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@ Licht reflektierende Mehrschichtfolie.

6) Eine Licht reflektierende Mehrschichtfolie unter Ver-

wendung von thermoplastischem Terephthalat-Po-
lyester als die Systemkomponente mit hohem Brechungs-
index, in einem System, in welchem zwei oder mehrere
Harze eine Mehrzahl von Schichten bilden, wird beschrie-
ben.

Die Folie liegt als transparente Folie aus thermopla-
stischem Kunststoff mit mindestens 10, bevorzugt 35
und mehr Einzelschichten mit praktisch gleichférmiger
Dicke von je 30 bis 500 nm vor. Als Kunststoff minde-
stens einer Schicht liegen gegebenenfalls modifizierte
Terephtalat-Polyester oder Copolyester vor, deren Bre-
chungsindex im Gebiet von 1,55 bis 1,61 liegt, wobei
sich unmittelbar benachbarte, einander beriihrende
Schichten im Brechungsindex um mindestens 0,03 un-
terscheiden.

Die Folien erscheinen farbig und irisierend.
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PATENTANSPRUCHE

1. Licht reflektierende Mehrschichtfolie in Form einer
durchsichtigen thermoplastischen Kunstharzfolie mit wenig-
stens zehn im wesentlichen parallelen Schichten von im
wesentlichen gleichformiger Dicke, wobei unmittelbar anein-
anderliegende benachbarte Schichten aus voneinander ver-
schiedenen durchsichtigen thermoplastischen Kunstharzma-
terialien bestehen, dadurch gekennzeichnet, dass mindestens
eine Schicht aus einem thermoplastischen, gegebenenfalls
modifizierten Terephthalat-Polyester- oder -Copolyester-Harz
mit einem Brechungsindex im Bereich von 1,55 bis 1,61 vor-
gesehen ist und das Kunstharzmaterial der jeweils unmittel-
bar anliegenden benachbarten Schicht einen um wenigstens
0,03 niedrigeren Brechungsindex besitzt, derart, dass unmit-
telbar aneinanderliegende benachbarte Schichten sich im Bre-
chungsindex um wenigstens 0,03 unterscheiden.

2. Folie nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass
sie wenigstens fiinfunddreissig Schichten umfasst.

3. Folie nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet,
dass sie wenigstens siebzig Schichten umfasst.

4. Folie nach einem der vorhergehenden Anspriiche,
dadurch gekennzeichnet, dass das Kunstharzmaterial der
unmittelbar anliegenden benachbarten Schichten einen um
wenigstens 0,06 niedrigeren Brechungsindex besitzt.

5. Folie nach einem der vorhergehenden Anspriiche,
dadurch gekennzeichnet, dass das Polyester- oder Copoly-
estermaterial ein Stoff aus der Gruppe Polyithylenterephtha-
lat und Copolyester von Cyclohexandimethanol und einer
Terephthalsdure enthaltenden Saure ist.

6. Folie nach einem der vorhergehenden Anspriiche,
dadurch gekennzeichnet, dass das Polyesterharz Polybutylen-
terephthalat ist.

7. Folie nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, dass
das Kunstharz der benachbarten Schichten Polymethylmeth-
acrylat ist.

8. Folie nach einem der vorhergehenden Anspriiche,
dadurch gekennzeichnet, dass die dussersten Schichten der
Folie ein stoss-modifiziertes Acrylharz aufweisen und die
Dicke jeder der dussersten Schichten etwa 5% der Gesamt-
dicke der Folie betragt.

9. Folie nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, dass
das stoss-modifizierte Acrylharz ein Terpolymer von Methyl-
methacrylat, Butadien und Acrylnitril, oder Methylmethacry-
lat, kombiniert mit einem Elastomer, ist.

10. Folie nach einem der vorhergehenden Anspriiche,
dadurch gekennzeichnet, dass das Polyesterharz Polybutylen-
terephthalat und das Harz anliegender Schichten Polymethyl-
methacrylat sind.

