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AIVCRPHQJS COLORED SHEET OF A CRYSTALLI ZABLE THERMOPLASTI C The
i nvention relates to an anorphous, col ored sheet  of a crystallizable

t her nopl ast i c,

the thickness of whichis 5 in the range from1l to 20 mm

The sheet corrp o}%ﬁ | east one organic and/or an inorga t as
col orant. W ?ﬁngw shed. by honbgeneous optical and &é@g&g’gﬁg

mechani cal pr
for the produ
col ored sheet

opertles The invention further- nore relates to a process
ction of this 10 sheet and tofts use. Anor phous,
s having a thickness of between

Beschreibung

AMORPHE EINFEFARBTE PLATTE AUS EINEM KRISTALLISIERBAREN THERMOPLAST

Die Erfindung betrifft eine amorphe, eingefirbte Platte aus einem ,
kristaliisierbaren Thermoplast, deren Dicke im Bereich von 1 bis 20 mm liegt.
Die Platte enth&{t mindestens ein organisches und/oder ein anorganischés
Pigment als Farbmittel. Sie zeichnet sich durch homogene optische und sehr
gute mechaniséhe Eigenschaften aus. Die Erfindung betrifft ferner ein Verfahren
zur Herstellung dieser Platte und ihre Verwendung.

Amorphe, eingeférbte Platten mit einer Dicke zwischen 1 und 20 rhm sind

~ hinreichend bekannt. Diese flichigen Gebilde bestehen aus amorphen, nicht

kristallisierbaren Thermoplasten. Typische Beispiele fir derartige Thermoplaste,
die zu Platten verarbeitet werden, sind z.B. Polyvinylchlorid {PVC}, Polycarbonat
{PC) und Polymethyimethacrylat (PMMA). Diese Halbzeuge werden auf
sogenannten Extrusionsstraen hergestelit (vgl. Polymer Werkstoffe, Band li,
Technologle 1, Georg Thieme Verlag, Stuttgart, 1984). Das Aufschmeizen des
pulver- oder granulatférmigen Rohstoffes erfolgt in einem Extruder. Dle
amorphen Thermoplaste sind nach der Extrusnon mfolge der mit abnehmender
Temperatur stetlg steigenden V:sxosuat leicht Gber Glattwerke oder andere
Ausformwerkzeuge umzuformen, Amorphe Thermoplaste besitzen dann nach
der Ausformung eine hinreichende Stabilitat, d.h. eine hohe Viskositdt, um im
Kalibrierwerkzeug "von selbst zu steheh". Sie sind aber noch weich genug um

sich vom Werkzeug formen zu lassen. Die Schmelzviskositst und Eigensteife

‘von amorphen Thermoplasten ist im Kalibrierwerkzeug so hoch, daR3 das

Halbzeug nicht vor dem Abkdhien im 'Kalibrierwerkzeug zusammenfélit. Bei

leicht zersetzbaren Werkstoffen wie PVC sind beim Extrusionsschritt besondere



. i
1 and 20 nm are adequately known. These sheet-|ike struc- tures are

made of anorphous, non-crystallizable therno- pl astics. Typical-

exanpl es of such thernoplastics which 15 are processed to sheets are, for
exanpl e, pol yvinyl chloride (PVC), polycarbonate (PC) and

pol ynet hyl net hacwl ate (PMMA). These sem -finished products are -
-produced on so-¥a°PF M3 extrusion lines (cf. Pol ymer Veér kst f 2175
[polymeric materials], Volume Il, Technol ogy,20 1, Georg Thiene Verlag,
Stuttgart, 1984). The pul verul ent or granular raw nmaterial is nelted in

an extruder. Apd@Epeity g°s¥nIfét"?,iWi@’Z.Ehge?émtérﬁmtéﬁﬁémﬁrﬂéééaéf%&%at ; 'Snmﬂt

be ‘reshaped via poli shing stacks or other” shapl ng
of the constGleitmittel gegerngu ighe\insereRaiyungwint daimit dekortellierbare

t enper at ur e. ter shapi ng, aporphous. fhernp-. . asti.cs then have an
adequat e st abi 'l‘"fe%’fm'i_".g_e'.“’tg("?ﬂ‘ga'_ Rugeg,ai é@&g?'pﬁi ?’Hdd{;h@aeﬁh&ﬁ'@éﬁa by
themsel ves” i rHAAenbIeibES an WaAUER JridVWéRien A e¥rhiddergl i || soft enough to
be able to be -shaped by the die. The nelt viscosity and internal 30

rigidity of anorphous thernoplastics in the sizing die is so high that

the sem -fi ni ugthep\AGUHIAGIIPEMATA\ARES B. 2w eC"Pé&h‘i.‘&RLh%%?Gg&@ﬁ as

sizing die. Inthe cas erials WAl onpose ~eas

: SP?/ac:bI E)art i cul &@ntgasungsexteder eingesetzt. such as, for exgnpl e, processi ng
Bei der Herstellung von Platten aus amorphen Thermoplasten sind z.T.
_kosfenintenéive Additive erforderlich, die teilweise migrieren und zu
Produktionsproblemen infolge von Ausdampfungen und zu Oberfidchenbeldgen
auf dem Halbzeug fihren kénnen. PVC-Platten sind schwer oder nur mit
spezielien Neutraiisations- bzw. Elektrolyseverfahren recyklierbar. PC- und
PMMA-Elatten sind ebenfalls schlecht und nur.unter Verlust oder extremer.

Verschie_chterung der mechanischen Eigen_schaften recyklierbar.

Neben diesen Nachteilen besitzen PMMA-Platten auch eine extrem schlechte
Schlagzéhigkeit und zersplittern bei Bruch ader mechanischer Belastung.
Daneben sind PMMA-Platten leicht brennbar, so daf diese Platten
beispielsWeise fr Innenanwendungen und im Meséebau nicht eingesetzt

werden ddrfen.

PMMA- und PC-Platten sind auRerdem nicht kaltformbar. Beim Kaltformen
zerbrechen PMMA-Platten in gefdhrliche Splitter. Beim Kaltformen von PC-

Platten treten Haarrisse und Weiberuch auf.

In der EP-A-O 471 528 wird ein Verfahren zum Formen eines Gegénstandes aus
einer Po‘lyethylenterephthalat {PET)-Platte beschrieben. Die intrinsische .
Viskositit des eingesetzten PET liegt im Bereich von 0,5 bis 1,2. Die PET-Platte
wird in einér Tiefziehform beidseitig in einem Temperaturbereich zwischen der

GlasUbergangstemperatur und der Schmelztemperatur wirmebehandelt. Die



35 lizers agai nst deconposition and |ubricants agai nst too hi gh an
internal friction and therefore uncontrollable :

-2 - heati ng, are needed during the extrusion step. External

| ubricants are necessary to prevent the material from sticking to wal
and rolls. I n the processing of PMMA, for exanple, a devolatilizing
5 extruder is ¥ANBFEA for the purpose of renoval of noi s PGTEPISO2E7S

t he production of sheets of anorphous thernopl astics, soneti mes

cost-intensive additives are necessary, whi _

geformte PET-Platte wird aus der Form herausgenommen, wenn das AusmaR
der Kristailisation der geformten PET-Platte im Bereich von 25 % und 50 %
liegt. Die in der EP-A-O 471 528 offenbarten PET-Platten haben eine Dicke von
1 bis 10 mm. Da der aus del_' PET-Platte hergestelite, tiefgezogene Formkdrper
teilkristallin und damit hicht mehr transparent ist und die
Oberfléiche_neigenschéften des Férmkﬁrpers durch das Tiefziehverfahren, die
dabei gegebenen Temperaturen und Formen bestimmt werden, ist es

unwesentlich welche optischeh Eigenschaften (z.B. Glanz, Tribung und

s

In

Lichttransmission) die eingesetzten PET-Platten besitzen. In der Regel sind die

optischen Eigenschaften dieser Platten schiecht und optimierungsbedirftig. Die
Platten enthalten weder eihe.n Farbstoff noch ein organischés oder

anorganisches Pigment.

in der US-A-3,496,143 wird das Vakuum-Tiefziehen einer 3 mm dicken PET-
Platte, deren Kristallisation im Bereich von 5 % bis 25 % liegen soll,

beschrigben. Die Kristallinitit des tiefgezogenen Formkorpers ist groRer als

25 %. Auch an diese PET-Platten werden keine Anforderungen hinsichtlich der
optischen Eigenschaften gestelit. Da die Kristél!init'a't der éingesetzten Platten
bereits zwischen 5 % und 25 % liegt, sind diese Platten trb und
undurchsichtig. Die_ Platten enthalten keinen Farbstoff und keinerlei organische

oder anorganische Pigmente als Farbmittel.

Da die genannten Platten kein Lichtschutzmittel enthalten, sind sie fur die

Anwendung im Aufenbereich nur bedingt geeignet.

Zudem konnten bisher amorphe Platten aus kristallisierbaren Thermoplasten als

Hauptbestandteil mit einer Dicke von 1 mm oder mehr gar nicht oder nur mit

unbefriedigenden optischen und mechanischen Eigenschaften erhaiten werden. -

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es, eine amorphe, eingeférbte Platte

" mit einer Dicke von 1 bis 20 mm bereitzustelien, die sowohl gute mechanische



I n some cases mgrate and can lead to production problens 10 as a result
of ;gvaporation and to surface deposits on the sem -fini shed product.
PVC sheets are difficult to recycle or can be recycled only with
speci.al neutraliza- tion or electrolysis processes. PC and PMVA sheets
are i kewi se difficult to recycle and can be recycled only 15 wth a

| oss of or ext r¥RE$3M¥%rioration in the nmechanical pr oper tRCIEPIGN21TS |
addition to these. di sadvantages, PMVA sheets,al so have an extrenely
poor inpact strength and splinter when frac- tured or under nechani cal

stress. In ao_ld'élgi g%h%%igénfﬁ{aﬂe%@uw |y conbustible, so that these-
enpl oyed,

sheet s may no e or exanple, for interior applications
~and in exhibition construction. PMVA and PC sheets furthernore cannot

be shaped in the . cold. puring.cold shapin PMVA sheets break up into
25 hazar dous Zﬁlqeﬁt%‘ft?." qﬂ}?sichﬁn %&_%l‘sgﬁagﬁﬁgagh beispigjeweise ein niggfige ¢ acks
and white fracLighfralfsHission sowle ein hoher Oberfisichengianz.

Zu den guten mechanischen Eigenschaften zahit unter anderem eine hohe

Schlagzdhigkeit sowie eine hohe Bruchfestigkeit.

Darliber hinaus sollte die erfindungsgeméfe Platte recyklierbar sein, .
insbesondere ohne Verlust der mechanischen Eigenschaften, sowie schwer
brennbar, damit sie beispielsweise auch f(ir Innenanwendungen und im

Messebau eingesetzt werden kann.

Geldst wird die Ahfgabe durch eine amorphe, eingeférbte Platte mit einer Dicke
im Bereich von 1 bis 20 mm, die als Hauptbestandteil einen kristallisierbaren
Thermoplasten und mindestens ein organisches und/oder anorganisches
Pigment als Farbmittel enthalt.

Zudem betrifft die vbrliegende Erfindung ein Verfahren zur Herstellung dieser
Platte mit den Merkmalen des Anspruchs 23. Bevorzugte Ausfiihrungsformen

dieses Verfahrens sind in den Unteranspriichen 24 bis 29 erldutert.

Die Konzentration des Farbmittels liegt vorzugsweise im Bereich von 0,5 bis 30

Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des kristallisierbaren Thermoplasten.

Bei den Farbmitteln unterscheidet man nach DIN 55944 zwischen Farbétoffen
'und Pigmenten. Pigmente sind unter den jeweiligen Verarbeifungsbedingungen
im Polymeren nahezu unléslich, wihrend Farbstoffe I6slich sind (DIN 55'949).
Die farbende Wirkung der Pigmente wifd durch die Teilchen selbst verursacht.
Der Begriff Pigment ist im allgemeinen an eine TeilchengroRe von 0,01 ym bis
1,0 pm gébunden. Nach DIN 53206 unterscheidet man bei der Dgﬁnition der



EP- A-0°471 528 describes a procesé for shaping an object froma

pol yet hyl ene terephthal ate (PET) sheet. The intrinsic viscosity of the
PET enployed is in the range 30 ~ fromO0.5 to 1.2. The PET sheet is
héat-treated on both- sides in a thermoformng nold in a tenperature

‘range - betweep .the glass transition.tenperature and the #5
t enper at ure. \ﬁ@’g‘ﬁg sgd PET sheet is renpved fromthe nPlla“Lll mtrﬁs
extent of crystallization of the shaped PETg

- 3 - sheet is in the range from 25% and 50% The PET sheets
di scl osed in PryreRttdiidhemBvii@nen Prirhar&inges, Wghgle% en undlAgfBmevatere t he
t her nof or ned shaped article produced from t ET sheet 1Is partly

crystalline and therefore no 5 longer transparent and the surface
properties of phipsrteilchen, wie sie in der Regel bei der Hersteliung anfallen, besitzen

) aufgrund ihrer auBerordentlich geringen TeilchengréRe eine ausgepragte .
Tendenz, sich zusammenzulégern. Dadurch entstehen aus den Primarteilchen
durch flachiges Zusammenlagern die Aggregate, die deshalb eine kleinere
Oberfidche aufweiseh als der Summe der Oberflache ihrer Priméarteilchen
entspricht. Durch Aneinanderiagerung von Primérteilchen und/oder Aggregaten
Uber Ecken und Kanten bilden sich Agglomerate, deren Gesamtoberfidchen von
der Summe der Einzelfldchen nur wenig abweicht. Wenn man - ohne néhere
Angaben - von Pigmenﬁeilchengrél&e spricht, bezieht man sich auf die

Aggreg_ate_, wie sie im wesentlichen nach der Einférbung vorliegen.

In pul\)erfﬁrmigen Pigmenten sind die Aggregate stets 2u Agglomeraten
zusammengelagert, die bei der Einfarbung zerteilt, vom Kunststoff benetzt und
homogen verteilt werden mussen. Diese gleichzeitig ablaufenden Vorgénge
werden als Dispergiérung bezeichnet. Bei der Einfirbung mit Farbstoffen handeit
es sich demgegenlber um einen LésungsprozeR, als dessen Ergebnis der

Farbstoff molekular gelost vorliegt.

im Gegensatz zu den anorganischen Pigmenten ist bei einzelnen organischen
Pigmenten eine v6l|ig'_e Unléslichkeit nicht gegeben, insbesondere nicht bei

einfach aufgebauten Pigmenten mit niedrigen Molekulargewichten.

Farbstoffe sind durch ihre chemische Struktur ausreichend beschrieben.
Plgmente jeweils gieicher chemischer Zusammensetzung kénnen jedoch in
verschiedenen Knstallmodlflkatlonen hergestellt werden und vorllegen Ein
typisches Beispiel dafir ist das WeiRpigment Titandioxid, das in dgr Rutilform

' und in der Anatasform vorliegen kann.

Bei Pi'gment__en kann durch Coatung, d.h. durch Nachbehand'lung der



shaped article are deternined by the thernoforning process and the

t enper at ures and shapes given by this, the optical properties (for
exanpl e gl oss, clouding and - light transm ssion) of the PET sheets
enpl oyed are 10 wuninportant. As a rule, the optical properties of these
sheets are poor_and in need of optimzation. The sheets conprise

nei ther a dyest‘ﬂ&]’%ﬁ?" an organic or inorganic pi gnent . Przprmmzrls
US- A- 3, 496, 143 descri bes vacuumthernmoforming of a 3 nm15 thick PET
sheet, the crystallization of which should be in the range from5%to

25% The cryst pigmdhtteiicRbnbbérfische, MRCSrFBRREABA oBRBAGrdnischbR Nifttdith 8ffeC”

. )
than 25% On these PET sheets al so, no requirenents are 1 nposed I n
r espect oVemesseringiiepCebragshsatpenschaffitencergieitaverden: Piese Vatbesgerung

sheet s enpl oyeghd ! 0 % rf: 7 y
and nontrans pa’r%eéﬁQi n%@%&%ﬁs”@%ﬁﬁﬁﬁg%g ﬁé% Dt'dges@ﬁ angaﬁﬂgﬁiagfeg‘ﬁ IS%Q}(:‘#
i norgani ¢ pi gneéen kicht-, ¥Vetter- undsChernikalienbesténdigkeisi Typische Qoatungsanittel fir

comprise no | gitneth8ind b8ispieldiaisé FBttssuren, Fettsiureamide, Siloxane und

- Aluminiumoxide.

Geeignete anorganische Pigmente' sind beispielsweise die Weilpigmente
Titandioxid, Zinksulfid und Zinnsulfid, die organisch und/oder anorganisch

gecoated sein kénnen.

Die Titandioxidteilchen kénnen aus Anatas oder Rutil bestehen, vorzugsweise
Gberwiegend aus Rutil, welcher im Vergleich zu Anatas eine hdhere Deckkraft
zeigt. In bevorzugter Ausfﬁhkungsform bestehen die Titandioxidteilchen zu
mindestens 95 Gew.-% aus Rutil. Sie kdnnen nach einem Gblichen Verfahren,
z.B. nach dem Chilorid- oder dém' Sulfat-ProzeB, hergestelit werden. Die mittlere
Teilchengr&éBe ist relativ klein und liegt vorzugsweisé im Bereich von 0,10 bis
0,30 ym. |

Durch Titandioxid der beschriebenen Art entstehen innerhalb der Polymermatrix

keine Vakuolen wéhrend der Plattenherstellung.

Die Titandioxidteilchen kénnen einen Uberzug aus an‘organischén Oxiden
besitzen, wie er ﬁblicherweisé als Uberzug fir TiO,-WeiRpigment in Papieren
oder Anstrichmitteln zur Verbesserung der Lichtechtheit eingesetzt wird. TiO,
ist bekanntlich photoaktiv. Bei Einwirkung von UV—Stra_hlen bilden sich freie
Radikale auf der Qberﬂéche d_er Partikel. Diese freien Radikale kdnnen zu den
filmbildenden Bestandteilen der Anstrichmittel wandern, was zu _

- Abbaureaktionen und Vergilbung fiihrt. Zu den besonders geeigneten Oxiden
gehc‘ifen die Oxide von Aluminium, lSilicium, Zink oder Magnesi'um'oder

Mischungen aus zwei oder mehreren dieser Verbindungen. TiO,-Partikel mit



25 onl‘y toalimted extent suitable for application out- doors.
Moreover, to date it has been possible to obtain anor- - phous sheets of
cryst ali1izable ther nopl astics'as the main constituent having a

t hi ckness of 1 nmor nore only with 30 unsatisfactory optical and

mechani cal I f at all. The object of the

I nvention ms%@%@% de an anor phous, col ored sheet havﬁ%‘r@?’ﬁ#%ﬁmess
of 1 to 20 mm whi ch has both good mechagi cal and good optical 35
properties. -4 -

einem Oberzdg aus mehreren dieser Verbindungen werden z.B. in der
EP-A-0 044 515 und der EP-A-O 078 633 beschrigben. Weiterhin kann der
Uberzug organische Verbinduhgen mit polaren und unpolaren Gruppen

enthalten. Die organischen Verbindungen miissen bei der Herstellung der Platte

. durch Extrusion der Polymerschmelze ausreichend thermostabil sein. Polare
Gruppen sind beispielswéise -OH, -OR, -CO0OX, (X = R, H oder Na, R = Alkyl
mit 1 bis ' '

34 C-Atomen). Bevorzugte organische Verbindungen sind Alkanole und _
"Fettsdauren mit 8 bis 30 C-Atomen in der Alkylgruppe, insbesondere Fettsduren
und primére n-Alkanole mit 12 bis 24 C-Atomen, sowie Pblydiorganoéiloxane

und/oder Polyorganohydrogensiloxa’he wie z.B. Polydimethylsiloxan und

Polymethylhydrogensiloxan.

Der Uberzug auf den Titandioxidteilchen besteht gew&hnlich aus 1 bis 12,
insbeso'ndere 2 bis 6 g anorganischer Oxide und 0,5 bis 3, insbesondere 0,7 bis
1, 5 g organischer Verbindung, bezogen auf 100 g Tltandlomdte:lchen Der
Uberzug wird auf die Teilchen in w&Rriger Suspensaon aufgebracht Die
anorganischen Qxlde werden aus wasserl§slichen Verblndungen, z.B. Alkali-,
insbesondere Natriumaluminat, Aluminiumhydroxid, Aluminiumsulfat,
Aluminiumnitrat, Natriumsilikat (Wasserglas) oder Kieselséufe in der wafirigen

Suspension ausgefilit.

Unter anorganischen Oxiden wie Al,03 und SiO, sind auch die Hydroxide oder
deren verschiedenen Entw'a'sSerun_gsstufen wie' z.B. Oxidhydrate zu verstehen,

- ohne dall man deren genaue Zusammensetzung und Struktur kennt. Auf das
TiO,-Pigment werden nach dem Glihen und Mahlen in wafSnger Suspension die
Oxidhydrate z.B. des A!umm:ums und/oder Siliciums gefélit, die Pigmente dann
gewaschen und getrocknet. Diese Ausfallung kann somit direkt in einer

! Suspension geschehen, wie sie im Herstellungsprozel nar.:_h der GlGhung und

- der sich anséhliel&enden Nafmahlung anfélit. Die Ausféi_lung der Oxide und/oder

Oxidhydrate der j_eweiligén Metalie erfolgt aus den wasserldslichen Meta‘llsai;en



The goo;d optical properties include, for exanple, a |ow | i ght

tragsm ssion and a high surface gl oss. The good nechani ca
properties include, inter alia, a hi gh i npact strength and a high
fracture strength. 5 Furthernore, the sheet according to the invention
shoul d be £ g}P&s‘I’e in particular wi thout |oss of mechanjcal
properties, and §§ . conbustible, so that, for exanple, PETRRAO2TY o
be used for interior applications and in exhi bition construction. 10
The object. is achi eved by an anorphous, - col ored sheet - havi ng a

Lok Csent " S SO B T M 8 BB, 07 T

and/ or i nor i}an iAduminiupsylianin wdldgeotaésung (pH kleiner 4) eingesetzt und durch Zugabe
von walriger Ammoniakiésung oder Nafronlauge im pH-Bereich zwischen 5 und
9, vorzugsweise zwischen 7 und 8,5, das Oxidhydrat gefélit. Geht man von
einer Wasserglas- oder Alkalialuminatlésung aus, solite der pH-Wert der
vorgelegten TiOz-SuspenSion im stark alkalischen Bereich (pH gréRer 8) liegen.
Die Ausfillung erfoigt dann durch Zugabe von Mineralsdure wie Schwefelséure
im pH-Bereich von 5 bis 8. Néch der Ausféllung der Metalloxide wird die |
Suspension noch 15 Minuten bis etwa 2 Stunden geriihrt, wobei die
-ausgeféllten Schichten eine Alterung erfahren. Das beschichtete Produkt -wird
von der waéBrigen Dispersion abgetrennt und nach dem Waschen bei erhﬁht_er

Tempera_tur, insbesondere bei 70 bis 110°C, getrocknet.

_ Typische anorganische Schwarzhigmente sind RuBmodifikationen, die ebenfalls
Qecoated sein kénnen, KOhlenstoffpigmente-die sich von den Ruf3pigmenten
durch einen héheren Aschegehalt unterscheiden und oxidische
Schwarzpigmente wie Eisenoxidschwarz und Kupfer-, Chrom-, Eisenoxid-

Mischungen {(Mischphasenpigmente).

Geeignete anorganische Buntpigmente sind oxidische Buntpigmente,
hydroxylhaltige Pigmente, sulfidische Pigmente und Chromate.

Beispiele fur oxidische Buntpigmente sind Eisenoxidrot, Titandioxid-Nickeloxid-
Antimonoxid-Mischphasenpigmente, Titandioxid-Chromoxid, Antimonoxid-
Mischphasehp'igr'nente, Mischﬁngen der Oxide vom Eisen, Zink und Titan,
Chromoxid Eisenbxidbraun. Spinelle des Systems Kobalt-Aluminium-Titan-

| Nickel-Zinkoxid und Mischphasenpigmente auf Basis von anderen Metalloxiden.

Typische hydroxylhaltige Pigmente sind beispielsweise Oxid-Hydroxide des

dreiwertigen Eisens wie FeQOH.



15 The '‘present invention furthernore relates to a process for the
progucti on of this sheet having the features of "claim23. Preferred
empodi ments of this process are expl ained in the subclainms 24 -to 29.
The concentration of the colorant is preferably in the 20 range fromO0.5
to 30% by weig d on the weight of - the crystallizabl

t her nopl asti c. %968%?\/%% considering colorants, a distincti %ﬁ%@gﬁ‘fﬁﬁ’é I n
accordance with DI N 55944 between dyes and pi gnents. Pigments are
virtually insoluble in the polynmer under the 25 respective processing

condi tions,

action of the

The term

Bbizpiie fludyaitidisehe PigmeAtd siht C4dphitin®SOHR)-Seléhitles TCadmiom-
about by the particles thenselve

RO darriureABiaR Sl ot pobyauifarto Gebuntpon Schstel.

[errImto 1.0jhegittk According to DI N 53206, when defining 30 pignent
partieles a distinction is nade between primry particles, aggregates.
~and aggl oner at es.

Beispiele fir Chromate sind die Bleichromate, die in den Kristallformen

monoklin, rhombisch und tetragonal voriiegen kénnen.

Alle Buntp_igmente kdnnen wie die Weilz- und Schwarzpigmente sowohl

ungecoated als auch anorganisch und/oder organisch gecoated vorliegen.

Die organischen Buntpigmente teilt man in der Regel in Azopigment'e und

- sogenannte Nicht-Azopigmente auf.

Charakteristisch fir die Azopigmente ist die Azo (-N =N-)-Gruppe. Azopigmente
kénnen Monoazopigmente, Diazopigmente, Diazokondensationspigmente, Saize

von Azoférbsduren und Mischungen aus den Azopigmenten sein.

Die amorphe eingefarbte Platte enthélt mindestens ein anorganisches und/oder

~ arganisches Pigment. In speziellen Ausfilhrungsformen kann die amorphe Platte

~ auch Mischungen aus anorganischen und/oder organischen Pigmenten sowie

zusatzlich ISsliche Farbstoffe enthalten. Die Konzentration des Iéslichen

- Farbstoffes liegt dabei vorzugsweise im Bereich von 0,001 bis 20 Gew.-%,

vorzugsweise 0,01 bis 20 Gew.-%, besonders bevorzugt im Bereich von 0,5 bis

10 Gew.-% bezogen auf das Gewicht des kristallisierbafen Thermoplasten.

Von den I&slichen Farbstoffen werden besonders die fett- und

aromatenidslichen Farbstoffe bevorzugt. Dabei handeit es sich um Azo- oder

~ Anthrachinonfarbstoffe.

Geeignete I6sliche Farbsfoffe sind beispielsweise: Solventgelb 93 ein
Pyrazolonderivat, Solvent_gelb 16 ein fettiéslicher Azo-Farbstoff, Fluorolgrﬁngoid



Prirrar-y’particles as are generally produced in the

- 5 ~synthesi s possess a pronounced tendency to aggregate as a
result of their extremely small particle size. This produces, by areal
aggregation of the primary particles, "~ the aggregates, which thus have.
a smaller surface area 5 than that corresponding to the sumof the surface
area of -t hEP ry particles. As a result of the aggl ot 75

of primary particles and/ or aggregates at co,rd1ers and edges,

aggl onerates are forned, whose total surface areas differs only little

Si 26 wi thott norc1ooreSgtarte? pofiiRRsertd Farbypif Sofior ol AFBRINABH o ©

as ar e essdabfabsioffe edeThefmbplasiroyBSpSadanionBB, Solventrot 138 ein
Anthrabhinonderivat, fluoreszierende Benzopyranfarbstoffe wie Fluorolrot GK |
und Fluorolorange GK, Solventblau 35 gin Antﬁrachinonfarbstoff, Solventblau
ein Phthalocyaninfarbstoff und viele andere. |
Geeignet sind auch Mischungen von zwei oder mehreren dieser I5slichgh

Farbstoffe.

Die amorphe, eingefﬁrbte Platte enthilt als Hauptbestandteil einen
kristallisierbaren Thefmoplésten. Geeignete' kristallisierbare bzw. teilkristalline
Thetmoplaste'sind beispielsweise Pblyethylenterephthalat,
Polybutylenterephthalat, Cycloolefin- und Cyclooleﬁncopolimere. wobei
Polyethylenteréphthalat bevorzugt ist. |

ErfindungsgemaRB versteht man unter kristallisierbarem Thermoplast
- kristallisierbare Homopolymere,
- kristaﬂisierbére Copolymere,
- kristallisierbare Compounds,
- kristallisierbare Recyklat und

- andere Variationen von kristallisierbarem Thermoplasten.

Unter amorpher Platte werden im Sinne der vorliegenden Erfindung solche
Platten verstanden, die, obwohi der eingesetzte kristallisierbare Thermoplast
eine Kristallinitdt zwischen 5 % und 65 %,' vorzugsweise zwischen 25 % und
65 %, besitz1, nicht kristallin sind. Nicht kristailin, d.h. im wesentlichen amorph
bededtet, daR der Kriétallinitétsgrad im allgemeinen unter 5 %, vorzugsweise
~unter 2 % liegt und besonders bevorzugt 0 % betrigt. Die erfindungsgeméRe

amorphe Platte ist im wesentlichen unorientiert.

Die Standardviskositét des erfindungsgeméRen Thermoplasten SV (DCE),
gemessen in Dichioressigsauré nach DIN 53728, liegt zwischen 800 und 6000,



In pignents which are in powder formthe aggregates have al ways cone
together to form aggl onerates, which during 15 the process of coloration
nmust be di srupted, wetted by the pol yner and honpgeneously

di stributed. These sinul- taneously occurring processes are terned

di spersions. In t he case of coloring with dyes, on the other hand, the
process invol vP P88 of solution, as a result of which 20 KGR Wl?%
present in nolecularly dissolved form’ 14/ n contrast to the inorganic
pi gnents, in the case of certain._organi c pignents conpl ete |nsolub|I|ty

I's not the  yopARRBWASPOWiIsHeh 99D Urd saaomt@emgeis BBzl tszﬁ Bischen

si npl e conposition having | ow nol ecul ar wei ghts es a equat el y
descri bed by t1€QQ vad&QNK| struc- - ture. Pigments Whl ch are in each
case-of identical chem cal conposition, however, can be prepared in:
and . exist in different crystal nodifications. A typical exanpl e

of this is th(DIMmﬂrlastxcgeMkkés:taanvulDGB)Cbérd&me'i(klcrv\mlshol@@%u@ﬁeﬁt in the

rutlle formand in the anatase
_ rg}tandardv?skos:tét

"IV {DCE) = 6,67 - 10"* SV (DCE) + 0,118

In einer besonders bevorzugten Ausflihrungsform enthélt die erfindungsgeméRe,
eingeférbte, amorphe Platte als Hauptbestandteil kristallisierbares |
Polyethylenterephtha!a';.

Verfahren zur Herstellung der kristallisierbaren Thermoplaste sind dem
Fachmann bekannt.

Die Herstellung von Polyethylenterephthalaten geschieht dabei Gblicherweise
durch Polykondensation in der Schmelze oder durch eine zweistufige '
Polykondensation, wobei der eréte Schritt bis zu einem mittleren
Molekulargewicht - entéprechend einer mittleren intrinsischen Viskositét IV von
etwa 0,5 bis 0,7 - in der Schmelze, und die Weiterkondensation durch
Feststoffkondensation ausgeflihrt wird. Die Polykondensation wird im
aligemeinen in Gegenwart von bekannten Polykondensationskatalysatoren oder
~ -Katalysatorsystemen durchgefiihrt. Bei der Feststoffkondensation werden PET-
Chips'unter vermindertem Druck oder unter Schutzgas soiange auf '
Temperaturen im Bereich von 180 bis 320°C erwérmt, bis das gewiinschte

Molekulargewicht erreicht ist.

