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Copolimero para pelicula de compensacién éptica
Descripcion
CAMPO TECNICO

[0001] La presente invencion se refiere a un copolimero de lamina de compensacion éptica. Mas particularmente, la
presente invencion se refiere a un copolimero para lamina de compensacién 6ptica que muestra una birrefringencia
de orientacion negativa, que tiene excelente transparencia, resistencia al calor, resistencia de lamina y propiedades
Opticas, y capaz de proporcionar una lamina hermosa adecuada para una lamina de compensacién optica.

FONDO

[0002] Como una lamina de compensacion Optica de una pantalla de cristal liquido, la lamina estirada obtenida
mediante el estiramiento uniaxial o estiramiento biaxial de una lamina de resina se usa ampliamente. Como ejemplo
tipico de la lamina de compensacion oOptica, se puede mencionar la lamina de retardo. Una Placa A/2 para convertir
la direccion de vibracion de la luz polarizada o una placa M4 para convertir una luz polarizada circularmente en una
luz polarizada linealmente o para convertir una luz polarizada linealmente en una luz polarizada circularmente se
utilizan ampliamente.

[0003] Se requiere que la ldmina de retardo muestren compensacion Optica en una amplia gama de visién. Es una
propiedad extremadamente importante para la lamina de retardo tener casi ninguna diferencia de fase incluso para
la luz entrante desde una direccion oblicua. Con respecto a dicha propiedad requerida, la Literatura de Patentes 1
describe una pantalla de cristal liquido que comprende un cuerpo laminado de una lamina estirada transparente que
tiene una birrefringencia de orientacion negativa y una lamina estirada transparente que tiene una birrefringencia de
orientacion positiva.

[0004] Literatura de Patente 2 da a conocer un método para ampliar el angulo de vision de la pantalla de cristal
liquido mediante el uso de una lamina de compensacion Optica estructurada por laminacién de una lamina estirada
que muestra una birrefringencia de orientacion negativa y una lamina estirada que muestra una birrefringencia de
orientacion positiva de modo que los ejes lentos de cada una de las laminas estiradas sean paralelas, teniendo la
lamina de compensacion Optica una diferencia en el plano de fase (Re) en el intervalo de 60 a 300 nm, y un
parametro de orientacion (Nz) en el rango de 0,5+0,1. Ademas, la Literatura de Patentes 2 describe que una lamina
estirada que muestra una birrefringencia intrinseca negativa es una composicion de resina de un copolimero de a-
olefina y N-fenilmaleimida y un copolimero de acrilonitrilo-estireno.

[0005] Como la resina termoplastica que muestra una birrefringencia orientacion positiva, policarbonato y una
poliolefina ciclica amorfa pueden mencionarse. Se utilizan adecuadamente para la lamina de compensacién oOptica
debido a la excelente resistencia al calor, transparencia, resistencia de lamina y desarrollo de diferencia de fase. Por
otra parte, como la resina termoplastica que muestra una birrefringencia de orientacién negativa, los ejemplos de
aplicacién préactica son extremadamente raros, ya que cualquiera que sea de resistencia al calor, transparencia,
resistencia a la lamina y desarrollo de diferencia de fase es inferior. Los que tienen aplicaciones préacticas se
estructuran principalmente uniendo una pluralidad de laminas estiradas que muestran una birrefringencia de
orientacion positiva con un angulo apropiado. Por lo tanto, la designacion de compensacion 6ptica es complicada y
su coste es alto, mientras que el rendimiento de compensacidon 6ptica es insuficiente. Desde el punto de vista de la
mejora del rendimiento de la compensacion éptica, la simplificaciéon del disefio 6ptico y la reduccién del coste, se
desea una resina termoplastica que muestra una birrefringencia de orientacién negativa que se puede aplicar
practicamente para la ldmina de compensacion Optica.

[0006] Con respecto a tales requisitos, la Literatura de Patente 3 sugiere un copolimero de resina termoplastica que
tiene una excelente transparencia, resistencia al calor, capacidad de formacion de lamina, resistencia de la lamina, y
desarrollo de diferencia de fase; y una lamina estirada que muestra una birrefringencia de orientacién negativa. Es
cierto que la formabilidad de la lamina es superior con respecto a un proceso de formacién de lamina general, sin
embargo, las laminas para la compensacion Optica requieren una |ldmina extremadamente hermosa libre de
sustancias extrafias. Cuando se fabrica por extrusion en estado fundido, a menudo se usa un filtro polimérico con un
tamiz extremadamente pequefio para eliminar sustancias extrafias. En este caso, el copolimero de resina
termopléastica de la Literatura de Patente 3 tiene una alta viscosidad en estado fundido, y por lo tanto tiende a
permanecer en el filtro de polimero. Ademas, se requiere alta temperatura para evitar la pérdida de presion, lo que
puede dar lugar a una descomposicion térmica de la resina que produce espumas y lineas de troquel. Por lo tanto, el
rango de aplicacion fue limitado.

