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a) 30 bis 97 Gew.-% eines oder mehrerer Polyolefine und
eines oder mehrerer mit einer eine funktionelle Gruppe tra-
genden ungesattigten Verbindung gepfropften Polyolefine,
b) 55 bis 2 Gew.-% mindestens eines anorganischen Full-
stoffes ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus natirli-
chen und kinstlich hergestellten Schichtsilikaten,

¢) einer Onium-Verbindung mit gleichen oder unterschiedli-
chen organischen Substituenten R, wobei mindestens ein
organischer Substituent R eine Hauptkette mit einer Lange
von 6 bis 25 Atomen aufweist und die lUbrigen Substituen-
ten R eine Hauptkette mit einer Lange von 1 bis 25 Atomen
sind,

d) einem a,w-diaminosubstituierten n-Alkan als organi-
sches Kupplungsmittel mit zwei terminalen funktionellen
Aminogruppen, die durch eine Hauptkette verbunden sind,
wobei die eine Aminogruppe mit der an die Polyolefine ge-
pfropften funktionellen Gruppe eine kovalente Bindung ein-
geht und die andere Aminogruppe eine Wechselwirkung
mit dem anorganischen Fllstoff eingeht,

wobei der Anteil der Summe...
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft ein Thermoplast-Flllstoff-Nanokomposit erhaltlich durch Vermischen mindestens
der folgenden der Komponenten
a) 30 bis 97 Gew.-% eines oder mehrerer Polyolefine und eines oder mehrerer mit einer eine funktionelle
Gruppe tragenden ungesattigten Verbindung gepfropften Polyolefine,
b) 55 bis 2 Gew.-% mindestens eines anorganischen Flllstoffes ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus
natirlichen und kinstlich hergestellten Schichtsilikaten,
c) einer Onium-Verbindung mit gleichen oder unterschiedlichen organischen Substituenten R, wobei min-
destens ein organischer Substituent R eine Hauptkette mit einer Ldnge von 6 bis 25 Atomen aufweist und
die Ubrigen Substituenten R eine Hauptkette mit einer Lange von 1 bis 25 Atomen sind,
d) einem a,w-diaminosubstituierten n-Alkan als organisches Kupplungsmittel mit zwei terminalen funktio-
nellen Aminogruppen, die durch eine Hauptkette verbunden sind, wobei die eine Aminogruppe mit der an
die Polyolefine gepfropften funktionellen Gruppe eine kovalente Bindung eingeht und die andere Amino-
gruppe eine Wechselwirkung mit dem anorganischen Fiillstoff eingeht,

wobei der Anteil der Summe der Onium-Verbindung ¢) und des Kupplungsmittels d) an der Gesamtmischung
von 50 bis 300 Mol.-% bezogen auf die Kationenaustauschkapazitat des Schichtsilikates und das Verhaltnis
des Kupplungsmittels d) zu der Onium-Verbindung c¢) von 0,05 bis 20 betragt. Weiterhin betrifft die Erfindung
ein Masterbatch-Granulat fur die Herstellung eines Thermoplast-Fillstoff-Nanokomposits sowie die Verwen-
dung des Thermoplast-Fillstoff-Nanockomposits.

[0002] In der Technik werden heute schon in zahlreichen Polymermischungen anorganische Fillstoffe, so
auch Schichtsilikate auf Basis von Bentoniten und Montmorilloniten, eingesetzt. Auf natlrlichen Schichtsilika-
ten basierende Polypropylen-Nanocomposite werden beispielsweise von Ph. Walter et al. [Journal Macromo-
lecular Science — Pure Appl. Chem., A36 (11), pp. 1613-1639 (1999)] und Reichert et al. [Macromol. Mater.
Eng., 275, pp. 8-17 (2000)] beschrieben, die modifizierte Tonmineralien (Bentonite) oder synthetische Schicht-
silikate, modifiziert mit protonierten Alkylaminen oder Alkylammoniumionen mit einer n-Alkylkette mit mehr als
sechs Methyleneinheiten, als Fillstoff benutzen. Der Nanocomposit wird hier durch Schmelzecompoundierung
erzeugt. Die Schmelzecompoundierung wird, wie auch z. B. bei Hasegawa et al. [J. Appl. Polym. Sci., 67, pp.
87-92 (1998)], in Anwesenheit eines oligomeren Polypropylens mit funktionellen Gruppen, vorzugsweise aber
mit Maleinsdureanhydrid-gepfropftem Polypropylen, vorgenommen, wobei das Maleinsdureanhydrid-gepfropf-
te Polypropylen mit niedriger Molmasse als Haftvermittler zwischen hydrophob modifiziertem Schichtsilikat und
Polypropylen dient. Die beschriebenen Prozesse flhren zu einer weitgehenden (Walter et al., Reichert et al.)
bzw. vollstandigen (Hasegawa et al.) Exfolierung der Silikatschichten und daraus resultierend zu einer Verstar-
kung der polymeren Matrix durch die verteilten Silikatplattchen. Obwohl auf diese Art und Weise der Elastizi-
tatsmodul E sowie die Streckspannung des Polypropylens verbessert werden kann, ergibt sich dennoch eine
unerwlnschte Erniedrigung der Schlagzahigkeit (Impact strength). Ahnliche Nanokomposit-Systeme mit ver-
gleichbaren Ergebnissen werden auch in DE 69 700 720 T2, US 2001/0033924 A1, US 6,407,155 B1 und US
6,462,122 B1 beschrieben. Jedoch werden auch Versuche von Oya [A. Oya: ,Polypropylene-Clay Nanocom-
posites", in ,"Polymer-Clay Nanocomposites", T. J. Pinnavaia, G. W. Beall, Eds., Wiley Series in Polymer Sci-
ence (2000), pp. 151-172] beschrieben, wo in Mischungen von Schichtsilikaten mit PP weder eine Exfolierung
des Schichtsilikats noch eine Interkalation des Haftvermittiers in die Schichtsilikatschichten gefunden wurde.

[0003] Um die Schlagzahigkeit der dispergierten Nanoteilchen weiter zu verbessern, wurden in der Literatur
verschiedene Wege beschritten. Ziel war dabei die Vorstellung, dass eine bessere Phasenanbindung der Po-
lymermatrix an den Bentonit sowohl die Exfolierung erleichtern als auch zu einer Verbesserung der Schlagza-
higkeitswerte fihren sollte.

[0004] Wolfetal. [D. Wolf, A. Fuchs, U. Wagenknecht, B. Kretzschmar, D. Jehnichen, L. Haussler, ,Nanocom-
posites of polyolefin-clay hybrids", Proceedings of Eurofillers '99, Lyon-Villeurbanne, 6.-9. September 1999]
versuchten beispielsweise durch Zusatz hochsiedender Lésungsmittel zum hydrophobierten Bentonit die Kom-
patibilitdt zum Matrixpolymeren soweit zu verbessern, dass die Polymerketten der Matrix bevorzugt zwischen
die Bentonitschichten eindringen, um so die Dispergierung zu verbessern. Wahrend des Extrusionsschrittes
wird dann der Phasenvermittler durch Vakuumentgasung entfernt, so dass die Lésungsmittelriickstande im Po-
lymeren reduziert werden.