Die Erfindung betrifft eine lichtreflektierende Mehr-
schichtenfolie in Form einer durchsichtigen Folie aus thermo-
plastischem Kunstharz mit mindestens zehn im wesentlichen
parallelen Schichten von praktisch gleichférmiger Dicke,
wobei unmittelbar aneinanderliegende, benachbarte Schich-
ten aus voneinander verschiedenen durchsichtigen thermo-
plastischen Kunstharzmaterialien bestehen.

Solche Folien, die an sich bekannt sind, kénnen nach
einem einheitlichen Extrusionsverfahren erhalten werden und
haben infolge Lichtinterferenz ein schmales Reflexionsband.

Derartige Mehrschichtfolien und Verfahren zu ihrer Her-
stellung sind bekannt. Hierzu wird auf die folgenden US-
Patentschriften verwiesen, die hier mit ihrem Offenbarungs-
gehalt in Bezug genommen werden: 3 328 003, 3 442 755,
3448 183, 3 479 425, 3 480 502, 3 487 505, 3 511 903,

3 549 405, 3 555 128, 3 565 985, 3 576 707, 3 642 612,

3711 176,3 759 647, 3 773 882 und 3 801 429.

Derartige Mehrschichtfolien bestehen aus mehreren allge-
mein parallelen Schichten aus durchsichtigem thermoplasti-
schem Kunstharzmaterial, wobei jeweils unmittelbar aneinan-
derliegende Schichten aus unterschiedlichem Kunstharzmate-
rial bestehen, deren Brechungsindizes sich um wenigstens
0,03 voneinander unterscheiden. Die Folie weist wenigstens
zehn Schichten oder Lagen und zumeist wenigstens fiinfund-
dreissig, vorzugsweise sogar wenigstens siebzig Schichten auf.

Die einzelnen Schichten der Folie sind sehr diinn mit
Schichtstirken im Bereich von etwa 30 bis 500 nm, vorzugs-
weise von etwa 50 bis 400 nm, wodurch eine Verstirkungs-
Interferenz von an den vielen Grenzflichen reflektierten
Lichtwellen zustande kommt. Je nach der Schichtdicke und
dem Brechungsindex der Polymermaterialien wird ein vor-
herrschendes Wellenlidngenband reflektiert, wihrend das
tibrige Licht von der Folie durchgelassen wird. Die reflek-
tierte Wellenlénge ist jeweils proportional der Summe der
optischen Dicken eines Schichtpaars; sie kann nach der fol-
genden Formel berechnet werden:
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In dieser Formel bedeutet A die refiektierte Wellenldnge,
M die Reflexionsordnung, t die Schichtdicke, n den Bre-
chungsindex und 1 bzw. 2 jeweils das Polymer der ersten bzw.
der zweiten Schicht. Die Grésse nt ist die optische Dicke
einer Schicht. Fiir die Reflexion erster Ordnung, d.h. fiir
M =1, wird sichtbares Licht reflektiert, falls die Summe der
optischen Dicken einen Wert im Bereich etwa zwischen 200
und 350 nm besitzt. Ist der Betrag der Summe kleiner als etwa
200, liegt die Reflexion im UV-Spekiralbereich, ist sie grosser
als etwa 350 nm, so liegt die Reflexion im Infrarot-Bereich.
Im folgenden soll die Folie auch als Film, ein nahes Syn-
onym, bezeichnet werden.
Der Betrag bzw. die Menge des reflektierten Lichts (das
Reflexionsvermégen) und die Farbintensitét hiingen vom
Unterschied zwischen den beiden Brechungsindizes, vom
Verhiltnis der optischen Dicken der Schichten, von der
Anzahl der Schichten und von der Gleichférmigkeit der
Schichtdicken ab. Sind die Brechungsindizes gleich gross, so
tritt an den Grenzflichen zwischen den Schichten iiberhaupt
keine Reflexion auf. In Mehrschichtfilmen der hier in Frage
stehenden Art unterscheiden sich die Brechungsindizes
unmittelbar benachbarter Schichten um wenigstens 0,03, vor-
zugsweise um wenigstens 0,06 oder mehr. Fiir Reflexionen
erster Ordnung wird das Reflexionsvermdgen am grossten,
wenn die optischen Dicken der beiden Schichten gleich gross
sind, obzwar sich ausreichend hohe Werte des Reflexionsver-
56 mogens auch noch erzielen lassen, falls das Verhiltnis der
beiden optischen Dicken in den Bereich zwischen 5:95 und
95:5 fillt. Deutlich farbige Reflexionen lassen sich schon mit
etwa zehn Schichten erzielen; fiir maximale Farbintensitit
sind jedoch zwischen fiinfunddreissig und tausend Schichten