[0007] La Literatura de Patente 4 describe una lamina Gpticamente anisotropica que es una lamina que comprende
resina de estireno estirada biaxialmente (50% en peso 0 mas) que es un mondémero que contiene de tipo estireno
polimero y monémero de acido carboxilico insaturado y/o el monémero anhidrido insaturado dicarboxilico como
componente monémero.
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LISTA DE CITACION
LITERATURA DE PATENTES
[0008]

[Literatura de Patente 1] JP 2-256023A
[Literatura de Patente 2 JP 2007-24940A
[Literatura de Patente 3 WO 2009/031544
[Literatura de Patentes 4] JP 2008-185659A

RESUMEN DE LA INVENCION
PROBLEMA TECNICO

[0009] Un objeto de la presente invencion es proporcionar un copolimero para la lamina de compensacion Optica
gue muestra una birrefringencia de orientacién negativa, que tiene una excelente transparencia, resistencia al calor,
resistencia de la lamina, y propiedades Opticas, y capaz de obtener una hermosa lamina adecuada para una lamina
de compensacion Optica.

SOLUCION AL PROBLEMA
[0010] La presente invencion se resume como sigue.
(1) Un copolimero para lamina de compensacion optica, que comprende:

45 a 80% en masa de una unidad de monémero de vinilo aromatico;
5 a 45% en masa de una unidad de monémero de éter de &cido (met) acrilico; y
5 a 20% en peso de una unidad mondmera de anhidrido de &cido dicarboxilico insaturado; donde

el copolimero tiene un peso molecular de nimero promedio (Mn) de 5,5 x 10* a 09 x 10* y un peso promedio
molecular en peso (Mw) de 14 x 10* a 20 x 10%; y

El copolimero tiene una turbidez de 1% o menos, midiéndose la neblina con una muestra de 2 mm de espesor de
acuerdo con ASTM D1003.

(2) El copolimero para lamina de compensacién Optica de (1), que comprende:

55 a 75% en masa de la unidad de mondémero de vinilo aromatico;
15 a 35% en masa de la unidad de monomero de éter de acido (met) acrilico; y
10 a 15% en peso de la unidad de mondémero de anhidrido de &cido dicarboxilico insaturado.

(3) El copolimero para la lamina de compensacion optica de (1) o (2), en el que la unidad de monémero de vinilo
aromatico es una unidad de estireno.

(4) El copolimero para lamina de compensacion optica de cualquiera de (1) a (3), en el que la unidad de
mondmero de éter de acido (met) acrilico es una unidad de metacrilato de metilo.

(5) El copolimero para lamina de compensacion éptica de cualquiera de (1) a (4), en el que la unidad monémera
de anhidrido de acido dicarboxilico insaturado es una unidad de anhidrido de acido maleico.

(6) El copolimero para la ldmina de compensacion optica de cualquiera de (1) a (5), en el que la lamina de
compensacion éptica tiene un perfil de indice de refraccién de nx>nz>ny y se obtiene laminando la lamina Ay la
lamina B, obteniéndose la lamina A estirando una lamina de resina termoplastica que muestra una birrefringencia
de orientacion negativa, obteniéndose la lamina B estirando una resina termoplastica que muestra una
birrefringencia de orientacion positiva; y

el copolimero es una resina termoplastica utilizada para la lamina A.

(7) El copolimero para la lamina de compensacion oOptica de (6), en el que la Lamina A se obtiene estirando una
lamina fabricada por extrusién en estado fundido.

(8) El copolimero para la lamina de compensacion optica de (6) o (7), en el que el coeficiente de Nz es de 0,4 a
0,6.

(9) El copolimero para lamina de compensacion optica de cualquiera de (6) a (8), en el que:
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La lamina A y la lamina B estan laminadas de modo que sus ejes lentos se cruzan en angulos rectos,
permitiendo que la diferencia de fase en el plano satisfaga la relacion de Re (450) <Re(590) <Re (750), Re
(450) Re(590), y Re (750) es una diferencia de fase en el plano para las longitudes de onda de 450nm, 590nm
y 750 nm, respectivamente.

EFECTOS VENTAJOSOS DE LA INVENCION

[0011] La presente invencion proporciona un copolimero de lamina de compensacién Optica que muestra
birrefringencia de orientacién negativa, teniendo una excelente transparencia, resistencia al calor, resistencia de la
lamina, y propiedades Opticas, y es capaz de obtener una hermosa lamina adecuada para una lamina de
compensacion optica.

DESCRIPCION DE LAS REALIZACIONES

<Explicacién de términos>

[0012] En la presente memoria descriptiva, la descripcion "A a B" significa A o mas y B o menos.
[0013] A continuacion, se describiran en detalle realizaciones de la presente invencion.

[0014] Como la unidad de monémero de vinilo aromatico, unidades derivadas de diversos monémeros a base de
estireno tales como estireno, o-metilo-estireno, m-metilo-estireno, p-metilo estireno, 2,4-dimetilo estireno, etilo
estireno, p-terc-butilo estireno, a-metilo estireno, y a-metilo-p-metilo estireno se pueden mencionar. Entre estos, es
preferible la unidad de estireno. La unidad de mondémero de vinilo aromatico puede comprender un tipo de estas
unidades o puede comprender dos 0 mas tipos de estas unidades.

[0015] A medida que la unidad de mondémero de éter de &cido (met)acrilico, unidades derivadas de diversos
monomeros de éter de acido metacrilico tales como metacrilato de metilo, metacrilato de etilo, metacrilato de n-
butilo, metacrilato de 2-etilhexilo, metacrilato de diciclopentanilo, metacrilato de isobornilo; y se pueden mencionar
varios mondémeros de éter de &cido acrilico tales como acrilato de metilo, acrilato de etilo, acrilato de n-butilo, acrilato
de 2-metilhexilo, acrilato de 2-etilhexilo y acrilato de decilo. Entre éstos, es preferible la unidad de metacrilato de
metilo. La unidad de monémero de éter de acido (met)acrilico puede comprender un tipo de estas unidades o puede
comprender dos 0 mas tipos de estas unidades.