[0005] Ein anderer Ansatz wurde von Fischer et al. beschritten [WO 9907790, H. R. Fischer, L. H. Gielgens,

T. P. M. Koster, ,Nanocomposites from polymers and layered materials", Acta Polym. 50 pp. 122-126 (1999)].
Anstelle der Modifizierung des Bentonits werden Diblockcopolymere eingesetzt, wobei der eine Block zwi-
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schen die Bentonitschichten interkalieren kann (z. B. PEO, Poly-2-vinylpyridin) und der andere hydrophobere
Block mit dem Matrixmaterial identisch oder aber wenigstens mischbar ist (PS, PMMA). In einigen Fallen kann
eine Teilexfolierung des Materials beobachtet werden. Allerdings setzt dieses Verfahren Diblockcopolymere
voraus, die nur fir bestimmte Matrixsysteme (PS, PMMA) relativ einfach zuganglich sind.

[0006] Die EP 0747322 A1 beschreibt Nanocomposite, die dadurch gekennzeichnet sind, dass der Bentonit
zuerst mit einem Hydrophobierungsmittel quantitativ modifiziert wird und dann in einem weiteren Schritt Gast-
molekile eingelagert werden, die durch ihre funktionellen Gruppen in der Lage sind, eine Wasserstoffbriicken-
bindung zum Bentonit auszubilden. Die Gastmolekile kdnnen entweder gréfRer sein (in diesem Fall ist das
Gastmolekil das funktionalisierte Matrixpolymer) als das zur Hydrophobierung verwendete Onium-lon oder
aber kleiner sein als das zur Hydrophobierung verwendete Onium-lon. In letzterem Fall wird aber ein zweites
Gastmolekdl, die Polymermatrix, mit ausreichend hohen Molgewichten zugelassen. Diese mehrstufige Vorge-
hensweise, wie sie in den Patentbeispielen angefiihrt wird, ist fir eine praktische Umsetzung jedoch zu auf-
wendig.

[0007] Um die Polymermatrix mit dem modifizierten Schichtsilikat zu verbinden, wurde vorgeschlagen, bifunk-
tionelle Onium-lonen zu verwenden, die einerseits mit dem Bentonit eine ionische Bindung eingehen und an-
dererseits eine funktionelle Gruppe aufweisen, die mit einem entsprechend funktionalisierten Polyolefin eine
kovalente Bindung ausbilden kann. Wie in [,Organische Derivate der glimmerartigen Schichtsilikate", A. Weiss,
Angew. Chemie 75,2, pp. 113-148 (1963)] gezeigt, ist bei ausschliellicher Verwendung von protonierten Dia-
minen als Hydrophobierungsreagenz die Aufweitung des Schichtabstandes durch einen Verbrickungseffekt
zwischen den jeweils benachbarten Schichten begrenzt, so dass weder eine Exfolierung noch eine Anbindung
an die Matrix méglich ist.

[0008] Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein Thermoplast-Flllstoff-Nanckomposit zu schaffen, das
eine verbesserte Festigkeit und Steifigkeit bei gleichzeitiger Beibehaltung seiner Schlagzahigkeit und opti-
schen Eigenschaften zeigt.

[0009] Diese Aufgabe wird durch ein Thermoplast-FllIstoff-Nanokomposit mit den Merkmalen des Anspru-
ches 1 geldst, die Unteranspriiche enthalten bevorzugte Ausgestaltungen der Erfindung.

[0010] Das erfindungsgemalie Thermoplast-Fullstoff-Nanokomposit wird durch Vermischen mindestens der
folgenden vier Komponenten erhalten: Komponente a), bestehend aus 30 bis 97 Gew.-% eines oder mehrerer
Polyolefine und eines oder mehrerer mit einer eine funktionelle Gruppe tragenden ungesattigten Verbindung
gepfropften Polyolefine, wobei Komponente a) mit einem Anteil von 30 bis 97 Gew.-%, bevorzugt 70 bis 97
Gew.-%, besonders bevorzugt 80 bis 95 Gew.-% bezogen auf die Gesamtmischung eingesetzt wird.

[0011] Komponente b), bestehend aus 55 bis 2 Gew.-% mindestens eines anorganischen Fllstoffes ausge-
wahlt aus der Gruppe bestehend aus natirlichen und kiinstlich hergestellten Schichtsilikaten, wobei Kompo-
nente b) mit einem Anteil von 2 bis 55 Gew.-%, bevorzugt 2 bis 20 Gew.-%, besonders bevorzugt 3 bis 10
Gew.-% bezogen auf die Gesamtmischung eingesetzt wird.

[0012] Komponente c), bestehend aus einer Onium-Verbindung mit gleichen oder unterschiedlichen organi-
schen Substituenten R, wobei mindestens ein organischer Substituent R eine Hauptkette mit einer Lange von
6 bis 25 Atomen aufweist und die Ubrigen Substituenten R eine Hauptkette mit einer Lange von 1 bis 25 Ato-
men sind,

[0013] Komponente d), bestehend aus einem a,w-diaminosubstituierten n-Alkan als organisches Kupplungs-
mittel mit zwei terminalen funktionellen Aminogruppen, die durch eine Hauptkette verbunden sind, wobei die
eine Aminogruppe mit der an die Polyolefine gepfropften funktionellen Gruppe eine kovalente Bindung eingeht
und die andere Aminogruppe eine Wechselwirkung mit dem anorganischen Fllstoff eingeht. Die funktionellen
Gruppen mussen dabei nicht notwendigerweise voneinander verschieden sein.

[0014] Die Gesamtmenge der benétigten Komponenten c¢) und d) ergibt sich aus dem Anteil von 50 bis 300
Mol.-% bezogen auf die Kationenaustauschkapazitat des Schichtsilikats. Weiterhin ist ein Verhaltnis der Kom-
ponente d) zur Komponente c) von 0,05 bis 20 einzuhalten.

[0015] Hierdurch werden hohe mechanische Zugfestigkeiten bzw. Streckspannungen und Elastizitatsmoduln

des Komposits bei gleichzeitiger Beibehaltung der Kerbschlagzahigkeit erreicht. Dariber hinaus gestaltet sich
die Modifizierung sehr einfach und glinstig, da keine Gastmolekiile oder aber schwer zugangliche Diblockco-
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polymere eingesetzt werden missen.