Die Herstellung von Polyethylenterephthalat wird in einer Vielzahl von Patenteri
ausfihrlich beschrieben, wie zB in der JP-A-60-139° 717, DE-C-2 428 087,
DE-A-27 07 491, DE-A-23 19 089, DE-A-16 94 461, JP-63-41 528, JP-62-39
621, DE-A-41.17 825, DE-A-42 26 737, JP-60-141 715, DEQA-27 21 501 und



for,-m In the case of pignents it is possible by coating, i.e. by

aftestreating the pignment particle surface, using organi ¢ or inorganic
agents, to inprove the utility 35 properties. This inprovenent consists in
particular in . _ - 6 - :
facilitating di Sk, and in raising the light sta- bilw
resistance to vves‘g ﬁ@?@%’g and chem cal s. Typi cal coating a OPIRRATS

pi gnents are fatty acids, fatty acid amiges, siloxanes and al um num

oxi des, for 5 exanple.
US-A-5,296,586.

Polyethytentekephthalate mit bésonders hohen Molekulargewichten lassen sich
durch Polykondensation von Dicarbonséure-Diol-Vorkondensaten {Oligomeren)
bei erhdhter Temperatur in einem flissigen Warmetrédger in Gegenwart (iblicher -
Polykondensationskatalysatoren und ggf. cokondenéierbarer
Modifizierungsmittel herstellen, wenn der flissige Warmetrager inert und frei ist
von aromatischen Baugruppen und einen Siedepunkt im Bereich van 200 bis
320°C hat, das Gewichtsverhaitnis von eingesetztem Dicarbonsédure-Diol-
Vorkondensat {Oligomeren) zu flissigem Wérmetrager im Bereich von 20:80 bis
80:20 liegt, und die Polykondensation im siedenden Reaktidn'sgemisch in

Gegenwart eines Dispersionsstabilisators durchgefiihrt wird.

Der Oberflachenglanz der erfinduhgsgemérsen Platte, gemessen nach DIN
67530 (MeRwinkel 20°) ist vorzugsweise gréRer als 90, besonders bevorzugt
gréRer als 100 und die Lichttransmission, gemessen nach ASTM D 1003, ist

vorzugsweise kleiner 5 %, besqnders bevorzugt kleiner 3 %.

Daridber hinaus weist die erfindungsgemaRe Platte eine gedeckte, homogene
Optik auf.

im Fall von Polyethylenterephthalat tritt bei der Messung der Schlagzéhigkeit an'
nach Charpy (gemessen nach ISO 179/1 D) an der Platte vorzugsweise kein
Bruch‘ auf. Darlber hinaus liegt die Kerbschlagz&higkeit a, nach izod (gemessen
nach I1ISO 180/1A) der Platte vorzugsweise im Bereich von 2,0 bis 8,0 kJ/m?,

besonders bevorzugt im Bereich von-4,0 bis 8,0 kJ/m?.

Polyethylenterep_hth_alat-PoIymere mit einem Kristallitschmelzpunkt T,
gemessen mit DSC (Differential Scanning Calorimetry) mit einer
Aufheizgeschwindigkeit von 10°C/min, von 220°C bis 280°C, vorzugsweise

von 230°C bis 270°C, mit einem Krista_Ilisatio’nstemperaturberei_ch T, zwischen



Exqarrpl es of suitable inorganic pignents are the white pi gnent s

tit.ani um di oxide, zinc sulfide and tin sulfide, whi ch may be coated

w th organic and/or inorganic sub- st ances. 10 The titanium di oxide
particles can conprise anatase or rutile, but preferably predom nantly
rutile which in corrparl son to anatase exhibits greater opacity. In a
preferred enbodYQ¥¥B287,t | east 95% by wei ght of the tit arfCIEFASeRTS e
particles consist of rutile. They can be 15,,prepared by a custonary
process, for exanple by the chl ori de ])? the sulfate process. The nean

particle size t| I I in the range from

0.10 to 0.30_ [73 ﬁ%j’é 2§6| Ty yil'}t/%sv‘gedsﬁaatqakﬁs‘ff?é g%@oebgy%%, the type

descri bed, no Glﬁkubeagamstanfmrmmmvﬂsém BSPEiid 802C ivadOmit digemDictte,t i on

of sheets. ' he g gm de parbl cl es an have a coating of
gemessen nac 53479, von 1 bis 1 g/cm und einer Krist llmltat
zwischen 5 % und 65 %, vorzugsweise 25 % bis 65 %, stellen als

Ausgangsmaterialien zur Herstellung der Platte bévorzugte Polymere dar.

. Das Schuttgewicht, gemessen nach DIN 53466, liegt vorzugsweise zwischen
0,75 kg/dm?3 und 1,0 kgldm und besonders bevorzugt zwischen 0,80 kg/dm
und 0,90 kg/dm3.

Die Polydispersitidt M,,/M,, des Polyethylenterephthalats gemessen mittels GPC
liegt vorzugsweise zwischen 1,5 und 6,0, vorzugsweise zwischen 2,5 und 6,0,

und besonders bevorzugt zwischen 3,0 und 5,0.

In einer besonders bevorzugten Ausflihrungsform ist die erfindungsgemiRe

Platte mit einem UV-Stabilisator als Lichtschutzmittel ausgeristet.

Die Konzentration des Lichtschutzmittels liegt vorzugsweise im Bereich von
10,01 bis 5 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des kristallisierbaren

Thermoplasten.

Licht, insbesondere der ultraviolette Ameil'der'Sonnenstrahlung, d.h. der
Wellenlangenberelch von 280 blS 400 nm, leitet bei Thermoplasten

. Abbauvorgénge ein, als deren Folge sich nicht nur das visuelle Erschemungsblld
infolge von Farbdnderung bzw. Vergilbung dndert, sondern auch die

mechanisch-physikalischen Eigenschaften negativ beeinfluBt werden.

Die Inhibierung dieser photooxidativen Abbauvorgénge ist von erheblicher
technischer und wirtschaftlicher Bedeutung, da andernfalls die
Anwendungsmdglichkeiten von zahireichen Thermoplasten drastisch

eingeschrankt sind.



inorga"rﬁc oxides as is usually enployed as a coating for Ti2 white

pi gnent in papers or coating conpositions, to 25 I nprove the |ight
fastness. TiJerr] is known to be photo- active. Under the action of W
rays, free radicals form on the surface of the particles. These free
radi cal s may mgrate to the filmform ng constituents of the coating
conposi tion, | S4AP¢#28% degradation reactions and yel | ow- 30 PGIEP6/02175
Particul arly suitabl e oxides include the oxides of al um num silicon,
zinc or magnesium -or mxtures of two-  or "nore of these conpounds.

Ao deser ! bed, PG hnaier RBlsRn Beidpifls DeisiishoR uulsSftiih EERRRILAR
The 35 coati ngveEiBheke @beorMéneas it JRBY0Ep GOMPRHAR Unténhatove® 320 nm

-7 - and apol ar groups. During the %reparation of the sheet by
extrusi on of th%trggntyﬁg,zurw}q istungerhalbavie SO0 P RRHE aysgepragt. Die maximale

Absorption liegt zwischen 280 und 306 nm.

In Gegenwart von Sauerstoff werden hauptséachlich Kettenspaltungen, jedoch
keine Vernetzungen beobachtet. Kohlenmonoxid, Kohlendioxid und
Carbonsduren stellen die mengenmaBig Gberwiegenden |
Photooxidationsprodukte dar. Neben der direkten Photolyse der Estergruppen
missen noch Oxidationsreaktionen in Erwigung gezogen werden, die Uber

Peroxidradikale ebenfalls die Bildung von Kohlendioxid zur Foige haben.

Die Photooxidation von Polyethylenterephthalaten kann auch Uber
Wasserstoffspaltung in «-Stellung der Estergruppen zu Hydroperoxiden und
deren Zersetzungsprodukten sowie zu damit verbunde:nen Kettenspaltungen
fGhren (H. Day, D.M. Wiles: J. Appl. Polym. Sci 16, 1972, Seite 203).

- UV-Stabilisatoren bzw. UV-Absorber als Lichtschutzmittel sind chemische
Verbindungen, die in die physikalischen und chemischen Prozesse des
lichtinduzierten Abbaus eingreifen kénnen. Ru und andere Pigmente kénnen
teilweise einen Lichtschutz bewirken. Diese Substanzen sind jedoch fir Pla_tten'
ungeeignet, da sie zu einer Farbdnderung flhren. Fir amorphe Platten sind nur
organische und metallorganische Verbindungen geeignet, die dem zu |
stabilisierenden Thermoplasten keine oder nur eine extrem geringe '

Farbanderung verleihen.

Geeignete Lichtschutzmittel oder UV-Stabilisatoren sind beispielsweise 2-
Hydroxybenzophenone, 2-Hydroxybenzotriazole, nicke!organiéche
Verbindungen, Salicylsdureester, Zimtsdureester-Derivate,
Resorcinmonobenzoate, Oxalséureanilide, Hydroxybenzoeséureester, sterisch |

gehinderte Amine und Triazine, wobei die 2-Hydroxybenzotriazole und die



be of sufficient thermal stability. Exanples of polar groups are -COH,
-OR, -CO0OX, (X =R Hor Na, R=alkyl 5 having 1 to "~ 34 carbon
atons). Preferred organic conpounds are al kano- | s and fatty acids
having 8 to 30 carbon atons in the . alkyl group, especially fatty aci ds
and primary n-al kano- | s having 12 to 24 carbon atons, and_al so

pol ydi or ganosi WA 882475y anes and/ or pol yor ganohydri dosi | oxaneFCIERSf0217S
exanpl e pol ydi met hyl si | oxane and pol yqgt hyl hydri dosi | oxane. The
coating on the titaniumdioxide.particles usually consists of from1l

to 12 g, in ppiddife'betorzlgisind.0 6 0. of inorganic oxides and fromO0.5
to 3 g, in particular 15 from0.7 to 1.5 g, of organic conpound, based on

100 g of titani um di oxide particles. The coating-is applied to the

e T

in the aqueous Su compounds,

al kal i netal ahgeﬂamean&ﬂpaelméﬂw a&OHauﬁmdswﬁdméuummlamalhaiemnraam
“ hydroxi de, alum num sul fa al um numni trat e sodi %m lé Bat e
~(wat er gl ass) Rp! ygmypqﬂtgrephthalggpad 0 01 Gew.-% bis 5,0 Gew.-% 2- iphenyl-

1,3,5-triazin-2-yl}-56-(hexyl}oxy-phenol {Struktur in Fig. 1a) oder 0,01 Gew.-%
bis 5,0 Gew.-% 2,2';_Methylen-bis(6—(2H-benzotriazol-2—yl)-4~(1,1,3,3-'
~ tetramethylbutyl)-phenol (Struktur in Fig'. 1b). In einer bevorzugten
Ausfihrungsform kénnen auch Miséh'ungen dieser beiden UV-Stabilisatoren
oder Mischdngen von mindestens einem dieser beiden UV-Stabilisatoren mit
anderen UV-Stabilisatoren eingesetzt werden, wobei die Gesamtkonzentration
~ an Lichtschutzmittel vorzugsweise zwischen 0,01 Gew.-% und 5,0 Gew.-%,

bezogen auf das Gewicht an kristallisierbarem Polyethylenterephthalat, liegt.

Bewitterungstests haben efgeb_en, daR die UV-stabilisierten Platten nach 5 bis
7 Jahren AuRenanwendung keine Vergilbung, keine Versprodung, keinen
Glanzve,r'ius't an der Oberfldche, keine RiRbildung an der Oberfldche und keine

Verschlechterung der mechanischen Eigenschaften aufweisen sollten.

Daneben wurde vdéllig unerwartet eine gute Kaltformbarkeit ohne Bruch, ohne
Haarrisse und/oder ohne WeiBbruch festgestellt, so daR die erfindungsgemaiie

Platte ohne Temperatureinwirkung verformt und gebogen werden kann.

- Dariiber hinaus ergaben Messungen, daR die erfindungsgemaRe Platte schwer
brennbar und schwer entflammbar ist, so daB sie sich beispielsweise flr

Innenanwendungen und im Messebau eignet.

Desweiteren ist die erfindungsgeméRe Platte ohne.Umwelt_b.elastung und ohne
Verlust der mechanischen Eigenschaften problemlos recyklierbar, wodurch sie

sich insbesondere fir die Verwendung als kurzlebige Werbeschilder oder



The tefnlinorganic oxi des, such as Al[err](Jerr] and SiJerr], should

al sp be understood as including the hydroxides or their 25 various
dehydration stages, for exanpl e oxide hydrates, Wi t hout their precise
conpositional structure being known. The oxide hydrates of, for :

exanpl e, alum nd/or silicon are precipitated onto th ' | nt
Wiogaszs? oA’

after cal cining and grinding in agueous suspension, and 30
are then washed and dried. This precipi- 16 tation can therefore take
pl ace directly in a suspension as is produced in the synthesis process

fol l owi ng cal cdriterer Werb8srtikeflefgher.subsequent wet grinding. The
preci pitation of t he oxi des and/or oxide hydrates of the respective

netals 35- takes place fromthe water-soluble netal salts within the

Known PH 1 angely deuleiTiigheh HosSATgS orP BELIEA Tie PractbindVarbdsstftgeous

solution (pH l'ess than _ _
Bewitterungsbesténdigkeit und eine erhéhte UV-Stabilitét. Das bedeutet, daB

die Plaﬁen durch BeWitterung und Sonnenlicht oder durch andere UV-Strahiung
nicht oder nur _exfrem wehig geschidigt werden, so daf sich die Platten fir
AuBenanwendungen und/oder kritische innenanwendungen eignen.'
Insbesondere sollen die Platten bei mehrjéhriger AuBenanwendung nicht
vefgilben, keine Versprédung oder Ri3bildung der Oberfidche zeigen und auch

keine Verschlechterung der mechanischen Eigenschaften aufweisen.

" Die Herstellung der erfindungsgemé&eh, eingefdrbten, amorphen Platte kann
beispielsweise nach einem Extrusionsverfahren in einer ExtrusionsstraRe

erfolgen.

Eine derartige ExtrusibnsstraBe ist in Fig. 2 schematisch dargestellt. Sie umfalt
im wesentlichen '

- einen Extruder (1) als Plastifizierungsaniage,

- eihe Breitschiitzdise (2) als Werkzeug zum Ausformen,

- ein Glattwerk/Kalander (3)ais Kalibrierwerkzeug, |

- ein Kihlbett {4) uhd/oder eine Rollenbahn (5) zur Nachkihlung,

- einen Walzenabzug (6),

- eine Trennsége (7),

- eine Seitenschneideinrichtung (9), und gegebenenfalls |

- eine Stapelvorrichtung (8).

Das Verfahren ist dadurch gekennzeichnet, da man den kristallisierbaren
Thermoplast gegebenenfalls t\;ocknet, dann im Extruder zusammen mit dem
Farbmittel und gegebenenfalls dem UV-Stabilisator aufschmilzt, die Schmelze
durch einé Duse ausformt und anschlieRend im Gléttwerk kalibriert, glé_ttet und

kihit, bevor man die Platte auf MaR bringt.



and the oxide hydrate is precipitated by addi ng aqueous anmoni a

sol ution or sodium hydroxide in the pH range between 5 and 9, _
preferably between 7 and 8.5. Starting froma waterglass or alkal
nmetal alum nate solution, the 5 pHof the initially charged Tierr]

suspensi on should be in t he strongly al kali ne range (pH han
8). Inthis WO 96{38282 precipitation.is effected by - adding m r&ﬁ@@l‘% :
such as sulfuric acid, in the pHrange frogp5 to 8. Fol | owi ng
precipitation of the netal oxides, the suspen- 10 sion is subsequently

stirred for fgvéaaRtdhb@sHERtARMY der erfinddnBSgerharéh Pidite WirdCitn tdig§enden
preci pitated coats underg The coated product is separated off

J 0 agl ng. it ed t

fromthe = am&egispielsvan Eghfﬁyndem&mp?htaﬁlaéﬁummlﬂgpewrmbﬁéd at

el evated tenperature, especially at from70 to 110C. 15 Typical

I norgani ¢ bl ack pignents are carbon bl ack nodifi - ' cations which may
| i kewi se be dietTrdckmamddes Holyathyienterephthalates vor idee Extrusiont érfolgar bon

Such a6, 11 on "GkriRswelse 1,0 bix 6.5GABRIER 1 6ChPBnl B Gnd 1 ron oxi de. i xi ur es

- (m xed _ '
Das Polyethylenterephthalat wird im Extruder aufgeschmolzen. Vorzugsweise
liegt die Temperatur der PET-Schmelze im Bereich von 250 bis 320 °C, wobei '
die Temperatur der Schmelze im wesentlichen sowoh! durch die Temperatur des
Extruders, als auch die Verweilzeit der Schmelze im Extruder eingestelit werden

kann.

Die Farbmittel (anorganische und/oder organiéche Pigmente sowie
gegebenenfalls 16sliche Farbstoffe) und gegebenenfalls das Lichtschutzmittel
kénnen in der geWﬂnschten Konzentration bereits- beim Rohstoffhersteller
zudosiert werden oder bei der Plattenherstellung in den Extruder dosiert

- werden.

Besonders bevorzugt ist aber die Zugabe der/des Farbadditive(s) Uber die
Masterbatchtechnologie_odér lber die Fest-Pigment—Préparation.'Dabei werden
das organische und/oder anorganische Pigment sowie gegebenenfalls der
iIdsliche Farbstoff und/oder das Lichtschutzmittel in einem festen Tragermaterial
voll dispergiert. Als Trager kommen gewisse Harze, das einzuférbende Polymere
selbst oder auch andere Polymere,' die mit dem kristallisierbaren Thermoplasten

ausreichend vertréglich sind, in Frage.

'Wichtig ist, daB die Korngr6Be und das Schiittgewicht des Fest-Pigment-
Praparates oder des Masterbatches dhnlich der Korngréfie und dem
Schiittgewicht des kristallisierbaren Thermoplasten sind, so dai eine homogene

Verteilung und damit Einfarbung erfolgen kann.



2(5 pha’se pi gnents) . ‘Sui t abl e i norganic col or pigments are col ored

oxi de pi gments, hydroxyl -containing pi.gnents, sulfide pignments

and chromat es. : Exanpl es of col ored oxide pignents are iron oxide
red, 25 titani um di oxi de-ni ckel oxide-antinony oxide m xed phase
pignents, tita i de- chrom um oxi de, antinony oxide- m xed ase
pi gment's, i xt l%'g Gg#zgfhe oxi des of iron, zinc and titantCHEPoEpR

oxi de iron oxi de brown, spinel s of thegsystem
cobal t-al um numtitani umnickel- 30 zinc oxi de and m xed phase pignents

based on ot herpjgeScimelze verigit 868 Extruder danfoduréh 8medbide/ Diés¢ Dise ist
hydr oxyl - cont ai ni ng pi gnments are oxi-de hydroxides of trivalent iron,

such as FeOOH. VOFZUQSWBISEMﬁ)BE%tSCthZdQSQf ide pignents are cadnmium
sul fide '

- Das vom Extruder aufgeschmolzene und von einer Breitschlitzdiise ausgefofmte
PET wird von Gléttkalanderwalzen kalibriert, d. h. intensiv gekdhit und
gegléttet. Die Kalanderwalzen kdnnen beispielsweise in einer |-, F-, L- oder S-
'Form angeordnet sein (Fig. 3).

Das PET-Material kann dann anschlieBend auf einer Rollenbahn nachgekihit,

seitlich auf Mals geschnitteh, abgeléngt und schlieBlich gestapelt werden.

Die Dicke der PET-Platte wird im wesentlichen vom Abzug, der am Ende der
Kihlzone angeordnet ist, den mit ihm geschwindigkeitsmaBig gekoppelten Kiihi-
(Glatt-)Walzen und der Fordergeschwindigkeit des Extruders einerseits und dem

Abstand der Walzen andererseits bestimmt.

Als Extruder kdnnen sowohl Einschnecken- als auch Zweischneckenextruder

eingesetzt werden.

Die Breitschlitzdiise besteht vorzugsweise aus dem zerlegbaren
Werkzeugkérper, den Lippen und dem Staubalken zur FlieBregulierung Gber die
Breite. Dazu kann der Staubalken durch Zug- und Druckschrauben verbogen
werden. Die Dickeneinstellung erfolgt durch Verstellen der Lippen. Wichtig ist
es auf eine gleichmé&Rige Temperatur des PET und der Lippe zu achten, da sonst
die PET-Schmelze durch die unterschiedlichen FlieBwege verschieden dick

ausfliefdt.

Das Kalibrierwerkzeug, d. h. der Gléttkalander gibt der PET-Schmelze die Form
- und die Abmessungen. Dies gesbhieht durch Einfrieren unterhalb der
Glasubergangstemperatur mittels Abkiihlung und Glatten. Verformt werden darf

in diesem Zustand nicht mehr, da sonst in diesem abgekiihiten Zustand



2

-9 - sel eni des, cadm umzi nc sul fides, sodiumalumnumsili-

cate containing sulfur bonded pol ysulfide-style in the | attice.
Exanpl es of chromates are the | ead chromates, which can 5 exist in the
crystal forns nonoclinic, rhonmbic and tetragonal . Al'l col or
pi gments can, like the white and bl ack pig- ments, be either uncoated,
or coated w t hWHERER ¢ and/ or organi ¢ substances. PCT/EP96/02175

19

Oberfiéchenfehler entstehen Wijrden. Aus diesem Grund werden die
Kalanderwalzen vorzugsweise gemeinsam angetrieben. Die Temperatur der
Kalanderwalzen muf3 zWecks Vermeidung'des Anklebens der PET-Schmeize
kleiner als die KristaIlitschmelitemperatur sein. Die PET-Schmelze verlalt mit
einer Temperatur von 240 bis 300 °C die Breitschlitzdise. Die erste Glatt-Kahl-
Walze hat je nach AusstoB und Plattendicke eine Temperatur zwischen 50 ’C
und 80 °C. Die zweite etwas kilhiere Walze kiihit die zweite oder andere
Oberfische ab. ' '

Liegt die Temperatur der ersten Glatt-Kithiwalze auBerhalb des angegebenen
Bereichs von 50 °C bis 80°C, ist es schwierig, eine amorphe Platte mit einer

Dicke von 1 mm oder mehr in der erwinschten Qualitat zu erhalten.

Wihrend die Kalibriereinrichtung die PET-Oberfldchen moglichst glatt zum
Einfrieren bringt und das Profil so weit abkiihit, daR es formsteif ist, senkt die
Nachkuihleinrichtung die Temperatur der PET-Platte auf nahezu Raumtemperatur
ab. Die Nachktihiung kann auf einem Rollenbett erfolgen.

Die Geschwindigkeit des Abzugs solite mit der Geschwindigkeit der
Kalanderwalzen genau abgestimmt sein, um Defekte und Dickenschwankungen

‘zu vermeiden.

Als Zusatzeinrichtungen.kann sich in der ExtrusionsstraRe zur Herstellung von

Platten eine Trennsége als Ablangeinrichtung, die Seitenbeschneidung, die

Stapelanlage und eine Kontrollstelle befinden. Die Seiten- oder

Randbeschneidung ist vorteilhaft, da die Dicke im Randbereich unter Umsténden
~ ungleichméRig sein kann. An der Kontrolistelle werden Dicke und Optik der

Platte gemessen.

Durch die tiberraschende Vielzahl ausgezeichneter Eigenschaften eignet sich d_ie
erfindungsgeméfe, eingeférbte und amorphe Platte hervorragend fir eine

Vielzahl verschiedener Verwendungen, beispielsweise fir



10 The’organi c color pignents are generally divided into azo pi gnent s

and ,so-cal | ed nonazo pi gnents. The characteristic feature of the azo
pignents is the azo group (-N=N-). Azo pignents include nonoazo
_pignents, di sazo pignents, disazo condensation pignments, salts of 15
azo dye acids and mixtures of the azo pignents. The anor phous col ored
- sheet conpri sesWa9PEEEt one i norgani ¢ and/ or organi c pi grefWERSPRITS

. speci fic enbodi nents t he anor phous sheeéocan al so conprise mxtures of

I nor - gani ¢ and/ or organlc pi gnent s, al so soluble dyes as 20 well.

the range. r oneeHBRETERHLAG. % Meshifac Ohy Merssnry ok Sshlder iR bl
wei ght, and wdrd Regalbad,! al§ Warbepireiel) 8i8aehikdrtenhstamase Jridoals Baskéwal0% by

wei ght, based on the weight of the crystalli zabl e 25 t her nopl asti c.
Zielbretter,

In der UV-stabilisierten Ausfihrungsform eignet sich die erfindungsgeméBe
Platte auch fiir AuBenanwendungen, wie z.B. Ulberdachungen.
AuBenverkleidungen, Abdeckungen, fir Anwendungen im Bausektor und

Balkonverkleidungen.

Die Erfindung wird im folgenden anhand von Ausflihrungsbeispielen ndher

erldutert, ohne dadurch beschrénkt zu werden.

Die Messung der einzelnen Eigenschaften erfolgt dabei gemaR der folgenden
‘Normen bzw. Verfahren. |

‘MeBmethoden
Oberfléche_nglanz:.

Der Oberfldchengianz wird nach DIN 67 530 bestimmt. Gemessen wird der
Reflektorwert als optische KenngrdRe fir die Oberfldche einer Platte. Angelehnt
an die Normen ASTM-D 523-78 und ISO 2813 wurde der Einstrahiwinkel mit
20° eingestellt. Ein Lichtstrahi triff,t'unter dem 'eingestellten Einstrahiwinkel auf
die ebene Priffliche und wird _von. dieser reflektiert beziehungsweise gestreut.
Die auf den photoel_ektro'nischen Empfanger auffalienden Lichtstrahlen werden
als proportionale elektrische GréRe angezeigt. Der MeBwert ist dimensionslos

und mul mit dem Einstrahlwinkel zusammen angegeben werden.
Weillgrad

Die Bestimmung des Weisgrade_s erfolgt mit Hilfe des elektrischen



Anong t‘h’e sol ubl e dyes, 'particul ar preference is given to t hose dyes

whi ¢ch are soluble in fats and aromati c sub- stances. These are azo dyes
or ant hraqui none dyes. Sui tabl e sol ubl e dyes are, for exanple:

Sol vent Yel | ow 30 93, a pyrazol one derivative, Solvent Yellow 16, a fat-
sol ubl e azo dy G een-CGold, a fluorescent poly- C

Sol vent Red 1, S%Edye azo dyes such as ¥5+’hﬁ6'g%95

- 10 - _ Therm)pl astic Red BS, Sudan Regh BB, Sol vent Red 138, an

ant hraqui none derivative, fluorescent benzopyran dyes, such as Fl uorol
Red GK and Fl R@ﬁﬁést&ﬁWoﬁ&e@C’*E{.ﬁEf’HO" der&uHﬁa%ssa'bb%?E&f?éiH'(DEPe dye,
Sol vent Blue, a phthalo- 5 cyanine dye, and nany ot hers.

Normiichtart C, 2° Normalbeobachtet Der Weif3grad wird definiert als

WG = RY + 3RZ - 3RX.
WQ' = Weilgrad, RY, RZ, RX = entSprechende Reflexionsfaktoren bei Einsatz
des Y-, Z- und X-Farbmeffilters. Als WeiRstandard wird ein PreBling aus

Barlumsulfat (DIN 5033, Teil 8) verwendet.

Oberflichendefekte:

Die.Oberﬂéchendefekte werden visuell bestimmt.

Schiagzahigkeit a, nach Charpy:
Diese GroRe wird nach ISO 179/1 D ermittelt.

Schlagzahigkeit a, nach lzod:
Die Kerbschlagzéhigkeit bzw. -festigkeit a, nach lzod wird nach ISO 180/1A

gemessen.

Dichte:
Die Dichte wird nach DIN 53479 bestimmt.

SV (DCE), IV (DCE):

Die Standardviskositdt SV (DCE)} wird angelehnt an DIN 53728 in
Dichloressigsdure gemessen.

Die intrinsische Viskositat berechnet sich wie folgt aus der Standardviskositat

IV.(DCE) = 6,67 « 10 SV {DCE) + 0,118

Thermische Eigenschaften:



M xtures of two or nore of these soluble dyes are al so sui t abl e.
The, anor phous, col ored sheet conprises, as the main constituent, a
crystal |izable thernoplastic. Suitable 10 crystallizable or partly
crystalline thernoplastics are, for exanple, polyethylene

t er epht hal at e, vpgl'%yl ene terepht halate, cycloolefin. pq,lc H;‘F;‘%Z d
C

cycl ool efin ynmers, polyethylene terephthal ate being prererre
According to the invention, crystallizable 2hernoplastic 15 is underst ood
as neani ng - crystallizabl e honmopol yners, - - crystallizable
copol yners, Die thermischest EﬂglehsdidftercMm&umhllsahraelzahakt T -

tallizabl | ed t L '
Ot 2o RGPSt e Rkl Bl il
present i nvenyhgiGiasiibdrgahBstentersitr 35 WERIHN Wittdl9 DRfeRABEESENMHg 2 € non-

Calorimetrie (DSC) bei einer Aufheizgeschwindigkeit von 10°C/min gemessen.

Molekulargewicht, Polydispersitat:
Die Molekulargewichte M,, und M, und die resultierende Polydispersitdt M, /M,
werden mittels Gelpermeationschromatographie gemessen.

Bewitterung (beidseitig), UV-Stabilitét:
Die UV-Stabilitdt wird nach der Testspez«flkatlon ISO 4892 wie folgt geprift

Testgerét : Atlas Ci 65 Wea'ther Ometer _
~ Testbedingungen : ISO 4892, d.h. kiinstliche Bewitterung
Bestrahlungszeit '; 1000 Stunden (pro Seite)
Bestrahlung :  .0,5W/m? 340nm
Temperatur : 63°C
Relative Luftfeuchte : 50 %
Xenonlampe : innerer und &uBerer Filter aus Borosilikat
Bestrahlungszykien : 102 Minuten UV-Licht, dann 18 Minuten UV-

Licht mit Wasserbesprithung der Probén, dann

wieder 102 Minuten UV-Licht usw.

In den nachfolgenden Beispielen und Vergleichsbeispielen handelt es sich
jeweils um einschichtige, gedeckt eingeféarbte Platten unterschiedlicher Dicke,

die auf der beschriebenen Extrusionsstraie hergestelit werden.

Alle UV-stabilisierten Platten wu’;dén nach der Testspezifikation ISO 4892,
beidseitig je 1000 Stunden pro Seite mit dem Atlas Ci 65 Ometer der Fa. Atlas
bewittert und anschlieRend beziglich der mechanischen Eigenschaften, der

Verfarbung, der Oberfidchendefekte, der Triibung und des Glanzes gepr'ﬁft. |



cry'st-al | fne, al though the crystallizable thernoplastic enpl oyed has a
crystallinity of between 5%and 65% 25 preferably between 25% and 65%

Noncrystalline, i.e. essential |l y anorphous, neans that the degree of
crystal - ~linity is in general below 5% preferably bel ow 2% and
particularly preferably is 0% The anorphous sheet according to the

i nvention is essWRHMEAT non-ori ent at ed. 30 The standard vi BCHET4213%
the thernoplastic according to t he inven klon SV (DCA), neasured in

di chl oroacetic acid in accordance with DI'N 53728, is between 800 and

6000, pr ef gfgadiliy et ween. 950 and 5000 and particularly pre- ferably
bet ween 1000 anﬁ(%o. _

Es wird eine 3 mm dicke, weil eingefirbte, amorphe Platte hergestelit, die als
Hauptbestandteil ein Polyethylenterephthalat-Polymer und 6 Gew.-% Titandioxid
enthiit, '

Das Titandioxid ist vom Rutiltyp und ist mit einer anorganischen Beschichtung
aus Al,04 und mit einer organischen Beschichtung aus Polydimethylsiloxan
gecoatet. Das Titandioxid hat einen mittleren Teilchendurchmesser von 0,2 ym.

