- und Schlagbeanspruchung Crenzen

<
gesetzt.
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weiterhin ist bekannt, daf der Zusatz der Tlastkomponenten
Polybutadien, elastomere Butadien-Ko~ und —Terpofﬁere, Tatur-
kautschuk, Polyisopren, Polyisobutylen, elastomere Bthylen=- ‘
Ko- und -Terpolymere, Polychloropren, Axrylatkautschuk, cilo-
riertes und‘chlorsulfoniertes Polyéthylen, Silikonkautschuk,
Chlorhydrinkautschuk, Polysulfidkautschuk, Fluorelastomere,
Nitrosokautschulk, Polyurethanelasfomere, Polypentenamer und
Butylkautschuk eine Verbesserung der Kerbschlagzéhigkel? und
der Schlagbiegefestigkeit der Polymerkombinauionen gegenuber'
dem reinen Norbornen—Ethylen—Kopo1ymer-bewirkt (DD=-PS 129 799,
WP COSL 235 393/3, WP COBL 235 38%/4).

Ebenso igt bekannt, die Verblockung der einzusetzenden EBlaste
‘durch Abmischungen mi Norbornen-sthylen-Kopolymeren zu Ver-
nindern (P COSL 235 350/0). '

SchlieBlich ist bekannt, die schlagzdhen Tigenschaften der
Kombinationen durch Erhvhung des Molekulargewichtis der
Zlastkomponente zu verbessern (WP COBL 235 3%91/7).

7iel der Erfindung

7iel der Erfindung sind Kombinatlonen aus Torbornen-Ethylen~-
Kopolymeren und Elasien mit verbesserten Tigenschaiten.

Darlegung des Wesens der Erfindung

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, schla
merkombinationen mit guter Verarbeitbarksit, S 1

und hoher Pestigkeit auf Basis von Norbornen-Etiylen-Kopoly-
meren und geeigneten Elastomeren zu entwickeln, die als Xon-
- gtrukitionswerkstoffe eingesetzt werden kinnen.

rd durch schlagzihe Polymerkombinationen
aus Norbormen-fthylen-Kopolymeren, Tlasto-

meren, Vernetzern un 7ugatzgtoffen wie Stabilisatoren wnd
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Gleitmitveln gelost, wobel erfindungsgemiB die Kombinationen

60 bis 95 %, vorzugsweise 70 bis &5 %, eines Norbornen-Sthylen-
Kopolymers, 2,5 bis 40%, vorzugsweise 15 bis 30 %, eines modi-
Tfizierten vinylesterhalitigen Olefinkopolymers und 0,05 bis 20 %y
vorzugsweise 1 bis 5 ¢, eines maleinsgureanhydridnaltigen Ko-
polymers, Terpolymers oder Pfropfkopolymers sowie gegebenen-
falls an sich bekannte Zusitze enthalten.

194 4-
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Vorteil werden als modifizierte vinylesterhaltige Olefin-
kopoliymerz modifizierte Ethylen-Vinylazetat Kopolymere mit
Schmelzindices von 0,5 bis 50 g/10 Min. bei 463 K, einem
Ausgangs-Vinylazetatgehalt von 25 bis 65 lamse-% und einen
Alkoholysegrad von 2 bis 35 %, bezogen auf den urspriinglichen
Vinylazetatgehalt, eingesetzt,

Als Olefinkopolymere werden Kopolymere des Eshylens, Propylens
oder Buten-1 mit Vinylestern wie Vinylazetiat, Vinylpropionat
oder Vinylbutyrat eingesetz¥. Ihre Modifizierung erfolgt durcih
Unsetzung in der Schmelze mit alkoholhaltigen Metallalkoholaten
oder mit LOsungen von lMetallalkoholaten im korrespondierenden
Alkohol, vorzugsweise mit Natriummethylat, Natrium-n~propylat
oder Hatrium—tert;-butylat. Dabei laufen gleichzeitig neben-
¢ilnander Vernetzungs- und Alkoholysereaktionen ab, wobei durch
die Alkonolyse ein Teil der Vinylazetaitgruppierungen durch
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roxylgruppen ersetzt wird.