[0016] Durch die Kombination der Onium-Verbindung ¢) mit dem Kupplungsmittel d) in dem angegebenen
Verhaltnis kommt es bei der Modifizierung von Schichtsilikaten, zum Beispiel mit Distearyldimethylammonium-
chlorid oder Alkylaminen, im nachfolgenden Schmelzemischprozess (Compoundierung) bei Polyolefinen zu ei-
ner verbesserten Verteilung der Silikatplattchen (Exfolierung) sowie gleichzeitig zu einer kovalenten Anbindung
des Schichtsilikats an die Polymermatrix, worauf die glinstige mechanische Eigenschaftskombination zurlck-
zufiihren ist, ohne sich auf diese Deutung festlegen zu wollen.

[0017] Die Komponente a) kann dabei aus einem oder mehreren Polyolefinen bestehen, die zum Teil oder
auch insgesamt unter Ausbildung einer funktionellen Gruppe modifiziert wurden und insgesamt den Anteil an
der funktionellen Gruppe von bevorzugt 0,003 bis 2 Gew.-%, insbesondere 0,01 bis 1 Gew.-% enthalten.

[0018] In einer vorteilhaften Variante besteht Komponente a) zum Grolteil aus einem Polyolefin oder Polyo-
lefingemisch dem ein weiteres Polyolefin, bevorzugt 3 bis 20 Gew.-%, besonders bevorzugt 5-15 Gew.-% be-
zogen auf den Gesamtpolymergehalt, zugesetzt wurde, das einen erhéhten Anteil an einer funktionellen Grup-
pe enthalt, so dass sich insgesamt der Anteil der funktionellen Gruppe aus dem Anteil des funktionalisierten
Polymers in der Mischung ergibt.

[0019] Als funktionelle Gruppen kénnen insbesondere Carbonsauregruppen (-COOH), Estergruppen (-CO-
OR), Anhydridgruppen (-CO-O-CO-R), Oxirangruppen (Epoxidgruppen), Isocyanatgruppen (-N=C=0), enthal-
ten sein, ohne die Anwendbarkeit des Patents darauf beschranken zu wollen. Grundsatzlich ist jede funktio-
nelle Gruppe geeignet, die mit einer funktionellen Aminogruppe eine Reaktion unter Ausbildung einer kovalen-
ten Bindung eingehen kann.

[0020] Hierbei ist es zum einen maglich, das Polyolefin in situ, d. h. wahrend des Schmelze-Mischprozesses,
durch Pfropfung zu modifizieren. Die Pfropfmonomere werden hierbei mit einem Anteil von 0,05 bis 7 Gew.-%
bezogen auf das gepfropfte Polymer eingesetzt, wobei Pfropfgrade von 0,05 bis 5 Gew.-% erhalten werden.
Die funktionelle Gruppe wird durch Pfropfung des unmodifizierten Polymers mit einer ungesattigten Verbin-
dung (Pfropfmonomer), die die funktionelle Gruppe tragt, erhalten. Solche ungesattigten Verbindungen sind
insbesondere ungesattigte Carbonsauren wie Acrylsdure, Methacrylsdure, Maleinsdure, Itaconsaure, Fumar-
saure, Citraconsaure und Crotonsaure und ungesattigte Carbonsaureanhydride wie Maleinsdureanhydrid, Ita-
consaureanhydrid, Citraconsdureanhydrid; ungesattigte Carbonsdureester oder -amide wie Glycidylme-
thacrylat, 2-Hydroxyethylmethacrylat, Polyethylenglykolmethacrylat, N-Methylolmethacrylamid, gamma-Me-
thacryloxypropyltrimethoxysilan, Acrylamid und Methacrylamid; verseifte Carbonsduren wie Calciumme-
thacrylat, sowie Isocyanate wie Isopropenyldimethyl-phenyl-isocyanat, chne auf die genannten Verbindungen
beschrankt zu sein. Bei der in situ durchgeflhrten Pfropfreaktion ist es von Vorteil, wenn neben dem eigentli-
chen Pfropfmonomer noch weitere die Pfropfung erleichternde ungesattigte Verbindungen wie Styrol, al-
pha-Methylstyrol, Dicyclopentadien, Cyclopentadien, 2-Vinylpyridin, N-Vinylpyrrolidon vorhanden sind. Der
Einsatz solcher Verbindungen fuhrt zu einer Erhéhung der Pfropfausbeute und der Unterdriickung von Spalt-
reaktionen des thermoplastischen Polymers wahrend der Pfropfung, ist aber nicht zwingend erforderlich.

[0021] Zum anderen kdénnen als funktionalisierte Komponente in der Polyolefinmischung a) auch Pfropf-Co-
polymere eingesetzt werden.

[0022] Die erfindungsgemal eingesetzten Polyolefine heben bevorzugt die allgemeine Struktur

T’I
+ CHz—c,: ‘}n*
R2

wobei R1 und R2 jeweils Wasserstoff, ein geradkettiger oder verzweigter gesattigter aliphatischer Rest mit 1
bis 6 Kohlenstoffatomen oder eine cycloaliphatische Gruppe ist. Dazu zahlen auch Polyolefin-Copolymere. Be-
vorzugte Polyolefine sind Polyethylen (PE), Polypropylen (PP), Poly(1-buten) (PB), Polyisobuten und Po-
ly(4-methyl-1-penten) sowie Copolymere aus Ethylen und Propylen, (d. h. statistische Copolymere und Polyo-
lefin-Kautschuke), Terpolymere aus Ethylen, Propylen und Kohlenwasserstoffen, die zwei oder mehr nicht-kon-
jugierte Doppelbindungen enthalten (d. h. Polyolefin-Elastomere) und Mischungen aus PP, Kautschuk und PE,
insbesondere solche die in situ (C2/C3-Reaktorblends) hergestellt werden.
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[0023] Auch Copolymere von Polyolefinen mit Styrol wie beispielsweise SEES kdnnen bevorzugt in der ther-
moplastischen Polymerkomponente a) enthalten sein, insbesondere als Trager der funktionellen Gruppe.

[0024] Besonders bevorzugt ist es, isotaktisches Polypropylen, syndiotaktisches Polypropylen, Stereo-
block-Polypropylene sowie Propylen-Copolymere mit anderen C, bis C,, Olefinen, bevorzugt Ethylen, 1-Buten,
1-Penten, 1-Hexen usw. zu verwenden. Weiterhin besonders bevorzugt ist die Verwendung von Polyethylen
hoher und niedriger Dichte sowie dessen Copolymeren mit anderen C, bis C,,-Olefinen; dariber hinaus Ran-
dom, Block- und Pfropf-Copolymere der genannten Polymere mit Styrol, Vinylacetat, Acrylaten, ohne darauf
beschrankt zu sein. Beim Einsatz funktionalisierter Copolymere ist darauf zu achten, dass sie kompatibel mit
der funktionellen Gruppe sind, d. h. die Reaktion mit Komponente d) nicht stéren oder méglichst sogar unter-
stutzen.