Das Polyethylenterephthalat, aus dem die eingeférbte Platte hergestelit wird,
hat eine Standardviskositdt SV (DCE) von 1010, was einer intrinsischen
Viskositdt {V (DCE) von 0,79 di/g entspricht. Der Feuchtigkeitsgehalt iiégt bei <
0,2 % und die Dichte (DIN 83479) bei 1,41 ,g/c':ms. Die Kristallinidt betragt 59
%, wobei der Kristaltitschmelzpunkt nach DSC-Messungen bei 258°C liegt. Der
Kristallisationétemperaturbereich T, liegt zwischen 83°C und 258°C, wobei die
Nachkristallisationstemperatur {auch Kaltkristallisationstemperatur) Ty bei
144°C liegt. Die Polydispersitat M, /M, des Polyethylenterephthalat-Polymeren
betrdgt 2,14; Die Glasiibergangstemperatur liegt bei 83°C.

Das Titandioxid wird in Form eines Masterbatches zugegeben. Das Masterbatch
setzt sich aus 30 Gew.-% des beschriebenen Titandioxides als
Wirkstoffkomponente und 70 Gew.-% des beschriebenen Polyethylen-
terepthalat-Polymeren als Trédgermaterial zusarrimen.

Vor der Extrusion werden 80 Gew.-% des Polyethylenterephthalat-Polymeren
und 20 Gew.-% des Titandioxid-Masterbatches 5 Stunden bei 170°C in einem
Trockner getrocknet und dann in ginem Einschneckenextruder bei einer
'Extrus_ionstempera'tur'von 286°C durch éine Breitschlitzdlise auf einen
Glattkalander, dessen Walzen S-férmig angeordnet sind, éxtrudi_ert und zu einer

3 mm dicken Platte geglattet. Die erste Kalanderwalze hat eine Temperatur von



The intrinsic vi scosity IV (DCA) is calculated as fol |l ows fromthe

standard viscosity: _ IV (DCA) = 6.67 x 10[err] SV (DCA) +
+0.118 - In a particularly preferred enbodi nent, the colored 5

anor phous sheet according to the invention conprises, as the main
consti tuent, ﬁvst al li zabl e pol yethyl ene tere- pht hal at e.

Processes for t B3¥2r ati on of the crystallizable . t her nﬁﬁﬂﬁﬁq"éﬁs are
known to the expert 10 Polyethylene tergphthalates are wusually

prepared by pol ycondensation in the nelT or by a two-stage polycon-

densation, the fa‘@lméHfé)ngﬂﬁﬂafbé?ﬁ%'\gglzgmhdb@n j@@eﬂ?gfne Tem Qrattl‘i’r ¥on 67°C

noder at e m)l ecul ar wei ght - correspon er at ntr| nsi ¢
vi scosi ty |V ofDiasaschwviadiglkeid des-Abauges und der Kalanderwalzen liegt bei 6,5 m/min.

Nach der Nachkihlung wird die weiRe, 3 mm dicke PET-PIatte mit Trennsdgen
an den Rindern gesdumt, abgeldngt und gestapelt. _
Die hergestelite, weil eingeférbte Platte zeigt folgende Eigenschaften:

- . Dicke _ : 3 mm
- Oberflachenglanz 1. Seite :128 °
{(MeBwinkel 20°) 2. Seite 1127
- Lichtransmission :0%
- WeiRRgrad : 110
- Einfﬁrbu'ng : wei8, homogen
- Oberflachendefekte : keine
(Stippen, Blasen, Orangenhaut)
Schiagzéhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
Kerbschlagzéhigkeit a, nach lzod : 4,8 kJ/m?
- Kaltformbarkeit : gut
- . Kristallinitat :0%
Beispie! 2

Analog Beispiel -1 wird eine eingefidrbte Platte hergestelit, wobei ein
Polyethylenterephthalat eingesetzt wird, das folgende Eigenschaften aufwelst.

SV (DCE)

IV (DCE)

Dichte

Kristallinitat
Kristallitschmelzpunkt T,

: 1100
: 0,85 di/g
: 1,38 glem®

44 %

: 245°C



15 the further condensation being carried out by solid con-

densati on. The pol ycondensation is in general carried out in the
presence of known pol ycondensation catal ysts or catal yst systens. In
the solid condensation, PET chips are heated at tenperatures in the
range from 180_to 0C 20 under reduced pressure or under an jin as
until the %@ﬁ”m)l ecul ar wei ght is reached. The %37’@1’ T%n

of polyethylene terephthalate is desggi bed in detail in a large
nunber of patents, such as, for exanple, in JP-A-60-139 717, DE-C 2 429.
087, 25 DE- AK?iZtaﬂ@s%tnoﬁ%éemp&Et&b%?excﬂS‘ 089,  Dig2Aclfis 2¥5°CH61,

JP-63-41 528, DE- A- 1 17 825, DE- A-42 26 737,

JP-60- 141 71Blachfblsal&-)Z?rlstgmsa‘sqqstemramr T A: 95256, 586.
Pol yet hyl ene bgfm}}e}?@tﬁt Ww ng particularly, Q @Q 30 nolecul ar wei ghts
0

can be prepare ycon n§at I on of di caf boxyli ¢ aci d-di ol
pr econdensat eGlgstibeggaregsidmpbratur el evated tenpe2°Gre in a |iquid heat _
transfer mediumin t he presence of custonmary pol ycondensati on catal ysts

and,
Das Titandioxid-Masterbatch setzt sich aus 30 Gew.-% des unter Beispiel 1

beschriebenen Titandioxids und aus 70 Gew.-% des Polyethylenterephthalats.
dieses Beispiels zusammen. '

Die Extrusionstemperatur liegt bei 280°C. Die erste Kalendarwalze hat eine
Temperatur von 66°C und die nachfolgenden Walzen haben eine Temperatur

- von 80°C. Die Geschwindigkei-t des Abzuges und der Kalanderwalzen liegt bei
2,9 m/min. |

Die hergéstellte, gedeckt weill eingefirbte PET-Platte hat folgende

Eigenschaftén:
- Dicke : 6 mm
- Oberfldchenglanz 1. Seite 121
(Meflwinket 20°) 2. Seite : 118
- Lichtransmission | 10 %
- WeiRgrad . . 123
- Einfarbung i ) : weiB3, homogen
- Oberﬂéchendéfekte : keine

(Stippen, Blasen, Orangenhaut}

- Schiagzéhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzdhigkeit a, nach lzod : 5,1 k..i/m.2
- Kaltformbarkeit ' ' :gut
- Kristallinit&t ' _ :0%

Beispiel 3:



-712 - I f appropriate, cocondensable nodifying agents, if the

liquid heat transfer mediumis inert and free from aromati c structural
' groups and has a boiling point in the range from 200 to 320[err]C, the
wei ght ratio of dicarboxylic 5 acid-diol precondensate (oligoner) errpl oyed
to liquid §§é%t nsfer mediumis in the range from 20: 8G,

and the polyconﬂ ¥¥n is carried out in a boiling reaction mxture
in the presence of a dispersion - stabil bger. 10 The surface gl oss
of the sheet according to the inven- tion, neasured in accordance with

E;r'\'t ?Zﬁ?gr I( ;feaﬁHélsgfeénspuel 2 viifd eeZihgéfalbrel ﬂaﬁéefeeg@diém mieater than 90,
Extrusionstemperatur liegt bei 275°C. Die erste Kalanderwalze hat eine
Temperatur von 57°C und die nachfolgenden Walzen haben eine Temperatur
von 50.°C. Die G_eschwindfgkeit des Abzuges und der Kalanderwalzen liegt bei

1,7 m/min.

Die hergestelite PET-Platte hat folgendes Eigenschaftsprqfil:

- Dicke , : 10 mm
- Oberfiachenglanz 1. Seite . : 116
* (MeRwinkel 20°) 2. Seite : 114
- Lichttransmission -1 0%
- WeiRgrad . : 132
- Einférbung ~: wei8, homogen
- ‘Oberflachendefekte : keine

(Stippen, Blasen, Orangenhaut) -

- Schlagzdhigkeit a,, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzahigkeit a, nach lzod : 5,3 kJ/m?
- Kaltformbarkeit : gut

- Kristallinitat | 10 %
Beispiel 4

Analog Beispiel 3 wird eine eingeférbte Platte hergestellt, wobei ein

Polyethylenterephthalat eingesetzt wird, das folgende Eigenschaften aufweist:

SV (DCE) ' : 1200

IV (DCE) | o . :0,81dlg
Dichte o : 1,37 glom?®

Kristallinitat :36%



preferably greater than 100 and the |ight transm ssion,
accordance wth ASTM D 1003, is preferably 15
preferably | ess than 3% ‘The sheet- according to the invention
furthernore has opaque, honbgeneous optical properties. In the
case of polyet repht hal ate, preferably no fractur r n
the sheet duri %bneas{a?enent of the 20 Char py i npact strengtﬁcg'?'g#fo?ng
(measured in accordance with | SO 179/ 1@7 Furthernore, the |zod

not ched i npact strength ak (nmeasured in accordance with |SO 180/ 1A) of
the sheet is pKebstsilitbtlymetzpuhiet Tgnge from 2.0 to: 242‘(:8 0 kJ/n2,

particul-arlype.ferabl in the ra efr 4.0 25 /rr[err]
Pol yet hyl ene t SFSTAHSEL %3?@%’9%88 ng a crys?& %245\1

T[err], measur RechAYKRRES Krﬁtﬁﬁl@éﬁéﬁdt@ﬂﬂ{)@?&ﬂpwg 157€é' orimetry) with a
heating-up rate of 10[err]C/ m nute FFom %Zé)[err]c to 280[err]C,

preferably froRelydipersitéat Mg/Mzo[err]C, a
Glaslibergangstemperatur : 82°C

measured in
| ess than 5% particularly

Das Titahdioxid-Masterbatch setzt sich aus 36 Gew.-% dés unter Beispiel 1
beschriebenen Titandioxids und aus 70 Gew.-% des Polyethylenterephthalat—
Poiymeren dneses Beispiels zusammen.

Die Extrusionstemperatur liegt bei _274°C. Die erste Kalanderwalze hat eine
Temperatur von 50°C und die nachfolgenden Walzen haben eine Temperatur
von 45°C, Die Geschwindigkeit des Abzuges und der Kalanderwalzen liegt bei
1,2 m/min.

Die hergestelite, weill eingefdrbte PET-Platte zeigt folgende'é Eigenschaftsprofit:

mel ting p0|nt -

Dicke 158 mm
Oberflachenglanz 1. Seite 112
{(MeRBwinkel 20°) 2. Seite 111
Lichttransrﬁission 0%
Weildgrad ;138
Einfarbung : weil3, homogen
Oberfidchendefekte : keine
(Stippen, Blasen, Orangenhaut)

Schiagzahigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
Kerbschlagzéhigkeit a, nach lzod : 5,4 kd/m?
Kaltformba_rkeit : gut
Kristallinitét :0,4 %

Beispiel 5



30 crystallization tenperature range T[err] of between 75[err]C and
280ierr] C, preferably 75[err]C and 260[err]C, a glass transition
tenperature T[err] of between 65[err]C and 90[err]C and a density,

measured -in accordance with DIN 53479, of 1.30 to 1.45 g/cnferr] and a
crystallinity o n- 5% and 65% 35 preferably 25%to 65%&{,&,027'
preferred polyners as starting : . 02173 .
materials for production of the sheet. 28he bul k density, nmeasured in
-accordance wth DI N 53466, is preferably between 0.75 kg/dnierr] and

1.0 kg/dnferr] Analag Beispier2 ivind einé eingefafore Btye hbrjestsin. 50GEA.-% des

kg/drr[err]

an 0.
Q’oIyethyIenterepﬁthargte!;ollrmeren aus Beispiel 2 werden mit 30 Gew.-%

Recyklat aus diesem Polyethylen_terephthal_at-Polvmeren und 20 Gew.-% des

Titandioxid-Masterbatches abgemischt.

Die hergestelite eingefarbte PET-Platte hat folgendes Eigenschaftsprofil:

- Dicke : 6 mm

- Oberflichenglanz 1. Seite : 119
(MeBwinkel 20°) 2. Seite 1118

- Lichttransmission :0 %

- WeilRgrad 1125

- Einférbung : wei3, homogen

- Oberflichendefekte : keine
(Stippen, Blasen, Orangenhaut)

- Schlagzéhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch

- Kerbschlagzdhigkeit a, nach Izod : 5,0 kJ/m?

- Kaltformbarkeit : gut

- Kristallinitét 0%

Beispiel 6

'Analog Beispie! 1 wird eine eingeféirbte Platte hergestelit. Die Platte ist nicht

. weiB, sondern griin eingefdrbt. Die 3 mm dicke, grin eingeférbte Platte enthéit

- als Hauptbestandteil das Polyethylenterephthalat-Polymere aus Beispiel 1 und 7

Gew.-% Pigmentgran 17.
Pigmentgrin 17 ist ein Chrom_oxid (Cr,05) der Fa. BASF (® Sicopalgrin 9996).

Das Chromoxid wird wie das Titandioxid' in Form eines Masterbatches

zugegeben. Das Masterbatch setzt sich aus 35 Gew.-% Chromoxid



The pol'ydi spersity Merr]/Merr] of the polyethyl ene terephthal ate

measured by neans of GPC is preferably between 1.5 and 6.0, preferably
between 2.5 and 6.0, and particularly preferably between 3.0 and 5.0.
10 In a particularly preferred enbodi nent, the sheet accord- - ing to
t he invention | ided with a UV stabilizer as l'i ght ol ] .
The concentr at ib?)%&(r) ydt7he light stabilizer is preferably m‘@gﬁge
fromO0.01 to 5% by wei ght based on the 15 28ight of the crystallizable
therrmplastlc Light, in particular the ultraviolet portion of solar
~radi ation, i.e® Sinepaigui Bﬁgﬁh undrigfe Gevorte2@es PolygthylemterephthaiatiPolyneren

degradatlon proce astics, as a consequence of which not
- only does the M éggsgpgezaur %Hﬁg change, owing to a change in color or

yel | owi ng, but the mechani cal - physical properties are also
adversely Vor der Extrusion werden 80 Gew.-% des Polyethy]enterephthalat-Ponmeren
aus Beispiel 1 mit 20 Gew.-% des Chromoxid-Masterbatches gemischt und

5 Stunden bei 170°C getrocknet.

Dann wird wfe in Beispiel 1_beschrieben eine 3 mm dicke, griin eingefdrbte

Platte hergestelit, die folgende Eigenschaften aufweist:

- Dicke : 3 mm

- Oberflichenglanz 1. Seite : 130
{(MeRwinkel 20°) 2. Seite : 129

- Lichttransmission 10,5 %

- Einfarbung : griin, homogen

- Oberfldchendefekte : keine

(Stippen, Blasen, Orangenhaut)

- Schlagzdhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzéhigkeit a, nach lzod : 4,6 kJ/m?
- Kaltformbarkeit : gut

- Kristallinitat 0%
Beispiel 7

Analog Beispiel 2 wird eine eingefarbte Platte hergestelit. Die Platte enthalt
3 Gew.-% Titandioxid und 3,5 Gew.-% Chromoxid.

Das Titandioxid-Masterbatch setzt sich aus 30 Gew.-% des unter Beispiel 1
beschriebenen Titandioxids und aus 70 Gew.-% des Polyethylenterephthalat-

Polymeren aus Beispiel 2 zusammen.

Das Chromoxid-Masterbatch setzt sich aus 35 Gew.-% des unter Beispiel &



af f ect ed. | nhi bition of these phot ooxi dati ve degradati on processes
I's of considerable industrial and econom c inportance, 25 since ot herw se

it he possible uses of nunmerous therno- plastics are limted drastically.
Pol yet hyl ene terephthal ates, for exanple, start to absorb UV |ight even
at bel ow 360 nmw@Bézdaiei r absorption I ncreases consi derabll;%lp&g% 220

nmand is.-very .pro- 30 nounced bel ow 300 nm The maxi num absor’pti on 1“4

bet ween 280 and 300 nm | 30 - 14 -

beschriebenen Chromoxids (Sicopalgriin 9996) und aus 65 Gew.-% des Poly-
ethylenterephthalat-Polymeren aus Beispiel 2 zusammen.

Vor der Extrusion werden 80 Gew.-% des Polyethylénterephthalat-Polvmeren
aus Beispiel 2 mit 10 Gew.-% des Titandioxid-Mastérbatches und 10 % des
Ch_romoxid-Maste'rbatches gerhischt und 5 Stunden bei 170°C getrocknet.
Dann wird wie in Beispiel 2 beschrieben eine 6 mm dicke Platte hergestelit, die

folgendes Eigenschaftsprofil aufweist:

; Dicke | . 6 mm

- Oberflichenglanz 1. Seite : 125
(MeBwinkel 20°) 2. Seite 1125
- Lichttransmission 0%
- Einférbung _ : gedecktes Hellgrin, homog'en_
- Obérfléchendefekte : keine
(Stippen, Blasen, Orangenhaut)
- Schiagzahigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzahigkeit a, nach 1zod : 5,3 kJ/m?
- Kaitformbarkeit : gut

- Kristallinitat :0 %
Vergleichsbeispiel 1

Analog Beispiel 1 wird eine eingeféirbte Platte hergestellt. Das eingesetzte
Polyethylentherephthaiat hat eine Standardviskositdt SV (DCE} von 760, was
einer intrinsischen Viskositdt |V (DCE) von 0,62 dl/g entspricht. Die librigen

' Eigenschaften sind im Rahmen der MeRgenauigkeit mit den Eigenschaften des
Polyethylenterephthalats aus Beispiel 1 identisch. Das Titandioxid-Masterbatch,
die Verfahrensparameter und die Terhperatur werden wie in Beispiel 1 gewéhlt.
Infolge der niedrigen Viskositat ist keine Plattenherstelmng mdglich. Die
Schmelzstabilitét ist ungem‘]gend', so daBl die Schmelze vor dem Abkﬁhlen auf



In the presence of oxygen, chiefly chain splitting but no crossl i nki ng

i s gbserved.

. Car bon nonoxi de, carbon di oxi de
t he predom nant phot ooxi dati on
addition to direct
which li k

and carboxylic acids are

products in ternms of amount. In
5 photolysis of the ester groups, oxidation reactions

W seRpggsul t in the formation of carbon dioxi der\bir%ﬁssmzns
e .

peroxi de radicals nmust also be taken i-nto consideration.

phot ooxi dati on of pol yethyl ene terephthal aBds can al so lead, via
splitting of hydrogen in the a-position of 10 the ester groups, to
hydr oper oxi dederaKdlathdeowpizentzusammenfglitoduct s t hereof and to associ at ed

chain splitting

page 203).
chem cal co
processes of

(H Day, DM Wles:

J.

Appl. Polym Sci. 16, 1972,

UV stabilizers or UV absorbers as light stabilizers are 15
chdbeidpiele®: i ntervene in the physical and chem cal

| i ght-induced degradati on.

Car bon black and ot her pigments

can partly have the effect of |ight prot ection. However, these
substances argnaiog Beispiel 2 wird eine eingeférbte Platte hergestellt, wobei auch das

Polyethylenterephthalat éus Beispie!l 2 und das Titandioxid-Masterbatch aus

Beispiel 2 eingesetzt werden. Die erste Kalanderwalze hat eine Temperatur von

83°C und die nachfolgenden Walzen haben jeweils eine Temperatur von 77°C.

Der Glanz ist deutlich reduziert. Die Platte zeigt Oberflichendefekte und

Strukturen. Die Optik ist fiir eine eingefdrbte Anwendung unakzeptabel.

Die hergestelite Platte Hat folgendes Eigenschaftsprofil:

- Dicke

- Oberfidchenglanz 1. Seite
(MeRwinkel 20°) 2. Seite

- Lichttransmission

- Einférbung

. Oberflichendefekte

(Stippeh, Blasen, Orangenhaut)

- Schlagzahigkeit a,, nach Charpy

- Kerbschlagzéhigkeit a, nach lzod

- Kaltformbarkeit

-  Kristallinitat

: 6 mm

: 85 (Triib- und Klarflecken)

: 82 (Triib und Klarflecken)
0%

: scheint inhomogen, da die
Oberflédche starke Strukturen,

Blasen und Risse zeigt

: scheint inhomogen, da die
Oberfldche starke Strukturen,

Blasen und Risse zeigt

: kein Bruch
: 5,1 kJ/m?
: gut

:ca. 9%



unsui t-abl e for sheets, since they lead to a change in 20 color. Only -
organi c and organonetal |l i ¢ conpounds which I npart no or only an
extrenely slight change in color to .~ the thernoplastic to be stabilized
are suitable for anor phous sheets. Suitable light stabilizers
or WV stabilizewpoghsreyfor 25 exanple, 2-hydroxybenzophenonespergppoginairs

2- hydr oxybenzotri azol es, or ganoni ckel conpounds, salicylic esters,

ci nnam c acid ester derivatives, resorcBRol nonobenzoates, oxalic acid
ani | i des, hyda?x benzoi c esters, sterically hindered . am nes and
triazines, -ﬂ%@?b§ybenzotriazoles and 30 triazines being preferred.
In a particularly preferred enbodi nent, the col ored, anor phous sheet

according to the invention conprises,.as . the main constituent, .a
crystal | i zabl Apalpg Belispient wird einer 3 pirnidicke, dJ drstialillisidre byweilceiggefirbtes. 0%

by wei ght of 3pnomheMafte HePGSHENL, tis ik fiaLSbebianaleil das PO sthvioatbrduhEnsiat

gemaR Beispiel 1 und 6 Gew.-% Titandioxid sowie 1,0 Gew.-% des UV-
®

Stabilisators 2-(4‘,6-Diphenyl-1,3,5-triazih-2-yl)—5-(hexvl)oxyph_enol { Tinuvin

1577 der Fa. Ciba-Geigy) enthiit.

" Tinuvin 1577 hat einen Schmelzpunkt von 149°C und ist bis ca. 330°C
thermisch stabil.

1 Gew.-% des UV-Stabilisators Tinuvin werden direkt beim Rohstoffhersteller in

das Polyethylenterephthalat eingearbeitet.

Vor der Extrusion werden 80 Gew.-% des mit 1,0 Gew.-% Tinuvin 1577
ausgeristeten Polyethylenterephthalats und 20 Gew.-% des Titandioxid-
Masterbatches 5 Stunden bei 170°C in einem Trockner getrocknet.

Die hergestellte, weiB} eingeférbte Platte zeigt dieselben Eigenschaften wie die
Platte nach Beispiel 1.

Nach je 1000 Stunden Bewitterung pro Seite mit Atlas Ci 65 Weather Ometer
‘zeigt die PET-Platte folgende Eigenschaften: '

- Dicke : 3 mm

- Oberfldchenglanz 1. Seite | : 125
(MeBwinkel 20°) 2. Seite ' : 123

- Lichttransrﬁission - : 0%

- WeiRgrad ' : 108 %

- Einférbung : o vs;eilz., homogen

- ODberflachendefekte : ¢ keine



-

-"15 - (structuré in Figure la) or 0.01 %by weight to 5.0% by
wei ght of 2,2' -nethylene-bis (6- (2H benzotriazol-2-yl) -4-

(1,1, 3,3-tetranet hyl butyl) - phenol (structure in Figure 1b). In a

" preferred enbodi nent, m xtures of these 5 two W stabilizers or m xtures

of at |east onqyghsidigse two UV stabilizers with other %éﬁﬁl’k’b gL s
I Zers

can al so be enpl oyed, the total concentration of light sta
preferably being between 0.01% by wei ght and3®%. 0% by wei ght, based on
~the weight of crystallizable polyethy- 10 Iene terephthalate.
. Weat heri ng t est $Riss&.eVetspnddungit after 5 to 7 years of ext ernal use,
- the UV-stabiliz qul d yel | owi ng rittl enment,
'l oss of gl oss %P%%ﬁ%kéﬂrafﬂa@é: ﬁ}gar(pr Yacki ng on‘the E‘EfF‘]?BJEE and no .
deterioration - Kerbschlagzéh:gkent a, nach lzod : : . 4,6 kJ/m?
- Kaltformbarkeit : gut
- Kristallinitat : 0%
Beispiel 9

Analog Beispiel 8 wird eine mit 1 % Tinuvin 1577 UV-stabilisierte, eingeférbte
Platte hergestellt, wobei das Polyethylenterephthalat gem&R Beispiel 2
eingesetzt wird.

Das Titandioxid-Masterbatch setzt sich aus 30 Gew.-% des unter Beispiel 1
beschriebenen Titandioxids und aus 70 Gew.-% des Polyethylenterephthalats

dieses Beispiels zusammen.

Die Extrusionstemperatur liegt bei 280°C. Die erste Kalandarwalze hat eine
Temperatur von 66°C und die nachfolgenden Walzen haben eine Temperatur
von 60°C. Die Geschwindigkeit des Abzuges und der Kalanderwalzen liegt bei

2,9 m/min.

Das hiér verwendete Verfahren entspricht dem nach Beispiel 2.
Die hergestellte, gedeckt weif eingefdrbte PET-Platte hat dieselben

- Eigenschaften wie die Platte nach Beispiel 2.

Nach je 1000 Stunden Bewitterung pro Seite mit Atlas Ci 65 Weather Ometer
zeigt die PET-Platte folgende Eigenschaften:

- Dicke _ ' : " 6 mm
- Oberflichenglanz 1. Seite : 118
(MeBwinkel 20°) 2. Seite : 117

- Lichttransmission . : 0%



15 in the nechanical properties. In addition, a good ability to be
shaped in the cold w thout fracture, without hair cracks and/or w thout
white fracture was found conpletely unexpect edly, so that t he sheet
according to the invention can be shaped and 20 bent w thout the action of
t enper at ur e. Furt hernore, neasurenents have shown that the sheet
according to twe9osss2ntion is poorly conbustible and poor |IRCHERASHPAT e,
so that it is suitable, for exanple, fog ,interior applications and in
fexhi F\i tion const[luct i on. 25 The sheet acé%r ding to the invention

urt hernore ca recycl ed without probleng, w thau ol lution of the
envi r onnent ahgvﬁﬁPWut | oss in the mechgni cal mSro- 14} L‘élrot i es, which
nmeans that it. 'E,cnfgﬂ;utnigcul arly suitable for yse aswéiRphbmogend

advertising signs or other advertising 30 articles.
- Oberflachendefekte : keine

{Risse, Versprédung)

- Schlagzdhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzéhigkeit a, nach Izod : 5,0 kJ/m?
- Kaltformbarkeit : gut

- Kristallinitat : 0%
Beispiel 10

Analog Beispiel 9 wird eine mit 1,0 Gew.-% Tinuvin 1577 UV-stabilisierte,
eingeférbte Platte hergestellt. Die Extrusionstemperatur liegt bei 275°C. Die
erste Kalanderwalze hat eine Temperatur von 57°C und die nachfolgenden
Walzen haben eine Temperatur von 50°C. Die Geschwindigkeit des Abzuges

und der Kalanderwalzen liegt bei 1,7 m/min.

Das hier eingesetzte Verfahren entspricht dem Verfahren nach Beispiel 3. Die
hergestellte PET-Platte hat dasselbe E_igenschaftsprofil wie die Platte nach

Beispiel 3.

Nach je 1000 Stunden Bewitterung pro Seite mit Atlas Ci 65 Weather Ometer
zeigt die PET-Platte folgende Eigenschaften:

- Dicke ' : . 10 mm

- Oberflachenglanz 1. Seite : 115
{(MeBwinkel 20°) 2. Seite : 112

- Lichttransmission : 0%

- Weifdgrad o 128 %

- Einfrbung : weiR, homogen

- Oberfldchendefekte : keine

(Risse, Versprédung)



In the UV-stabilized enbodi ment, the sheet possesses enhanced

weat hering stability and increased UV stability. This nmeans that the
sheets are damaged only to an ex- tremely | ow extent or not at all by
weat hering and - : - 16 - sunl i ght or
by other UV radiation, making the sheets suitable for exterior
applications AVpe3s28%iti cal interior applications. In paricritsbésirs
after a nunber of - years of external us t he sheets shoul d not show any
5 yellow ng, any enbrittlenment or cracki né’%f t he surface, nor any

deterioration {n.the nechanical properties. . The production of the
col or ed, amr’ﬁgﬂggmglfe'&@c&?&r’r%hgmy to the ifvent F%'E’ %’é‘ﬁﬁbe carried out,

for exanpl e, -ed3chlagzahigkeit a, nach lzod o 5,2 kJ/m?
- Kaltformbarkeit : gut
- Kristallinitét : 0%
Beispiel 11

Analog Beispiel 10 wird eine mit 1 Gew.-% Tinuvin 1577 UV-stabilisierte
eingefédrbte Platte hergestelit, wobei das in Beispiel 4 beschriebene

Polyethylenterephthalat eingesetzt wird.

Das Titandioxid-Masterbatch setzt sich aus 30 Gew.-% des unter Beispiel 1
beschriebenen Titandioxids und aus 70 Gew.-% des Polyethylenterephthalats

dieses Beispiels zusammen.

Die Extrusionstemperatur liegt bei 274°C. Die erste Kalanderwalze hat eine
Temperatur von 50°C und die nachfolgenden Walzen haben eine Temperatur
von 45°C. Die Geschwindigkeit des Abzuges und der Kalanderwalzen liegt bei

1,2 m/min.

Das hier eingesetzte Verfahren entspricht dem Verfahren nach Beispiel 4. Die
hergestelite, weil eingefdrbte PET-Platte zeigt dasselbe Eigenschaftsprofil wie
die Platte nach Beispiel 4. )

Nach je 1000 Stunden BeWitterung pro Seite mit Atlas Ci 65 Weather Ometer
zeigt die PET-Platte folgende Eigenschaften:

- Dicke - : 15 mm

- Oberfldchenglanz 1. Seite : 110
{MeBwinkel 20°) 2. Seite : 109

- Lichttransmission : 0%

- WeiRgrad : 134 %



extrusion process in an extrusion |ine. 10 Such an extrusion line is

shown in diagramformin Figure 2. It essentially conprises - an
extruder (1) as a plasticizing unit, - a slot die (2) as a die for
shapi ng, - a polishing stack/calender (3) as a sizing die, 15 -
cooling bed (4) and/or a roller conveyor (5) for after-cooling,

- t ake- of f rWDI96/38287 - a separating saw (7), - PCTEPIGOITS

trimm ng devi

ce (9) and, if appropriate, 2Q a stacking device (8).

The process conprises drying the crystalli 2l e ther mo- plastic, if

appropri ate,
col orant and,

d.then nmelting it in the ext ruder,, . e with the
) 'f‘fazigﬂngri at e, with the UV &tabi Hei’%ﬁ%'@ﬁgéﬁl ng the nel

t hrough a di e @berfiictiehbefeksézi ng it, polishing:it aggingooling it in the
pol i shing stack, before the sheet is cut to di nension.

(Risse, Versprédung)

- Schiagzadhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzhigkeit a, nach Izod : 5,2 kJ/m?
- Kaltformbarkeit ' : gut '
- Kristallinitat : 0,4 %
Beispiel 12

®

Analog Beispiel 9 wird eine mit 1,0 Gew.-% Tinuvin 1577 UV-stabilisierte,

eingeférbte Platte hergestelit. 50 Gew.-% des Polyethylenterephthalats aus
Beispiel 2 werden mit 30 Gew.-% Recyklat aus diesem Polyethylenterephthalat
und 20 Gew.-% des Titandioxid-Masterbatches abgemischt.

Das hier eingesetzte Verfahren entspricht dem Verfahren nach Beispiel 5. Die
hergestelite eingefirbte PET-Platte hat dasselbe Eigenschaftsprofil wie die Platte

nach Beispiel b.

Nach je 1000 Stunden Bewitterung pro Seite mit Atlas Ci 65 Weather Ometer
zeigt die PET-Platte folgende Eigenschaften:

- Dicke : 6 mm

- Oberflschenglanz 1. Seite : 116
{MeRwinkel 20°} 2. Seite : 116

- Lichttransmission : 0%

- WeiRgrad : 122 %

- Einférbung ' : wei, homogen

- Oberflachendefekte : . keine

{Risse, Versprédung)
- Schlagzéhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch

a

t



The précess for the production of the sheet according to
I s described in detail below using the
t er epht hal at e.

the invention
exanpl e of pol yet hyl ene
30 The polyethylene terephthalate is preferably

dried, before the extrusion, at 160 to 180[err]C for 4 to 6 hours.
The pol yethyl ene terephthalate is nelted in the extruder. The
tenperature ofwobessesT nelt is preferably in the PCT/EP96/02175
- 17 - range from 250 to 320[err]C, it _then being possible for the
tenperature of the nmelt to be established e8dentially

- Kerbschlagzahigkeit a, nach lzod 4,7 kJ/m?