55 oder mehr erwiinscht. Einer hohen Farbintensitit entspricht
ein Reflexionsband, das verhiltnisméssig schmal ist und in
seinem Scheitelpunkt ein hohes Reflexionsvermdgen besitzt.
Es sei darauf hingewiesen, dass hier zwar der Einfachheit hal-
ber die Bezeichnung «Farbintensitit» verwendet wurde, dass

60 jedoch die gleichen Uberlegungen fiir die unsichtbare Refle-
xion im UV- und im Infrarot-Bereich gelten.

Die Mehrschichtfilme konnen nach einem Hartwalzgiess-
verfahren («chill roll casting») hergestellt werden, unter Ver-
wendung eines herkdmmlichen einzigen Mehrfach-Flachfilm-

65 Giesswerkzeugs («single manifold flat film die» = Mehrfach-
Breitschlitzdiisen) in Verbindung mit einem Zufuhrblock,
welcher die Schmelzen aus jedem der beiden oder mehreren
Extruder aufnimmt und sie zu der gewiinschten Schichtstruk-
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tur anordnet. Derartige Zufuhrblécke sind in den oben bereits
genannten US-Patentschriften 3 565 985 und 3 773 882
beschrieben. Die Zufuhrbldcke kénnen zur Herstellung auf-
einanderfolgender Schichtfolgen aus entweder zwei Kompo-
nenten (d.h. ABAB ...), drei Komponenten (beispielsweise
ABCABCA ... oder ACBCACBC ...), oder mehr Komponen-
ten verwendet werden. Der sehr schmale Mehrschichtstrom
fliesst durch ein gemeinsames Mehrfach-Flachfilm-Giess-
werkzeug («single manifold flat film die = Mehrfach-
Breitschlitzdiisen), in welchem die Schichten gleichzeitig auf
die Breite des Formwerkzeugs ausgespreizt und ihre Dicke
auf die endgiiltige Austrittsdicke des Formwerkzeugs verrin-
gert wird. Die Anzahl der Schichten und ihre Dickenvertei-
lung kann durch Einsetzen unterschiedlicher Zufuhrmoduls
gedndert bzw. variiert werden. Ublicherweise ist die dusserste
Schicht bzw. sind die dussersten Schichten zu beiden Seiten
des Films dicker als die tibrigen Schichten. Diese dickere
Haut kann aus einer der Komponenten bestehen, welche den
optischen Kern bilden; sie konnen aber auch aus einem hier-
von verschiedenen Polymer bestehen, um dem Erzeugnis
gewiinschte mechanische, Wiarmeversiegelungs- oder ander-
weitige Eigenschaften zu verleihen, oder die Haut kann aus
einer Kombination der den optischen Kern bildenden Kom-
ponenten bestehen.