[0025] Die Komponente a) hatim allgemeinen einen MFR (230/2,16) von 0,2 bis 200 g/10 min nach ISO 1133,
bevorzugt zwischen 0,5 und 100 g/10 min und besonders bevorzugt zwischen 2 und 30 g/10 min.

[0026] Bei dem anorganischen Flllstoff der Komponente b) handelt es sich um ein Schichtsilikat, das ubli-
cherweise in einer Teilchengréfie von kleiner als 100 Mikrometer vorliegt. Bevorzugt werden Teilchen mit einer
mittleren GrélRe zwischen 1 und 50 Mikrometer, besonders bevorzugt zwischen 1 und 30 Mikrometer einge-
setzt. Als anorganische Flllstoffe eignen sich besonders Bentonite, Montmorillonite, Hectorite, Saponite und
Talkum, ohne dass die Erfindung darauf beschrankt ware. Auch eine Kombination verschiedener anorgani-
scher Fillstoffe mit Schichtsilikaten ist méglich. Darlber hinaus kann Komponente b) auch weitere Additive wie
Glasfasern, Kontrastmittel, Farbpigmente, Antistatika, Prozefstabilisatoren, Nukleierungsmittel, Flamm-
schutzmittel, usw. enthalten.

[0027] Komponente c) besteht aus einer organischen Onium-Verbindung mit gleichen oder unterschiedlichen
organischen Substituenten R, wobei mindestens ein organischer Substituent R eine Hauptkette mit einer Lan-
ge von 6 bis 25 Atomen aufweist und die Ubrigen Substituenten R eine Hauptkette mit einer Lange von bis zu
25 Atomen sind. Der Begriff Onium-Verbindung dient hierbei als Sammelbezeichnung fiir salzartige Verbindun-
gen mit einem koordinativ gesattigten Kation, das durch die Anlagerung von Protonen oder anderen positiven
Gruppen an das Zentralatom eines neutralen Molekuls entstand. Darunter fallen im Wesentlichen die Ammo-
nium-Verbindungen NR," aber auch Oxonium R,O, Sulfonium R,S*, Diazonium RN,*, Phosphonium (PR,"),
Arsonium (AsR,") und Analoga. Wesentlich ist, dass mindestens einer der Reste R eine Hauptkette von min-
destens 6 Atomen und héchstens 25 Atomen aufweist.

[0028] Unter Hauptkette wird erfindungsgemal die langste, vom zentralen Heteroatom der Onium-Verbin-
dung ausgehende Kohlenstoffkette verstanden. Hierbei ist es zugelassen, dass C-Atome durch Heteroatome
ersetzt oder dass die C-Atome Bestandteil eines cyclischen, insbesondere aromatischen, Systems sind. Be-
vorzugt ist die Verwendung von Hauptketten, die ausschliel3lich C-Atome enthalten. Wesentlich ist nur, dass
die Gesamtanzahl der Atome in der Kette die vorgegebene Anzahl nicht Gber oder unterschreitet. Bei cycli-
schen Systemen ist entsprechend nur die kiirzeste verbindende Kohlenstoffkette zu berlcksichtigen. Hierbei
ist es bevorzugt, dass neben der Hauptkette keine Nebenketten vorhanden sind, besonders bevorzugt, dass
es sich bei den Substituenten R jeweils um ein n-Alkan oder n-Alkan-Derivat handelt. Der Einsatz von Substi-
tuenten mit Nebenketten, insbesondere wenn es sich um gegentber der Hauptkette kurze Ketten handelt, ist
allerdings nicht ausgeschlossen. Als Heteroatome enthaltende Hauptkette kommen beispielsweise Polyether
wie Triethylenglykol und dessen Derivate in Betracht.

[0029] Bevorzugt sind die quartaren Ammonium- und/oder Phosphonium-Verbindungen [NR'R*R*R*]" [X]™
und [PR'R?R®RI* [X]™, mit den organischen Resten R, R?, R® R*, wobei R gleich n-Alkyl mit einer Hauptkette
von minimal 6 C-Atomen und maximal 25 C-Atomen und R?, R3, R* gleich Alkyl mit einer Hauptkette von bis zu
25 C-Atomen. Weiterhin bevorzugt ist es, wenn R' gleich R? ist und eine Hauptkette von minimal 6 C-Atomen
und maximal 25 C-Atomen aufweist, wahrend R® gleich R* ist und eine Hauptkette von maximal 6 C-Atomen
aufweist. Besonders bevorzugt ist es, wenn R' gleich R? gleich Stearyl und R® gleich R* gleich Methyl sind. X
kann grundsatzlich jedes Anion sein, wobei die Verwendung der Halogenide, Sulfate und anderer wenig reak-
tiver anorganischer oder organischer Anionen bevorzugt ist.

[0030] Durch die Onium-Verbindung c) wird die Aufweitung der Schichtabstande in dem Schichtsilikat und
durch das Kupplungsmittel d) einerseits eine bindende bzw. attraktive Wechselwirkung zur Silikatoberflache
und andererseits eine Anbindung an die Polymermatrix erreicht. Auf diese Weise ist durch einfache Mischung
des hydrophobierten Schichtmaterials mit dem thermoplastischen Polymer unter Scherung in einem diskonti-
nuierlichen oder kontinuierlichen Schmelzemischaggregat, wie einem Kneter oder einem Doppelschneckenex-
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truder, eine Delaminierung des Schichtsilikates und damit eine homogenere und feinere Verteilung des Fll-
stoffes in der Thermoplastmischung zu erreichen.

[0031] Die eigentliche Anbindung der delaminierten Schichten erfolgt gleichzeitig durch Anbindung mittels
Komponente d). Das Kupplungsmittel ist ein a,w-diaminosubstituiertes n-Alkan mit zwei terminalen funktionel-
len Aminogruppen, die durch eine Hauptkette verbunden sind, d. h. die zwei Aminogruppen sind terminal auf
entgegengesetzten Seiten der Hauptkette angeordnet.

[0032] Die kovalente Bindung zwischen der funktionellen Gruppe der Komponente a) und der ersten funktio-
nellen Gruppe der Komponente d) kann hierbei durch jede chemische Reaktion, ob Addition, Substitution oder
Kondensation, erfolgen. Die gewahlte Reaktion muss lediglich unter den Mischbedingungen zur Ausbildung
einer kovalenten Bindung fihren. Bei der bindenden Wechselwirkung zwischen dem Schichtsilikat und der
zweiten funktionellen Gruppe der Komponente d) kann es sich um eine kovalente Bindung, eine ionische Bin-
dung, Dispersions-, Vander-Waals- oder andere attraktive Wechselwirkungen handeln, Uber die die zweite
funktionelle Gruppe der Komponente d) an der Oberflache des Schichtsilikats fixiert wird. Hierbei ist auch die
Ausbildung von Wasserstoffbrickenbindungen méglich.