- Kaltformbarkeit : gut

- Kristallinitat : 0%

Beispiel 13

Analog Beispiel 9 wird eine weil eingefdrbte Platte hergestelit. Als UV-
Stabilisator werden 0,8 Gew.-% des UV-Stabilisators 2,2'-Methylen-bis-{6-(2H-
®

benzotriazol-2-9|)-4—(1,1,3,3-tetramethyl-butyl)-phenol ( Tinuvin 360 der Fa.

Ciba-Geigy), bezogen auf das Gewicht des Polymeren, eingesetzt.

Tinuvin 360 hat einen Schmelzpunkt von 195°C und ist bis ca. 350°C
thermisch stabil.

Wie in Beispiel 8 werden 0,8 Gew.-% des UV-Stabilisators Tinuvin 360 direkt
beim Rohstoffhersteller in das Polyethylenterephthalat eingearbeitet.

Die hergestelite, UV-stabilisierte Platte weist folgende Eigenschaften auf:

Kaltformbarkeit

Dicke 6 mm
Oberflachenglanz 1. Seite : 123
(MeRwinkel 20°) 2. Seite 1122
Lichttransmission 0%
WeilRRgrad : 128
Einfarbung : weil}, homogen
. Oberflachendefekte : keine
(Stippen, Blasen, Orangenhaut)
Schiagzéhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
Kerbschlagzahigkeit a, nach lzod : 5,2 kJ/m?

: gut



both by the tenperature -of the extruder and by the residence tinme of
the-nelt in the extruder. 5 The colorants (inorgani c and/ or organic

pi gnents and, if desired, soluble dyes) and, if appropriate, the |ight
stabilizer can be netered in in the desired concentration - by the
actual manufacturer of the raw material or can be metered into the
extruder in thwowesssse of production of 10 t he sheets. PCIIEPObR4d ar
pref erence, however, is given to the addi tinn of the coloring additive
or additives by way of naster- bat ch chnol ogy or by way of the solid
pi gment pre- _ d In this case the orgapgig and/ or inorganic 15

pi gnent and, if de@ﬁt%bﬂg%e sol ubl e dye and/or"t e‘%l I ght stabilizer
are dispersed conpletely in a solid carrier material. Suitable
carriers are certain resins, the . polyner to be colored,.i | f, or else
ot her pol ymer ch fe 1%8&?“&1’%" Sevyirereng PEP”%Sﬁﬁé?'FﬂPB‘ ﬁiﬂf’ﬁd@tééeveéthe'
crystal |1 zabl@meter idigt GRPERPIdtte folgende Eigenschaften:

- Dicke : 6 mm

- Oberflichenglanz 1. Seite : - 118
{MeRwinkel 20°} 2. Seite : 117

- Lichttransmission : 0%

- Weiigrad | : 123 %

- Einfarbung : weill, homogen

- Oberflachendefekte : keine

(Risse, Versprédung)

- Schlagzdhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch

- Kerbschlagz&higkeit a, nach izod ' : 5,0 kJ/m?
- Kaltformbarkeit : gut

- Kristallinitét : 0%

Vergleichsbeispiel 3

Analog Beispiel 8 wird eine weiB eingefirbte, UV-stabilisierte Platte hergestelit.
Das eingesetzte Polyethylenterephthalat hat eine Standardviskositat SV (DCE)
von 760, was einer intrinsischen Viskositat IV (DCE) von 0,62 dl/g entspricht.
Die Gibrigen Eigenschaften sind im Rahmen der MeBgenauigkeit mit den
Eigenschaften des Polyethylenterephthalats aus Beispie! 1 identisch. Das
Titandioxid-Masterbatch, die Verfahrensparameter und die Temperatur werden
wie in Beispie! 1 gewahlt. Infolge der niedrigen Viskositat ist keine
Plattenherstellung méglich. Die Schmelzstabilitat ist ungeniigend, so daB die

Schmelze vor dem Abk{hlen auf den Kalanderwalzen zusammenfalit,

Vergleichsbeispiel 4



It is inportant that the particle size and bul k density of the solid
pi givent preparation or masterbatch are simlar to the particle size
and bul k density of the crystallizable thernoplastic, in order that
honobgeneous 25 distribution and thus coloration can take place. ° The
melt then | eaves the extruder through a die. This die Is preferably a
sl ot die. WO Jums287ET nel ted by the extruder and shaped by ®CTiEB6di?s
is sized by polishing calender rolls, i.e. cooled inten- 30 sively and
pol i shed. The cal ender rolls can be arran for exanple inan |-,

e cony SRR BeRHIS Phinayne RS, Ao g Bt OBl gmare: 1o

length and jedoch keinen UV-Stabilisator enthalt, wird der Bewirtterung ausgesetzt.

Nach j ie 1000 Stunden Bewitterung pro Seite mit Atlas Ci 65 Weather Ometer
zeigt die PET-Platte folgende Eigenschaften:

- Bicke : : 3 mm

- Oberfldchenglanz 1. Seite : 88
(MeBwinkel 20°) 2. Seite : 86

- Lichttransmission : 0%

- WeiRRgrad : 81 %

- Einfdrbung . : wei3-gelblich

- Oberflichendefekte : Oberfliche ist stumpf und
(Risse; Versprédung) zeigt eine starke Vergilbung

- Schiagzéhigkeit a, nach Charpy : volikommener Bruch bei

44,2 kJ/m?

- Kerbschlagzshigkeit a, nach lzod : 1,6 kJ/m?

- Kaltformbarkeit " Ribildung

- Kristallinitdt : 0%

Visuell betrachtet zeigt die Platte eine starke Vergilbung.

Beispiel 14

Es wird eine 3 mm dicke, weil eingefirbte, amorphe Platte hergestelit, die als
Hauptbestandteil Polyethylenterephthalat und 6 Gew.-% Titandioxid enthéit.

Das Titandioxid ist vom Rutiltyp und ist mit einer anorganischen Beschichtung
aus Al,05; und mit einer organischen Beschichtung aus Polydimethylsiloxan

gecoatet. Das Titandioxid hat einen mittleren Teilchendurchmesser von 0,2 um.



finally stacked. The thickness of the PET sheet is essentially

det er m ned by the take-off, which is positioned at the end of the
cooling zone, the cooling (polishing) rolls coupled to 5 this in terns of
speed, .and the conveyi ng speed of the extruder on the one hand and the
di stance between the roll's on the other hand. Bot h singl e-screw
and tw n-screvwedssszszr s can be enpl oyed as the extruder. pcrkPosiolire
slot die preferably conprises the disnmountabl e die body, the lips and

the restrictor bar for flow regul ation
Das Polyethylenterephthalat, aus dem die eingefarbte Platte hergestelit wird,
hat eine Standardviskositidt SV {DCE) von 3490, was einer intrinsischen
Viskositat 1V {DCE) von 2,45 di/g entspricht. Der Feuchtigkeitsgehalt liegt bei <
0,2 % und die Dichte {DIN 53479) bei 1,35 glcms. Die Kristallinitat betragt 19
%, wobei der Kristallitschmelzpunkt nach DSC-Messungen bei 243°C liegt. Der
Kristallisationsternperaturbereich T, liegt zwischen 82°C und 243°C. Die
Polydispersitdt M, ,/M,, des Polyethylenterephthalats betrdgt 4,3, wobei M,, bei
225 070 g/mo! und M,, bei 52 400 g/mol liegt. Die Glaslibergangstemperatur
liegt bei 83°C. '

Das Titandioxid wird in Form eines Masterbatches zugegeben. Das Masterbatch
setzt sich aus 30 Gew.-% des beschriebenen Titandioxides als
Wirkstoffkomponente und 70 Gew.-% des beschriebenen Polyethylen-
terephthalats als Tragermatenal zusammen.

Vor der Exfrusion werden 80 Gew.-% des Polyethylenterephthalats und 20
Gew.-% des Titandioxid-Masterbatches 5 Stunden bei 170°C in einem Trockner
getrocknet und dann in einem Einéchneckenextruder bei einer
Extrusionstemperatur von 286°C durch eine Breitschlitzdise auf einen
Glittkalander, dessen Walzen S-férmig angeordnet sind, extrudiert und zu einer
3 mm dicken Platte geglattet. Die erste Kalanderwalze hat eine Temperatur von
73°C und die nachfolgenden Walzen haben jeweils eine Temperatur von 67°C.
Die Geschwindigkeit des Abzuges und der Kalanderwalzen liegt bei 6,5 m/min.

Nach der Nachkiihlung wird die weie, 3 mm dicke PET-Platte mit Trenns&égen
an den Randern gesdumt, abgelédngt und gestapelt.
Die hergestelite, weiR eingeférbte Platte zeigt folgende Eigenschaften:

- Dicke : 3 mm
Oberflachenglanz 1. Seite : 131
{(MeRwinkel 20°) 2. Seite : 129



via the width. For this, the restrictor bar can be bent by tension and

pressure screws. The thickness is set by adjusting the lips. It is

i mportant to ensure that the 15 PET and the |lip have a uniform
tenperature, since other- wi se the PET nelt flows out .in different

t hi cknesses as aresult of the different flow paths. The si zing
die, i.e. thewwdsrssgrng cal ender, gives the PET nmelt the pozmepea2darst he
di mrensions. This is effected 20 by freezing to below the glass transition
t enperature by means of cooling and pd1shing. Shaping should no | onger
take place in this state, since otherw se surface_defects would formin
t hi s cool ed -st at d-iclgransmissioBason, t he cal&®er rolls are preferably

~driven jointly. . 25 perature of the calgnder rolls nmust be | ower
- than the cry&@f‘%éi?ei melting tenperature in order to avoid stick-
~ing of the RET neBihfarbbagPET nelt | eaves the slovei bomogeni th a

tenpérature of 240 tq ,,300[1§rH C. The first _%ol | shing/cooling roll has a
t enper at ur e “of bePherdidcogpdetekte 30  and 80[err] ,e"lfependi ng on the out put

and sheet thi cknqg&ginpen, Bld¥ens TrahgensaaN@) cooler roll cools the second
or other surface. :

- Schiagzéhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzahigkeit a, nach Izod : 4,8 kJ/m?
- Kaltformbarkeit _ : gut

- Kristallinitat :0%
Beispiel 15

Analog Beispiel 14 wird eine eingeférbte Platte hergestellt, wobei ein

Polyethylenterephthalat eingesetzt wird, das folgende Eigenschaften aufweist:

SV (DCE) : 2717

IV (DCE) : 1,9 dl/g

Dichte . 11,38 g/cm3
Kristallinitat 144 %
Kristallitschmelzpunkt T, : 245°C
Kristallisationstemperaturbereich T, : 82°C bis 245°C
M,, : 175 640 g/mol
M, _ : 49 580 g/mol
Polydispersitét M, /M, 12,02

Glastibergangstemperatur : 82°C

Das Titandioxid-Masterbatch setzt sich aus 30 Gew.-% des unter Beispiel 15
beschriebenen Titandioxids und aus 70 Gew.-% des Polyethylenterephthalats

dieses Beispiels zusammen.

Die Extrusionstemperatur liegt bei 280°C. Die erste Kalanderwalze hat eine

Temperatur von 66°C und die nachfolgenden Walzen haben eine Temperatur



If the tenperature of the first polishing/cooling roll is out si de the
stated range of 50[err]Cto 80[err]C, it is difficult

- 19 - to obtain an anorphous sheet having a thickness of 1 mm

or nore in the desired quality. - Wil e the sizing device freezes the
PET surfaces as snmoot hly as possible and cools the profile to the
extent 5 thwosesses di nensionally stable, the after-cooli ngpEgipgiRarrs

| owers the tenperature of the PET sheet to Xértually room t enper at ur e.
After-cooling can take place on a roller board. The speed of the

take-of f shou‘l,‘gin %’&‘?%igiéeastcﬁgvindigkeit des Abzuges und der Kalanderwalzen liegt bei
2,9 m/min.

Die hergestelite, gedeckt weiR eingeférbte PET-Piatte hat folgende

Eigenschaften:

- Dicke . :6mm

- Oberfldachenglanz 1. Seite 1124
{(MeBwinkel 20°) 2. Seite - : 121

- Lichttransmission ' : 0%

- WeilRRgrad _ : 125

- Einfarbung : weild, homogen

- Oberflachendefekte : keine

(Stippen, Blasen, Orangenhaut usw.)

- Schlagzéhigkeit a,, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzéhigkeit a, nach lzod  : 5,1 kJ/m?
- - Kaltformbarkeit tgut

- Kristallinitdt :0 %
Beispiel 16

Analog Beispie! 15 wird eine eingeférbte Platte hergestellt. Die
Extrusionstemperatur liegt bei 275°C, Die erste Kalanderwalze hat eine
Temperatur von 57°C und die nachfolgenden Walzen haben eine Temperatur
von 50°C. Die Geschwindigkeit des Abzuges und der Kalanderwaizen liegt bel

1,7 m/min.
Die hergestellte PET-Platte hat folgendes Eigenschaftsprofil:
- Dicke : 10 mm

- Oberflachenglanz 1. Seite : 118
(MeRwinkel 20°) 2. Seite : 115



precisély with the speed of the calender rolls in order 10 to avoid

defects and variations in thickness. As additional devices, the
extrusion |line for production of sheets can conprise a separating saw
as a device for cutting to length, the edge trimer, the stacking unit
and a control station. The edge or margin trimer is 15 advantageous,
since under oRobadsas? Circunstances the t hi ckness i n t hePCEERYSN2175
region may be nonuniform The t hi ckness_and vi sual properties of the
sheet are neasured at the control stat4®n. As a result of the
surprising | arge nunber of excellent 20 properties, the colored and
anor phous sheet add@HHAAEMISSION  the jnvent | on:i&%ut st andi ngly suitable
for a large _ ng‘g'ra@f various uses, for examgge for interior panel-
ing, for exhibition construction and exhibition articles, for signs,
in shop fitti-ng afEinfénBUMgconstruction, as 25 adveift homagenrticl es, as
menu ‘st ands and as()t?e%ggﬂgﬁcliéfekte t ar get boards.'keine
{Stippen, Blasen, Orangenhaut usw.}

- Schlagzéhigkeit a,, nach Charpy : kein Bruch

- Kerbschiagzéhigkeit a, nach lzod : 5,3 kd/m?

- Kaltformbarkeit : gut

- Kristallinitét :0 %

Beispiel 17

Analog Beispiel 16 wird eine eingeférbte Platte hergestellt, wobei ein

Polyethylenterephthalat eingesetzt wird, das folgende Eigenschaften aufweist:

SV (DCE) : 3173

IV {DCE) ' | : 2,23 dl/g
Dichte :1,34 glcm3
Kristallinitt o 112 %
Kristallitschmelzpunkt T, : 240°C
Kristallisationstemperaturbereich T, : 82°C bis 240°C
M., : 204 660 g/mol
M, : 55 952 g/mol
Polydispersitdt M,,/M, : 3,66
Glasiibergangstemperatur : 82°C

Das Titandioxid-Masterbatch setzt sich aus 30 Gew.-% des unter Beispiel 14
beschriebenen Titandioxids und aus 70 Gew.-% des Polyethylenterephthalats

dieses Beispiels zusammen.

Die Extrusionstemperatur liegt bei 274°C. Die erste Kalanderwalze hat eine



the invention
for exanple,

In the UV-stabilized enbodi nent, the sheet according to
Is.also suitable for external applications, such as,

roofing, exterior paneling, cover- 30 ings, for applications in the
bui | di ng sector and bal cony panel i ng. The invention is
illustrated in nore detail in the followng with the aid of enbodi nent

exanpl es, W tWwaolys3s2e7 being limted by these. PCT/EP96/02175
- 20 - Measur enment of the individual ,groperties is carried out’
here in accordance with the foll ow ng standards or t echni ques.

Temperatur von 50°C und die nachfolgenden Walzen haben eine Temperatur
von 45°C. Die Geschwindigkeit des Abzuges und der Kalanderwalzen liegt-bei

1,2 m/min.

Die hergestellite, weil eingefdrbte PET-Platte zeigt folgendes Eigenschaftsprofili

Dicke : 15 mm
Oberfldchenglanz 1. Seite | : 1156
(MeBwinkel 20°) 2. Seite : 112
Lichttransmission :0%

- WeiBgrad : 141
Einfarbung _ : weifl, homogen
Oberflichendefekte : keine
(Stippen, Blasen, Orangenhaut usw.) '
Schlagzéhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
Kerbschlagzahigkeit a, nach lzod : 5,4 kJ/m?
Kaitformbarkeit : gut
Kristallinitét :0%

Beispiel 18

Analog Beispiel 15 wird eine eingefarbte Platte hergestellt. 50 Gew.-% des
Polyethylenterephthalats aus Beispiel 15 werden mit 30 Gew.-% Recyklat aus
diesem Polyethylenterephthalat und 20 Gew.-% des Titandioxid-Masterbatches

abgemischt.

Die hergestelite eingefdrbte PET-Platte hat folgendes Eigenschaftsprofil:



5 Measurenent et hods
determ ned in accordance with DN
nmeasured as the opti cal
accordance with 10
I nci dence -was set at 20[err].
by this. i nci -

The rays of I|ight

Surface gl oss:

The surface gloss is
67 530. The reflector value is

paramnmeter for the surface of a sheet. In
t he standards ASTM D 523-78 and | SO 2813,
Under the angle of
of light strilmwoo&ss2s®| at test surface and is

t he angl e of
I nci dence set, a ray
refl ected eocrEpssiozesed
dent on the photoel ectronic receiver

are indicated as a 15 proportional electrP®al value. The neasurement val ue
S di mensi onl ess and nust be stated together with the angle of
i nci dence. ~ & eness : 6 mm

- Oberflichenglanz 1. Seite 121

| {MeBwinkel 20°) 2, Seite : 120

- Lichttransmission 0%

- WeiBgrad : 127

- Einférbung : weil, homogen

- Oberfiichendefekte : keine

(Stippen, Blasen, Orangenhaut usw.)

- Schlagzéhigkeit a,, nach Charpy | : kein Bruch

- Kerbschlagzahigkeit a, nach lzod : 5,0 kJ/m?

- Kaltformbarkeit : gut

- Kristallinitat :0% )

Beispiel 19

Analog Beispie! 14 wird eine eingefirbte Platte hergestelit. Die Platte ist nicht
weill, sondern griin eingeférbt. Die 3 mm dicke, grin eingefdrbte Platte enthait
als Hauptbestandteil das Polyethylenterephthalat aus Beispiel 14 und 7 Gew.-%
Pigmentgrin 17. | _

Pigmentgriin 17 ist ein Chromoxid {Cr,03) der Fa. BASF (® Sicopalgriin 8996).

Das Chromoxid wird wie das Titandioxid in Form eines Masterbatches
zugegeben. Das Masterbatch setzt sich aus 35 Gew.-% Chromoxid
(® Sicopalgriin 9996} und 65 Gew.-% des Polyethylenterephthalats aus

Beispiel 14 zusammen.

Vor der Extrusion werden 80 Gew.-% des Polyethylenterephthalats aus
Beispiel 14 mit 20 Gew.-% des Chromoxid-Masterbatches gemischt und

5 Stunden bei 170°C getrocknet.

Dann wird wie in Beispiel 14 beschrieben eine 3 mm dicke, grin eingeférbte

Platte hergestellt, die folgende Eigenschaften aufweist:



The whiteness is determined with the aid of the electric 20 rem ssion

photoneter "ELREPHO' from Zeiss, Oberkochem (DE), standard Iight
source C, 2 normal observer. The . whi teness is defined as
WG = RY + 3RZ - 3RX WG = whiteness, RY, RZ, RX = corresponding
reflection 25 factors when using the Y, Z and X col or neasurenent
filter. The whiW@9¥¥a8¥dard used is a conpressi on nol di ng fﬁm,&{,?m
barium sulfate (DIN 5033, Part 9). ' Sy face defects: The surtace
defects are determ ned visually. 30 Char% I mpact strength aferr]:
This value is detqgaigped in accordance with IS0, :_ls?'%/rriL D.
- Oberfldchenglanz 1 Seite - : 128
{MeBwinkel 20°) 2. Seite : 1286
- Lichttransmission 10,2 %
- -Einférbung : griin, homogen
- Oberfldchendefekte : keine
(Stippen, Blasen, Orangenhaut usw.)
- ‘Schlagzdhigkeit a,, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzéhigkeit a, nach lzod : 4,6 kdfm?
- Kaltformbarkeit T gut
- Kristallinitat _ | :0%
Beispiel 20

Analog Beispiel 15 wird eine eingeférbte Platte hergestelit. Die Platte enthait
3 Gew.-% Titandioxid und 3,5 Gew.-% Chromoxid.

Das Titandioxid-Masterbatch setzt sich aus 30 Gew.-% des unter Beispie! 14
beschriebenen Titandioxids und aus 70 Gew.-% des Polyethylenterephthalats

aus Beispiel 15 zusammen.

Das Chromoxid-Masterbatch setzt sich aus 35 Gew.-% des unter Beispiel 19
beschriebenen Chromoxids (Sicopalgrin 9996) und aus 65 Gew.-% des

Polyethylenterephthalats aus Beispiel 15 zusammen.

Vor der Extrusion werden 80 Gew.-% des Polyethylenterephthalats aus Beispiel
15 mit 10 Gew.-% des Titandioxid-Masterbatches und 10 % des Chromoxid-
Masterbatches gemischt und 5 Stunden bei 170°C getrocknet. -

Dann wird wie in Beispie! 15 beschrieben eine 6 mm dfcke Platte hergestellt, die

folgendes Eigenschaftsprofil aufweist:



| zod i nmpact strength ak:
or resistance aJerr]

S

The | zod notched inpact strength
neasured i n accordance with | SO 180/ 1A

Density: 5 The density is determned in accordance with DIN 53479.
SV (DCA), |V (DCA): The standard viscosity SV (DCA) is neasured
di chl oroacetic acid in accordance with DI N 53728. The
I ntrinsic viswodelgsrs cal cul ated as follows fromthe PCT/EP96/02175
47
Dicke : 6 mm
Oberflachenglanz 1. Seite 1126
{MeBwinkel 20°) 2. Seite 1124
Lichttransmission | :0%
Einfarbung : gedecktes Hellgriin, homogen
Oberfiachendefekte : keine |
{Stippen, Blasen, Orangenhaut usw.)
- Schlagzéhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzahigkeit a, nach lzod : 5,3 kJ/m?
- Kaltformbarkeit : gut
- Kristallinitdt : 0%
Beispie! 21"

Analog Beispiel 14 wird eine 3 mm dicke, eingeférbte, amorphe Platte

hergestelit, die als Hauptbestandteil das Po'lyethylenterephthalat und das

Titandioxid aus Beispie! 14 und 1,0 Gew.-% des UV-Stabilisators 2-(4,6-
®

Diphenyl-1,3,5-triazin-2-y!)-5-(hexylloxyphenol { Tinuvin 1577 der Firma Ciba

Geigy) enthéit. Tinuvin 1677 hat einen Schmelzpunkt von 149°C und ist bis ca.
330°C thermiscﬁ stabil.

1,0 Gew.-% des UV-Stabilisators werden direkt beim Rohstoffhersteller in das
Polyethylenterephthalat eingearbeitet. _

Die Trocknungs-, Extrusions- und Verfahrensparameter werden wie in Beispiel

14 gewadhit.

Die hergestelite, weiR eingefdrbte Platte zeigt folgende Eigenschaften:

- Dicke 3 mm
- Oberfidichenglanz 1. Seite 130
{(MeRwinkel 20°] 2. Seite 129



10 standard vi scosity - IV (DCA) = 6.67 x 10[err] SV (DCA) + 0.118
Ther mal properties: The thernmal properties, such as crystallite
mel ti ng point T[err], crystallization tenperature range T[err],
after-(cold-) 15 crystallization tenperature T[err] and glass
transition tenperature T[err], are neasured by nmeans of differenti al
scanni ng cal owoms3s3e7( DSC) at a heating-up rate of 10[ erpd¥RERSS/MRIVE .
Mol ecul ar wei ght, pol ydi spersity: 20 The gol ecul ar wei ghts ‘Merr] and
Merr] and the resulting pol ydisper% ty Merr]/Merr] are neasured
by nmeans of ggl ation chromat ography. Weat hering (both
sides), W stg'glhftﬁrif:r&ggm The WV stabilify is '?eqs{'t ed as follows in
accor dance w WeiRgrad o 114

- Einférbung : weill, homogen
- Oberflichendefekte : keine

(Stippen, Blasen, Orangenhaut usw.)

kein Bruch

- Schilagzéhigkeit a, nach Charpy _

- Kerbschlagzéhigkeit a, nach lzod 4,8 kJ/m?
- Kaltformbarkeit gut

- Kristallinitat 0%

Nach je 1000 Stunden Bewitterung pro Seite mit dem Atlas Ci 65 Weather

Ometer zeigt die PET-Platte folgende Eigenschaften:

- Dicke 3mm

- Oberflachenglanz 1. Seite 126
(MeBwinkel 20°) 2. Seite 125

- Lichttransmission 0%

- Weigrad 110

- Einférbung weill, homogen

- Oberflachendefekte keine
(Risse, Versprédung)

- Schlagz&higkeit a, nach Charpy kein Bruch

- Kerbschlagzéhigkeit a, nach lzod 4,6 kJ/m?

- Kaltformbarkeit gut

- Kristallinitdt 0%

Beispiel 22

Analog Beispie! 21 wird eine 3 mm dicke, eingefdrbte, amorphe Platte _
hergestelit. Der UV-Stabilisator 2-{4,6-Diphenyl-1,3,5-triazin-2-yl)-5-(hexyl)-
®

.oxyphenol { Tinuvin 1577) wird in Form eines Masterbatches zudosiert. Das



25 test specification | SO 4892: Test apparat us . Atl as

G 65 Weat her Oreter Test conditions : 1SO 4892, i.e.
si mul at ed _ weat heri ng Irradiation tinme
: 1000 hours (per side) 30 I rradiation 0.5 Wnierr], 340
nm Tenper ature . 63[err]C
- 22 - Retcederasegs7at nospheri c hunm dity PCTED96/02175
Xenon | anp . Inner and outer filter of
borosilicate 5 I rradiation cycles 49 102 minutes W light, then

®

Masterbatch setzt sich aus 5 Gew.-% Tinuvin 1577 ais Wirkstoffkomponente

und 95 Gew.-% des Polyethylenterephthalats aus Beispiel 14 zusammen.

Vor der Extrusion werden 60 Gew.-% des Polyethylenterephthalats und 20
Gew.-% des Titandioxid-Masterbatches aus Beispiel 14 mit 20 Gew.-% des
Masterbatches 5 Stunden bei 170°C getrocknet. Die Extrusion und
Plattenhersteliung erfolgt analog zu Beispiel 14.

Die hergestellte, weif eingefdrbte Platte zeigt folgende Eigenschaftén:

- Dicke : 3 mm

- Oberflachenglanz 1. Seite : 129
(MeBwinkel 20°) 2. Seite o 128

- Lichttransmission : 0%

- WeiRgrad : 112

- Einfdrbung : weil, homogen

- Oberfiachendefekte : keine

(Stippen, Blasen, Orangenhaut usw.}
- Schiagz&higkeit a, nach Charpy : kein Bruch

- Kerbschlagz&higkeit a, nach lzod : 4,6 kJ/m?
- Kaltformbarkeit : gut
- Kristallinitdt : 0%

Nach je 1000 Stunden Bewitterung pro Seite mit dem Atlas Ci 65 Weather
" Ometer zeigt die PET-Platte folgende Eigenschaften:

- Dicke o : 3 mm
- Oberflachenglanz 1. Seite : 126
(MeRBwinkel 20°} 2. Seite : 124



18 mnutes W light with _ spraying of the
speci nens with water, then 102 m nutes

‘W light again and so on. 10 In the follow ng exanples and conpari son
exanpl es, the sheets are in each case single-layered, opaquely col ored
. sheets of different thickness produced on the extrusion | i ne descri bed.
Al'l the UV-st aobéas2sl sheets were weat hered on both sides 15 HOVEPSG@D7S
hours each per side with the Atlas G 65 [l acu- nal] Oreter fromAtl as
in accordance with the test speci- fica on |1 SO 4892, and were then

. tested in respect of . mechanical properties, gdigcoloration, surface
- defects, 'E‘chﬁﬂ'?ﬂﬁmm'bl oss. 20 Exahple 1602’

- Weillgrad - 109
- Einférbung o weill, homogen
- Oberflichendefekte : keine
(Risse, Versprédung) |
- Schiagzéhigkeit a, nach Charpy : kein Bruch
- Kerbschlagzshigkeit a, nach lzod 4,3 kJ/m?
- Kaltformbarkeit : gut
- Kristallinitat _ : 0 %



A3 mmthick, white rnlnrnd anor phous sheet which conprises, as the

main consti tuent a et hyl ene tere- pht hal at e pol yner and 6% by

wei ght of t|ﬂm“ ml m is produced. 25 The titaniumdioxide is
of the rutil ted wi th an inorganic coating of
Alferr]Jerr] and Wi t h an organi c coating of polydinethyl sil oxane. The

titani um di oxivie 946138387 a nean particle dianeter of 0.2 [err|porEpssn17sihe .
pol yet hyl ene terephthalate fromwhich the col ored 30 sheet is produced
has a standard viscosity SV (DCA) of 1010, which corresponds to an
intrinsic viscosity IV (DCA) of 0.79 dI5/g The noisture content is <
0. 2% and Phtemtassprithe (DI N 53479) is 1.41 g/cnferr]. The crystallinity

Eingefarbte, amorphe Platte, mit einer Dicke im Bereich von 1 bis 20 mm,
dadurch gekennzeichnet, daf sie als Hauptbestandteil einen
kristallisierbaren Thermoplasten und mindestens ein Farbmittel

ausgewshlt unter einem organischen und anorganischen Pigment enthéit.

Platte gemadR Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, da die
Konzentration des Pigments im Bereich von 0,5 bis 30 Gew.-%, bezogen

auf das Gewicht des kristallisierbaren Thermoplasten, liegt.

Platte gemaR Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daR die Platte
zusdtzlich einen 13slichen Farbstoff enth3lt.

Platte gemaBR Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB die
Konzentration des i&slichen Farbstoffes im Bereich von 0,001 bis
20 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des kristallisierbaren
Thermoplasten, liegt.

Platte gemdR Anspruch 3 oder 4, dadurch gekennzeichnet, dafd der
I6sliche Farbstoff ein fett- und aromatenidslicher Azo- oder
Anthrachinonfarbstoff ist.

Platte gemiR einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch
gekennzeichnet, daf3 der Oberflachenglanz, gemessen nach DIN 67530
{MeBwinkel 20°) grdRer als 90 ist.

Platte gemiR mindestens einem der vorhergehenden Anspriche, dadurch
gekennzeichnet, daR die Lichttransmission, gemessen nach ASTM D
1003, kieiner als 5 % ist.

A

This Sheet Has Been Re ﬂ



-_——

- 23 - ' 0 crystallite nelting point according to DSC
nea‘surenent’s"m”mmgﬂ m’& The crystallization tenperature range
T[err] is betweent ['d%nd 258[err] C, .the after-crystalli- zation
tenperature (also cold-crystallization tenpe- 5 rature) T[err] being

144[ err] C. The pol ydi spersity Merr]/Merr] of the pol yet hyl ene

t erepht hal at e wobgss287 i's 2. 14. The gl ass transi tion tenpecaErse2i7s
83[err]C The titaniumdioxide is agged' in the formof a nmaster-

bat ch. The masterbatch is conposed of 30% wei ght of 10 the titanium

di oxi de desc?i bedeJaq%et ngcrggmey,ggﬁggﬂgé}geeg?dencag‘ggwg %ggggc % by wei ght

of the polyethyl ene tere- yher descri be he carrier
mat eri al . Bekenrezeldhmeg x i aB Jed Rindd¥tdrg knistallidierare Themabpiashginene

t erepht hal ate pol ynmer, and, 20% b ' of the tjtanium 15 - . di oxi de
mast erbatch are dﬁ%}?ﬁfa‘"a%‘a?'%aé)rlsgﬁb%{ gpmpesenpin B"’h&l"’gsﬂgﬁ?‘é’? ’Efg’ PN,
ext r_uded In a si nQb?ZB? BEAWEE,” 4idSn Breich von 800 bis 6000 liegt.