Als Komponente mit hohem Brechungsindex wurde bis-
her fiir kommerzielle Zwecke Polystyrol (Brechungsindex
1,60) verwendet. Anderweitige Kunstharze mit hohem Bre-
chungsindex, die optisch geeignet sind, die jedoch aus
Kostengriinden oder wegen Schwierigkeiten bei der Extru-
sion in dem Mehrschichtverfahren Nachteile besitzen, sind
Polycarbonat (1,59), Vinylidenchlorid(85%)-Vinylchlo-
rid(15%)-Copolymer (1,61) sowie Polydichlorstyrol (1,62).
Polystyrol in Verbindung mit Polymeren mit niedrigem Bre-
chungsindex, wie etwa Polymethylmethacrylat, Polypropylen
sowie Athylenvinylacetat, die simtlich einen Brechungsindex
nahe 1,50 aufweisen, ergibt irisierende Filme der gewiinsch-
ten optischen Eigenschaften, die jedoch Méngel hinsichtlich
bestimmter mechanischer Eigenschaften besitzen. Beispiels-
weise kann die Adhision zwischen den einzelnen Schichten
des Mehrschichtgebildes unzureichend sein und der Film
daher im Gebrauch an einer inneren Delaminierung oder
Schichtentrennung leiden. Der irisierende Film wird hiufig
wegen seines Dekoreffekts auf Papier oder Pappe aufge-
bracht und dann fiir Gliickwunschkarten, Kartons und der-
gleichen verwendet. Eine Delaminierung des Films wirkt
unansehnlich und kann sogar zu einer Trennung von gekleb-
ten Kartonverbindungsstellen fithren. Ausserdem sind die
Losungsmittelbestindigkeit und die Warmefestigkeit derarti-
ger Filme nicht so hoch, wie dies fiir ein breites Anwendungs-
spektrum erwiinscht ist.

Der Erfindung liegt daher als Aufgabe die Schaffung
Licht reflektierender Mehrschichtfolien der eingangs genann-
ten Art zugrunde, welche eine verbesserte Delaminierungsbe-
standigkeit, erhdhte Losungsmittelbestandigkeit und/oder
erhohte Wirmefestigkeit besitzen.

Diese Aufgabe wird erfindungsgemass durch eine Mehr-
schichtfolie geldst, bei der mindestens eine Schicht aus einem
gegebenenfalls modifizierten thermoplastischen Terephtha-
lat-Polyester- oder Copolyester-Harze mit einem Brechungs-
index im Bereich von 1,55 bis 1,61 vorgesehen ist und das
Kunstharzmaterial der jeweils unmittelbar anliegenden
benachbarten Schicht einen um mindestens 0,03 niedrigeren
Brechungsindex derart besitzt, dass sich unmittelbar aneinan-
derliegende benachbarte Schichten im Brechungsindex um
mindestens 0,03 unterscheiden.

Erfindungsgemiss wird als mindestens eine Komponente
mit hohem Brechungsindex ein gegebenenfalls modifiziertes
transparentes thermoplastisches Terephthalat-Polyester- oder
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Copolyesterharz verwendet, das durch einen Brechungsindex
von 1,55 bis 1,61 gekennzeichnet ist. Beispiele solcher ther-
moplastischer Polyesterharze sind unter anderem: Polyéthy-
lenterephthalat (PET), das durch Reaktion von Terephthal-
sdure oder Dimethylterephthalat mit Athylenglycol erhalten
wird; Polybutylenterephthalat (PBT), das durch katalysierte
Kondensation von 1,4-Butandiol entweder mit Terephthal-
siure oder Dimethylterephthalat erhalten wird; sowie die ver-
schiedenen thermoplastischen Copolyester, die durch Syn-
these unter Verwendung von mehr als einem Glycol und/oder
mehr als einer dibasischen Sdure erhalten werden. Beispiels-
weise ist PETG-Copolyester ein mit Glycol modifiziertes
PET, das aus Athylenglycol und Cyclohexandimethanol
(CHDM) und Terephthalsdure erhalten wird; PCTA-Copo-
lyester ist ein mit Sdure modifizierter Copolyester von
CHDM mit Terephthal- und Isophthalsduren. Durch Verwen-
dung derartiger thermoplastischer Polyesterharze als Harze
hohen Brechungsindex’ in Verbindung mit thermoplastischen
Harzen mit niedrigerem Brechungsindex lassen sich irisie-
rende Folien hoher Farbintensitit und ausserordentlich ver-
besserter Eigenschaften erzielen. Eine Liste typischer Harze
mit niedrigerem Brechungsindex ist in der nachfolgenden
Tabelle 1 zusammengestellt, mit der Massgabe, dass bei
Zusammenstellung geeigneter Kombinationen jeweils ein
Brechungsindexunterschied von wenigstens 0,03, vorzugs-
weise von wenigstens 0,06 eingehalten wird.