[0033] Die Aminogruppen der Komponente d) sind primare Aminogruppen (-NH,), sekundare Aminogruppen
(-NHR®) oder tertiare Aminogruppen (-NR°R®). Insbesondere kénnen die beiden funktionellen Gruppen der
Komponente d) gleich oder verschieden sein. Hierbei sind sowohl bei der ersten als auch bei der zweiten funk-
tionellen Gruppe R?®, und R® bevorzugt entweder Alkyl, Aralkyl, Aryl, Heteroaryl, die allerdings nicht zu grof und
sperrig gewahlt werden sollten, um die Anbindung an das Schichtsilikat und die Polymermatrix nicht zu behin-
dern.

[0034] Besonders bevorzugte Kombinationen der Komponenten a, ¢ und d sind:

Komponente a Komponente ¢ Komponente d
PP-g-MAA + PP Distearyldimethylammoniumchlorid 1,6-Diaminohexan
PP-g-MAA + PP Distearyldimethylammoniumchlorid 1,12-Diaminododecan
EPDM-g-MAA + PP Distearyldimethylammoniumchlorid 1,6-Diaminohexan
EPDM-g-MAA + PP Distearyldimethylammoniumchlorid 1,12-Diaminododecan
PE-g-MAA + PE Distearyldimethylammoniumchlorid 1,6-Diaminohexan
PE-g-MAA + PE Distearyldimethylammoniumchlorid 1,12-Diaminododecan
EPDM-g-MAA + PE Distearyldimethylammoniumchlorid 1,6-Diaminohexan
EPDM-g-MAA + PE Distearyldimethylammoniumchlorid 1,12-Diaminododecan
PP-g-AA + PP Distearyldimethylammoniumchlorid 1,6-Diaminohexan

[0035] In einer bevorzugten Ausflihrungsform der vorliegenden Erfindung ist das Kupplungsmittel an die Oni-
um-Verbindung c¢) angepasst und enthalt in der Hauptkette ebenfalls mindestens 6 Atome und hdchstens 25
Atome, bevorzugt 6 bis 18 Atome. Hierbei ist es besonders bevorzugt, wenn die Kettenlange des Kupplungs-
mittels d) kiirzer ist als die langste Kette der Komponente ¢), um eine Verbriickung der Silikatschichten zu ver-
meiden.

[0036] Weiterhin wesentlich fur die Erfindung ist, dass ein geeignetes Verhaltnis zur Menge des eingesetzten
Schichtsilikates von 50 bis 300 Mol-% bezogen auf dessen Kationenaustauschkapazitat eingesetzt wird, so
dass sich ein Belegungsgrad des Schichtsilikates mit den Komponenten c¢) und d) zwischen 0,5 und 3, vor-
zugsweise zwischen 0,7 und 1,3 und besonders bevorzugt zwischen 0,9 und 1,1 ergibt. Der Belegungsgrad ist
hierbei das Verhaltnis an zugesetzter Komponente ¢) und d) bezogen auf die Kationenaustauschkapazitat des
Schichtsilikates. Der Belegungsgrad lasst sich mittels Elementaranalyse und die Kationenaustauschkapazitat
zum Beispiel mittels Rontgenfluoreszenzanalyse bzw. Atomabsorptionsspektroskopie bestimmen.

[0037] Zum anderen muss ein geeignetes Verhaltnis von Komponente ¢) zu Komponente d) in dem Komposit
zwischen 0,05 und 20, bevorzugt zwischen 0,1 und 10, besonders bevorzugt zwischen 0,2 und 5 gewahlt wer-
den, um eine optimale Schichtaufweitung, und damit Delaminierung und Anbindung an die Polymermatrix zu
gewahrleisten.

[0038] Das erfindungsgemalie Polyolefin-Schichtsilikat-Komposit wird erhalten durch Vermischen der ge-
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nannten vier Komponenten in der Schmelze, wobei der Zusatz weiterer Komponenten maéglich und vielfach so-
gar notwendig ist. Je nach Verwendungszweck kann die Mischung der Komponenten a) bis d) auch weitere
Zusatzstoffe, beispielsweise Stabilisatoren, Weichmacher, Farbmittel, Lichtschutzmittel, Flammschutzmittel,
Antioxidantien, Nukleierungsmittel und/oder weitere Fillstoffe enthalten. Die Vermischung der Komponenten
a) bis d) kann hierbei in einem Schritt erfolgen, aber auch nacheinander. Als Mischaggregate eignen sich in
besonderem Male kontinuierliche Kneter und Extruder, insbesondere gleichlaufende Doppelschneckenextru-
der, in denen gleichzeitig die Aufschmelzung, Vermischung und Extrusion zu Granulat oder Halbzeugen erfol-
gen kann. Die Auslegung von Extrudern ist dem Fachmann allgemein bekannt.

[0039] Bevorzugt ist die Herstellung von Polyolefin-, insbesondere Polypropylen-Schichtsilikat-Kompositen in
drei Schritten. Zundchst wird der in Wasser bei 85°C dispergierte Flllstoff (Komponente b), in einer 3% Dis-
persion in Wasser) mit einer wassrigen Lésung des quartaren Onium-Salzes (Komponente c¢)) und der mit
Salzsdure neutralisierten Lésung der Komponente d) in Wasser bei Temperaturen zwischen 20 und 100°C in
einer gewdhnlichen Mischapparatur unter starkem Rihren vermischt. Nach einer Reaktionszeit von etwa 2
Stunden wird das so modifizierte Schichtsilikat abgetrennt und getrocknet. AnschlieBend wird das modifizierte
Schichtsilikat bei Temperaturen zwischen 180 und 250°C mit dem Teil der Komponente a), der die funktionelle
Gruppe tragt, vermischt und ein Masterbatch-Granulat hergestellt. Der funktionalisierte Anteil der Komponente
a) wird dem Masterbatch mit einem Anteil von 10 bis 80 Gew.-%, die Komponente b) mit einem Anteil von 80
bis 10 Gew.-% zugesetzt. Schliellich wird dieses Masterbatch-Granulat mit dem Rest der Komponente a), die
nicht funktionalisiert ist, ebenfalls bei Temperaturen zwischen 180 und 250°C vermischt.

[0040] Die so erhaltenen Thermoplast-Fillstoff-Komposite sind aufgrund ihres Eigenschaftsprofils besonders
fur den Einsatz als Formkdrper in der Automobilindustrie geeignet, wo die Kombination aus Steifigkeit und
Schlagzahigkeit bei reduziertem spezifischem Gewicht eine besonders wichtige Rolle spielt. Weiterhin sind die
erfindungsgemafen Thermoplast-Fillstoff-Komposite bevorzugt zur Verarbeitung zu Formkdrpern im Haus-
haltsbereich, beispielsweise fiir Behaltnisse oder Haushaltsmaschinenteile, vorgesehen, da sich die Thermo-
plast-Fllstoff-Komposite zusatzlich durch gute Barriereeigenschaften auszeichnen. Auch eine Verwendung
fir Rohre ist moglich.