9. Platte nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, daB3 der eingesetzte
kristallisierbare Thermoplast eine Standardviskositdt SV {DCE), gemessen
in Dichloressigsdure nach DIN 53728, aufweist, die im Bereich von 950
bis 5000 liegt. -

10. Platte nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch
gekennzeichnet, dal die Platte einen Kristallinitdtsgrad von weniger als
5 % hat.

11. Platte gemal einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch
gekennzeichnet, daf der kristallisierbare Thermoplast ausgewaéhit ist
unter Polyethylenterephthalat (PET), Polybutylenterephthalat (PBT),
einem Cycloolefinpolymer und einem Cycloolefincopolymer.

12. Platte gem&B Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, da® als
kristallisierbarér Thermoplast Polyethylenterephthalat verwendet wird.

13. Platte gem&BR Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, daB das
Polyethylenterephthalat Polyethylenterephthalat-Recyklat enthalt.

14. Piatte gemaR Anspruch 12 oder 13, dadurch gekennzeichnet, da® bei der
Messung der Schlagzdhigkeit a, nach Charpy, gemessen nach ISO
179/1D, kein Bruch auftritt.

15. Piatte gem&R einem der Anspriiche 12 bis 14, dadurch gekennzeichnet,
daB die Kerbschlagfestigkeit a, nach lzod, gemessen nach 1SO 180/1A,



an extrusion tenperature of 286[err]C through a slot die onto a

pol-i shi ng Hmmm | s of which are arranged S-shaped, and
pol i shed t nml& ﬂ ick. The first 20 calender roll has a

tenperature*of¢ 73 e ] € amd the subse- guent rolls each have a
tenperature of 67[err]C. The speed of the take-off and of the cal ender
rolls is 6.5 WO96Bs2s7. After the after-cooling, the whiscT/EPS6e217S

t hi ck PET sheet is trimmed at the edges with separating saws, cut to
25 | engt h and st acked. The sheet pr®duced, which is colored white,
shows the foll ow ng properties: Thi ckness :

3 mm © sder Beeeigh yoB 2,6:bisi & kJ/m2 egizo (Measur enent angl e
20[err]) 2nd si de _ : 127 _

Li ght transm ssion : 0% Wi t eness : 110

Col or at ion 186.

17.

18.

19.

20.

21.

22.

Piatte gemaf eiriene deh cxngprleioe X 2 bis 15, dadurch gekennzeichnet,
daB das Polyethylenterephthalat einen Kristallitschmelzpunkt, gemessen
durch DSC mit einer Aufheizgeschwindigkeit von 10°C/min., im Bereich
von 220° bis 280°C aufweist.

Platte gemaR einem der Anspriiche 12 bis 16, dadurch gekennzeichnet,
daB das Polyethylenterephthalat eine Kristallisationstemperatur,
gemessen durch DSC mit einer Aufheizgeschwindigkeit von 10°/min., im
Bereich von 75° bis 280°C aufweist. '

Platte gemafn einem der Anspriiche 12 bis 17, dadurch gekennzeichnet,
daB das eingesetzte Polyethylenterephthalat eine Kristallinitat aufweist,

die im Bereich von 5 bis 65 % liegt.

Platte nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch
gekennzeichnet, daR die Platte zusétzlich einen UV-Stabilisator enthait.

Platte nach Anspruch 19, dadurch gekennzeichnet, dal die Konzentration
des UV-Stabilisators im Bereich von 0,01 bis 6 Gew.-%, bezogen auf das
Gewicht des kristallisierbaren Thermoplasten, liegt.

Platte nach Anspruch 12 oder 20, dadurch gekennzeichnet, dal
mindestens ein UV-Stabilisator ausgewdhit unter 2-Hydroxybenzotriazole

und Triazine verwendet wird.

Platte nach Anspruch 21, dadurch gekennzeichnet, da mindestens ein
UV-Stabilisator ausgewdhit unter 2-(4,6-Diphenyl-1,3,5-triazin-2-yl}-5-
{hexyl)oxy-phenol und 2,2'-Methylen-bis(6-(2H-benzotriazol-2-yl}-4-
(1,1,3,3-tetramethylbutyl)-pheno! verwendet wird.



/ .

i)utz)’gl ;as n“‘“““l““iw mg‘“ Sggfgt > - C:hapggei npact st reg;?ﬁCkz,
* n

o fracture - | zod notched i npact
strength a[err] ' 4.8 kd/nferr] - Col d shapi ng
: good - Crystallinity 0% 10 Exanpl e 2
A col ored sheewoissiagzspduced anal ogously to Exanple 1, a PCI/EP96/02175
54

23. Verfahren 2ur Herétellung einer amorphen, eingeférbten Platte nach
einem. der vorhergehenden Anspriiche, das die folgenden Schritte
umfaBt: Aufschmelzen des kristallisierbaren Thermopiasten zusammen
mit dem Farbmittel in einem Extruder, Auéformen der Schmeize durch
eine Diise, und anschiieBend im Glattwerk, Kalibrieren, Glétten und
Kihlen mit mindestens zwei Walzen bevor die Platte auf MaR gebracht
wird, wobei die erste Walze des Glittwerkes eine Temperatur im Bereich
von 50°C bis 80°C aufweist. | |

24. Verfahren nach Anspruch 23, dadurch gekennzeichnet, daB der

kristallisierbare Thermoplast vor dem Aufschmelzen getrocknet wird.

25. Verfahren nach Anspruch 23 oder 24, dadurch gekennzeichnet, dai der
UV-Stabilisator zusammen mit dem Farbmittel und dem Thermoplasten im

Extruder aufgeschmolzen wird.

26. Verfahren nach einem der Anspriiche 23 bis 25, dadurch gekennzeichnet,
daB die Zugabe des Farbmittels und/oder des UV-Stabilisators {iber die

Masterbatchtechnologie durchgefiihrt wird.

27. Verfahren nach einem der Anspriche 23 bis 26, dadurch gekennzeichnet,
daB als kristallisierbarer Thermoplast PET verwendet wird.

28. Verfahren nach Anspruch 27, dadurch gekennzeichnet, da® das PET vor
dem Aufschmelzen fir 4 bis 6 Stunden bei 160 bis 180°C getrocknet

wird.

29. Verfahren nach Anspruch 27 oder 28, dadurch gekennzeichnet, da® die
Temperatur der PET-Schmelze im Bereich von 250 bis 320°C liegt.



eth ter ht hal ate which has the follow ng properties being
errpl oyed: m’”mm mmm" 1100 15 |V (DCA)
: 0. 85 : : 1.38 g/cnjerr]
Crystalllnlty : 44% Crystallite nelting point T[err]
245[err] C Crystallization tenperature 20 range T[err]
X 82[err] C wossasserr] C After-(cold-)crystall- | PEUTEPH6/02175
tenperature T[err] : 152C Pol %dlspersMy Merr]/Merr] :
2.02 G ass transition terrperature 5g2Cc 25 The titani um di oxi de

mast erbatch j.s ¢ osed, of 30% ht of. the titapi umdi gxide,
descri bed untitr ¥yandung einer 3%@’5‘?3"?(9% pheR Platte gach ﬁg‘%ld?é%ﬁ?f’me

terephthal ate of q pis 2% bmsuﬁéaammaungen undlfr MesEEBARN tenmperature is
280C. The first cal ender 30 roll has a tenperature of 66[err]C and the

subsequent ‘rolls
31. Verwendung der mit einem UV-Stabilisator ausgestatteten Platten nach

. einem der Anspriiche 19 bis 22 im AuBenbereich.



have a‘tenperature of 60[err]C. The speed of the take-off and of the-

calender rolls is 2.9 mimnute. - 25 -
"The PET sheet produced, which is colored an opaque white, has t he
follow ng properties: - Thi ckness 6 nm -
Surface gloss 1st side : 121 5 (Measurenent angl e 20)

2nd si de WO096/38287 118 - Li ght transm ssion PpcTEP96ndlys

- Whi t eness : 123 - Col oration :

whi te, honobgeneous 10 - Surface defectpls : none

(specks, bubbl es, or ange peel)

Fig. 1o
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2-(4,6-Diphenyl-1,3,5-triazin-2-yl)-5-(hexyl)oxyphenol

_diig  15b
<:::%=N OH OH N:%;::>
Wt N
O © |

2,2 -Methylen-bis(6-(2H-benzotriazol-2-yl)-4-(1,1,3,3-tetramethylbutyl)-phenol




Chér py inpact strength aferr] no

fracture 15 - | zod not ched i npact strength a[err]

: 5.1 kdJ/nferr] - Col d shapi ng : good _
Crystallinity : 0% Exanpl e 3: 20 A col ored sheet is
produced anal ogously to Exanple 2. The extrusion tenperature is o
275[ err] C. ThwWor96/38287cal ender rol |l has a tenperature of péfmrIshpI@Nd

t he subsequent rolls have a tenperature of 50[err]C. The speed of the
t ake-of f and of the calender rolls isz} 7 m m nute. 25 The PET
sheet produced has the followi ng profile of 3 properti es:

Thi ckness : 10 mm

7
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Surface gl oss 1st side : 116 (Measurement angl e 20[err]) 30

2nd- si de : 114 Li ght transm ssion : 0%
Whi t eness : 132 Col oration : white,
honbgeneous - 26 - - Surface
defects none (specks, bubhbl es, or ange
peel ) - wos@nmy i mpact strength 5 alerr] PCT/EP96/02175
no fracture - | zod notched i npact strength a[err]
5.3 kd/nferr] - Col d shapi ng 3/3 : good -
Crystal linity 0% r / N\
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L0 ﬁ_T’__A__CQ_'ﬁ_e-d—iheet i s produced anal ogously to Exanple 3,
ai poI yet yIene terephthal ate whi chhas the fol | ow ng properties
b&i ng enpl oyed: lmmll ; 1200 15 IV

( DCA) H“\“H“l““m 91 dl /gd1 Density

; 1.37 g/cnferr] Ctyst aII|n|ty : 36%

Crystallite nmelting point T[err] : 242C Crystallization terrperature
20 r angPatdrtahkpriiche : 82[err]Cto 242[err]C
After-(cold-)crystall- ~lzation terrperature Tlerr] : 157[err] C
Pol ydi spersity Merr]/Merr] - : 2.2 G ass transition

temperatupe: g 2clfea theCamorphe Platte, mit einer Dicke im Bereich von 1 bis 20 mm,

dadurch gekennzeichnet, da® sie als Hauptbestandteil einen
kristallisierbaren Thermoplasten und mindéstens ein Farbmittel
ausgewdhit unter einem organischen und anorganischen Pigment enthait,
waobei die Konzentration des Pigments im Bereich von 0,5 bis 30
Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des kristallisierbaren Thermoplasten,

liegt.

2. | Platte gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dal die Platte

zusatzlich einen léslichen Farbstoff enthait.

3. Platte gemaB Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daf® die
Konzentration des l8slichen Farbstoffes im Bereich von 0,001 bis’
20 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des kristallisierbaren

Thermoplasten, liegt.

4, Platte gemdaR Anspruch 2 oder 3, dadurch gekennzeichnet, dafd der
I6sliche Farbstoff ein fett- und aroratenldslicher Azo- oder

Anthraqhihonfarbstoff ist.

5. Platte gemaR einem der vorhergehenden Anspriche, dadurch
gekennzeichnet, dal der Oberfldchenglanz, gemessen nach DIN.67530
(MeRwinkel 20°) gréRer als 90 ist.

6. Platte gemdaR mindestens einem der vorhergéhenden Anspriche, dadurch
gekennZeichnet, daR die Lichttransmission, gemessen nach ASTM D

1003, kleiner als 5 % ist.

8. Platte nach einem der.ve ergehenden Anspriche, dadurch
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25 The titani um di oxi de masterbatch is corrposed of 30% by wei ght of
the‘t i tani um di oxi de described under Exanple 1’ and of 70% by wei ght of
t he pol yet hyl ene terephthal ate poI ynmer of this exanpl e. The

extrusion tenperature is 27#frefidr]o@raNiBaion iFirs iNteCi@tion PREpErRDO roll has a
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{57) Abstract

The invention relates to an amorphous, dyed plate with a thickness in the 1 to 20 mm range, in which the main component is a
crystallisable thermoplastic and at least one organic and/or inorganic dye, a process-for its production and its use. The plate of the invention
may also contain a w/v stabiliser.

(57) Zusammenfrssung

Die Erfindui:g bewifft eine amorphe, eingefirbte, mit einer Dicke im Bereich von 1 bis 20 mm, die dadurch gekennzeichnet ist, daff
sie als Hauptbestandieil einen kristaliisierbaren Thermoplasten und mindestens ein organisches und/oder anorganisches Farbmittel enthalt,
ein Verfahren zu ihrer Herstellung sowie ihre Verwendung, Zudem kann die erfindungsgemiBe Platte einen UV-Stabilisator enthalten.
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- ;Thi‘bkness 15 mm - Surface gl oss 1st side

115 (Measurenent angle 20[err]) 5 2nd si de

111 * - Li ght transm ssion 0% - Wi t eness

; 138 - Col orati on ; whi t e, honbgeneous - -
Surface defects : : none 10 - (specks, bubbl es,

or ange peel) - Char py i npact strength alerr]

: no fracture - | zod notched inpact 15 strength a[err]
: 5.4 kd/nferr] - Col d shaping : good -
Crystallinity : 0. 4% Exanpl e 5
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A col ored sheet is produced anal ogously to Exanple 2. 50% 20 by wei ght of

the: pol yethyl ene terephthal at g:spol ymer from Exanple 2 are mxed with
30%:by wei ght wd 96£y828T ‘material -oft +hi-s polyet hyRPGREERSG6 AQ21L TRl at e
pol yner and 20% by wei ght of the titani um di oxi de nmast er batch.

The col ored P%eégfﬁﬁ.ﬁ Leduced has the follow ng profile 25 of .
properties: I ckness : 6 mMm - Sur f ace

gl oss 1st side : 119 ' - (Measurenent angle 20[err]) 2nd
si de AMORPHOUS IGGLGRED SHEET OF'A CRYSTALELZABLE THERMOPLHSTIC -
Wi t eness 125 - Col oration

whi t e, honbgeneous - Surface defects none

(specks, bubblese 3hvention medafjesp¢el an amorphous, colored sheet of
a crystallizable thermoplastic, the thickness of which is
5 in the range from 1 to 20 mm. The sheet comprises at
least one organic and/or an inorganic pigment as
colorant. It is distinguished by homogeneous optical and
very good mechanical properties. The invention further-
more relates to a process for the production of this
10 - sheet and to its use.

Amorphous, colored sheets having a thickness of between
1 and 20 mm are adequately known. These sheet-like struc-
tures are made of amorphous, non-crystallizable thermo-
plastics. Typical examples of such thermoplastics which
15 are processed to sheets are, for example, polyvinyl
chloride (PVC), polycarbonate (PC) and polymethyl
methacrylate (PMMA). These semi-finished products are
produced on so-called extrusion 1lines (cf. Polymer
Werkstoffe [polymeric materials], Volume II, Technology
20 1, Georg Thieme Verlag, Stuttgart, 1984). The pﬁlverulent
or granular raw material is melted in an extruder. After
extrusion, the amorphous thermoplastics can easily be
reshaped via polishing stacks or other shaping dies as a
result of the cbnstantly increasing viscosity with
25 decreasing témperature. After shaping, amorphous thermo-
plastics then have an adequate stability, i.e. a high
viscosity in order to "stand by themselves" in the sizing
die. However, they are still soft enough to be able to be
shaped by the die. The melt viscosity and internal
30 rigidity of amorphous thermoplastics in the sizing die is
so high that the semi-finished product does not collapse
before cooling in the sizing die. In the case of
materials which decompose easily, such as PVC, particular
processing aids, such as, for example, processing stabi-
35 lizers against decomposition and lubricants against too
high an internal friction and therefore uncontrollable
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- 28 - - Char py inpact strength aferr]

nofracture - | zod not ched i npact strength aferr]
5.0 %J/n{err] 5 - Col d shapi ng -2 - good -
Crystallinity : 0% . Exanple 6 A col ored sheet is

produced anal oheating,0 e meaddd dimeing thel extrusiont siept.c External
col ored green. . | ck, o] h CRAPL] e
mai n constitue%ﬂq%%gdngéF%#%e?%&ﬁgﬁeEsgpg%h#ﬁaﬁg?g g%#§ner é#%ﬁ?E?%ﬁp el
and 7% by whiigthing tR gradidis @nsbirolds. Pignment Green 17 is a
chromumoxide (Cr[err]derr]) from BASF ([err] Sicopal grun 9996).
In the processing of PMMA, for example, a devolatilizing
5 extruder is employed for the purpose of removal of

moisture.

In the production of sheets of amorphous thermoplastics,
sometimes cost-intensive additives are necessary, which
in some cases migrate and can lead to production problems
10 as a result of evaporation and to surface deposits on the
semi-finished product. PVC sheets are difficult to
recycle or can be recycled only with special neutraliza-
tion or electrolysis processes. PC and PMMA sheets are
likewise difficult to recycie and can be recycled oﬁly
15 with a loss of or extreme deterioration in the mechanical
 properties.

In addition to these disadvantages, PMMA sheets also have
an extremely poor impact .strength and splinter when frac-
tured or under mechanical stress. In addition, PMMA

20 sheets are readily combustible, so that these sheets may
not be employed, for example, for interior applications
and in exhibition construction.

PMMA and PC sheets furthermore cannot be shaped in the
cold. During cold shaping, PMMA sheets break up into.

25 hazardous splinters. During cold shaping of PC sheets,
hair cracks and white fracture occur.

EP-A-0 471 528 describes a process for shaping an object
from a polyethylene terephthalate (PET) sheet. The
intrinsic viscosity of the PET employed is in the range
30 from 0.5 to 1.2. The PET sheet is heat-treated on both
sides in a thermoforming mold in a temperature range
between the glass transition temperature and the melting
temperature. The shaped PET sheet is removed from the
mold when the extent of crystallization of the shaped PET



15 L7 ke the titanium di oxide, the chrom umoxide is added in t he

form of a masterbatch. The masterbatch is ‘conposed of ~ 35% by wei ght of
chrem um oxi de ([err]Sicopal grun 9996) ang - ' 65% by wei ght of the
pol yet hyl ene terephthal ate pol yner from Exanpl e 1. 20 Prior to

ext rusi on, BO%HaeW\Bighinoi:hbh&aMeyeﬁﬂnﬂ €28% and 50%ecpirhealPETe ghdeteer
fromExanple 1,are m xed,w 0% f xige

mast erbatch, a ‘ﬁ] dy mt%%té g, %7%“ 8‘“‘1}&;1‘%0% tfg'q(?%&hos(uyrnsgfng éjol'hen a
3 mm t hick, griknmmeol 8indes Hoes tbepmeﬁamesi shapred dgvticlbedpraducedanpl e
.1’ whi Ch hasfrénlf'eté-t ? Qgt: :I.TS?Q ggtéffsﬁa:bl:.ne and tHdR&EIES Sho

3 ace 0SS I\/basurement
angle zo[ér])lq;@ger trangpergp&e and the surface pr_p;:grties of tl_h%‘)ht

transnm ssi on ghaped G%fcle are determined by the thermoforming
process and the temperatures and shapes given by this,

the optical properties (for example gloss, clouding and

light transmission) of the PET sheets employed are

10 unimportant. As a rule, the optical properties of these

sheets are poor and in need of optimization. The sheets

comprise neither a dyestuff nor an organic or inorganic

pigment.

US-A-3,496,143 describes vacuum thefmoforming of a 3 mm
15 thick PET sheet, the crystal'lization of which should be
in the range from 5% to 25%. The crystallinity of the
thermoformed shaped article is greater than 25%. On these
PET sheets also, no requirements are imposed in respect
of optical properties. Since the crystallinity of the
20 sheets employed is already between 5% and 25%, these
sheets are cloudy and nontransparent. The sheets comprise
no dyestuff and no organic or inorganic pigments at all

as colorants.

Since said sheets comprise no light stabilizer, they are
25 only to a limited extent suitable for application out-
doors.

Moreover, to date it has been possible to obtain amor-
phous sheets of crystallizable thermoplastics as the main
constituent having a thickness of 1 mm or more only with

30 unsatisfactory optical and mechanical properties, if at
all.

The object of the present invention was to provide an

amorphous, colored sheet having a thickness of 1 to 20 mm

which has both good mechanical and good optical
35 ﬁroperties.



Col orati on
_-29_
bubbl es,
alerr]

green, honobgeneous

Surfaée defects : none (specks,
or ange peel) - -Gharpy inpact strength 5
no fracture - | zod notched i npact

strength aferrirhe good opticdls Mp’éfﬁ:rés include, (bbs éiﬁﬂﬂp]]g, a low

good -

10

15

20

25

30

Crg%%t rangalmt ¥eion and a h:.g% surjf%ce g‘i@%s.

The good mechanical properties include, inter alia, a
high impact strength and a high fracture strength.

Furthermore, the sheet according to the invention should
be recyclable, in particular without loss of mechanical

properties, and poorly combustible, so that, for example,

it can also be used for interior applications and in
exhibition construction.

The object is achieved by an amorphous, colored sheet
having a thickness in the range from 1 to 20 mm, which
comprises, as the main constituent, a crystallizable
thermoplastic and at least one organic and/or inorgaﬁic
pigment as colorant.

The present invention furthermore relates to a process
for the production of this sheet having the features of
claim 23. Preferred embodiments of this process are
explained in the subclaims 24 to 29.

The concentration of the colorant is preferably in the
range from 0.5 to 30% by weight, based on the welght of
the crystallizable thermoplastic.

When considering colorants, a distinction is made in
accordance with DIN 55944 between dyes and pigments.
Pigments are virtually insoluble in the polymer under the
respective processing conditions, whereas dyes are
soluble (DIN 55949). The coloring action of the pigments
is brought about by the particles themselves. The term
pigment is in general linked to a particle size from
0.01 pm to 1.0 um. According to DIN 53206, when defining
pigment particles a distinction is made between primary
particles, aggregates and agglomerates.

Primary particles as are generally produced in the



A col o\f ed sheet is produced anal ogously to Exanple 2. The sheet

conpri ses 3% by wei ght of titaniumdioxide and 3.5% by wei ght of
chr emi um oxi de. The titani um di oxi ge-nasterbatch is conposed of 30%
by 15 weight of the titani um di oxi de described under Exanple 1 and of

70% by wei ght syntlhesie| yosbygbsna pebnphhhaaatt@ndencypcﬁqmgngdméwpl e
2. The chr Q oxd d %, | ght
of the chroni U 6Xi g!@de)s%cra%gﬁu% E&gl%) é&gﬂgosgr?él ggpaqéﬁdn %%%

of 65% by wei ghmrodicese byl axesl - aggregatatmmi egha mmmmcxem
Exampl e 2. X n, o g e

t er epht hal at e poﬁI %?Q%?Leegxarm Igﬁz tﬁ% n!\pi‘(’a%\eem %ﬁﬁe&h%m% m%ﬁl of
the titani®m d'F%?(‘F dedata iorasarIpding trokhey sp ofcFhatseriase 2¥edRtim

oxi de mast er bagieds APk {kryipdrticles. AsSadiestlel of EhErdddldnrdivairs.
of primary particles and/or aggregates at corners and
edges, agglomerétes are formed, whose total surface areas
_ differs only little from the sum of the individual éreas.
10 If one refers to pigment particle size without more
detailed indications, this refers to the aggregates as
are essentially present following coloratiom.

In pigments which are in powder form the aggregates have

always come together to form agglomerates, which during
15 .the process of coloration must be disrupted, wetted‘by

the polymer and homogeneously distributed. These simul-

taneously occurring processes are termed dispersions. In

the case of coloring with dyes, on the other hand, the

process involved is one of solution, as a result of which
20 the dye is present in molecularly dissolved form.

In contrast to the inorganic pigments, in the caée of
certain organic pigments complete insolubility is not the
case, especially not in the instance of pigments of
simple composition having low molecular weights.

25 Dyes are adequately described by their chemical struc-
ture. Pigments which are in each case of identical
chemical composition, however, can be prepared in and
exist in different crystal modifications. A typical
example of this is the white pigment titanium dioxide,

30 which can exist in the rutile form and in the anatase
form.

In the case of pigments it is possible by coating, i.e.
by aftertreating the pigment particle surface, using
organic or inorganic agents, to improve the wutility
35 properties. This improvement consists in particular in



Then ay6 mm t hi ck sheet is prepared, as described in Exanpl e 2, which

has the foll ow ng properties: Thi ckness : 6 mMm
30 ~ - Surface gl oss 1st side : 125 ¢ - (Measurenment angl e
20[err]) 2nd side . 125 Li ght

transm ssi on facilit&¥4ng dispersion and in raising the 1ligh80 sta-
Col orati on . : op e light_green .
honbgeneous bility aé}ﬁfa%egsaigae aé%‘f% t wea?i;heﬁiorf,% and Chem(csap]éscks,
bubbles, 5 Typical angatpogl Jagents for pigments are fatty acids,
fatty acid amides, siloxanes and aluminum oxides, for

5 example.

Examples of suitable inorganic pigments are the white
pigments titanium dioxide, zinc sulfide and tin sulfide,
which may be coated with organic and/or inorganic sub-
stances. '

10 The titanium dioxide particles can comprise anatase or
rutile, but preferably predominantly rutile which in
comparison to anatase exhibits greater opacity. In a
preferred embodiment, at least 95% by weight of the
titanium dioxide particles consist of rutile. They can be

15 prepared by a customary process, for example by the
chloride or the sulfate process. The mean particle size
is relatively low and is preferably in the range from
0.10 to 0.30 um.

By using titanium dioxide of the type described, no
20 vacuoles form within the polymer matrix during production
of sheets.

The titanium dioxide particles can have a coating of
inorganic oxides as is usually employed as a coating for
TiO, white pigment in papers or coating compositions, to:
25 improve the light fastness. TiO, is known to be photo-
active. Under the action of UV rays, free radicals form
on the surface of the particles. These free radicals may
migrate to the film-forming constituents of the coating
composition, 1eadi__ng to degradation reactions and yellow-
30 ing. Particularly suitable oxides include the oxides of
aluminum, silicon, zinc or magnesium, or mixtures of two
or more of these compounds. TiO, particles having a
coating of two or more of these compounds are described,
for example, in EP-A-0 044 515 and in EP-A 0 078 633. The
35 coating can also comprise organic compounds having polar



- Chafpy | npact strength “aferr] : no fracture

- _%lzod notched i npact strength aferr] 5.3 kd/nferr]
10 *- Col d shapi ng y goed7 - Crystallinity

: 0% Conpari son Exanple 1 A col ored sheet is produced

anal ogousl y t o aBdamplodar. g¥oups. Dupéngel:hﬂma’:hti@pmf\aﬂa @#hemtpbyyed
has @ standaigheiue g S khl p1 % 16} &lox &Hg&ﬁw% g0 an
intrinsic wscoés;‘ltysl:l'V(f § gﬁdl 5 The ot opertlessare

i dentical to tRe pPBp&Y |fé-§iGF‘tt h"eheml p&Fﬂ?ﬂ- A Kne Wﬂ%a? t ®oRAFM
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alkyl group, especially fatty acids and primary n-alkano-

1s having 12 to 24 carbon atoms, and also polydiorganosi-

10 loxanes and/or polyorganohydridosiloxanes, for example
polydimethylsiloxane and polymethylhydridosiloxane.

The coating on the titanium dioxide particles usually
consists of from 1 to 12 g, in particular from 2 to 6 g,
of inorganic oxides and from 0.5 to 3 g, in particular

15 from 0.7 to 1.5 g, of organic compound, based on 100 g'o:E
titanium dioxide particles. The coating is applied to the
particles in aqueous suspension. The inorganic oxides are
precipitated in the aqueous suspeﬁsion from water-soluble
compounds, for example alkali metal aluminate, especially

20 sodium aluminate, aluminum hydroxide, aluminum sulfate,
aluminum nitrate, sodium silicate (waterglass) or siliciec
acid.

The term inorganic oxides, such as Al,0, and Si0,, should
alsc be understood as including the hydroxides or their

25 various dehydration stages, for example oxide hydrates,
without their precise compositional structure being
known. The oxide hydrates of, for example, aluminum

~ and/or silicon are precipitated onto the TiO, pigment

. after calecining and grinding in aqueoﬁs suspension, and
30 the pigments are then washed and dried. This precipi-
tation can therefore take place directly in a suspension

as is produced in i:he synthesis process following calcin-

ing and the subsequent wet grinding. The precipitation of

the oxides and/or oxide hydrates of the respective metals

35 takes place from the water-soluble metal salts within the
known pH range; £for aluminum, for example, aluminum
sulfate in aqueous solution (pH less than 4) is employed,
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25 Corrpari son Exanple 2: A col ored sheet is produced anal ogously to
Exanpl e 2, the pol yethylene terephthalate from Exanple 2 and the
titani um di oxi de nasterbatch from Exanple @ al so bei ng enpl oyed. The
first calender roll has a tenperature of 30 83[err] C and the subsequent
rolls each havend thependide chydrate i firecipitatddicbyl adding aqueous
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between 5 and 9, preferably between 7 and 8.5. Starting
from a waterglass or alkali metal aluminate solution, the

5 PH of the initially charged TiO, suspension should be in
the strongly alkaline range (pH greater than 8). In this
case precipitation is effected by adding mineral acid,
such as sulfuric acid, in the pH range from 5 to 8.
Following precipitation of the metal oxides, the suspen-

10 sion is subsequently stirred for from 15 minutes to about
2 hours, during which the precipitated coats undergo
aging. The coated product is separated off from the
aqueous dispersion and, after washing, is dried at

elevated temperature, especially at from 70 to 110°C.

15 Typical inorganic black pigments are carbon black modifi-
cations which may likewise be coated, carbon pigments
which differ from the carbon black pigments by a higher
ash content, and black oxide pigments, such as iron oxide
black and copper, chromium and iroﬁ oxide mixtures (mixed

20 phase pigments).

Suitable inorganic color pigments are colored exide
pigments, hydroxyl-containing pigments, sulfide pigments
and chromates.

Examples of colored oxide pigments are iron oxide red,

25 titanium dioxide-nickel oxide-antimony oxide mixed phase

pigments, titanium dioxide-chromium oxide, antimony oxide

. mixed phase pigments, mixtures of the oxides of iron,

zinc and titanium, chromium oxide iron oxide brown,

spinels of the system cobalt-aluminum-titanium-nickel-

30 zinc oxide, and mixed phase pigments based on other metal
oxides.

Examples of typical hydroxyl-containing pigments are
oxide hydroxides of trivalent iron, such as FeOOH.

Examples of sulfide pigments are cadmium sulfide



- 31 . The sheet produced has the follomnng profil e of

prqperties: Thi ckness : 6 mMm Sur f ace

gl'oss 1st side : 85 5 9 (cl oudy and
~clear spots) (N@asurenent angle 20[err]) 2nd si de

82 selenides, cadmium-zinc sulfidedly Sodiehcalumpatf) sili- -

}hﬁghngéﬁ233258|%e contazn;é%/&glfur bonﬁ%@°§§i§¥h1§%gﬁwﬂ;¥&ﬁfﬁﬁe Eﬁpears

significant stilattdices, bubbl es and

cracks - Surface defects : appears i nhonogeneous, 15

as the surface shows significant

structures Examples of chromates are the leadbgbgyggtggd whighscan
(specks, bebbl @gist in theOré&PPScdEC/forme monoclinic, rhombic and

tetragonal.

All color pigments can, like the white and black pig-
ments, be either wuncoated, or coated with inorganic
and/or organic substances.