Tabelle 1
Polymerbezeichnung Ungeféhrer
Brechungs-
index

FEP (fluoriertes Athylen-Propylen-Copolymer) 1,34
Polytetrafluordthylen 1,35
Polyvinylidenfluorid 1,42
Polychlortrifluordthylen 1,42
Polybutylacrylat 1,46
Polyvinylacetat 1,47
Athylcellulose 1,47
Polyformaldehyd 1,48
Polyisobutylmethacrylat 1,48
Polybutylmethacrylat 1,48
Polymethylacrylat 1,48
Polypropylmethacrylat 1,48
Polydthylmethacrylat 1,48
Polymethylmethacrylat 1,49
Cellulose-acetat 1,49
Cellulosepropionat 1,49
Celluloseacetat-Butyrat 1,49
Cellulosenitrat 1,49
Polyvinylbutyral 1,49
Polypropylen 1,49
Athylenvinylacetat 1,50
Polyithylen niedriger Dichte (verzweigt) 1,51
Polyisobutylen 1,51
Ionomer 1,51
Naturkautschuk 1,52
Perbunan 1,52
Polybutadien 1,52
Nylon (Kondensationscopolymer von
Hexamethylendiamin und Adipinséure) 1,53
Polyvinylchloracetat 1,54
Polyithylen (hohe Dichte, linear) 1,54
Polyvinylchlorid 1,54

Ein Copolymer aus 85 Gewichtsteilen
Methylmethacrylat und 33 Gewichtsteilen Styrol 1,54




649 850

Eine bevorzugte Kombination ist die Verwendung von
Polybutylenterephthalat (PBT) als thermoplastisches Poly-
ester und Polymethylmethacrylat (PMMA) als Material mit
niedrigem Brechungsindex. Zur Herstellung des Films wurde
das Polyester dem Zufuhrblock aus einem Extruder und das
PMMA aus einem zweiten Extruder zugefiihrt, unter Bildung
eines Films von 20 pm Dicke, der aus 115 optischen Schich-
ten und zwei Polyesterdeckschichten bestand. Jede der beiden
Deckschichten betrug dabei etwa 10% der Dicke des Gesamt-
films. Die optischen Polyesterschichten besassen eine opti-
sche Dicke von jeweils etwa 0,2 um, die optischen PMMA-
Schichten von etwa 0,1 um. Unter Verwendung einer Giess-
form von 112 cm wurde ein 90 cm breiter Film von gleichmis-
siger Gesamtdicke erzeugt. Der Film war lebhaft irisierend
und besass in Reflexion bei senkrechter Einfallsrichtung vor-
herrschend griine und rote Farbe.

Zur Untersuchung dieses Polyester/PMMA-Films hin-
sichtlich seiner Delaminierungsbestindigkeit wurde eine
Oberflache des Films festgelegt, und zwar durch Unterlegen
entweder mit einem Klebeband oder durch Klebelaminierung
auf starrem Karton. Auf die andere Oberfliche des Films
wurde ein Druckklebeband aufgebracht. Der Film widerstand
vielfachem Ziehen an dem Band ohne jegliches Anzeichen
von Delaminierung, selbst wenn das Band an der Kante des
Films aufgebracht wurde. Der Test wurde noch verschirft,
indem man die freiliegende Seite mit einem Losungsmittel
wie beispielsweise Toluol bestrich, das in irisierenden Filmen
anderen Typs wie beispielsweise Polystyrol(PS)/Propylen-
dthylen-Copolymer (PP) und PS/Athylenvinylacetat (EVA)
zu Delaminierung fiihrt. Der erfindungsgeméisse Polyester/
PMMA-Film iiberstand den Klebebandtest ohne jedes Anzei-
chen von Delaminierung,.