[0016] A medida que la unidad de monémero de anhidrido de &cido dicarboxilico insaturado, pueden mencionarse
unidades derivadas de diversos mondémeros de anhidrido de acido tales como anhidrido maleico, anhidrido
itaconico, anhidrido citraconico y anhidrido aconitico. Entre éstos, es preferible la unidad de anhidrido maleico. La
unidad de mondémero de anhidrido de acido dicarboxilico insaturado puede comprender un tipo de estas unidades o
puede comprender dos 0 mas tipos de estas unidades.

[0017] Las unidades constitucionales del copolimero de acuerdo con la presente invencion es 45 a 80% en masa de
la unidad de monémero de vinilo aromatico, de 5 a 45% en masa de la unidad de monémero de éter de acido
(met)acrilico, y de 5 a 20% en masa de la unidad de monémeros de anhidrido de acido dicarboxilico insaturado.
Preferiblemente, las unidades constitucionales del copolimero son 55 a 75% en peso de la unidad de monémero de
vinilo aromatico, 15 a 35% en peso de la unidad de mondmero de éter de acido (met)acrilico y 10 a 15% en peso de
la unidad de mondmeros de anhidrido de acido dicarboxilico insaturado.

[0018] EI contenido preferible de la unidad de mondémero de vinilo aromético es 80% en masa 0 menos, ya que la
resistencia al calor o la resistencia de la lamina se pueden mejorar; y 75% en masa o0 menos, ya que la resistencia al
calor o la resistencia de la lamina pueden mejorarse adicionalmente. El contenido preferible de la unidad de
monomero de éter de acido (met)acrilico es de 45% en masa 0 menos, ya que pueden mejorarse las propiedades
Opticas, particularmente la birrefringencia de orientacion negativa, y se puede obtener una bella lamina adecuada
para compensacion éptica cuando un proceso de formacion de lamina se realice mediante extrusion por fusion; y
35% en masa 0 menos, ya que la birrefringencia de orientacién negativa puede mejorarse adicionalmente, y se
puede obtener una lamina mas hermosa. El contenido preferible de la unidad de mondémero de anhidrido de acido
dicarboxilico insaturado es de 20% en masa 0 menos, puesto que se puede mejorar la resistencia de la lamina y se
puede obtener una lamina hermosa adecuada para compensacién optica cuando se realiza un proceso de formacién
de lamina por extrusion en fusion; y 15% en masa o0 menos, ya que la resistencia de la lamina se puede mejorar
adicionalmente y se puede obtener una lamina méas hermosa. Por otra parte, el contenido preferible de la unidad de
monomero de vinilo aromético es de 45% en masa 0 mas, ya que se pueden mejorar las propiedades 6pticas,
particularmente la birrefringencia de orientacién negativa, y se puede obtener una hermosa lamina adecuada para
compensacion 6ptica cuando se produce un proceso de formacion de lamina por extrusion en estado fundido; y 55%
en masa 0 mas, ya que la birrefringencia de orientacion negativa puede mejorarse adicionalmente, y se puede
obtener una lamina mas hermosa. El contenido preferible de la unidad de monémero de éter de acido (met)acrilico
es de 5% en masa 0 mas, ya que la transparencia y la resistencia de la lamina se pueden mejorar; y 15% en masa o
mas, puesto que la transparencia y la resistencia de la lamina pueden mejorarse adicionalmente. El contenido
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preferible de la unidad de monémero de anhidrido de acido dicarboxilico insaturado es de 5% en masa o mas,
puesto que se puede mejorar la resistencia al calor; y 10% en masa o0 mas, ya que la resistencia al calor puede
mejorarse adicionalmente.

[0019] Si es necesario, el copolimero de la presente invencion puede contener una unidad de monémero de vinilo
copolimerizable distinto de la unidad de monémero aromatico de vinilo, la unidad de monémero de éter de acido
(met)acrilico, y la unidad de monémero de anhidrido de acido dicarboxilico insaturado, en una cantidad que no tiene
un efecto adverso para el efecto de la presente invencion. En este caso, la cantidad preferible es 5% en masa o
menos. Como ejemplo de la unidad de monémero de vinilo copolimerizable, las unidades derivadas de monémeros
de vinilo de cianuro tales como acrilonitrilo y metacrilonitrilo; monémeros de acido de vinilo carboxilico tales como
acido acrilico y acido metacrilico; monémeros de maleimida de N-alquilo tales como maleimida de N-metilo,
maleimida de N-etilo, Maleimida de N-butilo, y maleimida de N-ciclohexilo; pueden mencionarse monémeros de
Maleimida de N-arilo tales como maleimida de N-fenilo, maleimida de N-metilfenilo y maleimida de N-clorofenilo. La
unidad de mondémero de vinilo copolimerizable puede comprender dos 0 mas tipos de estas unidades.