10 The organic color pigments are generally divided into azo
pigments and so-called nonazo pigments.

The characteristic feature of the azo'pigments is the azo

group (-N=N-). Azo pigments include monoazo pigments,

disazo pigments, disazo condensation pigments, salts of
15 azo dye acids and mixtures of the azo pigments.

The amorphous colored sheet comprises at least one
inorganic and/or organic pigment. In specific embodiments
the amorphous sheet can also comprise mixtures of inor-
ganic and/or organic pigments, and also soluble dyes as
20 well. In this context the concentration of the soluble
dye is preferably in the range from 0.001 to 20% by
weight, preferably from 0.01 to 20% by weight, and with
particular preference in the range from 0.5 to 10% by
weight, based on the weight of the crystallizable
25 thermoplastic.

Among the soluble dyes, particular preference is given to
those dyes which are soluble in fats and aromatic sub-
stances. These are azo dyes or anthraquinone dyes.

Suitable scluble dyes are, for example: Solvent Yellow
30 93, a pyrazolone derivative, Solvent Yellow 16, a fat-
soluble azo dye, Fluorol Green-Gold, a fluorescent poly-
cyclic dye, Solvent Red 1, an azo dye, azo dyes such as
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20 - Char py i npact strength aferr] . no

fracture - | zod not ched i npact strength ak
5.1-kJ/nferr] - Col d shapi ng - 10 - good 25 -
Crystallinity : about 9% Exanpl e 8: A 3 mmthick,
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mai n constituent
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149[ er r] CSand cvanicg dyss, ang many @Qfhersxbout 330C.
Mixtures of two or more of these soluble dyes are also

suitable.

The amorphous, colored sheet comprises, as the main
constituent, a crystallizable thermoplastic. Suitable
10 crystallizable or partly crystalline thermoplastics are,
for example, polyethylene terephthalate, polybutylene
terephthalate, cycloolefin polymers and cycloolefin
copolymers, polyethylene terephthalate being preferred.

According to the invention, crystallizable thermoplastic
15 is understood as meaning

- crystallizable homopolymers,

- crystallizable copolymers,

- crystallizable compound materials,

- crystallizable recycled material and
20 - other variations of crystallizable thermoplastics.

Amorphous sheet in the context of the present invention
is understood as meaning those sheets which are non-
crystalline, although the crystallizable thermoplastic
employed has a crystallinity of between 5% and 65%,
25 preferably between 25% and 65%. Noncrystalline, i.e.
essentially amorphous, means that the degree of crystal-
linity is in general below 5%, preferably below 2%, and
particularly preferably is 0%. The amorphous sheet
according to the invention is essentially non-orientated.

30 The standard viscosity of the thermoplastic according to
the invention SV (DCA), measured in dichloroacetic acid
in accordance with DIN 53728, is between 800 and 6000,
preferably between 950 and 5000 and particularly pre-
ferably between 1000 and 4000. '
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- 32 - 1% by wei ght of the UV stabilizer Tinuvin is incorporated
i nto the pol yethyl ene terephthalate directly by the producer of the

raw-mat eri al .
pol yet hyl ene 5

Before the extrusiong180% by wei ght of the
terephthal ate treated with 1.0% by wei ght of Tinuvin 1577

and 20% by weiphé Ditiiwsic tvidesaityw dIWqDOA)t ¢ebahlBulated as fsibswan a

dryer at 170[e£

e white col ored sheet produced

h . h
shows the sane %%éiéﬁé étﬁ%#%?@svﬁgc?ﬂézgﬁeet according to Exanple 1
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IV (DCA) = 6.67 x 10™* sV (DcCA) + 0.118

In a particularly preferred embodiment, the colored
amorphous sheet according to the invention comprises, as
the main constituent, crystallizable polyethylene tere-
phthalate.

Processes for the preparation of the crystallizable
thermoplastics are known to the expert.

Polyethylene terephthalates are usually prepared by
polycondensation in the melt or by a two-stage polycon-
densation, the first step being carried out in the melt
up to a moderate molecular weight - corresponding to a
moderate intrinsic viscosity IV of about 0.5 to 0.7 - and
the further condensation being carried out by solid con-
densation. The polycondensation is in general carried out
in the presence of known polycondemsation catalysts or
catalyst systems. In the solid condensation, PET chips
are heated at temperatures in the range from 180 to 320°C
under reduced pressure or under an inert gas until the
desired molecular weight is reached.

The preparation < of polyethylene terephthalate is
described in detail in a large number of patents, such
as, for example, in JP-A-60-139 717, DE-C-2 429 087,
DE-A-27 07 491, DE-A-23 19 089, DE-A-16 94 461,
JP-63-41 528, JP-62-39 621, DE-A-41 17 825,
DE-A-42 26 737, JP-60-141 715, DE-A-27 21 501 and
UsS-A-5,296,586.

Polyethylene terephthalates having particularly high
molecular weights can be prepared by polycondensation of
dicarboxylic acid-diol precondensates (oligomers) at
elevated temperature in a liquid heat transfer medium in
the presence of custamary'polycandensation catalysts and,



10 After weathering for in each case 1000 hours per side with [lacuna]
Atlas G 65 Weather Oneter, the PET sheet shows the follow ng
properties: - . Thickness - 12 - 3 mm - Sur face
gl oss 1st side : 125 15 (Measurenent angle 20[err]) 2nd

;s/\ihid'?eness if aipprég:;x%.atleo,s%éocoﬁaglﬂéa%%?g?g%iﬁgkgﬂg agents, Oio/f the
white, honpgeneddsiuid heat Sgxansferemediym is inert @pg free from

(cracks, enbritghag@itie structura®hgeBips@rd@thsd '£MHiNing point idl ehél
: Z?GfL?fLFQEFane Ergml%gg|gg;ﬁg§%ﬁéq835gmi%ht rgtioé%%ﬁggggrggg§ilc
Crystallinisy acid-diocl pHécondensatxanpldgdmer) employed to liquid
" heat transfer medium is in the range from 20:80 to 80:20,

and the polycondensation is carried out in a boiling

reaction mixture iﬁ the presence of a dispersion

stabilizer.

10 The surface gloss of the sheet according to the inven-
tion, measured in accordance with DIN 67530 (measurement
angle 20°) is preferably greater than 90, particularly
preferably greater than 100 and the 1ight transmission,
measured in accordance with ASTM D 1003, is preferably

15 less than 5%, particularly preferably less than 3%.

The sheet according to the invention furthermore has
opague, homogeneous optical properties.

In the case of polyethylene terephthalate, preferably no

fracture occurs on the sheet during measurement of the
20 Charpy impact strength a, (measured in accordance with

ISO 179/1D). Furthermore, the Izod notched impact

strength a, (measured in accordance with ISO 180/1a) of

the sheet is preferably in the range from 2.0 to

8.0 kJ/m?, particularly preferably in the range from 4.0
25 to 6.0 kd/m?.

Polyethylene terephthalate polymers having a crystallite
melting point T,, measured by DSC (Differential Scanning
Calorimetry) with a heating-up rate of 10°C/minute, of
from 220°C to 280°C, preferably from 230°C to 270°C, a
30 crystallization temperature range T, of between 75°C and
280°C, preferably 75°C and 260°C, a glass transition
temperature T; of between 65°C and 90°C and a density,
measured in accordance with DIN 53479, of 1.30 to
1.45 g/cm® and a crystallinity of between 5% and 65%,
35 preferably 25% to 65%, are preferred polymers as starting



A col ored sheet UV-stabilized using 1% Ti nuvin 1577 is 30 produced

anal ogously to Exanple 8, the polyethylene t er epht hal at e accordi ng
to Bxanple 2 being enployed. - The_t jgani um di oxi de masterbatch is
conposed of 30% by wei ght of the titanium di oxi de descri bed under

Exanpl e 1 materials for production of the sheet3 - and of 70% by -
wei ght of the poI yethylene terephthal ate of this Exanpl e. The

extrusion tenperature is 280[err]C. The first cal ender roll has a
~tenperature of The[ BulkCdengithe measfgedninr abbkérdanbaveiaht PINe53486¢ Of

60ferr]C. The ige%dreoée:t*arl)el}; a'ggtgfefen rbd.'75 kg/dm* and 1.0 kg/dm®, and
particularly preferably between 0.80 kg/dm* and
5 0.90 kg/dm’. |

The polydispersity M, /M, of the polyethylene terephthalate
measured by means of GPC is preferably between 1.5 and
6.0, preferably between 2.5 and 6.0, and particularly
preferably between 3.0 and 5.0.

10 In a particularly preferred embodiment, the sheet accord-
ing to the invention is provided with a UV stabilizer as -
light stabilizer.

The concentration of the light stabilizer is preferably
in the range from 0.01 to 5% by weight, based on the
15 weight of the crystallizable thermoplastic.

Light, in particular the ultraviolet portion of solar
radiation, i.e. the wavelength range from 280 to 400 nm,
initiates degradation processes in thermoplastics, as a
consequence of which not only does the visual appearanée

20 change, owing to a change in color or yellowing, but the
mechanical-physical properties are also adversely
affected.

Inhibition of these photooxidative degradation processes
is of considerable industrial and economic importance,

25 since otherwise the possible uses of numerous thermo-
plastics are limited drastically.

Polyethylene terephthalates, for example, start to absorb
UV light even at below 360 nm, and their absorption
increases considerably below 320 nm and is very pro-

30 nounced below 300 nm. The maximum absorption is between
280 and 300 nm.



of the calender rolls is 2.9 nimnute. The process used here
corresponds to that according to Exanpl e 2. The sheet produced, which
is eol ored an opaque white, has thejgane properties as the sheet
according to 10 Exanpl e 2. : After weathering for in each case 1000

hours per siden the %&Behbécaﬂa&xﬁéﬂﬁ &nxéﬁlmm PHIt¥ing ButPRb Sheet

mm 15

has the foll ow n i ckness
s et oce Braeeliehig 18] obseryed. carbSs Rifaxidensncban, Mloside ] )
2nd si de and carboxylidllacids are thegpretiombnantsphotooxidatiofd

- Wi t eness 1 0) - | ' .

whi t e, hormgeﬁggl‘}émts :Ln te urfg%fe/ égﬁountt go Q&cﬂéfgn to direct

(cracks, &nbr photedymis of the estamagmummaa;ud@mimgmeactzons whigher r ]

: no fractungxewise result in the formation of carbon dioxide via
peroxide radicals must also be taken into consideration.

The photooxidation of polyethylene' terephthalates can
also lead, via splitting of hydrogen in the a-position of

10 the ester groups, to hydroperoxides and decomposition
products thereof and to associated chain splitting
(H. Day, D.M. Wiles: J. Appl. Polym. Sci. 16, 1972,
page 203). '

UV stabilizers or UV absorbers as light stabilizers ;are

15 chemical compounds which can intervene in the physical
and chemical processes of light-induced degradation.
Carbon black and other pigments can partly have the
effect of light protection. However, these substances are
unsuitable for sheets, since they lead to a change in

20 color. Only organic and organometallic compounds which
impart no or only an extremely slight change in color to
the thermoplastic to be stabilized are suitable for
amorphous sheets.

Suitable light stabilizers or UV stabilizers are, for
25 example, 2-hydroxybenzophenones, 2-hydroxybenzotriazoles, -

organonickel compounds, salicylic esters, cinnamic acid

ester derivatives, resorcinol monobenzoates, oxalic acid

anilides, hydroxybenzoic esters, sterically hindered

amines and triazines, 2-hydroxybenzotriazoles and
30 triazines being preferred.

Iﬁ a particularly preferred embodiment, the colored,
amorphous sheet according to the invention comprises, as
the main constituent, a crystallizable polyethylene
terephthalate and 0.01% by weight to 5.0% by weight of
35 2-(4,6-diphenyl-1,3,5-triazin-2~yl) -5- (hexyl) oxy-phenol
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25 - | zod notched i npact strength a[err] | 5.0

kJ/-nferr] - Col d shapi ng T good - Crystallinity
: 0% Exanpl e 10 30 A col oredisheet UV-stabilized using 1.0% by
wei ght of Tinuvin 1577 is produced anal ogously to Exanple 9. The

extrusi on tenpésetucture 25158:‘.gﬁ|re fla) sorc®l.®1dé& bylweight tmss 0% by
tenperature ofwS{LELIF A EBPRASEUSIY (§ Old-Hdlforriasdy IEIPE AU E Of

- 34 - (1 1,3,3- tetramethylbutyl) -phenol (structure in

| Figure 1b). In a preferred embodiment, mixtures of these

5 two UV stabilizers or mixtures of at least one of these

two UV stabilizers with other UV stabilizers can also be

employed, the total concentration of light stabilizers

preferably being between 0.01% by weight and 5.0% by

weight, based on the weight of crystallizable polyethy-

10 lene terephthalate.

Weathering tests have shown that after 5 to 7 years of
external use, the UV-stabilized sheets should show no
yellowing, no embrittlement, no loss of gloss on the
surface, no cracking on the surface and no deterioration
15 in the mechanical properties. .

In addition, a good ability to be shaped in the cold
without fracture, without hair cracks and/or without
white fracture was found completely unexpectedly, so that
-the sheet accordihg to the invention can be shaped and
20 bent without the action of temperature.
Furthermore, measurements have shown that the sheet
according to the invention is poorly combustible and
poorly flammable, so that it is suitable, for example,
for interior applications and in exhibition construction.

25 The sheet according to the invention furthermore can be
recycled without problems, without pollution of the
environment and without loss in the mechanical pro-
perties, which means that it is particularly suitable for
use as short-lived advertising signs or other advertising

30 articles.

In the UV-stabilized embodiment, the sheet possesses
enhanced weathering stability and increased UV stability.
This means that the sheets are damaged only to an ex-
tremely low extent or not at all by weathering and



the calender rolls is 1.7 mMmnute. - The process enpl oyed here

corresponds to the process according to Exanple 3. The PET sheet
produced has the sane profile of prapgeriies as the sheet according to
5 Exanpl e 3. After weathering for in each case 1000 hours per side

¥m|t|h [lacuna] Aidbigkt 6T pt bcheﬁmwérxatll:letﬁﬁii,srwing thes sheets
ol owi ng properti SS
Surface gl oss T%*t€$ﬂ% forllgIQeQEgg applications  an angle ZgFiééﬁsaI
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- V%Itenessﬁ% ars of external.%%§¥ 18he ‘shedtd O81éuId not show any
whi t e, honobgerreou Surface defects

(cracks, eﬁbrlr?l%#M#RS: any embr ?Ee?ﬁﬁ%5t°§§?¥4ﬁﬁr9£)éie surfages |

no fracturgor any deterioration in the mechanical properties.

The production of the colored, amorphous sheet according
to the invention can be carried out, for example, by an

extrusion process in an extrusion line.

10 Such an extrusion 1line is shown in diagram form in
Figure 2. It essentially comprises
- an extruder (1) as a plasticizing unit,
- a slot die (2) as a die for shaping,
- a polishing stack/calender (3) as a sizing die,
15 - a cooling bed (4) and/or a roller conveyof (5) for
_ after-cooling,
- take-off rolls (6),
- a separating saw (7).,
- an edge trimming device (9) and, if appropriate,
20 - a stacking device (8).

The process comprises drying the crystallizable thermo-
plastic, if appropriate, and then melting it in the
extruder, together with the colorant and, if appropriate,
with the UV stabilizer, shaping the melt through a die
25 and then sizing it, polishing it and cooling it in the
polishing stack, before the sheet is cut to dimension.

The process for the production of the sheet according to
the invention is described in detail below using the
example of polyethylene terephthalate.

30 The polyethylene terephthalate is preferably dried,
before the extrusion, at 160 to 180°C for 4 to 6 hours.

The polyethylene terephthalate is melted in the extruder.
The temperature of the PET melt is preferably in the
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The colorants (inorganic and/or organic pigments and, if
desired, soluble dyes) and, if appropriate, the light
stabilizer can be metered in in the desired concentration
by the actual manufacturer of the raw material or can be
metered into the extruder in the course of production of
the sheets.

Particular preference, however, is given to the addition
of the coloring additive or additives by way of master-

‘batch technology or by way of the solid pigment pre-

paration. In this case the organic and/or inorgahic
pigment and, if desired, the soluble dye and/or the light
stabilizer are dispersed completely in a solid carrier
material. Suitable carriers are certain resins, the
polymer to be colored itself, or else other polymers
which are sufficiently‘campatible'with the crystallizable
thermoplastic.

It is important that the particle size and bulk density
of the solid pigment preparation or masterbatch are
similar to the particle size and bulk density of the
crystallizable thermoplastic, in order that homogeneous
distribution and thus coloration can take place.

The melt then leaves the extruder through a die. This die
is preferably a slot die.

The PET melted by the extruder and shaped by a slot die
is sized by polishing calender rolls, i.e. cooled inten-
sively and polished. The calender rolls can be arranged,
for example, in an I-, F-, L- or S-shape (Figure 3).

The PET material can then be after-cooled on a roller
conveyor, trimmed to size at the edges, cut to length and
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- 35 - roll has a tenperature of 50[err]C and the subsequent rolls
haye a tenperature of 45[err]C. The speed of the take-off and of the
calender rolls is 1.2 m mnute. The grocess .used here corresponds to
the process 5 according to Exanple 4. The white col ored PET sheet

produced showsgiifl Sp@ese0dd] € of properties as the sheet according to
Exanpl e 4. After weathering for in each case 1000 hours per side

with [lacuna] Atlas G 65 Weather Oneter, the PET sheet 10 has the

fol |l owi ng propehé itlsickness -of the BRPEheet is essentially deterhuimed

by the take-off, which is positioned at the end of the
cooling zone, the cooling (polishing) rolls coupled to

5 this in terms of speed, and the conveying speed of the
extruder on the one hand and the distance between the
rolls on the other hand.

Both single-screw and twin-écrew extruders can be
employed as the extruder.

10 The slot die preferably comprises the dismountable die
body, the lips and the restrictor bar for flow regulation
via the width. For this, the restrictor bar can be bent
by tension and pressure screws. The thickness is set-by
adjusting the lips. It is important to ensure that the

15 PET and the lip have a uniform temperature, since other-
wise the PET melt flows out in different thicknesses as
a result of the different flow paths.

The sizing die, i.e. the polishing calender, gives the
PET melt the shape and the dimensions. This is effected

20 by freezing to below the glass transition temperature by
means of cooling and polishing. Shaping should no longer
take place in this state, since otherwise surface defects
would form in this cooled state. For this reason, the
calender rolls are preferably drivem jointly. The tem-:

25 perature of the calender rolls must be lower than the
crystallite melting temperature in order to avoid stick-
ing of the PET melt. The PET melt leaves the slot die
with a temperature of 240 to 300°C. The first
polishing/cooling roll has a temperature of between 50°C

30 and 80°C, depending on the output and sheet thickness.
The second, somewhat cooler roll cools the second or
other surface.

If the temperature of the first polishing/cooling roll is
outside the stated range of 50°C to 80°C, it is difficult



- surface gl oss 1st side : 110 (Measurenment angle 20[err])

2nd side - : 109 15 - Li ght transm ssion 0%
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5 that it is dimensionally stable, the after-cooling device

lowers the temperature of the PET sheet to virtually room
temperature. After-cooling can take place on a roller
‘board. The speed of the take-off should be coordinated
- precigsely with the speed of the calender rolls in order

10 to avoid defects and variations in thickness.

As additional devices, the extrusion line for production
of sheets can comprise a separating saw as a device for
cutting to length, the edge trimmer, the stacking unit
and a control station. The.edge or margin trimmer~is

15 advantageous, since under certain circumstances the
thickness in the margin region may be nonuniform. The
thickness and visual properties of the sheet are measured
at the control statiom.

As a result of the surprising large number of excellent

20 properties, the colored and amorphous sheet according to
the invention is outstandingly suitable for a large
number of various uses, for example for interior panel-
ing, for exhibition construction and exhibition articles,
for signs, in shop fitting and shelf construction, as

25 advertising articles, as menu stands and as basketball
target boards.

In the UV-stabilized embodiment, the sheet .according to
the invention is also suitable for extermal applications,
such as, for example, roofing, exterior paneling, cover-

30 ings, for applications in the building sector and balcony
paneling.

The invention is illustrated in more detail in the
following with the aid of embodiment examples, without
being limited by these.



material of this polyethylene terephthal ate and 20% by wei ght of the
tit.ani um di oxi de nast er bat ch. The process enpl oyed here corresponds
to the process according to Exanple 54oThe col ored PET sheet produced
- 36 - has the sane profile of propertles as the sheet according

to Exanple 5. Measuriinedit wtmélmaiﬂawleﬁﬁb ssezeaoeg h.a%ieaebu% de
with [lacuna] Atlas 9 65 Weat her e the P heet has e follomﬁng
properties: here ?hlEEﬁ8§§an°° w the ng standar or

techniques.
5 Measurement methods
Surface gloss:

The surface gloss is determined in accordance with DIN
67 530. The reflector value is measured as the optical
parameter for the surface of a sheet. In accordance with
10 the standards ASTM-D 523-78 and ISO 2813, the angle of
incidence was set at 20°. Under the angle of incidence
set, a ray of light strikes the flat test surface and is
reflected or scattered by this. The rays of light inci-
dent on the photoelectronic receiver are indicated as a
15 proportional electrical value. The measurement value is
dimensionless and must be stated together with the angle
of incidence. '

Whiteness

The whiteness is determined with the aid of the electric

20 remission photometer "ELREPHO" from Zeiss, Oberkochem
(DE), standard light source C, 2° normal observer. The
whiteness is defined as

WG = RY + 3RZ - 3RX,

WG = whiteness, RY, RZ, RX = corresponding reflection

25 factors when using the ¥, Z and X color measurement
filter. The white standard used is a compression molding
formed from barium sulfate (DIN 5033, Part 9)}

Surface defects:
The surface defects are determined visually.

30 Charpy impact strength a_:
This value is determined in accordance with ISO 179/1 D.



- .Siﬂface gl oss 1st side : 116 (Measurenent angle 20[err])

2nd side 11.6 10 - Li ght transm ssion : 0%
- .~Witeness . 122% _ 91 . Coloration ;
whi t e, honpbgeneous - Surface defects : none

(cracks, enbritid&nBiRpactSstrengthhalPy inmpact strength aferr]

: no fracture | zod npot.ched i ngth a err
4.7 kdinferr] The Izod CE‘PEI"Eﬁ p|:|11f§>act nBtrength o:boaasé agce

Crystallinity measured in acé&8trdance wishpIsolB80/1A. A white colored sheet
is produced anal ogously to Example 9. 0.8% by weight of the W
stabilizer 2,2' -net hyl ene- bi s-(6-(2H benzotriazol -2-yl)-4-(1,1,3,3- 25
t et ranet hyl butBensptenol ([err] Tinuvin 360 from G ba- Gei gy),

5 The density is determined in accordance with DIN 53479.

SV (DCA), IV (DCA):
The standard viscosity 8V (DCA) is measured in
dichloroacetic acid in accordance with DIN 53728.

The intrinsic viscosity is calculated as follows from the
10 standard viscosity

IV (DCA) = 6.67 x 10 SV (DCA) + 0.118

Thermal properties:

The thermal properties, such as crystallite melting point

T,, crystallization temperature range T,, after-(cold-)
15 crystallization 'temperature Tex "and glass transition

temperature T,, are measured by means of differential

scanning calorimetry (DSC) at a heating-up rate of

10°C/minute. -

Molecular weight, polydispersity:

20 The molecular weights M, and M, and the resulting
polydispersity M,/M, are measured by means of gel
permeation chromatography.

Weathering (both sides), UV stability: :
The UV stability is tested as follows in accordance with
25 test specification ISO 4892:

Atlas Ci 65 Weather Ometer

ISO 4892, 4i.e. simulated
. weathering

1000 hours (per side)

0.5 W/m?, 340 nm

63°C

Test apparatus

Test conditions

Irradiation time
30 Irradiation
Temperature



based én the wei ght of the polyner, is enployed as the W
Tinuvin 360 has a nelting point of 195[err]C and is heat-

stabilizer.
stable up to

about 350[err]C
Tinuvin 360 is incorporated into the pol yet hyl ene terepht hal ate

directly by thRepaedvechtbspheriaw mat eri al s.

- 37 -
properties:

10

15

20

25

30

30 As in Exanple 8, _0g8%by weight of the UV stabilizer

Thgukkai%%blllzed sheet proQucgg%has the follow ng

Xenon 1aﬁp ¢ Inner and outer filter of
| borosilicate

102 minutes UV light, then
18 minutes UV 1light with
spraying of the specimens
with water, then 102 minutes
UV light again and so on.

Irradiation cycles

In the following examples and comparison examples, the
sheets are in each case single-layered, opaquely colored
sheets of different thickness produced on the extrusion
line described. -

All the UV-stabilized sheets were weathered on both aides
for 1000 hours each per side with the Atlas Ci 65 [lacu-
nal] Ometer f£rom Atlas in accordance with the test speci-
fication ISO 4892, and were then tested in respect of

‘mechanical properties, discoloration, surface defects,

clouding and gloss.
Example 1:

A 3 mm thick, white colored, amorphous sheet which
comprises, as the main constituent, a polyethylene tere-
phthalate polymer and 6% by weight of titanium dioxide
is produced.

The titanium dioxide is of the rutile type and is coated
with an inorganié coating of Al,0, and with an organic
coating of polydimethylsiloxane. The titanium dioxide has
a mean particle diameter of 0.2 pm.

The polyethylene- terephthalate from which the colored
sheet is produced has a standard viscosity SV (DCA) of
1010, which dorresponds to an intrinsic viscosity IV
(DCA) of 0.79 dl/g. The moisture content is < 0.2% and
the density (DIN 53479) is 1.41 g/cm’. The crystallihity



- Thi ckness 6 mMm - Surface gl oss 1st side :

123 5 (Measurenent angle 20[err]) 2nd side
: -122 - Li ght transm ssion - 233 -0% - Wi t eness
128. - Col oration : whi te, honobgeneous 10 -

Surface defectss 59%, the cri@tallite meltinmpepéintbubbbeding to DsC

orenge pecl)  menmienflihHatAR 3ot 8 deyataryiggs 8 dagerasure

5.2 kd/nferr] range-T, i@omm f$°C and 258°C, thpm:Eter-crystalli-

Crystallinity , t eag%gg_se
1000 hours per astlz ﬂ&/%e At alé&g eé%i,%zéﬂﬁéém{%?i&% he sheet
has the f’b?‘l‘-‘b‘?ﬁhg'f@rbﬁé-m é|s44°c- The polydispersity M,/M, of the

polyethylene terephthalate polymer is 2.14. The glass
transition temperature is 83°C.

The titanium dioxide is added in the form of a master-
batch. The masterbatch is composed of 30% by weight of
10 the titanium dioxide described as the active compound
component and 70%'by weight of the polyethylene tere-
phthalate polymer described as the cgrrier material.

Before the extrusion, 80% by weight of the polyethylene
terephthalate polymer and 20% by weight of the titanium
15 dioxide masterbatch are dried in a drier at 170°C for
5 hours, and then extruded in a éingle-screw extruder at
an extrusion tem?erature of 286°C through a slot die onto
a polishing calender, the rolls of which are arranged
S-shaped, and polished to a sheet 3 mm thick. The first
20 calender roll has a temperature of 73°C and the subse-
quent rolls each have a temperature of 67°C. The speed of
the take-off and of the calender rolls is 6.5 m/minute.

After the after-cooling, the white, 3 mm thick PET sheet

ig trimmed at the edges with separating saws, cut to
25 length and stacked.

The sheet produced, which is colored white, shows the

following properties:

- Thickness s 3 mm
- Surface gloss lst side : 128
30 (Measurement angle 20°)
2nd side H 127
- Light transmission : 0%
- Whiteness : 110
-~  Coloration : white, homogeneous



- Tﬁickness

118

~ 117

123%

Surface defects
Char py i npact stre
- | zod notched
Col d shaporgnge peel)

35 -
0%

10

15

20

25

30

: 6 mMm - Surface gl oss 1st side :
(Measurenent angle 20[err]) 25 2nd side
- Light transmission . 24 - 0% - Wi t eness
- Col oration : whi te, honpbgeneous -
Surface deFedts30 : (Cracpe enbrittlenent) -
th alerr] : no fracture

good
Charpy impact strength
a,

- Izod notched impact
‘strength a,

- Cold shaping

- Crystallinity

Example 2

A colored sheet is produced
terephthalate
properties being employed:
SV (DCA)

IV (DCa)

Density

Crystallinity

Crystallite melting point T,

polyethylene

.Crystallization temperature

range T,
After- {(cold-)crystall-
ization temperature T

Polydispersity M, /M,

Glass transition temperature:

Recks, bubblesy ..,

alerr] : 5.0 kd/nferr]
- Crystallinity
- 38 -

no fracture

4.8 kJ/m®
s good
0%

analogously to Example 1, a

which has the following
: 1100

: 0.85 dl/g

: '1.38 g/cm’

: 44%

245°C

82°C to 245°C

152°C
2.02
82°C

The titanium dioxide masterbatch is composed of 30% by

weight of the titanium dioxide described under Example 1
and of 70% by weight of the polyethylene terephthalate of

this Example.

The extrusion temperature is 280°C. The first calender

roll has a temperature of 66°C and the subsequent rolls

have a temperature of 60°C. The speed of the take-off and

of the calender rolls is 2.9 m/minute.



Conparfson Exanpl e 3 A white colored, UV-stabilized sheet is produced

anal ogously to Exanpl e 8. The pol yet hyl ene terephthal ate enpl oyed has a
standard viscosity SV (DCA) of 760, whichgg5_corresponds to an intrinsic

" viscosity IV (DCA) of 0.62 dl/g. The other properties are identical to
t he pr opethé EPET Sheédt prodilodd hWitth ilsccolbired ahcopagad white, '

Exanple 1 in the cggteétl f neasurenengiacguracy. The titani um di oxi de
nmast er bat ch, tH2%pFBte 1 SavaﬁﬁtBFQPSH #8° the tenperature are chosen as
in Exanple 1. As a Thickhess of the | ow visco§impn no sheet production is
possi bl e. _The LLLt t el § 1 NAagdgquate, so that the nelt
col | apses before cogﬁ?gghgn¥%ﬁéscg 525%?erélls.i§i Conpari son Exanple 4
15  The shBet whi ch(MeasuvrempntdangderdPfiy to Exanple 1 and

corresponds to the shaekijaecording to Exanpl e 8318ut

- Light transmission : 0%

- Whiteness : 123

- Coloration white, homogeneous
10 - Surface defects 3 none

(specks, bubbles,
orange peel)
- Charpy impact strength

a, : no fracture
15 - Izod notched impact
strength a, : 5.1 kJ/m?
- Cold shaping : good
- Crystallinity : 0%
Example 3:

20 A colored sheet is produced analogously to Example 2. The
extrusion temperature is 275°C. The first calender-roll
has a temperature of 57°C and the subsequent rolls have
a temperature of 50°C. The speed of the take-off and of
the calender rolls is 1.7 m/minute.

25 The PET sheet produced has the following profile of

properties:
- Thickness H 10 om
- Surface gloss lst side : 116
(Measurement angle 20°)
30 2nd side : 114
- Light transmission H 0%
- Whiteness 3 132
- Coloration H white, homogeneous



conprises no UV stabilizer, is exposed to weathering. After

weat hering for in each case 1000 hours per side with [lacuna] Atlas G
65 Weat her Oreter, the PET sheet 20 has 2&e-follow ng properties: -
Thi ckness ' 3 mm - Surface gl oss 1st side : 88
(Measurenent angl e 8Grfaceg)defects 2nd si de none : 86 25 -
Li ght transm ssion ; 0 Wi t eness : 81%
Col oration (sPe?ks'm%%¥bsﬁ yel | ow - Surface defects
:surface is dul | onaage peel) (cracks, enbrittlenent) shows
signi ficant 30. Charpy 1mpact strength yellomnng - Char py
| npact strength aferr] : onpl ete fracture
at 44.2 kd?Pnmierr] @ - | zod notched i npact ng fraCtu§Frength alerr]
1.6 kid/nfeer] 1Izod notched impact
' strength a, : 5.3 kJ/m*
-  Cold shaping .3 good
- Crystallinity : 0%

10 Example 4

A colored sheet is produced analogously to Example 3, a
polyethylene terephthalate which has "the following
properties being employed: ' '

SV (DCa) s 1200

15 IV (DCA) : 0.91 dl/g
Density : 1.37 g/cm®
Crystallinity H 36%

Crystallite melting point T, : 242°C
Crystallization temperature
82°C to 242°C

20 range T,
After- (cold-)crystall-

ization temperature T : 157°¢C
Polydispersity M /M, : : 2.2
Glass transition temperature: 82°C

25 The titanium dioxide masterbatch is composed of 30% by

. weight of the titanium dioxide described under Example 1

and of 70% by weight of the polyethylene terephthalate
polymer of this example.