Beispiele

[0041] Fdir die Herstellung und Charakterisierung der erfindungsgemafien Mischungen und Vergleichsbei-
spiele wurden Polypropylen (PP-Homopolymerisat, MFR 230/2,16 = 12), ein Maleinsaureanhydrid-gepfropftes
Polypropylen (PP-g-MAA) mit einem Pfropfgrad von 0,5-5% (Polybond 3200, Uniroyal Chemical, Maleinsau-
reanhydridgehalt: 0.55 g MAA/100 g; MFR (190/2,16): 134 g/10 min), und ein unmodifiziertes Schichtsilikat
(EXM 757, Sud-Chemie AG, Kationenaustauschkapazitat: 75 mmol/100 g) verwendet.

[0042] Die Herstellung der Polypropylen-Schichtsilikat-Komposite erfolgte in drei Schritten. Zunachst wurde
das Schichtsilikat modifiziert, dann mit PP-g-MAA zu einem Masterbatch mit hdherem MAA-Anteil verarbeitet
und schliellich dieses Masterbatch mit Polypropylen (Moplen FLF 20, MFR12,6 g/10 min) compoundiert.

[0043] Die Modifizierung der Na*-ausgetauschten natlrlichen und synthetischen Schichtsilikate erfolgte, in-
dem 500 g Schichtsilikat in 251 destilliertem Wasser dispergiert und unter Rihren auf 85°C erwarmt wurden.
Die bendtigte Menge Distearyldimethylammoniumchlorid (DSQ) wurde in etwas Wasser geldst und diese L6-
sung bei 85°C unter Rihren zur Schichtsilikat-Dispersion gegeben. Daran anschlieRend wurde das Diamin un-
ter Zusatz von Salzsaure ebenfalls in destilliertem Wasser gelést, wobei der pH-Wert durch die Salzsaure auf
5-8 eingestellt wurde, und diese Lésung ebenfalls zur Schichtsilikat-Dispersion gegeben. Diese wurde im An-
schluf® 1,5 Stunden bei 85°C kraftig geriihrt. Nach dem Abkihlen auf Raumtemperatur wurde die Mutterlauge
Uber eine Nutsche abgesaugt, der Filterkuchen mehrfach intensiv mit heilem Wasser gewaschen und letztlich
das abgetrennte modifizierte Schichtsilikat getrocknet.

[0044] Die Schmelzecompoundierung der erfindungsgemalien Beispiele 1 bis 4 sowie der Vergleichsbeispie-
le V1 und V2 erfolgte in den zwei folgenden Verarbeitungsstufen.

[0045] In der zweiten Stufe wurde auf einem KoKneter MKS 18/30 (BUSS AG) ein Masterbatch mit 70
Gew.-% PP-g-MAA, auf das 0,2 Teile Stabilisator Irganox B225 (Ciba) aufgetrommelt wurden, und 30 Gew.-%
modifiziertem Schichtsilikat hergestellt. Beide Komponenten wurden chne Vortrocknung getrennt gravimet-
risch in den Haupttrichter des Kneters dosiert. Die Compoundierung erfolgte mit einer Schneckendrehzahl von
300 min~' bei einer Massetemperatur zwischen 190°C und 200°C. Im Verfahrensteil war eine Vakuumentga-
sung der Schmelze angeordnet. Das Extrudat wurde nach Abklihlung im Wasserbad mittels Stranggranulator
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zerkleinert.

[0046] In der dritten und abschlieBenden Stufe erfolgte die Herstellung des Polypropylen-Schichtsilikat-Kom-
posits mit dem angestrebten Schichtsilikatgehalt.

[0047] Dazu wurde das jeweilige Masterbatch-Granulat aus dem zweiten Schritt mit Polypropylen-Granulat
mit dem Ziel vorgemischt, ein Komposit mit 5 Gew.-% Feststoffanteil zu erzeugen.

[0048] Diese Vormischung wurde, nach Additivierung mit 0,2 Teilen Stabilisator, in den Trichter eines gleich-
laufenden Doppelschneckenextruders vom Typ ZE 25/36 D (Berstorff GmbH) dosiert. Die Compoundierung er-
folgte im Temperaturbereich von 200 bis 220°C bei einer Schneckendrehzahl von 200 min™ mit einem Durch-
satz von 10 kg/h.

[0049] Zur Charakterisierung der Eigenschaften der hergestellten Polyolefin-Schichtsilikat-Komposite wurden
die Zugspannung o, die Zugdehnung ¢,, und der Zug-Elastizitdtsmodul E, nach 1SO 527-2/1A/50, die Char-
py-Kerbschlagzahigkeit nach ISO 179/1eA und die Warmeformbestandigkeit HDT B nach ISO 75 bestimmit.
Der Feststoffanteil wurde aus dem Glihriickstand nach Veraschung bei 550°C bestimmt.

[0050] Die Herstellung der fir die Bestimmung der mechanischen Eigenschaften benétigten Prifkérper er-
folgte auf einer Spritzgiemaschine der Type Ergotech 100/420-310 (Fa. Demag). Es wurde ein Spritzgiel3-
werkzeug gemal den Festlegungen von CAMPUS, Computer Aided Material Preselection by Uniform Stan-
dards, einer Datenbank mit Grundkennwerten, erhalten auf Basis festgelegter Normen, in der auch die Her-
stellungsbedingungen fiir Prifkérper festgelegt sind, eingesetzt. Das Werkzeug ist zur optimalen Temperatur-
fihrung mit einem Temperaturfiihler sowie auflerdem einem angulRnahen Druckaufnehmer ausgestattet. Es
wurde der Schulterstab Nr. 3 (mit 80 mm geradem Innenteil) nach 1SO 3167 gefertigt, aus dem alle benétigten
Prufkérperformen entnommen werden konnten. Die Verfahrensparameter fir das Spritzen richteten sich nach
den CAMPUS-Vorgaben flr PP.

Beispiel 1

[0051] Ein Bentonit wurde wie oben beschrieben im Verhaltnis von 1:1 bezogen auf seine Kationenaus-
tauschkapagzitat mit einer Mischung aus 70 Gew.-% Distearyldimethylammoniumchlorid und 30 Gew.-% 1,6-Di-
aminohexan (Hexamethylendiamin) belegt. Dieser modifizierte Bentonit wurde dann mit einem Anteil von 30
Gew.-% in PP-g-MAA eingearbeitet. 20 Gew.-% dieses Masterbatches wurden in einem abschliefienden Com-
poundierschritt mit 80 Gew.-% PP zu einem Polypropylen-Bentonit-Komposit der Zusammensetzung 80
Gew.-% PP/13,4 Gew.-% PP-g-MAA/6,4 Gew.-% modifizierter Bentonit verarbeitet.