Andere bekannte Filme nach dem Stande der Technik
geniigten diesen Delaminationstests ebenfalls nicht. Bei-
spielsweise war der glinzend irisierende Film aus PS/PMMA
so sprode, dass er unter den Testbedingungen zu Bruch ging.
Irisierende Filme aus PS/PP und PS/EVA zeigten unter den
gleichen Testbedingungen eine starke Delaminierung.

Auch hinsichtlich einer Zahl weiterer Eigenschaften sind
die erfindungsgemissen Filme den entsprechenden Eigen-
schaften bekannter Filme iiberlegen. So unter anderem durch
ausgezeichnete Kratzfestigkeit, Temperaturbestindigkeit und
Losungsmittelbestédndigkeit. Diese letzterwéihnte Eigenschaft
ist besonders bedeutsam fiir Filmmaterial, das mit Klebstof-
fen, Druckfarben oder organische Lésungsmittel enthalten-
den Lacken in Beriihrung gelangt.

Zur Priifung der Losungsmittelbestéindigkeit des Films
wurde eine Anzahl von Losungsmitteln jeweils mittels eines
getrdnkten Wollebauschs auf die Oberfliche einzelner Proben
aufgebracht. Das Losungsmittel wurde an der Luft trocknen
gelassen. Der erfindungsgemasse irisierende Film aus PBT/
PMMA erfuhr bei Behandlung mit aliphatischen oder aroma-
tischen Kohlenwasserstoffen oder Gemischen dieser, Alkoho-
len, aliphatischen Estern wie beispielsweise Athylacetat und
Butylacetat, oder Ketonen wie beispielsweise Aceton und
Methylisobutylketon keinerlei Anderung. Die nach dem glei-
chen Verfahren getesteten bekannten kommerziellen Filme
aus PS/PMMA, PS/PP und PS/EVA zeigten bei Behandlung
mit verschiedenen dieser Losungsmittel, darunter Heptan,
Toluol, sowie verschiedenen handelsiiblichen Lésungsmitteln
aus Kohlenwasserstoffgemischen sowie Butylacetat und
Methylisobutylketon, Rissbildungen, Glanzverlust, Farbinde-
rung oder sogar Farbverlust.

Auch die Temperaturbestindigkeit des erfindungsgemas-
sen Polyesterfilms war der herkémmlicher bekannter Filme in
gleicher Weise iiberlegen. Hierzu wurden Proben 30 min lang
bei unterschiedlichen Temperaturen in Luftzirkulationséfen
gebracht. Es wurde jeweils die Temperatur bestimmit, bei der

eine erste Anderung eintrat, mit den folgenden Ergebnissen:
erfindungsgemaisser Polyesterfilm PBT/PMMA, 220 °C;
bekannte Filme nach dem Stande der Technik PS//PMMA,
150 °C; PS/PP, 130 °C; PS/EVA, 120 °C. Eine verbesserte
5 Temperaturstabilitit ist besonders bedeutsam fiir Anwen-
dungszwecke, bei denen der Film nach einem Verfahren, bei
welchem erhéhte Temperatur Anwendung findet, auf eine
andere Oberflidche laminiert oder anderweitig haftend aufge-
bracht werden soll.
10 Es wurde oben bereits erwihnt, dass die Haut- oder Deck-
schicht dicker als die optischen Schichten ist. Jede Deck-
schicht sollte jeweils eine Dicke von wenigstens etwa 5% der
Gesamtdicke des Films besitzen und kann beispielsweise
etwa 40% der Gesamtfilmdicke ausmachen. Nach einer Vari-
ante des erfindungsgeméssen Films kann unter Verwendung
eines dritten Extruders auf jeder Oberfldche eine Aussenhaut
aus einem thermoplastischen stoss-modifizierten Acrylharz
aufgebracht werden. Diese Deckschicht kann entweder
anstelle der tiblichen Deckschicht, welche aus einer der opti-
schen Komponenten besteht, oder zusitzlich zu dieser auf ihr
aufgebracht werden. Jede derartige stossmodifizierte Acryl-
schicht sollte jeweils eine Dicke von wenigstens etwa 5% der
Gesamtdicke des Films besitzen; die Summe aus der Dicke
jeder stoss-modifizierten Acrylschicht und der gegebenenfalls
benachbarten optischen Harzdeckschicht kann bis zu etwa
40% der Gesamtfilmdicke oder sogar mehr ausmachen.