The extrusion temberature is 274°C. The first calender

30 roll has a temperature of 50°C and the subsequent rolls
have a temperature of 45°C. The speed of the take-off and
of the calender rolls is 1.2 m/minute.

The white colored PET sheet produced shows the following



-39 - Col d shapi ng: crack formation Crystallinity

0%: Considered visually, the sheet: shows a significant
yel | owi ng. 5 Exanple 14 A 3 mmpghick, white col ored, anorphous
sheet which conprises, as the main constituent, polyethylene tere-
phthal ate and g¥yly1¢ebehprebetitiagi;um di oxide is produ- ced.
~ Thickness : 15 mm
- Surface gloss 1lst side : 112
(Measurement angle 20°) _
5 2nd side H 111
- Light transmission 3 0%
- Whiteness '3 138
- Coloration : white, homogeneous

- Surface defects
10 (specks, bubbles,
orange peel)

none

- Charpy impact strength

a,
- Izod notched impact

no fracture

15 strength a, : 5.4 kJ/m?
- Cold shaping H good
- Crystallinity : 0.4%
Example 5

A colored sheet is produced analogously to Example 2. 50%

20 by weight of the polyethylene tereplithalate polymer from
Example 2 are mixed with 30% by weight of recycled
material of this polyethylene terephthalate polymer and
20% by weight of the titanium dioxide masterbatch.

The colored PET sheet produced has the following profile
25 of properties:

- Thickness : 6 mm
- Surface gloss lst side : 119
(Measurement angle 20°)
2nd side ', : 118
30 - Light transmission : 0%
~ Whiteness : 125
- Coloration : white, hombgeneous

- Surface defects
(specks, bubbles,
35 orange peel)

none



10 The titaniumdioxide is of the rutile type and is coated with an

I norgani ¢ coating of A1203 and with an organic coati ng of

pol ydi net hyl si | oxane. The titani um di oxi dgg has a nean particle
dianeter of 0.2 [err]m 15 The polyethylene terephthalate fromwhich the
col ored sheet ¢paPpPpliimsdctostiesgendard viscosity SV (DCA) of

3490, which corresponds to an intrinsic viscosit gg’ (DCA) of 2.45
dl/g. The noisture ¥ontent is < 0.2% and °* tﬂ% AeFE¥e (DI N 53479) is
1.35 g/cnerr]= Therzodhettchedtimpdet is 19% the crystallite nmelting
poi nt according to asurenents be|jng 243%. crystallization
tenperature raﬁgggﬁT%ﬁ¥{E;s bet ween 82[err]%L:°§.:r1]c:i'Err 3[err]C. The

pol ydi spersi t y- Cokd rghaping| of the potyet hgdede terephthalate is 4.3,
Merr] being . 228-Qd0ati{®lend Merr] beingo$2, 400 g/nol. The glass 25

transition tenperature is 83[err]C. The titanium di oxide is added in
the formof a naster- batch. The masterbatch is conposed of 30% by

wei ght of Estdifple t@ni um di oxi de” descri bed as the active conpound

A colored sheet is produced analogously to Example 1. The

plate is not white but is colored green. The 3 mm thick,
10 green colored sheet comprises as the main constituent the

polyethylene terephthalate polymer from Example 1 and 7%

by weight of Pigment Green 17. '

Pigment Green 17 is a chromium oxide (Cr,0,) from BASF

(®sicopalgriin 9996). - -

15 Like the titanium dioxide, the chromium oxide is added in
the form of a masterbatch. The masterbatch is composed of
35% by weight of chromium oxide (®Sicopalgriin 9996) and
65% by weight of the polyethylene terephthalate polymer
from Example 1. '

20 Prior to extrusion, 80% by weight of the polyethylene
terephthalate polymer from Example 1 are mixed with 20%
by weight of the chromium oxide masterbatch, and the
mixture is dried at 170°C for 5 hours.

Then a 3 mm thick, green colored sheet is prepared, as

25 described in Example 1, which has the following

properties:
- Thickness : 3 mm
- Surface gloss 1lst side : 130
(Measurement angle 20°)
30 2nd side : 129
- Light transmission s 0.5%
- Coloration : green, homogeneous



corrpoﬁent and 70% by wei ght of the polyethylene tere- 30 phthalate

described as the carrier material. Before the extrusion, 80% by
wei ght of the pol yet hyl ene terepht.hglgat.e and 20% by wei ght of the
titani um di oxi de mast erbatch are dried in a dryer at 170[err]C for 5
hours, _ - . Surface defects : - Home and are then
extruded in a single-screw extruyder at an extrusi on tenperature of
286[ err] C t hrough o =PeGksy; g’ 1 pol i shing cal ender, the rolls of

whi ch are arranged orangeSpaedped, and polished to a sheet 3 nmthick. The

Subsequent rolTs. cSBATRY, dTPREE, BERHIE of 671 err ] The | Copeed of the
take-of f &nd of th@scal ender rolls is 3 no fracture
- Izod notched impact '
strength a, : 4.6 kJ/m?
- Cold shaping s good
- Crystallinity : 0%

10 Example 7

A colored sheet is produced analogously to Example 2. The
sheet comprises 3% by weight of titanium dioxide and 3.5%
by weight of chromium oxide. '

The titanium dioxide masterbatch is composed of 30% by

15 weight of the titanium dioxide described under Example 1
and of 70% by weight of the polyethylene terephthalate
polymer from Example 2.

The chromium oxide masterbatch is composed of 35% by
weight of the chromium oxide described under Example 6

20 (Sicopalgriin 9996) and of 65% by weight of the polyethy-
lene terephthalate polymer from Example 2.

Prior to extrusion, 80% by weight of the polyethylene

terephthalate polymer from Example 2 are mixed with 10%

by weight of the titanium dioxide masterbatch, and 10% by
25 weight of the chromium oxide masterbatch and the mixture

is dried at 170°C for 5 hours.

Then a 6 mm thick sheet is prepared, as described in

Example 2, which has the following properties:

- Thickness s 6 mm
30 - Surface gloss lst side : 125
(Measurement angle 20°)
- 2nd side : 125
- Light transmission : 0%



6.5 mmnute. After the after-cooling, the white, 3 nmthick PET
sheet 10 Is trinmed at the edges with separating saws, cut to | ength
and stacked. The white sheet producedggwhich is colored shows the
foll owi ng properties: - Thi ckness , 3 m1l5 -
Surface gloss 1st sigsloratiled ( Mpasur §p@fte ADDYRL 28L686H ] )

2nd side . 129 - Li ght transm ssion
0% - \Witeness ; 112 20 -h9m°9e%g?%?ation

: whit e, honpgenemisrface defectwmirf ace def ect snone : none

(specks, bubbles, ; eel and the |ike) - Char py

i npact strength 25 (SPeCk%ﬂg$€§§EéQ' ; no fracture - -

| zod not chdll i npact orange peel)

- Charpy impact strength
a,
- Izod notched impact

no fracture

strength a, : 5.3 kJ/m?
10 - Cold shaping 2 good
- Crystallinity : 0%

Comparison Example 1

A colored sheet is produced analogously to Example 1. The

" polyethylene therephthalate. employed has a standard

15 viscosity 8V (DCA) of 760, which corresponds to an

intrinsic wviscosity IV (DCA) of 0.62 dl/g. The other

properties are identical to the properties of the

polyethylene terephthalﬁte from Example 1 in the context

of measurement accuracy. The titanium dioxide master-

20 batch, the process parameters and the temperature are

chosen as in Example 1. As a result of the low viscosity,

no sheet production is possible. The stability of the

melt is inadequate, so that the melt collapses before
cooling on the calender roils.

25 Comparigson Example 2:

A colored sheet is produced analogously to Example 2, the
polyethylene terephthalate from Example 2 and the
titanium dioxide masterbatch from Example 2 also being
employed. The first calender roll has a temperature of

30 83°C and the subsequent rolls each have a temperature of
77°C.

The gloss 1is significantly reduced. The sheet shows
surface defects and structures. Optical properties are
unacceptable for a colored application.



stre;lgfh aferr] : 4.8 kJ/ nferr] - Col d shapi ng

good - Crystallinity : 0% 30 Exanpl e 15 A
colored sheet is produced analogously to fxapple 14, a pol yet hyl ene
t erepht hal ate whi ch has the foll ow ng properties being enpl oyed: SV
(DCA) The sheet ' prodilcedd hasV EQQA) follow:.ng profile of 1.9
dl/gl 38 g/ cnfRFpperties: - pensity
- Thickness s 6 mm
- Surface gloss l1lst side : 85
5 {cloudy and clear spots)
(Measurement angle 20°)
2nd side H 82
{(cloudy and clear spots)
- Light transmission : 0%

10 - Coloration appears inhomogeneous,

as the surface shows
gignificant structures,
bubbles and cracks

- Surface defects appears inhomogeneous,

15 as the surface shows
gsignificant structures
'bubbles and cracks
(specks, bubbles,
orange peel)

20 - Charpy impact strength
a, : no fracture
- Izod notched impact
strength a, : 5.1 kJ/m?
- Cold shaping : good
25 - Crystallinity | about 9%
Example 8:

A 3 mm thick, UV-stabilized, white colored, amorphous
sheet which comprises, as the main constituent, the
polyethylene terephthalate according to Example 1 and 6%

30 by weight of titanium dioxide and 1.0% by weight of the
UV  stabilizer 2-(4,6-diphenyl-1,3,5-triazin-2~yl)-5-
(hexyl) oxyphenol (®Tinuvin 1577 £from Ciba-Geigy) is
produced analogously to Example 1.

Tinuvin 1577 has a melting point of 149°C and is heat-
35 stable up to about 330°C.



C)ystéllinity 44% Crystallite nmelting point T[err]

... 245C Crystallization tenperature 5 range T[err]
82[err]C to 245[err]C Merr] - 32 - : 175, 640 g/ nol
Merr] .- 49,580 g/ nol Pol ydi spersity

Merr]/Merr]i% by weightZofXxhe UV @tadd lizeys Tinwvincdpeintorporated

wei ght of tho PEPanFhly PolTREaLeds, Nl eg FRRNAY Oby el 0,

by wei ght of pirodpeleyeriyithec ras geiterdadt.e of thi s Exanpl e.
"The extrusion tenperature is 280[err]C. The first cal ender 15 roll has a
tenperature of 66[err]C and the subsequent rolls have a tenperature of

av
60[ err] C. TheBefexg the RRBINGLANf by weight ef cthe pelyeshyiepe > o
mmnute. 5 terephehBIAteheekabe@wEeH, 1 V0% By iweigttdoFd TdRuORAJUS7RNI t e,

and 20% by weight of the titanium dioxide masterbatch are
dried in a dryer at 170°C for 5 hours.

The white colored sheet produced shows the same pro-
perties as the sheet according to Example 1.

10 After weathering for in each case 1000 hours per side
with [lacuna] Atlas Ci 65 Weather Ometer, the PET sheet
shows the following properties:

- Thickness s 3 mm
- Surface gloss lst side : 125
15 (Measurement angle 20°) K
2nd side H 123
- Light transmission s 0%
- Whiteness H 108%
- Coloration : white, homogeneoug

20 - Surface defects
(cracks, embrittlement)
- Charpy impact strength

. 2. :
- Izod notched impact

none

no fracture

25 strength a, : 4.6 kJ/m?
- Cold shaping : good
- Crystallinity s 0%
Example 9

A colored sheet UV—atabilized using 1% Tinuvin 1577 is
30 produced analogously to Example 8, the polyethylene
terephthalate according to Example 2 being employed.

The titanium dioxide masterbatch is composed of 30% by
weight of the titanium dioxide described under Example 1



has the foll ow ng properties: 20 - Thi ckness : 6 mMm

- .1 Surface gl oss 1st S|de : 124 ' (Measurenent angle 20[err])
2nd si de ; 121 - - BBRgbt transm ssion ; 0% 25
- Whi t eness : 125 - Col oration

white, honpgengfdsof 70% -by welgHtiGE ddlecpoiyethylene terephthalate of

(specks, bubbl ' orange peel and the |ike) 30 - Char py
i mpact strengtﬁﬁis Example,, ' no fracture -
| zod notched i npact strength ak : 5.1 kd/ nferr]

b% COlid shapjrﬂg extrusion temp&ofau?’é is” 28‘0%¥5t'ﬁ14 iﬂuﬂt calender
roll has a temperature of 66°C and the subsequent rolls
5 have a temperature of 60°C. The speed of the take-off and

of the calender rolls is 2.9 m/minute.

The process used here corresponds to that according to

Example 2. The sheet produced, which is colored an opaque

white, has the same properties as the sheet according to
10 Example 2.

After weathering for in each case 1000 hours per side
with [lacuna] Atlas Ci 65 Weather Ometer, the PET sheet
has the following propert;es.

- Thickness 3 6 mm
15 - Surface gloss l1lst side : 118
(Measurement anglé 20°)
2nd side H 117
- Light transmission : 0%
- Whiteness s 121% .
20 - Coloration : white, homogeneous

- Surface defects
(cracks, embrittlement)
- Charpy impact strength

none

a, : no fracture
25 - Izod notched impact
strength a, : 5.0 kJ/m?
- Cold shaping : good
- Crystallinity : 0%
Example 10

30 A colored sheet UV-stabilized using 1.0% by weight of
Tinuvin 1577 is produced analogously to Example 9. The
extrusion temperature is 275°C. The first calender roll
has a temperature of 57°C and the subsequent rolls have
a temperature of 50°C. The speed of the take-off and of



- 42 - Exanpl e 16 - A colored sheet is produced anal ogously to

Exanpl e 15. The extrusion tenperature is 275 err]C. The first cal ender
rolt has a tenperature of 57[err]C and_tlRg subsequent rolls 5 have a
tenperature of 50[err]C. The speed of the take-off and of the cal ender
rolls is 1.7 phg ddi®nder rollBd s Rl sheatinityluced has the foll ow ng
profile of properties: - Thickness 10 mm
10 - Surface gl oss 1st side : 118 (Measurenent angl e
20[err]) The prtdessd@mployed here corrdsonds to thegbirocess

transm ssion accoidin(%to ExémplgmbtegiispET sheet prodﬁcedlﬁés the

same profile of properties as the sheet according to
5 Example 3.

-After weathering for in each. case 1000 hours per side
with [lacunal] Atlas Ci 65 Weather Ometer, the PET sheet
has the following properties: '

- Thickness s 10 mm
10 - Surface gloss lst side : 115
(Measurement angle 20°)
2nd side : 112
- Light transmission s 0%
-  Whiteness : 128%
15 - Coloration : white, homogeneous
- Surface defects 3 _none
(cracks, embrittlement)
- Charpy impact strength
a, : no fracture
20 - Izod notched impact
strength a, : 5.2 kJ/m?
- Cold shaping s good
- Crystallinity s 0%
Example 11

25 A colored sheet UV-stabilized using 1% by weight of
Tinuvin 1577 is produced analogously to Example 10, the
polyethylene terephthalate described in Example 4 being
employed.

The titanium dioxide masterbatch is composed of 30% by

30 weight of the titanium dioxide described under Example 1
and of 70% by weight of the polyethylene terephthalate of
this example.

The extrusion temperature is 274°C. The first calender



15 - Col
def ects

and:the |ike)
: no fractu
: 5.3 kJ/n
Crystallinity
produced anal

oration ' : whi t e, honpgeneous - Sur f

ace

none . (specks, bubbl es, or ange pee

- Char py i nmpact streagth 20 alerr]

re - | zod notched i npact strength a[err]

¢o1l has & tengg&fhékf’&'é‘ﬂ 50°C and the "“"’Q@dﬁ“gr‘gd’;’ﬁégt
bguss Py teBpexakpre o8 43°C- n%)hﬁo?wqwﬁfeﬁé‘%

has the fol | oWf@he calendeyr tﬁmdoajmg mmmﬁﬂ;te. SV (DCA)

3173 30 IV

(DCA) : .23 dl/g Density

1.34 g/cnferr]

5

10

15

- 20

25

30

The process used here corresponds to the process
according to Example 4. The white colored PET sheet
produced shows the same profile of properties as the
sheet according to Example 4.

After weathering for in each case 1000 hours per side
with [lacuna] Atlas Ci 65 Weather Ometer, the PET sheet
has the following properties:

- Thickness _ : 15 mm
- Surface gloss 1lst side : 110
(Measurement angle 20°)
2nd side : 109
- Light transmission 3 0%
- Whiteness : 1 134%
- Coloration : white, homogeneous

- Surface defects
(cracks, embrittlement)
- Charpy impact strength

none

a no fracture

~ . Izod notched impact

strength a, : 5.2 kd/m?
- Cold shaping : good
- Crystallinity H 0.4%
Example 12

A colored sheet UV-stabilized using 1.0% by weight of
®rinuvin 1577 is produced analogously to Example 9. 50%
by weight of the polyethylene terephthalate from
Example 2 are mixed with 30% 'by weight of recycled
material of this polyethylene terephthalate and 20% by
weight of the titanium dioxide masterbatch.

The process employed here corresponds to the process
according to Example 5. The colored PET sheet produced

'S

@ff 2 which



C}ystéllinity ; 12% Crystallite nelting point T[err]

240C - 43 - Crystallization
t enperature range T[err] D 8g[§%rLC to 240[err]C Merr]
: 204, 660 g/ nol : 55,952 g/mol 5

Pol ydi spersity i %Pé]r %%@r §l~ofil$_h%f ‘properbies as Qﬁ%ﬂé&nihbbﬂing

t enper at ur e: 8 th tani um di oxi de nasterbatch is
conposed of 3d% Fxample Beji ght of the titani um di oxi de described under
Exanpl e 14 and of 70% by wei ght of the pol yethyl ene terephthal ate of
10

this exag%é%r weathering for in each case 1000 hours per side
with [lacuna] Atlas Ci 65 Weather Ometer, the PET sheet
5 has the following properties:

- ‘Thickness : 6 mm
- Surface gloss l1lst side : 116
(Measurement angle 20°)
2nd side : 116
10 - Light transmission : 0%
- Whiteness : 122%
- Coloration : g white, homogeneous
- Surface defects : none '
(cracks, embrittlement)
15 - Charpy impact strength -
a : no fracture

- Izod notched impact

strength a, : 4.7 kJ/m?
- Cold shaping : good
20 - Crystallinity : 0%
Example 13

A white colored sheet is produced analogously to
Ekample 9. 0.8% by weight of the UV stabilizer
2,2’-mgthylene-bis-(6-(2H-benzotriazol-2-y1)-4-(1,1,3,3-

25 tetramethylbutyl) -phenol (®Tinuvin 360 from Ciba-Geigy)., -
based on the weight of the polymer, is employed as the UV
stabilizer.

Tinuvin 360 has a melting point of 195°C and is heat-
stable up to about 350°C.

30 As in Example 8, 0.8% by weight of the UV stabilizer
Tinuvin 360 is incorporated into the polyethylene
terephthalate directly by the producer of the raw
materials.



The extrusion tenperature is 274[err]C. The first cal ender roll has a
tepperature of 50[err]C and the subsequent rolls have a tenperature of
45[err] C. The speed of the take-off and. 35 _of the calender rolls is 1.2
m m nut e. 15 The white col ored PET sheet produced shows the follow ng

profile of propréti@P-gtabilized sShéékNESSoduced has thée £3P1&Wng -

Surface gloss 1st side : 115 (Measurenent angle 20[err]) 20
2nd si de properties: 112 - Li ght transmi ssion : 0%
- Whi t eness : 141 - Col oration ;
. white, honpgeneous L Surface defects : none 25
. (specks, bubbl es, Thlcknessorange peel and thesl?ﬁe) Char py
i mpact strength Surface gloss lst side : 123
5 (Measurement angle 20°)
2nd side : 122
- Light transmission : 0%
- Whiteness : 128
- .Coloration : white, homogeneous
10 - Surface defects : none

(specks, bubbles,
orange peel)
- Charpy impact strength

a, H no fracture
15 - Izod notched impact
strength a, 3 5.2 kJ/m?
- Cold shaping s ~good
- Crystallinity s 0%

After weathering for in each case 1000 hours per side
20 with the Atlas Ci 65 Weather Ometer, the PET sheet has
the following properties:

- Thickness : 6 mm
- Surface gloss 1lst side : 118
(Measurement angle 20°)
25 2nd side : 1117
- Light transmission : 0%
- Whiteness H 123%
- Coloration : white, homogeneous
. - Surface defects ] none '
30 (cracks, embrittlement)
- Charpy impact strength
a, : no fracture
- Izod notched impact
strength a, : 5.0 kJ/m?
35 - Cold shaping : good
- Crystallinity H 0%



a[e;rf-

stirength a[err]

. -good
- 44 -
Exanpl e 15.

Exanpl e 18
Compa®izby W&

no fracture
: 5.4 kd/nferr]
Crystallinity

- 38 -
A col ored sheet
1 eOfB8 t he pol yet hyl ene terephthalate from

| zod notched inpact 30
Col d shapi ng
0%
i s produced anal ogously to

Exanple 15 are mxed with 30% by wei ght of recycled 5 material fromthis
pol yet hyl ene terephthal ate and 20% by wei ght of the titanium dioxide
_nasterbatch. A white colo¥ed, UV-stabilized sheet is produced

analogously to Example 8. The polyethylene terephthalate
employed has a standard viscosity SV (DCA) of 760, which
5 corresponds (DCA) of
0.62 dl1/g. The other properties are identical to the

to an intrinsie viscosity IV

properties of the polyethylene terephthalate £from
Example 1 in the context of measurement accuracy. The
titanium dioxide masterbatch, the process parameters and
10 the temperature are chosen as in Example 1. As a result
of the low viscosity, no sheet production is possible.
The stability of the melt is inadequate, so that the melt

collapses before cooling on the calender rolls.
Comparison Example 4

15 The sheet which was obtained according to Example 1 and
corresponds to the sheet according to Example 8, but
comprises no UV stabilizer, is exposed to weathering.

After weathering for in each case 1000 hours per side
with [lacuna] Atlas Ci 65 Weather Ometer, the PET sheet
20 has the following properties:

- Thickness ] 3 mm
- Surface gloss 1lst side : 88
(Measurement angle 20°)
2nd side 3 86
25 - Light transmission : 0%
- Whiteness : 81%
- Coloration 3 whitish-yellow
- Surface defects s surface is dull and
(cracks, embrittlement) shows significant
30 yellowing

- Charpy impact strength
a,

complete fracture -
at 44.2 kJ/m* '
- Izod notched impact

35 strength a, 1.6 kJ/n*



A~
~

The colored PET sheet produced has the follomnng profile of

properti es: Thi ckness : 6 mm 10 - Sur f ace
gl oss 1st side : 121 (Measut eggent angle 20[err]) 2nd
si de 120 - Li ght transm ssion : 0% -
Wi t eness - Cold sghapinrg 15 - gol orerack formation : whi t e,
honogeneous  _ fects : none (specks,
bubbl es, %ﬁ%ﬁ%%fgg%f ¥nd the Ilké) 0% Char py inpact

strength 20

alerr] : no fracture | z

not ched '”paCtCOnsldered S${§&giﬁya[e£ﬂl sheet Thowé QakJéfgﬁificant

Col d shapi ng

10

15

20

25

30

CrystalTinit

yellowing.
Example 14

A 3 mm thick, white colored, amorphous sheet which
comprises, as the main constituent, polyethylene tere-
phthalate and 6% by weight of titanium dioxide is produ-
ced.

The titanium dioxide is of the rutile type and is coated
with an inorganic coating of Al,0, and with an organic
coating of polydimethylsiloxane. The titanium dioxide has
a mean particle diameter of 0.2 um.

The polyethylene terephthalate from which the colored
sheet is produced has a standard viscosity SV (DCA) of
3490, which corresponds to an intrinsic viscosity IV
(DCA) of 2.45 dl/g. The moisture content is < 0.2% and
the density (DIN 53479) is 1.35 g/cm’. The crystallinity
is 19%, the crystallite melting point according to DSC
measurements being 243°C. The crystallization temperature
range T, is between 82°C and 243°C. The polydispersity
M,/M, of the polyethylene terephthalate is 4.3, M, being
225,070 g/mol and M, being 52,400 g/mol. The glass
transition temperature is 83°C.

The titanium dioxide is added in the.form_of a master-

batch. The masterbatch is composed of 30% by weight of
the titanium dioxide described as the active compound
component and 70% by weight of the polyethylene tere-
phthalate described as the carrier material.

Before the extrusion, 80% by weight of the polyethylene
terephthalate and 20% by weight of the titanium dioxide
masterbatch are dried in a dryer at 170°C for 5 hours,

od

0%



-

25 Iéxarrpl e 19 A col ored sheet is produced anal ogously to Exanpl e

14+ The sheet is not white, but is colored green. The 3 mMm t hi ck,
green col ored sheet conprises as the na ggan- - stituent the

pol yet hyl ene terephthal ate from Exanple 14 30 and 7% by wei ght of Pigment
G een 17. arfd 0iP@! thefcextfudedd i) HNBiNGDEE Seréw brerhERer blt) dn gm
Eﬁ\rsgm um OXI[ g;ea% SI%CO’{% Iq?r g egzgagt?&re of 286"".’!l l%%éor}fgﬁ ! ta oLmefj:ileO)g q:@s ;he

the form of a pulsishiryg clealéndenrsst theatxdlls codhpebddhofare arranged
| S-shaped, and polished to a sheet 3 mm thick. The first
5 calender roll has a temperature of 73°C and the
subsequent roclls each have a temperature of 67°C. The
speed of the take-off and of the calender rolls is

6.5 m/minute.

After the after-cooling, the white, 3 mm thick PET sheet
10 is trimmed at the edges with separating saws, cut to

length and stacked.

The white sheet produced, which is colored shows the

following properties: '

- Thickness : 3 mm
15 - Surface gloss lst side : 131
' {(Measurement angle 20°)
2nd side : 129
- Light transmission : 0%
- Whiteness : 112
20 - Coloration : white, homogeneous

- Surface defects none
(specks, bubbles,

orange peel and the like)

- Charpy impact strength
25 a,
- Izod notched impact

no fracture

strength a, : 4.8 kJ/m?
- Cold shaping : good
- Crystallinity s 0%

30 Example 15

A colored sheet is produced analogously to Example 14, a
polyethylene terephthalate which has the following
properties being employed:
8V (DCA)

35 IV (DCa)

2717
1.9 dl/g



35% by wei ght of chrom um oxide ([err]Sicopal grun 9996) and 65% by
wei ght of the polyethylene terephthalate from Exanpl e 14. 5 Prior
to extrusion, 80% by wei ght of the pol yeghylLene terepht hal ate from
Exanple 14 are m xed with 20% by wei ght of chrom um oxi de nast er batch
and the m xt upenksty dried at 170[err] & for 15 3B0g/em’ Then a 3 mm

t hi ck, green oIo% g iaﬁﬁt is prepared as 10 3§cr|bed in Exanple 14,
whi ch has Bt _ propertles - Thi ckness

: 3 mm CrystsuiﬁaeemglaaagipblamdE 1245°C (Measur enent

'éngle Zo[err]br}gtalllgaﬁégﬂ %bggera&gfbratlon 126 o Li ght

transni ssi on :  green,
honogeneoBis range T. Surface defects :  : 82°% ke 245°C (specks,
bubbl es, 20 M, orange peel and the like) 175,640 g/mol

M, : 49,580 g/mol
Polydispersity M,/M, : 2,02
Glass transition temperature: 82°C

10 The titanium dioxide masterbatch is composed of 30% by
weight of the titanium dioxide described under Example 15
and of 70% by'weight of the polyethylene terephthalate of
this Example.

The extrusion temperature is 280°C. The first calender

15 roll has a temperature of 66°C and the subsequent rolls
have a temperature of 60°C. The speed of the take-off and
of the calender rolls is 2.9 m/minute.

The PET sheet produced, which is colored an opagque white,
has the following properties:

20 - Thickness H 6 mm
- Surface gloss 1lst side : 124
(Measurement angle 20°)
2nd side : 121
- Light transmission : 0%
25 - Whiteness ] 125
- Coloration : white, homogeneous

- Surface defects
(specks, bubbles,
orange peel and the like)

none

30 - - Charpy impact strength

a, no fracture

- Izod notched impact

strength a, : 5.1 kJ/m?
- Cold shaping : good
35 - ' Crystallinity H 0%



- Chérpy | npact strength | aferr] : no fracture

- .2 lzod notched i npact strength aferr] 4.6
kJ/rmferr] 25 - Col d shapi ng - 42.- good - Crystallinity
: 0% Exanpl e 20 A col ored sheet is produced anal ogously to
Exanpl e 15. ExampEespeet contains 3% by weight of titaniumdioxide and 30
3.5% by wei ght of chrom um oxi de. The titani um di oxi de masterbatch

i s conposed of 30% by wei ght of the titanium di oxi de descri bed under

Exanpl e 14 A anlorkd/@hemt vis ghtodhcedcapalpgbhplgndd Exmixilenl b5 e
from Exanpl e lPhe extrusion temperature is 275°C. The first calender
roll has a temperature of 57°C and the subsequent rolls
5 have a temperature of 50°C. The speed of the take-off and

of the calender rolls is 1.7 m/minute.

The PET sheet produced has the following profile of

properties:
- Thickness s 10 mm
10 - Surface gloss lst side : 118
(Measurement angle 20°)
2nd side : 115
- Light transmission : 0%
- Whiteness : 134
15 - Coloration : ‘white, homogeneous

- Surface defects
(specks, bubbles,
orange peel and the like)

none

- Charpy impact strength

20 a,
- Izod notched impact

no fracture

strength a, $ 5.3 kJ/m?
- Cold shaping : good
- Crystallinity : 0% -

25 Example 17

‘A colored sheet is produced analogously to Example 16, a
polyethylene terephthalate which has the following
properties being employed:

SV (DCa) : 3173

30 IV (DCA) E : 2.23 dl/g
Density : 1.34 g/em®
Crystallinity - : 12%

Crystallite melting point T, : 240°C



- 46 - The chrom um oxi de masterbatch is conposed of 35% by

weikght of the chrom um oxi de descri bed under Exanple 19 (Si copal grun
9996) and of 65% by wei ght of the poly-_ _ethyl ene terephthal ate from
Exanpl e 15. 5 Prior to extrusion, 80% By wei ght of the polyethyl ene
terephthal ate Ei-gﬁkﬁiiﬂhﬁﬂsﬁ @gﬁ,pmeqr\gl th 10% by wei ght of titanium
di oxi de mast er bat ch and 10% of chrom um oxi de masterbatch and the
mxture is dri&@nge T 170[err]C for 5 héurs. 823€ $ReA%8°8 nm t hi ck sheet
i s prepared asmdescri bed in Exanpl e 1%, whi20Rk,689 gifmollol | owi ng

profil e of pro&sr- ties: Ihi ckggs'§-52 g/mol : 6 mMm

5 Polydispersity M, /M, 3.66
Glass transition temperature: 82°C

' The titanium dioxide masterbatch is composed of 30% by
weight of the titanium dioxide described under Example 14
and of 70% by weight of the polyethylene terephthalate of

10 this example.

The extrusion temperature is 274°C. The first calender
roll has a temperature of 50°C and the subsequent rolls
have a temperature of 45°C. The speed of the take-off and
of the calender rolls is 1.2-m/minute.