[0052] Die modifizierten Schichtsilikate wurden weitgehend exfoliert und gut verteilt, wie in Ejg, 1 anhand ei-
ner transmissionselektronischen Aufhahme zu sehen ist.

[0053] Es wird eine signifikante Erhdhung des E-Moduls bei gleichbleibender bzw. teilweise sogar leicht er-
héhter Kerbschlagzahigkeit gegenlber den Vergleichsbeispielen becbachtet. In Eig, £ sind FTIR-Spektren ver-
schiedener Polypropylen-Bentonit-Komposite im Vergleich dargestellt. Es zeigen:

a: Polybond 3200

b: Montmorillonit modifiziert mit Diaminodecan eingearbeitet in Polybond 3200

¢: Montmorillonit modifiziert mit DSQ und Diaminododecan eingearbeitet in Polybond 3200

d: Montmorillonit modifiziert mit DSQ eingearbeitet in Polybond

[0054] Hierbei kdnnen folgende Bandenzuordnungen vorgenommen werden:

' Vgo 1780 cm™ (Anhydrid)

' Vgo 1712 cm™ (Carbonséaure)

: Veo 1684 cm™ (Imid)

: Vg 1593 cm™ (Ammoniumion)
: Voy 1635 cm™ (Wasser)

A WON -

[0055] Beim Spektrum des Komposites der erfindungsgemafien Zusammensetzung c) erkennt man die er-
folgte kovalente Anbindung der Schichtsilikate an die Polymermatrix anhand der bei der Reaktion zwischen
Aminogruppen und Sauregruppen des PP-g-MAA entstehenden Imidbindung bei ca. 1700 cm™.
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Beispiel 2

[0056] Ein Bentonit wurde wie oben beschrieben im Verhaltnis von 1:1 bezogen auf seine Kationenaus-
tauschkapazitat mit einer Mischung aus 70 Gew.-% Distearyldimethylammoniumchlorid und 30 Gew.-%
1,12-Diaminododekan (Dodekamethylendiamin) belegt. Dieser modifizierte Bentonit wurde dann mit einem An-
teil von 30 Gew.-% in PP-g-MAA eingearbeitet. 28 Gew.-% dieses Masterbatches wurden in einem abschlie-
Renden Compoundierschritt mit 72 Gew.-% PP zu einem Polypropylen-Bentonit-Komposit der Zusammenset-
zung 72 Gew.-% PP/19,8 Gew.-% PP-g-MAA/8,2 Gew.-% modifizierter Bentonit verarbeitet.

Beispiel 3

[0057] Ein Bentonit wurde wie oben beschrieben im Verhaltnis von 1:1 bezogen auf seine Kationenaus-
tauschkapagzitat mit einer Mischung aus 70 Gew.-% Distearyldimethylammoniumchlorid und 30 Gew.-% 1,6-Di-
aminohexan (Hexamethylendiamin) belegt. Dieser modifizierte Bentonit wurde dann mit einem Anteil von 22
Gew.-% in PP-g-MAA eingearbeitet. 30 Gew.-% dieses Masterbatches wurden in einem abschliefienden Com-
poundierschritt mit 70 Gew.-% PP zu einem Polypropylen-Bentonit-Komposit der Zusammensetzung 70
Gew.-% PP/23,3 Gew.-% PP-g-MAA/6,7 Gew.-% modifizierter Bentonit verarbeitet.

Beispiel 4

[0058] Ein Bentonit wurde wie oben beschrieben im Verhaltnis von 1:1 bezogen auf seine Kationenaus-
tauschkapagzitat mit einer Mischung aus 70 Gew.-% Distearyldimethylammoniumchlorid und 30 Gew.-% 1,6-Di-
aminohexan (Hexamethylendiamin) belegt. Dieser modifizierte Bentonit wurde dann mit einem Anteil von 40
Gew.-% in PP-g-MAA eingearbeitet. 12 Gew.-% dieses Masterbatches wurden in einem abschliefienden Com-
poundierschritt mit 88 Gew.-% PP zu einem Polypropylen-Bentonit-Komposit der Zusammensetzung 88
Gew.-% PP/6,9 Gew.-% PP-g-MAA/5,1 Gew.-% modifizierter Bentonit verarbeitet.

Vergleichsbeispiel V1

[0059] Ein unmodifizierter Bentonit wurde mit einem Anteil von 25 Gew.-% in PP-g-MAA eingearbeitet. 20
Gew.-% dieses Masterbatches wurden dann in einem weiteren Compoundierschritt mit 80 Gew.-% PP zu ei-
nem Polypropylen-Bentonit-Komposit der Zusammensetzung 80 Gew.-% PP/14,8 Gew.-% PP-g-MAA/5,2
Gew.-% unmodifizierter Bentonit verarbeitet.

Vergleichsbeispiel V2

[0060] Ein Bentonit wurde wie oben beschrieben im Verhaltnis von 1:1 bezogen auf seine Kationenaus-
tauschkapazitat mit Distearyldimethylammoniumchlorid belegt. Dieser modifizierte Bentonit wurde dann mit ei-
nem Anteil von 30 Gew.-% in PP-g-MAA eingearbeitet. 23,5 Gew.-% dieses Masterbatches wurden in einem
abschlieRenden Compoundierschritt mit 76,5 Gew.-% PP zu einem Polypropylen-Bentonit-Komposit der Zu-
sammensetzung 76,5 Gew.-% PP/16,3 Gew.-% PP-g-MAA/7,2 Gew.-% modifizierter Bentonit verarbeitet.

Vergleichsbeispiel V3

[0061] Es wurde ein Polypropylen-Talkum-Komposit gemalt der oben beschriebenen Verarbeitungsstufe 3
(Compoundierung im Doppelschneckenextruder) hergestellt. 95 Gew.-% Polypropylen, additiviert mit 0,2
Gew.-% Stabilisator, wurden in den Trichter des Doppelschneckenextruders dosiert. Die Zugabe von 5 Gew.-%
Talkumpulver erfolgte Gber einen Side Feeder in die Polymerschmelze. Die weiteren Verarbeitungsparameter
entsprachen denen der anderen Beispiele in dieser Stufe.
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Tabelle: Eigenschaften der Komposite

Beispiele Vergleichsbeispiele

1 2 3 4 V1 V2 V3
Zugspannung gy 36,0 34,6 34,6 34,8 32,5 34,1 35,2
[MPa]
Zugdehnung ¢, [%] 6,1 6,5 7,0 7,0 7.9 7.9 7,3
Zug-E-Modul [GPa] 2,05 2,00 1,88 1,86 1,60 1,80 1,87
Kerbschlagzahigkeit 3,1 2,8 3,4 3,5 2,5 1,9 3,2
HDT B [°C] 110 104 106 105 98 110 122