Stoss-modifiziertes Acryl verleiht Wickeleigenschaften

- und Bestdndigkeit gegen Blockieren und ergibt eine fiir Kle-

ber, Druckfarben und Heisspréigefolien dusserst aufnahmefi-
30 hige Oberflache. Ausserdem besitzt ein derartiger Film eine
verbesserte UV-Bestdndigkeit.

Das stoss-modifizierte Acrylharz kann ein Copolymer,
beispielsweise mit einem anderen Monomeren wie etwa
Methylacrylat, Athylacrylat, Butylacrylat, Acrylnitril, Styrol
oder Butadien polymerisiertes Methylmethacrylat sein; ein
Terpolymer oder Multipolymer aus drei oder mehreren sol-
chen Monomeren; oder ein Gemisch aus Methylmethacrylat
mit Elastomer, Vinyl oder anderen Modifikatoren. Im Handel
erhiltliche stoss-modifizierte Acrylharze sind Lucite T-1000
40 (DuPont) und Plexiglas DR (Rohm & Haas).

Die irisierenden Zwei-Komponenten-Filme zeigen ausge-
zeichnete Bestdndigkeit gegen Delaminierung und gute Iri-
deszenzfarbe, unabhingig davon, welche Komponente als
dussere Haut- oder Deckschicht dient. Andere Eigenschaften

45 konnen verbessert werden, wenn die eine oder die andere
Komponente die Deckschicht bildet. Bei der erfindungsge-
méssen Polyester/PMMA-Kombination beispielsweise ist der
Film flexibler, wenn Polyester die Deckschicht bildet, und
sproder mit PMMA als Deckschicht. Daher wird Polyester als
Deckschicht in Fillen vorgezogen, wo Flexibilitit erwiinscht
ist, wie beispielsweise fiir dekorative Umhiillungen; PMMA
ist in solchen Fillen vorzuziehen, wo der Film in kleine
Stiicke wie Flocken oder «Glitzer» zerschnitten werden soll.
Die Wahl hingt von dem jeweiligen speziellen Komponen-
tenpaar in dem optischen Kern und dem Anwendungszweck,
fiir welchen der Film bestimmt ist, ab.

Durch die Verwendung eines dritten Harzes als Haut-
bzw. Deckschicht wird die Bedeutung der inneren Aufeinan-
derfolge wesentlich herabgesetzt, da die Eigenschaften durch
das jeweilige spezielle Deckschichtharz modifiziert werden.
In dem obigen Beispiel kann stoss-modifiziertes Acryl als
Deckschicht entweder an das Polyester oder an PMMA
angrenzen. In anderen Kombinationen kann die Wahl einer
bestimmten Aufeinanderfolge erwiinscht sein, um eine maxi-
65 male Haftung zwischen der Deckschicht und dem optischen

Mehrschichtkern zu gewihrleisten.

Im folgenden wird die Erfindung anhand verschiedener

Beispiele erldutert, denen keinerlei einschriinkende Bedeu-
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tung zukommt. Soweit nichts anderes ausdriicklich gesagt ist,
sind in der gesamten Beschreibung und in den Anspriichen
die Temperaturen jeweils °C und Teile und Prozentangaben
jeweils Gewichtsteile bzw. -prozente.

w

Beispiel 1:
Abwechselnde Schichten aus Polyester und Polymethylme-
thacrylat (PMMA)