Als Kopolymere auf Basis von Maleinsiureannhydrid werden vor-
eilhafterwsise Kopolymere aus Maleinsiureanhydrid mis Co-

8 CQA-Olefinen mit einenm Gehal? an Maleinsdureanhydrid von
50 bis 6C Mol%; Kopolymere zus lizleinsdureanhydrid mit Styren
bzW,., alpha-liethylsiyren, die einen ¥Maleinsdureanhydridgenalt
von 15 bis 50 licl%, vorzugsweise 25 bis 50 Hols, aufweisen;

Kopolymere sus Maleins#ureanhydrid mit Akrylsiureestern, die
4 bis 11 Kohlenstoffatome enthalten und einen lialeinsdure-
anhydridgenalt von 5 bis 50 1ol% aufweigen, gingesetzt.
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" Vorteilhafterweise enthalten die Polymerkombinationen ein
)

Yorbornen-Zthylen-Kopolymer aus 50 big 70 Mol% Norbornen und
30 big 50 Mol%h Zthylen.

cinstig fir die Herstellung der Kombinationen sind die gute
Dosierbarkeit des modifizierten vinylesterhaliigen Olefin-
kopolymers und des Ko- bzw. Terpolymers aul Basis von 1 Malein=-
sdureanhydrid. |

Die Herstellung der Kombinationen erfolgh durch getrennte
D051efung der drei Polymerkomponenten und I omogenisierunc
bel Massetemperaturen von 470 bis 530 ¥ oder durch Herstellung
elnes Batchs aus dem nodifizierten vinylesterhaltigen Ole fin-
kopolymer und dem yaleinsdureanhydrid-Ko- bzw. Terpolymer
unterhalb 460 K und Lomogenlsleruug des Batchs mit dem Ior-
bornen—Ethylen—KopolJmer.
wahrend der Homogenisierung der dreil Polymer“ounonenueﬁ im
memperauurbere¢ch von 470 bis 530 K ef;olru eine selektive,
intermolekulare chemische Umsetzung des Maleinsgur eanhydrid
enthaltenden Kopolymers mit dem modifizierten v_nyleSuermal-
tigen Olefinkopolymer unter Holmassenerhthung. Daraus resul-
tieren die gute Schlagzdnigkeit und die hohe gesr‘ ckeit der
Kombina tionen mit Horbornen—bthylen—KopolJmeren.

Ausfihrungsbeispiele
Beispiel 1

75 Teile eines mit 0,2 % Thiodipropionat s% abilisierten -
Norbornen-athylen-Kopolymers (Jorborneﬂgpialu 50 Eol@}'wérden
mit 23 Teilen eines durch Umsetzung mit GlLuhOl altigen He-
tallalkoholaten modifizierten fthylon-ﬂlnjlazeuat ~-Kopolymer
(Ausgangs-Vinylazetatgehalt 42 la asse-%, Schmelzindex 5
10 Uin. bei 463 X, Verseifungsgrad 5 %, bezogen auf den
urspringlichen Vinylazetaitgehalt) im Brabd der-Plagtogral
vei 500 X 5 Hin. homogenisiert und 2 Teile eineg alt
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ernierend

sufgebauten Ia éansauraanavdvld-cq1-0¢ef~n-ﬁopo] meren Zuge-
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geben. Fach weiteren 10 llin., Xneten bei 453 X und 30 Um-
drehungen/iinute wird die Kombination zu Platien verpreflt
und die SchlagzZhigkeit daraus hergestellter Prifldrper er-
mittelt. Die Zugfestigkeit betridgt 44 W/mm2 Bezogen. auf
eine normierte Schlagzéhigkeit von 1 fiir das Norbornen-r thy-
len-Kopolymer ergibt sich fiur die Polymerkombination ein
relativer Schlagzihigkeitswers von 8.

Beigpiel 2

75 Teile eines Horbornen-Ethylen-Kopolymers nach Beigpiel 1
werden mit 25 Teilen eines Ratchs aus 92 Teilen eines durch
Unsetzung mit alkohdlischen Metallalkoholaten modifizierten
Eithylen-Vinylazetat~-Kopolymers (Lusgangs-Vinylazetatgehalt

42 lasse-%, Schmelzindex 0,1 g/10 Iliin. bei 463 X, Verseifungs-

grad 5 %, bezogen auf den ur springlichen Vlnylazeuaupeaa7u)
und 8 Teilen eines Propylen-laleinsgureanhydrid-Kopolymeren
(50 : 50) gemischt, im Doppelschneckenextruder bei einer
lassetemperatur von 520 X homogenisiert und zu Prifkdrpem
vergpritzt,