Patentanspriiche

1. Thermoplast-Fullstoff-Nanockomposit erhaltlich durch Vermischen mindestens der folgenden der Kompo-
nenten
a) 30 bis 97 Gew.-% eines oder mehrerer Polyolefine und eines oder mehrerer mit einer eine funktionelle Grup-
pe tragenden ungesattigten Verbindung gepfropften Polyolefine,
b) 55 bis 2 Gew.-% mindestens eines anorganischen Flllstoffes ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus
natirlichen und kiinstlich hergestellten Schichtsilikaten,
c) einer Onium-Verbindung mit gleichen oder unterschiedlichen organischen Substituenten R, wobei mindes-
tens ein organischer Substituent R eine Hauptkette mit einer Lange von 6 bis 25 Atomen aufweist und die Ub-
rigen Substituenten R eine Hauptkette mit einer Lange von 1 bis 25 Atomen sind,
d) einem a,w-diaminosubstituierten n-Alkan als organisches Kupplungsmittel mit zwei terminalen funktionellen
Aminogruppen, die durch eine Hauptkette verbunden sind, wobei die eine Aminogruppe mit der an die Polyo-
lefine gepfropften funktionellen Gruppe eine kovalente Bindung eingeht und die andere Aminogruppe eine
Wechselwirkung mit dem anorganischen Fillstoff eingeht,
wobei der Anteil der Summe der Onium-Verbindung c) und des Kupplungsmittels d) an der Gesamtmischung
von 50 bis 300 Mol.-% bezogen auf die Kationenaustauschkapazitat des Schichtsilikates und das Verhaltnis
des Kupplungsmittels d) zu der Onium-Verbindung c) von 0,05 bis 20 betragt.

2. Thermoplast-Fullstoff-Nanokompaosit nach Anspruch 1, wobei die Hauptkette des Kupplungsmittels d)
mindestens 6 Atome und hochstens 25 Atome enthalt.

3. Thermoplast-Fillstoff-Nanokomposit nach Anspruch 1, wobei in dem Kupplungsmittel d) die zwei termi-
nalen Aminogruppen -NR°R® mit R®, R® gleich H, Alkyl, Aralkyl, Aryl, Heteroary! sind.

4. Thermoplast-Fullstoff-Nanokomposit nach Anspruch 1, wobei der anorganische Fiullstoff b) Bentonit,
Montmorillonit, Hectorit, Saponit oder Talkum ist.

5. Thermoplast-Fillstoff-Nanokomposit nach Anspruch 1, wobei der Anteil der Summe der Onium-Verbin-
dung c) und des Kupplungsmittels d) an der Gesamtmischung 0,7 bis 1,3 bezogen auf die Kationenaustausch-
kapazitat des Schichtsilikates betragt.

6. Thermoplast-Fillstoff-Nanokomposit nach Anspruch 5, wobei der Anteil der Summe der Onium-Verbin-
dung c) und des Kupplungsmittels d) an der Gesamtmischung 0,9 bis 1,1 bezogen auf die Kationenaustausch-
kapazitat des Schichtsilikates betragt.

7. Thermoplast-Fuillstoff-Nanokomposit hach Anspruch 1, wobei die Onium-Verbindung eine Ammonium-
verbindung der allgemeinen Formel [NR'R’R*R*]" [X]™ mit R", R? gleich Stearyl und R®? R* gleich Methyl ist,
waobei X ein anorganisches Anion, insbesondere Halogen, Sulfat, Carbonat oder Phosphat ist.

8. Thermoplast-Fllstoff-Nanokomposit hach Anspruch 1, wobei die funktionelle Gruppe des gepfropften
Polyolefins in a) hergestellt ist durch Pfropfung des Polyolefins mit Acrylsdure, Methacrylsdure, Maleinsaure,
ltaconsaure, Fumarsaure, Citraconsaure oder Crotonsaure.

9. Thermoplast-Fllstoff-Nanokomposit hach Anspruch 1, wobei die funktionelle Gruppe des gepfropften
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Polyolefins in a) hergestellt ist durch Pfropfung des Polyolefins mit Maleinsaureanhydrid, Itaconsaureanhydrid,
Citraconsaureanhydrid, Glycidylmethacrylat, 2-Hydroxyethylmethacrylat, Polyethylenglykolmethacrylat, N-Me-
thylolmethacrylamid, gamma-Methacryloxypropyltrimethoxysilan, Acrylamid, Methacrylamid oder Calciumme-
thacrylat.

10. Masterbatch-Granulat geeignet fir die Herstellung eines Thermoplast-Fullstoff-Nanokomposits, wie es
in einem der Anspriiche 1 bis 9 definiert ist, enthaltlich durch Vermischen mindestens der folgenden der Kom-
ponenten
a) 10 bis 80 Gew.-% eines oder mehrerer Polyolefine und eines oder mehrerer mit einer eine funktionelle Grup-
pe tragenden ungesattigten Verbindung gepfropften Polyolefine,

b) 80 bis 10 Gew.-% mindestens eines anorganischen Flllstoffes ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus
natirlichen und kiinstlich hergestellten Schichtsilikaten,

c) einer Onium-Verbindung mit gleichen oder unterschiedlichen organischen Substituenten R, wobei mindes-
tens ein organischer Substituent R eine Hauptkette mit einer Lange von 6 bis 25 Atomen aufweist und die Ub-
rigen Substituenten R eine Hauptkette mit einer Lange von 1 bis 25 Atomen sind,

d) einem a,w-diaminosubstituierten n-Alkan als organisches Kupplungsmittel mit zwei terminalen funktionellen
Aminogruppen, die durch eine Hauptkette verbunden sind, wobei die eine Aminogruppe mit der an die Polyo-
lefine gepfropften funktionellen Gruppe eine kovalente Bindung eingeht und die andere Aminogruppe eine
Wechselwirkung mit dem anorganischen Fillstoff eingeht,

wobei der Anteil der Summe der Onium-Verbindung c) und des Kupplungsmittels d) an der Gesamtmischung
von 50 bis 300 Mol.-% bezogen auf die Kationenaustauschkapazitat des Schichtsilikates und das Verhaltnis
des Kupplungsmittels d) zu der Onium-Verbindung c) von 0,05 bis 20 betragt.

11. Verwendung des Thermoplast-F(lIstoff-Nanokomposits nach einem der Anspriche 1 bis 9 zur Herstel-
lung von extrudierten Halbzeugen und von Formteilen.

12. Verwendung nach Anspruch 11, wobei es sich bei den Formteilen um Formteile fir Automobile oder
Haushaltswaren handelt.

Es folgt ein Blatt Zeichnungen
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Anhédngende Zeichnungen

Fig. 1

.

P I S

Fig. 2

1950

— T T T

1750

Wellenzaht [cm"]

12/12

1650



	Bibliographische Daten
	Zusammenfassung
	Beschreibung
	Ansprüche
	Zeichnungen
	Entgegenhaltung