[0020] El copollmero de la presente invencion tiene un peso molecular promedio en nimero (Mn) en eI intervalo de
55 x 10* a 9 x 10* y un peso molecular promedio en peso (Mw) en el intervalo de 14 X 10 a 20 x 10%
Preferiblemente, el peso molecular promedio en ndmero (Mn) esta en el intervalo de 6,0 x 10°%° x 10 y el peso
molecular promedio en peso (Mw) esta en el intervalo de 14,5 x 10 al 19 x 10 Mas preferlblemente el peso
molecular promedio en nimero (Mn) esté en el |ntervalo de 6,5 x 10" hasta 8 x 10*, y el peso molecular promedio en
peso (Mw) se encuentra en la gama de 15 x 10* al 18 x 10*.

[0021] El peso molecular promedio en nimero (Mn) y el peso molecular promedio en peso (Mw) son valores
convertidos a un peso molecular de poliestireno medido por cromatografia de permeacion en gel (GPC). Los valores
medidos son obtenidos por las siguientes condiciones de medicion.

Nombre del instrumento: SYSTEM-21 Shodex (disponible en Showa Denko K.K.)

Columna: PL gel MIXED-B, 3 columnas conectadas en serie

Temperatura: 40°C

Deteccion: indice de refraccion diferencial

Eluyente: tetrahidrofurano

Concentracion: 2% en masa

Curva de Calibracion: se utilizé poliestireno estandar (PS) (disponible de Polymer Laboratories Ltd) para la
preparacion

[0022] Cuando el peso molecular promedio en nimero (Mn) es 5,5 x 10* o mas y el peso molecular promedio en
peso (Mw) es 14 x 10* 0 mas, la capacidad de formacion de la lamina es excelente, y la resistencia de la lamina
obtenlda por estiramiento puede mejorarse. Por otro lado, cuando el peso molecular promedio en nimero (Mn) es de
9 x 10" 0 menos y el peso molecular promedio en peso (Mw) es 20 x 10* o menos, una hermosa lamina adecuada
para compensacion optica se puede obtener cuando un proceso de formacién de lamina se realice por extrusion en
fusién.

[0023] EIl copolimero de la presente invencion tiene una turbidez de 1% o menos, la neblina que se mide con una
muestra de espesor 2 mm, de acuerdo con ASTM D1003. Preferiblemente, la neblina es de 0,8% o menos, y mas
preferiblemente 0,6% o menos. Cuando la neblina con respecto a una muestra de 2 mm de espesor es de 1% o
menos, se puede obtener una lamina que tiene una distribucién de composicion de copolimero pequefia y una
excelente resistencia a la lamina, y que tiene una transparencia excelente después del proceso de formacién o
estiramiento de lamina.

[0024] Aqui, la neblina es un valor de medicién obtenido de la siguiente manera. En primer lugar, se prepard una
placa de espejo con una longitud de 90 mm, una anchura de 55 mm y un espesor de 2 mm usando una maquina de
moldeo por inyeccion (IS-50EPN, disponible de TOSHIBA MACHINE CO., LTD.), con condiciones de moldeo de una
temperatura del cilindro de 230°C y una temperatura de molde de 40°C. A continuacion, se sometié la placa de
espejo a la medida segin ASTM D1003, usando un medidor de turbidez (NDH-1001DP, disponible de NIPPON
DENSHOKU INDUSTRIES CO., LTD.).

[0025] EI copolimero de la presente invencion se usa adecuadamente para la lamina de compensacion optica, ya
gue tiene una excelente transparencia para la preservacion de la calidad de imagen del dispositivo de cristal liquido;
resistencia térmica para prevenir el cambio en birrefringencia de la orientaciéon bajo ambiente de alta temperatura;
resistencia de la lamina para el procesamiento de la ldmina duradera tal como el procesamiento de estiramiento, el
corte y el troquelado; y una propiedad de procesamiento formadora de lamina y estabilidad térmica para obtener una
lamina hermosa; y también tiene una birrefringencia de orientacidn negativa. El término birrefringencia de orientacion
negativa se refiere a una propiedad que muestra un indice de refraccion menor con respecto a la direcciéon de
orientacion de las moléculas. En este caso, el término birrefringencia de orientacidon positiva se refiere a una
propiedad que muestra un indice de refraccién mayor con respecto a la direccién de orientaciéon de las moléculas.
Como lamina de compensacion Optica, se utiliza una lamina de retardo o una lamina antirreflectante que se obtiene
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controlando la birrefringencia de orientacion de una lamina estirada.

[0026] No hay limitacién particular con respecto al método para procesar el copolimero de la presente invencién en
la lamina de compensacién 6ptica. En este caso, el procesamiento puede realizarse mediante técnicas conocidas,
tales como el método de extrusién en estado fundido y el método de colada. Generalmente, el método de extrusion
en estado fundido es superior al método de fundicion en vista del coste energético y de la carga ambiental. Sin
embargo, con el fin de obtener una lamina de compensacién optica libre de sustancias extrafas, es necesario utilizar
un filtro de polimero con un tamiz extremadamente pequefio. Esto causaria pérdida de presion por el filtro de
polimero, dando como resultado la generacion de calor por cizallamiento y descomposicién térmica. Por otro lado,
cuando se instala un gran filtro de polimero, se produce la descomposicion térmica debida al polimero que queda en
el filtro de polimero, la gelificacién o la quema de resina, por lo que resulta dificil obtener una lamina hermosa. Por lo
tanto, el método del molde se adopta a menudo. Dado que el copolimero de la presente invencién es excelente en
resistencia al calor, estabilidad térmica y formabilidad, una lamina de compensacién 6ptica hermosa puede ser
procesada también por el método de extrusion en estado fundido. Por lo tanto, es especialmente preferida la
aplicacion del método de extrusion en estado fundido, que es un método de procesamiento de ldmina excelente
teniendo en cuenta la productividad, el coste energético y la carga ambiental.