Die Zugfestigkeit der Kombination betrigt 48 H/mmg, der rela-
%ive Schlagzdhigkeitswert liegt bei 7,5.

iel 3
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75 Teile eines Norbornen-Ethylen-Kopolymers nach Beispiel 1
werden mit 25 Teilen eines Batchs aus 92 Teilen eines durch
- Umsetzung mit alkohnolischen Letallalkoholaten modifizierten
Bthylen-Vinylazetat-Kopolymers (Ausgangs~Viny rlazetatgehalt
32 Masse=%, Scumelzindex 5 g/10 Min. bei 463 K, Verseifungs-
grad 2 %, bezocgen auf den urspriinglichen Vinylazetatgenalt)
und & Teilen eines Proojlen-Male_nqaureanbyd“1d-homoljmerer
(50 : 5 ) nach Beispiel 2 nomegenisiert und zu Priifksrpern
verarbei tet. Die Festigkeit der Hombination betrigt 45 N/mmg,

der rels e Schlagzdhigkeitswert liegt bei 5.
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Schlagzéhe Polymerkombinationen noher Festigkeit aus Hor-
bornen-sthylen-Kopolymeren, “lastome*en, Vernetzern und
zusatzstolifen wie Stabilisatoren und Gleitmittel, dadurca

gekennzeichnet, dal die Xombinationen 6C bis 95 %, vor-

2.

3,

zugsweiSGNTO big 85 ¢, eines Horbornen-iv thylen-Kopolymers;

2,5 bvis 40 %, vorzugsweise 15 bis 30 <, eines durch Um~-

setzung mit allkoholhaliigen Tetalilalkouolaten modifizizrien
v;nylesterhaltigen Olefinkopolymers und 3,05 bis 20 {5, vor-
zugsweise 1 bis 6 %, eines maleinsiureanhydridhaltigen Ko-
oolymers, Terpolymers oder Pfropfkopolymers sowie gegebenen-
falls an sich bekannte 7usdtze enthalten. '

Schlagzihe Polymerkombinationen pach Punkt 1, dadurch ge-

ermzeichnet, dafl als modffiziertes vinvlesterhaltiges

7
QOlefink ooolymer ein modifiziertes Zthylen- ~Vinylazetai-Ko-

'Dolvmer evnvesetzu nird.

Schlagzéihe Do7yme rkombinationen nach Punkt 1, dacurci ge-

~
i

rennzeichnet, daf das durch Umsetzung mit alkoholhaltige

P

| lietal lalkoholaten modifizierve E’aVInn-v1nJWazetau-r 0poly
mer einen Schmelzindex von 0,5 bis 50 g/10 Min. bei 403 K

NS
L]

und einen &usgangsvinylazetatmehalt von 25 bis 65 liasse=%

begitzt, wobei 2 bis 35 % der im Ausgangspolymer entaalve=
nen Vi yl euatelnae¢uen durch Hydroxidgruppen substitu-

Schlagzihe Polymerkombinationen nach Punkt 1, da
gichnet, daB als malsinsidureanhydridhaltige
e

.
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o
1ymere des Maleinséureannvdrlas mit Cg-bis C

60 hol% elﬂgesetuu werden.
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Scialagzdne Polymerkombinationen nach Punkt 1, dadurch ge-
kenngelichnet, daf als maleinsiureanihydridhaltige Kopoly-

1

c
Kopolymere des lialeinsdureaniydridsmit Styren bav.

[

tethylstyren, die eipen MaleinsBureanhydridgehalt
5 bis 50 1ol%, vorzugsweise von 25 bis 50 Mol$:, auf-
welsen, eingesetzt werden.

agzédne Polymerkombinationen nachr Punkt 1, dadurch ge-
elchnet, daf als maleinsdurcana fdridnaltige Kopoly-
mere’ des Lialeinsdureanhydrids mit Akrylsidureestern, die

4 bis 11 Koklenstoffatome enthalten, eingeseszt werden,
wobel der IlaleinsZureannydridgehalt des Kopolymers 5 bis
50 Hol% betrigt. +’ooolymcre

Schlagzéhe Polymerkombinationen nach Punkt 1, dadurch ge-
kennzeichnet, daf das Norbornen-tihylen-Kopolymer 50 bisz

—d

70 Mol% Norbernen und 30 bis 50 Mol Ethylen enthilt.
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