15 The white colored PET sheet produced shows the following
profile of properties:

- Thickness : 15 mm
- Surface gloss lst side : 115
(Measurement angle 20°)
20 2nd side s 112
- Light transmission : 0%
- Whiteness : - 141
- Coloration : white, homogeneous

- Surface defects
25 (specks, bubbles,
orange peel and the like)

-none

- Charpy impact strength

a, : no fracture
- Izod notched impact
30 strength a, : 5.4 kJ/m?
- Cold shaping : good
- Crystallinity : 0%



-

s -
Surface gl oss 1st side : 126 15 (Measurenent angle 20[err])

2nd side : 124 - Li ght transm ssion : 0%
Col orati on : opaque |ight. ggeen,

honbgeneous 20 - Surface defects : none (specks,
bubbl es, Exampl® agge peel and the |ike) T Char py i npact '
strength alerr] : no fracture 25 - | zod
not ched i npact strength a[err] 5.3 kd/nferr] -

Col d shaping A colored:she@btods producedramdlddously to Example 151%

‘Exanpl e 21 3 mm.thi.ck, .cal.ore S | | ses,
as the main c%g)sﬁ f’?ﬁerﬁe,iqqhte BSI ;’%@%ygg%gg?jé&ggﬁ? ha?%féepmgi;%%g% o
titani um di oxiBkaniplem ERamye mixedd with, BP% by weight of recycled

5 material from this polyethylene terephthalate and 20% by

weight of the titanium dioxide masterbatch.

The colored PET sheet produced has the following profile

of properties:

- Thickness H 6 mm
10 -  Surface gloss lst side : 121
' (Measurement angle 20°)
2nd side : 120
- Light transmission : 0%
- Whiteness : 127
15 - Coloration : ‘white, homogeneous

- Surface defects
(specks, bubbles,
orange peel and the like)

none

- Charpy impact strength

20 a, s no fracture
- Izod notched impact
strength a, : 5.0 kJ/m?
- Cold shaping H good
- Crystallinity : 0%

25 _Example 19

A colored sheet is produced analogously to. Example 14.

The sheet is not white, but is colored green. The 3 mm

thick, green colored sheet comprises as the main con-

stituent the polyethylene terephthalate from Example 14
30 and 7% by weight of Pigment Green 17.

Pigment Green 17 is a chromium oxide (Cr,0,) from BASF

(®Sicopalgriin 9996). '

Like the titanium dioxide, the chromium oxide is added in



wei ght of the UV stabilizer 2-(4,6-diphenyl-1, 3,5-

triiazi n-2-yl)-5-(hexyl)oxyphenol ([err]Tirnuvin 1577 from 35 G ba-Geigy)
is produced analogously to Exanple 14.,¢ _ Ti nuvin 1577 has a
melting point of 149[err]C and is heat- stable up to about 330[err]C

1. 0% by wei ght tff EBemYeSd GidiBatchi MY RAAADdtE is conpBsed of
pol yet hyl ene terephthal ate directly by the g&gdg&gL 5 of the ram/yaterlals
r

The drying, exBPlsP¥nvweighl /f hipminm ¥ SRRRLorin 42996) FRBAY| e
14. The sbgetbypr adight, &b dhe Spolyethglehet derdphthdlute from

foll ow ng propgagkgié 14

5 Prior to extrusion, 80% by weight of the polyethylene
terephthalate £from Example 14 are mixed with 20%_ by
weight of chromium oxide masterbatch and the mixture is
dried at 170°C for 5 hours.

Then a 3 mm thick, green colored sheet is prepared as
10 described in Example 14, which has the following

properties:
- Thickness H 3 mm
- Surface gloss lst side : 128
(Measurement angle 20°)
15 2nd side s 126
- Light transmission :  0.2%
- Coloration H green, hamogeneous

- Surface defects
(specks, bubbles,
20 orange peel and the like)

none

L 1]

-

- Charpy impact strength

a,
- Izod notched impact

no fracture

strength a, : 4.6 kJ/m?
25 - Cold shaping : good
- Crystallinity - s 0%
Example 20

A colored sheet is produced analogously to Example 15.
The sheet contains 3% by weight of titanium dioxide and
30 3.5% by weight of chromium oxide.

The titanium dioxide masterbatch is composed of 30% by
weight of the titanium dioxide described under Example 14
and of 70% by'weight of the polyethylene terephthalate
from Example 15.



-
-

10 _ - Thi ckness : 3 mm - Surface gl oss 1st side :

130 (Measurenent angle 20[err]) 2nd side
129 - Li ght transm ssion - 46 -0%15 - Wi t eness
114 - Col oration : whi t e, honbgeneous -

Surface def ectfhe chromium di¥ite msterbatéﬁp‘i‘é@coﬁﬂbbh&&of 35% by
orange peel and act,. st.rengt h

e like

. no fractur‘éejE e % ll‘h?z Brﬂﬂf"&'ﬂeﬂxﬁ'%agf cribed under Bxample elr%z'i
4.8 kd/nferr] (Sicopalgiiol d99B&pi rnd of 65% by wedght 2%f the poly-
Crystallinity iF&{ r rfy@g for in each case 1000
hour s per S|ciethylenet$3? ggﬁl%F%jé%%£VE§?ﬁ§p§é#£fer, the PET sheet has
the foll owi ng properti es:

5 Prior to extrusion, 80% by weight of the polyethylene

‘terephthalate from Example 15 are mixed with 10% by

[err]

weight of  titanium dioxide masterbatch and 10% of
chromium oxide masterbatch and the mixture is dried at
170°C for 5 hours.

10 Then a 6 mm thick sheet is prepared as described in
Example 15, which has the following profile of proper-

ties:
- Thickness H 6 mm
- Surface gloss 1lst side : 126
15 (Measurement angle 20°)
2nd side s 124
- Light transmission : 0%

- Coloration t opaque light green,
homogeneous
20 - Surface defects : none

(specks, bubbles,
orange peel and the like)
~ Charpy impact strength

a, s no fracture
25 - Izod notched impact
strength a, : 5.3 kJ/m?
- Cold shaping : good
- Crystallinity : 0%
Example 21

30 A 3 mm thick, colored, amorphous sheet which comprises,
.as the main comnstituent, the polyethylene terephthalate
and the titanium dioxide from Example 14 and 1.0% by
weight of the UV stabilizer 2-(4,6-diphenyl-1,3,5-
triazin-2-yl)-5- (hexyl)oxyphenol (®Tinuvin 1577 £rom
35 Ciba-Geigy) is produced analogously to Example' 14.



Thi ckness ' 3 mMm30 - Surface gl oss 1st side : 126

(p@ésurenent angle 20[err]) . 2nd side ' : 125 -
Li ght transm ssion : 0% - . \Yy teness : 110 35
- Col oration : whi t e, honpbgeneous

- mé;8_ . t;r:i.mﬁb!iri aﬁs'icﬂehaet& melting pointOnef 149°C and( dsatiesnt-
enbri enen - ar | J.Strength ~ alerr

no fracture detable yp &P rﬁ%‘ﬁ%?ﬁp%bt Lerrl

1.0% by weight of the UV stabilizer is incorporated into

fhe polyethylene terephthalate directly by the producer
5 of the raw materials.

The drying, extrusion and process parameters are chosen

as in Example 14.

‘The sheet produced, which is colored white, shows the
following properties:

10 - Thickness : 3 mm
- Surface gloss lst side : 130
(Measurement angle 20°) ,
2nd side s 129
- Light transmission : 0%
15 - Whiteness ' s 114
- Coloration :  white, homogeneous

- Surface defects
(specks, bubbles,
orange peel and the like)

none

20 - Charpy impact strength
a, ' : no fracture
- Izod notched impact
strength a, : 4.8 kJ/m?
- Cold shaping : good
25 - Crystallinity : : 0%

After weathering for in each case 1000 hours per side
with the Atlas Ci 65 Weather Ometer, the PET sheet has
the following properties:

- Thickness 1 3 3 mm
30 - Surface gloss 1lst side : 126
(Measurement angle 20°)
2nd side : 125
- Light transmission H 0%
-  Whiteness : 110
35 - Coloration : white, homogeneous



strehgfh ak 4.6 kd/nferr] - Col d shapi ng
good - Crystallinity : 0% Exanple 22 10 A 3 mm
thick, colored, anorphous sheet is proggced anal ogously to Exanpl e

21. The WV stabilizer 2-(4,6-

diphenyl-1,3,5=triaghgfacglh;&e@hgxyl)-oxyphenohoné ([err] Tinuvin 1577)

is netered inint
5% by

conposed of

mast et batch. The nasterbatch i s

he formof a, .
mgFﬁﬁFH}5 egpbrittlen in 1577 as the active conmpound

conponent and 95% Chalpy Wwmpgkt stirenpith pol yethylene terephthal ate

from Exampl e 14

pol yet hyl ene

Bef ore the extrysion, 6Q9 | ght of the
te?%phthalate and 20% by ﬁeigh?oo%é%%é

mast er bat ch from Examplenotiched dmpagtnith 20% by wei ght of the
mast erbatch at 170[ gekbhgk@l ap hours. The extrugi gngg/m* and sheet
production are carried _out anal ogously to

10

15

20

25

30

Cold shaping : good
- Crystallinity : 0%
Example 22

A 3 mm thick, colored, amorphous sheet is produced
analogously to Example 21. The UV stabilizer 2-(4,6-
diphenyl-1,3,5-triazin-2-yl)-5- (hexyl) -oxyphenol
(®Tinuvin 1577) is metered in in the form of a
masterbatch. The_masterbatch'is composed of 5% by weiéht
of ®Tinuvin 1577 as the active compound component and 95%
by weight of the polyethylene terephthalate from
Example 14. '

Before the extrusion, 60% by weight of the polyethylene
terephthalate and 20% by weight of the titanium dioxide
masterbatch from Example 14 are dried with 20% by weight
of the masterbatch at 170°C for 5 hours. The extrusion
and sheet production are carried out analogously to
Example 14.

The white colored sheet: produced shows the following:
properties: '

3 mm

- Thickness :
- Surface gloss 1lst side : 129
| (Measurement angle 20°)
2nd side : 128
- Light transmission : 0%
- Whiteness : 112
- Coloration 3 white, homogeneous

- Surface defects
(specks, bubbles,

none

I'tani um di oxi de 20



Exarrpl 'e 14. The white col ored sheet produced shows the follow ng 25

properties: - Thi ckness : 3 mm - Surface
gl oss 1st side : 129 (Nbasurqﬂﬁni angl e 20) 2nd si de
: 128 30 - Li ght transm ssion 0% - Whi t eness
- 112 - C%Hﬁé %el and the 1:|.ke) whi te, honpbgeneous -
Surface defects (specks, bubbles,

- Charpy impact strength

a, : no fracture
- Izod notched impact
5 strength a, s 4.6 kJ/m?
- Cold shaping : good
- Crystallinity s 0%

After weathering for in each case 1000 hours per side
with the Atlas Ci 65 Weather Ometer, the PET sheet has
10 the following properties:

.
w

- Thickness

- Surface gloss lst side 126

(Measurement angle 20°)

2nd side : 124
15 - Light transmission : 0%
- Whiteness : 109

- Coloration : white, homogeneous

- Surface defects none

(cracks, embrittlement)

20 - Charpy impact strength
a, : no fracture
- Izod notched impact _
strength a, : 4.3 kJ/m
- Cold shaping : good
25 - Crystallinity : 0%



o orange peet and [INMMMIMAIE ~ crarpy + e

strength alerr] fracture | zod
not ched i npacty® 95/3323-;;t rength aferr]. 50 - : ﬂcﬁ/ﬂ‘ﬂéé‘iﬁﬁs
Col d shapi ng : good Crystalli ni ty | %.

After weat heripgrd¥ ¢Tafaeh case 1000 hours per side THIS B}EE‘é?AtIaEE
65 Weat her Oreter, the PET sheet has 10 the follow ng roperngm_;v_g

Thi ckness 3 mm Sur face gl oss “+st—s+de— 3
(Measurenent dhgl e RHakoded, amorphous mhesitdbaving a thickness idxhd5

Light transm ssion Yo Wi s 109
- Col oration - range from(& 5&120 onogéﬁggﬁgmpr ses, as the main

constituent, a crystallizable thermoplastic and at
5 least one colorant selected from an organic and
inorganic pigment.

2. A sheet as claimed in claim 1,- wherein the concen-
tration of the pigment is in the range from 0.5 to
30% by weight, based on the weight of the crystal-

10 lizable thermoplastic.

3. A sheet as claimed in claim 1 or 2, wherein the
sheet additionally comprises a soluble dye.

4. A sheet as claimed in claim 3, wherein the concen-

tration of the soluble dye is in the range from

15 0.001 to 20% by weight, based on the weight of the
crystallizable thermoplastic. '

5. A sheet as claimed in claim 3 or 4, whereir_a the
soluble dye is a fat- and aromatics-soluble azo or
anthragquinone dye.

20 6. A sheet as claimed in one of the preceding claims,
wherein the surface gloss, measured in accordance
with DIN 67530 (measurement - angle 20°) is greater
than 90. |

7.. A sheet as claimed in at least orie of the preceding
25 claims, wherein the light transmission, measured in
accordance with ASTM D 1003, is less than 5%.

8. A sheet as claimed in one of the preceding claims,
wherein the crystallizable thermoplastic employed
has a standard viscosity SV (DCA), measured in

30 dichloroacetic acid in accordance with DIN 53728,
eeronee———~—""""which is in the rénge from 800 to 6000.

ect Has Been Re‘laced
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WA, - e, elrﬁ:'gtslﬂfﬂe“EfIH“EBQEEg %]
- I'zo ndt cthed™i npact strengt tgma[err] ARBPLADER er r]

- .Col d shapi ng : good 25 - Crystallinity
0% . A shdut et dlsimed in claim 8, whereir dlhwr eﬂrys:ua]r-phous

sheet havi pgsgsthw@nﬁg 18 Bfermoplastic emp1bfdd® Had™ b ! Geikdlba

viscosity 8V (DCA), measured in dichloroacetic acid
‘'in accordance with DIN 53728, which is in the range
5 from 950 to 5000.

10. A sheet as claimed in one of the preceding claims,
which has a degree of crystallinity of less than 5%.

11. A sheet as claimed in one of the preceding claims,

wherein the crystallizable thermoplastic is chosen

10 from polyethylene terephthalate (PET), polybutylene

terephthalate (PBT), .a .cycloolefin polymer and a
cycloolefin copolymer. '

12. A sheet as claimed in claim 11, wherein polyethyléne
terephthalate is used as the crystallizable thermo-
15 plastic. ' '

13. A sheet as claimed in <c¢laim 12, wherein the
polyethylene terephthalate comprises polyethylene
terephthalate recycled material.

14. A sheet as claimed in claim 12 or 13, wherein no

20 fracture occurs during measurement of the Charpy
impact strength a_, - measured in accordance with ISO
179/1D.

‘15, A sheet as claimed in one of claims 12 to 14, where-

in the Izod notched impact strength a,, measured in

25 _ accordance with ISO 180/1A, is in the range from 2.0
to 8.0 kJ/m’.

16. A sheet as claimed in one of claims 12 to 15,
wherein the polyethylene terephthalate has a
crystallite melting point, measured by DSC at a

30 heating-up rate of 10°C/minute, in the range from
220° to 280°C.

eet Has Been Reﬁaced
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pi grent, the tonterftrdti dn of the pi gnentgy - : beiREFLAGED he

range from0.5 to 30% by wei ght, based on the werght—of—~the
crystallizabl g hergoghasl Cas cla:.med in %ne Aoihe@iaﬁﬁs‘-‘"l@ ngd iz claim
1, wherein the sheet di ti onal | rlses a sol ubl e dye.

3. A sheet as cImWﬁRF?*PCIEPR]ZPQM¥5§9W4qqﬁ3c ﬁE late has a

tration of the sol L&nl-}eawms.sat:tbﬁ Wmdt@mmeasured by DSC ﬂtﬁDJatO

20% by wei ght, based on. the wei ght R g aII

t her nopl asti c. Teatl e~ raqf q(r?é'tto Zgu.auger,reén ﬁhslﬁﬂ?% ere| n
t he 5 teR8P1@. dye is a fat- and aronmati cs- squbIe azo or

ant hr aqui none dye. 5. A sheet as clainmed in one of the

precedi ng cl ai ns, .
18. A sheet as claimed in one of claims 12 to 17,

‘wherein the polyethylene terephthalate employed has
a crystallinity in the range from 5 to 65%.

19. A sheet as claimed in one of the preceding claims,
10 which additionally comprises a UV stabilizer.

20. A sheet as claimed in claim 19, wherein the concen-
tration of the UV stabilizer is in the range from
0.01 to 5% by weight, i:as_ed on the weight of the
crystallizable thermoplastic.

15 21. A sheet as claimed in claim 19 or 20, wherein at
least one UV stabiliz_er chosen from 2-hydroxybenzo-
triazoles and triazines is used.

22. A sheet as claimed in claim 21, wherein at least one

UV stabilizer chosen from 2-(4,6-diphenyl-1,3,5-

20 triazin-2-yl) -5- (hexyl) oxy-phenol and 2,27~

methylene-bis (6- (2H-benzotriazol-2-yl)-4-(1,1,3,3-
tetramethylbutyl) -phenol is used.

23. A process for the production of an amorphous,
colored sheet as claimed in one of the preceding

25 claims, which comprises the following stepé: melting
of the crystallizable thermbplastic together with

the colorant in an extruder, shaping of the melt

through a die and subsequent sizing, polishing and

cooling with at least two rolls in the polishing

30 stack, before the sheet is cut to size, the first
roll of the polishing stack having a temperature in

the range from 50°C to 80°C.

eet Has Been Re lilaced
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A sheet as clained in at |east one of 418 preceding = PLACED

clalns wherein the light transm ssion, neasured in
accordance with /A% [Fh@0proresBehs t niaised in claims 238 whereimecthes

claimed in one of the HLAAGHTILMA "Bhermoplastic [{6S42188! ve2erd b@‘ing

| aced
melted.

25. The process as claimed in claim 23 or 24, wherein
5 the UV stabilizer is melted in the extruder together
with the colorant and the thermoplastic.

26. The process as claimed in one of claims 23 to 25,
wherein the addition of the colorant and/or of the
UV stabilizer 1is carried out wvia masterbatch

10 technology. /

27. The process as claimed in one of claims 23 to 26,
wherein PET is used as the crystallizable
thermoplastic.

28. The process as claimed in claim 27, wherein the PET
15 is dried at 160 to 180°C for 4 to 6 hours before
being melted.

29. The process as claimed in claim 27 or 28, wherein
the temperature of the PET melt is in the range from
250 to 320°C.

20 30. The use of a colored, amorphous sheet as claimed in
one of claims 1 to 22 for interior applications and
in exhibition comnstruction.

31. The use outdoors of the sheets treated with a UV
stabilizer as claimed in one of claims. 19 to 22.

as Been Reﬁa“d
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9. ,stheet as clained in claim8, wherein the crystal | zabI e
t hergopl asti c enpl oyed has a standard Vi scosi t m,mwy" ”m
meas&r ed in di cggggoageki c acid . kB accordance w

which is in the range 5 from 950 to 5000. : Asheet as
clainmed in one absthkacgrecedi ng cl ai ns, whi ch has a degree of
crystallinity of |less than 5% 11. A sheet as clained in one of the

precedi ng cl ai ns, wherein the crystallizable thernoplastic is
chosen 10 Ambrplmpsl yet tqdhmed er egheatl at ef( PER , porybuayltzable

t er epht haI ate (@ﬁ;}moglgg%kgol ef in polyner and a

The invention relates to an amorphous, colored sheet
having a thickness in the range from 1 to 20 mm, which
‘comprises, as the main constituent, a crystallizable
thermoplastic and at least one organic and/or inorganic
colorant, to a process for its production and to its use.
The sheet according to the invention can moreover
comprise a UV stabilizer.



~

cycléofefin copol yner. 12. A sheet as.claimed in claim1l, wher ei n

pokyet hyl ene terephthal ate i's used as the crystallizabl e therno-
15 ~ pl asti c. 13. A sheet as <claimed in claim 12,
wherein the pol yet hyl ene teregh;galate conpri ses polyethylene
terephthal ate recycled materi al . 14. A sheet as clainmed in claim 12
or 13, wherein no 20 fracture occurs during nmeasurenment of the
Char py i npact strength:al[err], measured in accordance with |SO
179/ 1D. 15. A sheet as clainmed in one of clains 12 to 14, where-
in the Izod notched inpact strength aferr]; nmeasured in 25
accordance with 1SO 180/ 1A, is in the range from2.0 to 8.0
kJ/merr]. :
_Fig. 1a.
0CeHia
OH
N"IN
|

2-(4, 6-aiphenyl-1,3,5-triazin-2-yl)-5- (hexyljoxy phenol

g 1b

Q”frfr@

—-+-— ——

2,2 ' -methylene-~bis (6-(2H—benzotriazol—2—yl)-4-(1 1,3,3-tetramethyibutyl)-phenol



16;§,A sheet as clainmed in one of clainms 12 to 15, wherein the

pol yet hyl ene terephthal ate has a ~crystallite nelting. point,
measured by DSC at a 30 heating-up rate of 10[err]C/ mnute, in the
range from 220 to 280[err]C. 2/3 17. A sheet as cl ai nmed

in one of clains 12 to 16, wherein the: o‘,’yfet hyl ene .
terephthalate -has a crystallifga rondit enperpgt ur e, nmeasured by DSC -
with a heati ng-up rate of 10[e ' Tt he range from
75[err] 5 to 280[err]C. -

" =

= : _—
am—

!
=
T

T F

== §

N - Pl
E 7 |

A IANANANANANNANNANNANANNNNR Y

OSSOSO SO S AN



18.£$\sheet as claimed in one of clains 12 to 17, wherein the

palyet hyl ene terephthal ate enpl oyed has a crystallinity in the
range from5 to 65% 19. A sheet as claimed in one of the preceding
clainms, 10 which additjonally c@ygrises a W stabilizgr. 20. A
sheet as clained in claim19 wherein the concen- Zj;ration of the .
UV stabilizer is in the range from _ 0.01 to 5% by I ght, based on -
t he wei ght of the rystallizabl e thernoplastic. 15 21. A
sheet as claiped in 20, wherein at | egst one WV
stabilizer chdden fro\ triazoles dnd triazines is
used. - M. A shebE=ps ged in im21, wherein at {l east one
UV stabilizeraghosen A 1,3,5- 20
triazin-2-yl) (hex 2,2 -
ny
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et hyl ene- bi wa !Lu!& Hllazot -2-y1) -4- (11,55
tet ramet hyl b sl S+used. 23. A process ge—the_production
of an anor pho col ored sheet clainmed in THIS SHERE HASEBEEN PO

25 . cl ai #}/F\M‘}Izgﬁ m*rprl ses the fdl IFowing steps: [rel ti rREPLAGED 0
the crystall:i zabl e thernopl astic together with - ] '
extruder, shapatend Qlecimel t t hrough a di e and subsequent si zing,
pol i shi ng and - cooling with at least two rolls in the polishing 30
stack, before the sheet is cut to size, the first roll of the

pol i shiing stadk ha® sglonesrpemorphousnsheet havingea rthigknessnizothe
80[err] C. range £rol8 i) 3R SmflS wHidH Rénipt ided, MazS tht &l t he

constituent, a crystallizable thermoplastic and at

5 least one colorant selected from an organic and
inorganic pigment, the concentration of the pigment
being in the range from 0.5 to 30% by weight, based
on the weight of the crystallizable thermoplastic.

2. A sheet as claimed in claim 1, wherein the sheet
10 additionally comprises a soluble dye. '

3. A sheet as claimed in claim 2, wherein the concen-
tration of the soluble dye is in the range £from
0.001 to 20% by weight, based on the weight of the
-cxrystallizable thermoplastic. - '

15 4. A sheet as claimed in claim 2 or 3, wherein the

. soluble dye is a fat- and aromatics-soluble azo or

anthraguinone dye. '

5. A sheet as claimed in one of the preceding claims,

wherein the surface gloss, measured in accordance

20 with DIN 67530 (measurement angle 20°) is greater
"than 90.

6. A sheet as claimed in at least one of the preceding
claims, wherein the light transmission, measured in

accordance with ASTM D 1003, is less than 5%.

25 8. A sheet as claimed in one of the preceding claims,

AMENDED SHEET

This Sheet Has Been Re) li
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crystallizable thernoplastic is dried before being

.25 The process as clainmed inclaim?23 or 24, m.;e;c:&? '

and TN " 7 °36" e brocecs o b

to 25, " \/\herelnthe additi on of the coloﬁ)

UV stabilizer is carried out via nasterbatch016 O Dray
The process as claimed in one of clains 23 to 26| O Abstract

used as the cpygbat!ézabhe t her nopl gstic.
process as clainmed in claim27, wherein the PET L5DATE OH REAIFIED. at 16040

% n eﬁ%. ed woves
”fg%‘;?jédr"g% i’éélt@'.gge@ .....

25, 0@ MAY 1998

180[err]C for 4 to 6 hours before bei n

BILE(]

1. A colored, amorphous sheet having a thickness in the

range from 1 to 20 mm, which comprises, as the main

' constituent, a crystallizable thermoplastic and at

5 least one colorant selected from an organic and

inorganic pigment, the concentrat:‘i."gﬁ"e-_f the pigment

being in the range from 0.5 to 30% bfr'"weight, based

on the weight of the crystallizable _thermopléstic.

' &
2. A sheet as claimed in claim 1.,

10 additionally comprises a soluble dye.

3. A sheet as claimed in claim 2,

wherein the sheet

wherein the concen-

tration of the soluble dye is in the range from
0.001 to 20% by weight, based on the weight of the

crystallizable thermoplastic.

15 4. A sheet as claimed in c¢laim 2 or 3,

whergin the

soluble dye is a fat- and aromatics-soluble azo or

anthraguinone dye.

5. A sheet as claimed in one of the preceding claims,

wherein the surface gloss, measured in accordance

20 with DIN 67530 (measurement angle 20°) is greater

than 90.

6. A sheet as claimed in at least one of the preceding

claims, wherein the light transmission, measured in

accordance with ASTM D 1003,

is less than 5%.

25 7. A sheet as claimed in one of the preceding claims,

wherein the crystallizable thermoplastic employed

has a standard viscosity SV

(Dca) ,

measured in

dichloroacetic acid in' accordance ‘'with DIN 53728,

which is in the range from 800 to 6000.

This is the replasem
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29. The process as chatwed in claim27 or 28, wherein t he

tenper melt is~in-the range from ~ 7 "7 250" to " 320[&r¥TCT
20 30fﬂ"ﬂﬁ“ﬂﬂlﬂﬂﬁﬂ iﬂ
1

rﬁ ol ored, anorphous sheet as clainmed in one
of claifis 4 tlo 22 sor«I'nterior applications and i n exhibition
construction. 31. The use outdoors g]l the sheets treated with a W
stabilizer as clained in one of clains 19 0 22. '

8. A sheet as claimed in claim 8, wherein the crystal-
lizable thermoplastic employed' has a standard
viscosity SV (DCA), measured in dichlorocacetic acid
in accordance with DIN 53728, which is in the range

5 from 950 to S000.

‘9. A sheet as claimed in one of the preceding claims,
which has a degree of crystallinity of less than 5%.

10. A sheet as claimed in one of the preceding clains,

wherein the crystallizable: thermoplastic is chosen

10 from polyethylene terephthalate (PET), polybutylene

. terephthalate (PBT), a cycloolefin polymer and a
cycloolefin copolymer. '

11. A sheet as claimed in claim 11, wherein polyethylene
terephthalate iz used as the crystallizable thermo-
1s plastic. :

12, A sheeét as claimed in claim 12, wherein the
polyethylene terephthalate comprises polyethylene
terephthalate recycled material.

13. A sheet as claimed in claim 12 or 13, wherein no

20 fracture occurs during measurement of the Charpy
impact strength a,, measured in accordance with ISO
179/1D.

14, A gheet as claimed in one of élaims 12 to 14, where-

in the Izod notched impact strength a,, measured in

25 accordance with IS0 180/'1A, is in the range from 2.0
to 8.0 kJ/m?.

15, A sheet as claimed in one of claims 12 to 15,
wherein the polyethylene terephthalate has a
crystallite melting point, meagsured by DSC at a

30 heating-up rate of 10°C/minute, in the range from
220° to 280°C.

This is the replacement sheet
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ﬁffm colored  sheet of a crystallizabl e

t her n“‘n“ \ entlon rel ates to an anorphous, col ored sheet having
‘a thrg u ge from1l to 20 nm which conprises, as the main’

constituerft, “a crystal | i zabl e thernopl astic and at | east one organic and/or

| nor gani c col orant, to a process for its_pggpduction and to its use. The

sheet according to the invention can noreover conprise a UV stabilizer.
16 . A sheet as claimed in one of claimg 12 to 16,

wherein the polyethylene teréphthalate has a

crystallization f-:emperature, measured by DSC with a

heating-up rate of 10°/minute, in the range from 75°
5 to 280°C.

17. A sheet as claimed in one of claims 12 to 17,
wherein the polyethylene terephthalate employed has
a crystallinity in the range from § to 65%.
..
18, A sheet as claimed in oneéiof the preceding claims,
10 ‘ which additionally comprises a UV stabilizer.

19. A sheet as claimed in claim 19, wherein the concen-
tration of the UV stabilizer is in the range from
0.01 to 5% by weight, .based on the weight of the
crystallizable thermoplastic.

15 20.. A sheet as claimed in claim 19 or 20, wherein at
least one UV stabilizer chosen from 2-hydroxybenzo-

triazoles and triazines is used.

21 A sheet as claimed in claim 21, wherein at least one

UV stabilizer chosen £from 2-(4,6-diphenyl-1,3,5-

20 triazin-2-yl) -5- (hexyl) oxy-phenol and 2,27~

methylene-bis (6- (2H-be':qlzotriazol—2-y1) -4-(1,1,3,3-
tetramethylbutyl) -phenol is used.

22, A process for the production of an amorphous,
colored sheet as claimed in one of the preceding
25 claims, which comprises the following steps: melting
of the crystallizable thermoplastic together with
the colorant in an extruder, shaping of the melt
through a die and subsequent sizing, polisghing and
cooling with at least two rolle in the polishing
30 stack, before the sheet is cut to size, the first
roll of the polishing stack having a temperature in

the range from 50°C to 80°C.

This is the replasement sheet
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10

15

20

23 -

24,

25.

26,

27 .

28 -

29 .

30 .

- 53 - -

. The process as claimed in claim 23, wherein the

crystallizable thermoplastic is dried before being
meltgd.

The process as claimed in claim 23 or 24, wherein
the UV stabilizer is melted in the extruder together

with the colorant and the thermoplastic.

The process as claimed in one of claims 23 to 25,

wherein the addition of ‘the colorant and/or of the

UV stabilizer is carried out wvia masterbatch
technology.

The process as claimed in one of claims 23 to 26,
wherein PET is wused as the crystallizable
thermoplastic.

The process as claimed in claim 27, wherein the PET
is dried at 160 to 180°C for 4 to 6 hours before
being melted. .

The process as claimed in claim 27 or 28, wherein
the temperature of the PET melt is in the range from
250 to 320°cC.

The use of a colored, amorphous sheet as claimed in
one of claims 1 to 22 for interior applications and
in exhibition congtruction.

The use outdocors of the sheets treated with a UV
stabilizer as claimed in one of claims 19 to 22.

This is the replacement sheet
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(Sﬁ Abstract

The invention relates to an amorphous, dyed plate with a thickness in the 1 to 20 mm tange, in which the main component isa
crystallisable thennoplasuc and at least one organic and/or inorganic dye, a process for its production and its use. The plate of the invention
may also contam a u/v stabiliser.

(1)) Zusammenﬁssung
Die Erfindung betrifft eine amorphe, eingefirbte, mit einer Dicke im Bereich von 1 bis 20 'mm, die dadurch gekennzeichnet ist, daB

sie als Hauptbestandteil einen kristallisierbaren Thermoplasten und mindestens ein organisches und/oder anorganisches Farbmittel enthiic,
ein Verfahren zu ihrer Herstellung sowie ihre Verwendung. Zudem kann die erfindungsgeméfe Platte cinen UV-Stabilisator enthalten.
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