[0027] No hay limitacion particular con respecto a la forma en que se aplica el copolimero de la presente invencion
para la lamina de compensacion 6ptica. Es preferible que se laminen una lamina A estirada que comprende el
copolimero de la presente invencién y una lamina estirada B que comprende una resina termoplastica que muestra
una birrefringencia de orientacion positiva, obteniendo de este modo una lamina de compensacién éptica que tiene
un perfil de indice de refraccion de nx>nz>ny. Es especialmente preferible que la lamina de compensacién Optica
tenga un coeficiente Nz de 0,4 a 0,6. Aqui, nx es un indice de refraccion en la direccion del eje lento del plano de la
lamina de compensacioén Optica, ny es un indice de refraccion en la direccion del eje rapido del plano de la lamina y
nz es un indice de refracciéon en la direccion perpendicular con respecto al plano de la lamina, es decir, en la
direccion del espesor. El eje lento esta en una direccién en la que el indice de refraccion dentro del plano de la
lamina muestra el valor maximo y el eje rapido esta en una direccion perpendicular al eje lento y esta dentro del
plano de la lamina. El coeficiente de Nz se proporciona mediante la siguiente ecuacion (1).

Nz = (nx-nz)/(nx-ny) (1)

[0028] Dado que casi no hay diferencia de fase de la luz entrante desde una direccion oblicua, teniendo la lamina de
compensacion optica un perfil de indice de refraccién nx>nz>ny, teniendo especialmente la lamina de compensacion
Optica un coeficiente de Nz de 0,4 a 0,6, se utiliza como la lamina de compensacién Optica para un amplio rango de
visién. Sin embargo, cuando una lamina de resina termoplastica que tiene una birrefringencia de orientacion
negativa se somete al estiramiento uniaxial o el estiramiento biaxial que son métodos de estiramiento generales, la
lamina asi obtenida tendria un perfil de indice de refraccién de nzznx>ny. Por otro lado, cuando una l&mina de resina
termopléstica que tiene una birrefringencia de orientaciébn positiva se somete al estiramiento uniaxial o el
estiramiento biaxial que son métodos de estiramiento generales, la lamina asi obtenida tendria un perfil de indice de
refraccion de nx=ny>nz. Por lo tanto, con el fin de obtener una lamina de compensacion 6ptica que tiene un perfil de
indice de refraccion de nx>nz>ny, un método en el que la lamina A preparada por el estiramiento de una resina
termopléastica que tiene una birrefringencia de orientacion negativa y la ldmina B preparada por estiramiento de una
resina termoplastica que tiene una birrefringencia de orientacién positiva son laminados es eficaz. El copolimero de
la presente invencidn es especialmente adecuado para la lamina A.

[0029] En una forma particularmente preferible de aplicar el copolimero de la presente invencion para la lamina de
compensacion optica, una lamina estirada A que comprende el copolimero de la presente invencion y una lamina
estirada B que comprende una resina termoplastica que muestra una birrefringencia orientacién positiva se laminan
de manera que los ejes lentos se cruzan en angulo recto. La lamina de compensacion Optica asi obtenida tendria
una diferencia de fase en el plano que satisface la relacion de Re (450) <Re(590) <Re (750). Aqui, Re (450),
Re(590) y Re (750) son la diferencia de fase en el plano para las longitudes de onda de 450nm, 590nm y 750 nm,
respectivamente. Como un ejemplo tipico de la lamina de compensacién 6ptica, una placa A/2 para convertir la
direccién de vibracion de la luz polarizada o una placa A4 para convertir una luz polarizada circularmente en una luz
polarizada linealmente o para convertir una luz polarizada linealmente en una luz circularmente polarizada se puede
mencionar. En este caso, lo ideal es que la diferencia de fase en el plano para cada una de la luz que tiene una
longitud de onda en la region de la luz visible sea M2 o AM4. Por ejemplo, cuando se utiliza la placa A2, es ideal
desde el punto de vista de la compensacion de color que Re (450) = 225m, Re(590) = 295n m, y Re (750) = 375
estén satisfechos. Generalmente para la resina termoplastica, la diferencia de fase en el plano Re tiende a hacerse
mas grande con una longitud de onda mas corta. Esta caracteristica se conoce como caracteristica de dispersion
cromatica positiva. Por otra parte, la caracteristica opuesta, es decir, la caracteristica en la que la diferencia de fase
en el plano Re se hace mas pequefia con una longitud de onda méas corta se conoce como caracteristica de
dispersién de longitud de onda inversa. Como método para obtener una lamina que tiene la caracteristica de
dispersién de longitud de onda inversa (es decir, una lamina que satisface la relacion de Re (450) <Re(590) <Re
(750) laminando la lamina estirada A y la lamina estirada B que tiene la caracteristica de dispersion cromatica
positiva de modo que los ejes lentos se cruzan en angulo recto, se pueden mencionar, por ejemplo, los siguientes.
Cuando la dependencia de la longitud de onda de la diferencia de fase en el plano Re de la lamina estirada A es
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mayor que la de la lamina estirada B, las laminas estiradas se preparan de manera que la diferencia de fase en el
plano Re de la lamina estirada A sea menor que la de la lamina estirada B, y luego las laminas se laminan de
manera que los ejes lentos se cruzan en angulo recto. Por consiguiente, se obtiene una lamina que tiene la
caracteristica de dispersién de longitud de onda inversa.