" Ein thermoplastisches Polyestermaterial aus Polybutylen-
terephthalat wurde dem Zufuhrblock aus einem Extruder und 10
PMMA aus einem zweiten Extruder zugefiihrt, unter Bildung
eines 19 um dicken Films, der aus 115 optischen Schichten
und zwei Polyester-Deckschichten bestand. Jede Deckschicht
betrug etwa 20% der Dicke des Gesamifilms. Die optischen
Polyesterschichten hatten eine optische Dicke von etwa 0,15 1
um, die PMMA-Schichten eine solche von etwa 0,07 um. Der
Film war leuchtend irisierend und besass vorwiegend blaue
und griine Farbe bei Betrachtung in Reflexion und bei recht-
winkligem Einfall. Der Film zeigte eine ausgezeichnete
Bestindigkeit gegen Delaminierung sowie liberlegene
Lésungsmittel- und Temperaturbestandigkeit.
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Beispiel 2:
Polyester/ PMMa-Mehrschichtgebilde mit zusétzlichen Deck-

649 850

schichten aus stoss-modifiziertem Acrylcopolymer

Es wurde ein dhnliches Mehrschichtgebilde wie in Bei-
spiel 1 hergestellt, mit dem Unterschied, dass jeweils auf
beide Oberflichen eine zweite Deckschicht mit Hilfe eines
dritten Extruders aufgebracht wurde. Diese dussere Deck-
schicht bestand aus einem Gemisch zu gleichen Teilen von
zwei Harzen, (1) PMMA und (2) einem stoss-modifizierten
Acrylharz, ndmlich Lucite T-1000 (DuPont), einem mit Ela-
stomer modifizierten Polymethylmethacrylat. Dieser Film war
dem Film aus Beispiel 1 hinsichtlich seiner Wickel- und Anti-
blockiereigenschaften iiberlegen und eignete sich noch besser
zum Bedrucken und Heisspragen.

Beispiele 3 bis 15

Verschiedene thermoplastische Polyesterpolymere und
-copolymere wurden in Verbindung mit einer Anzahl Polyme-
ren von niedrigerem Brechungsindex verwendet, manchmal
als Zweikomponentengebilde, manchmal in Form von Gebil-
den unter Verwendung zusitzlicher Komponenten fiir Deck-
schichten, wie in der folgenden Tabelle zusammengestellt.
Simtliche Beispiele ergaben intensiv irisierende Filme mit
verbesserter Hitzebestindigkeit und, insbesondere bei Ver-
wendung von PMMA als das Polymer von niedrigerem Bre-
chungsindex, verbesserte Delaminierbestdndigkeit.

Bei- Polymer Polymer mit Deckschichtpolymer(e)
spiel mit hohem niedrigem
Brechungs- Brechungs-
index index
3  PBT EVA PBT
4 PBT EVA PMMA und
stoss-modifiziertes
Polymethylmethacrylat
5 PBT PP PBT
6 PBT PP PP
7 PBT PP PMMA und
stoss-modifiziertes
Polymethylmethacrylat
8§ PBT Ionomer PBT
9 PBT Ionomer  Stoss-modifiziertes Copolymer
aus Methylmethacrylat und
Butylacrylat
10 PETG PMMA PETG
11 PETG PMMA PMMA und
stoss-modifiziertes
Polymethylmethacrylat
12 PET PMMA PET
13 PET PMMA Modifiziertes Acrylterpolymer
von Methylmethacrylat,
Butadien und Acrylnitril
14 PCTA PMMA PCTA
15 PCTA PMMA PMMA und

stoss-modifiziertes
Polymethylmethacrylat

Die Erfindung wurde vorstehend anhand bevorzugter
Ausfithrungsformen und Beispiele erldutert, die jedoch selbst- ¢,
verstindlich in mannigfacher Weise abgewandelt und modifi-
ziert werden kénnen, ohne dass hierdurch der Rahmen der

Erfindung verlassen wird. Beispielsweise wurde die Erfin-
dung vorstehend unter Bezugnahme auf gegossene Filme, d.h.
ein Flachfilm-Herstellungsverfahren, beschrieben; jedoch
kénnen irisierende Filme auch nach dem Rohrverfahren
(Blasfilm) hergestellt werden.
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