[0030] Se describira el método de fabricacion del copolimero de la presente invencion.

[0031] No existe ninguna limitacion particular con respecto al método de polimerizacién. En este caso, el
copolimero puede fabricarse por métodos conocidos tales como polimerizacion en solucion, polimerizacion en masa,
y similares; y la polimerizacion en solucién es preferible. El disolvente utilizado en la polimerizacién en solucion es
preferiblemente no polimerizable, ya que apenas produce subproductos, y el efecto adverso es menor. No existe una
limitacion particular con respecto al tipo de disolvente. Por ejemplo, cetonas tales como acetona, metiletilcetona,
metilisobutilcetona y acetofenona; éteres tales como tetrahidrofurano y 1,4-dioxano; hidrocarburos aromaticos tales
como tolueno, etilo benceno, xileno y clorobenceno pueden mencionarse. En este caso, desde el punto de vista de
la solubilidad de los mondémeros y del copolimero, y la facilidad para recoger el disolvente, son preferibles
metiletilcetona y metilisobutilcetona. La cantidad de adicion del disolvente es preferiblemente de 10 a 100 partes en
masa, mas preferiblemente de 30 a 80 partes en masa, con respecto a 100 partes en masa del copolimero a
obtener. Cuando la cantidad de adicién es de 10 partes en masa o mas, es preferible con vistas a controlar la
velocidad de reaccion y la viscosidad de la solucién polimérica. Cuando la cantidad de adicion es de 100 partes en
masa 0 menos, es preferible con vistas a obtener el nimero deseado de peso molecular promedio (Mn) y peso
molecular promedio (Mw).

[0032] El proceso de polimerizacién puede ser uno cualquiera de los métodos de polimerizacion de tipo por lotes, el
método de polimerizacion de tipo semi-lotes, y el método de polimerizacion continua. En este caso, el método de
polimerizacion de tipo de lote es preferible con vistas a obtener el intervalo de peso molecular deseado y la
transparencia.

[0033] No hay ninguna limitacién particular en cuanto al tipo de polimerizacion. En este caso, el método de
polimerizacion radical es preferible en vista de la fabricacion mediante un procedimiento simple con alta
productividad. No hay ninguna limitacion particular con respecto al iniciador de polimerizacion. Por ejemplo, los
perdxidos organicos conocidos tales como perdxido de benzoilo, peroxibenzoato de t-butilo, 1,1-bis(t-butilperoxi)-2-
metilciclohexano, peroxi-isopropilo-monocarbonato de t-butilo, peroxi-2-etilhexanoato de t-peroxiacetato de butilo,
peroxido de dicumilo y etilo-3,3-di-(t-butilperoxil) butilato; y compuestos de azo conocidos tales como
azobisisobutironitrilo, azobisciclohexanocarbonitrilo, azobisometilpropionitrilo y azobisnetilbutironitrilo; puede
utilizarse. Estos iniciadores de polimerizacion pueden ser utilizados por dos o mas tipos en combinacion. Entre
estos, se usan preferiblemente peréxidos organicos que tienen la temperatura media de vida de 10 horas en el
intervalo de 70 a 110°C.

[0034] El copolimero de la presente invencion tiene un peso molecular promedio en nimero (Mn) en el intervalo de
5,5 x 10" a 9 x 10" y un peso molecular promedio en peso (Mw) de 14 x 10* 20 x 10*. Ademas, el copolimero de la
presente invencion tiene una turbidez de 1% o menos, midiéndose la neblina con una muestra de 2 mm de espesor
de acuerdo con ASTM D1003. No hay ninguna limitacion particular con respecto al procedimiento de polimerizacion
siempre que se obtenga el copolimero que satisface las condiciones anteriores. En este caso, para obtener un
copolimero que tiene una transparencia con una turbidez de 1% o0 menos, es necesario llevar a cabo la
polimerizacion para que la distribucién de la composicion en el copolimero se haga pequefia. Dado que el
mondémero de vinilo aromatico y el monémero de anhidrido de &acido dicarboxilico insaturado tienen una propiedad
de copolimerizacion alternada alta, es preferible afiadir el monémero de anhidrido de &cido dicarboxilico insaturado
por separado de manera que corresponda con la velocidad de polimerizacion del monémero de vinilo aromatico y el
monomero de éter de &cido (met)acrilico. La velocidad de polimerizacion se puede controlar ajustando la
temperatura de polimerizacion, el periodo de polimerizacion y la cantidad de adicion del iniciador de polimerizacion.
Es preferible afiadir el iniciador de polimerizacion por separado, puesto que la velocidad de polimerizacion se puede
controlar faciimente. Ademas, con el fin de obtener un copolimero que tiene un peso molecular promedio en nimero
(Mn) en el intervalo de 5,5 x 10* a 9 x 10* y un peso molecular promedio en peso (Mw) de 14 x 10* a 20 x 10* , La
cantidad de adicion del disolvente y la cantidad de adicion del agente de transferencia de cadena se ajustaran
ademas del ajuste de la temperatura de polimerizacion, el periodo de polimerizacién y la cantidad de adicion del
iniciador de polimerizacion. No hay ninguna limitacion particular con respecto al agente de transferencia de cadena.
Por ejemplo, pueden usarse agentes de transferencia de cadena conocidos tales como n-dodecilmercaptano, t-
dodecilmercaptano y 2,4-difenilo-4-metilo-1-penteno.

[0035] Después de la terminacion de la polimerizacion, estabilizadores térmicos tales como compuestos basados en
fenol con impedimento estérico, compuestos a base de lactona, compuestos a base de fésforo, y compuestos
basados en azufre; estabilizadores de la luz tales como compuestos basados en aminas dafados, y compuestos
basados en benzotriazol; lubricantes; plastificantes; colorantes; agentes anti-estaticos; aceites minerales; y similares
se pueden afiadir a la solucion de polimero segun sea necesario. Es preferible que la cantidad de adicién de dicho
aditivo sea inferior a 0,2 partes en masa con respecto a 100 partes en masa de toda la unidad monomérica. Estos
aditivos pueden usarse individualmente, o en una combinacién de dos o mas tipos.
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[0036] No hay limitacion particular con respecto al método para recoger el copolimero de la presente invencién a
partir de la solucién de polimerizacion. Aqui, se puede utilizar la técnica de desvolatilizaciéon conocida. Por ejemplo,
se puede mencionar un método en el que la disoluciéon de polimerizacion se alimenta continuamente a una extrusora
desvolatilizante de doble husillo utilizando una bomba de engranajes, seguido por tratamiento de desvolucion del
disolvente de polimerizacion, mondmeros sin reaccionar y similares. En este caso, el componente de
desvolatilizaciéon que incluye el disolvente de polimerizacién, los monémeros sin reaccionar y similares se pueden
recoger por condensacién usando un condensador y similares. A continuacion, la solucion condensada puede
purificarse usando una columna de destilacion, y el disolvente de polimerizacion puede ser reciclado.

EJEMPLOS

[0037] En lo sucesivo, la presente invencion se describira adicionalmente con referencia a los Ejemplos y ejemplos
comparativos. Sin embargo, se proporcionan meramente como ejemplos, y por lo tanto la presente invencion no se
limitaré a éstos.

[Ejemplo 1]

[0038] Una solucion anhidrida de acido maleico del 20% se prepar6 disolviendo anhidrido de &acido maleico en
cetona de isobutilo de metilo de modo que el anhidrido de acido maleico esta contenido en un 20% en masa, y se
preparé una solucion de hexanoato de un 2% de solucién de peroxi-2-etilo de t-butilo se preparé mediante la
disolucidn de t-butilo de peroxi-2-etilhexanoato con metilisobutilcetona de manera que el peroxi-2-etilo hexanoato de
t-butilo esté contenido en 2% en masa. Estas soluciones se utilizaron en la polimerizacion.

[0039] A un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, la solucion anhidrida de acido maleico del 20% (2 kg),
estireno (24 kg), metacrilato de metilo (12 kg), t-dodecilmercaptano (30 g), y cetona de isobutilo de metilo (2 kg). El
gas en el espacio restante del autoclave se reemplaz6 con nitrégeno gaseoso, y la temperatura de la mezcla se
elevo a 87°C durante 40 minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, se mantuvo la temperatura de
la mezcla a 87°C, se afiadié por separado una solucién de anhidrido de acido maleico al 20% a una velocidad de
adicion de 1,5 kg/hora, y se afadio la solucién de t-butilperoxi-2-etilhexanoato al 2% se afiadié por separado a una
velocidad de adicién de 375 g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadié continuamente durante 8 horas.
Posteriormente, se termind la adicién separada de la solucién de 2-t-butilperoxi-2-etilhexanoato de t-butilo y se
afadié 30 g de peroxi-isopropilo-monocarbonato de t-butilo. Por otro lado, se afiadié la solucién anhidrida de &cido
maleico al 20%, manteniendo por separado la velocidad de adicion de 1,5 kg/hora, y la temperatura de la mezcla se
elevo a 120°C con una velocidad de elevacion de la temperatura de 8,25°C/hora tardandOshoras. La adicién por
separado de la solucion anhidrida de acido maleico al 20% se terminé cuando el importe acumulado de la adicion
separada alcanzd 18 kg. Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se mantuvo a 120°C durante 1
hora, y se completo la polimerizacién. Una vez completada la polimerizacion, una pequefia cantidad de la solucion
de polimerizacion se tom6é como una muestra, y se midié la velocidad de polimerizacion para cada uno de los
monodmeros. La solucién de polimerizacion se alimenté continuamente a un extrusor de desvolatilizacion de doble
tornillo usando una bomba de engranajes, seguido de tratamiento de desvolatilizacién de cetona de isobutilo de
metilo, una pequefia cantidad de mondmeros sin reaccionar, y similares, obteniendo de esta manera el copolimero
A-1. El copolimero A-1 asi obtenido se someti6 a analisis de composicion utilizando el método C-13NMR.
Posteriormente, el peso molecular se midié usando GPC. Después, una placa de espejo con un espesor de 2 mm se
molded usando una méaquina de moldeo por inyeccidn, y la turbidez se midié utilizando un medidor de neblina. La
velocidad de polimerizacion para cada uno de los mondmeros, resultado del analisis de la composicion, resultado de
la medicién del peso molecular, y el resultado de la medicién de turbidez se muestran en la Tabla 1.

[0040] En una cabina limpia que tiene un ambiente limpio de Clase 1000 bajo reglas de legitimacién, una lamina que
tiene un espesor de 0,2 mm + 0,01 mm se formé usando el copolimero A-1. Aqui, una maquina de formacién de
lamina fue equipada con un 40 mm® extrusor de un solo tornillo, una bomba de engranajes, un filtro de polimero
"DENAFILTER, 5 pm tamiz" (disponible de Nagase & CO., LTD), troquel T de monocapa de anchura de 300 mm, y
un equipo de magquinaria/bobinadora "tipo flexible de rollo tactil" (disponible en PLABOR Research Laboratory of
Plastics Technology Co., Ltd). Ademés, se midieron propiedades de lamina para las laminas obtenidas. Los
resultados de la medida se muestran en la Tabla 3.

[Ejemplo 2]

[0041] La solucién anhidrida de acido maleico del 20% y el 2% de solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo
se prepararon de una manera similar que en el Ejemplo 1.

[0042] Para un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, se afiadieron 20% de acido anhidrido de acido
maleico (2,8 kg), estireno (26,4 kg), metacrilato de metilo (8 kg), y t-dodecilmercaptano (40 g). El gas en el espacio
restante de la autoclave se reemplazé con gas nitrdgeno, y la temperatura de la mezcla se elevé a 90°C teniendo 40
minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura de la mezcla se mantuvo a 90°C, se
afadiod la solucion anhidrida de acido maleico del 20% por separado a una velocidad de adicion de 2,0 kg/hora, y el
2% de solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo se afiadié por separado a una velocidad de adicion de 375
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g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadié continuamente durante 8 horas. Posteriormente, la adiciéon
separada de solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se terminé, y se afiadi6 monocarbonato de
isopropilo de peroxi de t-butilo (40 g). Por otro lado, se afiadié solucién anhidrida de acido maleico del 20% por
separado, manteniendo la velocidad de adicion de 2,0 kg/hora, y la temperatura de la mezcla se elevé a 120°C con
una velocidad de elevacion de la temperatura de 6°C/hora durante 5 horas. La adicion por separado de 20% de
solucién anhidrida de acido maleico se terminé cuando el importe acumulado de la adicién separada llegé a 25,2 kg.
Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se mantuvo a 120°C durante 1 hora, y se completo la
polimerizaciéon. Una vez completada la polimerizacién, una pequefia cantidad de la soluciéon de polimerizacién se
tom6 como una muestra, y se midié la tasa de polimerizacién para cada uno de los mondmeros. La solucion de
polimerizacién se alimenté continuamente a un extrusor de desvolatilizacién de doble tornillo usando una bomba de
engranajes, seguido de tratamiento de desvolatilizacién de cetona de isobutilo de metilo, una pequefia cantidad de
monomeros sin reaccionar, y similares, obteniendo de esta manera el copolimero A-2. De una manera similar que en
el Ejemplo 1, el copolimero A-2 obtenido de este modo fue sometido a medicién de la velocidad de polimerizacion
para cada uno de los monémeros, composicién, peso molecular, y la neblina. Los resultados se muestran en la
Tabla 1.

[0043] La formacion de laminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 3.

[Ejemplo 3]

[0044] solucion anhidrida de &cido maleico del 20% y 2% de solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo se
prepararon de una manera similar que en el Ejemplo 1.

[0045] A un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, se afiadieron solucién anhidrida de acido maleico del
20% (2,4 kg), estireno (28 kg), metacrilato de metilo (5,8 kg), mercaptano de t-dodecilo (16 g), y cetona de isobutilo
de metilo (1 kg). El gas en el espacio restante de la autoclave se reemplazé con gas nitrégeno, y la temperatura de
la mezcla se elevé a 90°C teniendo 40 minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura
de la mezcla se mantuvo a 90°C, se afadié solucion anhidrida de &cido maleico del 20% por separado a una
velocidad de adicién de 1,54 kg/hora, se afiadid metacrilato de metilo por separado a una velocidad de adicién de
100 g/hora, y 2% de solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo se afiadié por separado a una velocidad de
adicion de 300 g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadié continuamente durante 10 horas. Posteriormente,
la adicién separada de la 2% de solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo se termind, y se afiadid
monocarbonato de isopropilo de peroxi de t-butilo (32 g). Por otro lado, se afiadié solucion anhidrida de acido
maleico del 20% por separado, manteniendo la velocidad de adicion de 1,54 kg/hora, y se afiadi6 metacrilato de
metilo por separado, manteniendo la velocidad de adicién de 100 g/hora, y la temperatura de la mezcla se elevé a
130°C con una velocidad de elevacion de la temperatura de 10°C/hora durante 4 horas. La adicion por separado de
solucion anhidrida de acido maleico del 20% se terminé cuando el importe acumulado de la adicién separada lleg6 a
21,6 kg, y se dio por terminada la adicién separada de metacrilato de metilo cuando el importe acumulado de la
adicion por separado llegé a 1,4 kg. Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se mantuvo a
130°C durante 1 hora, y se completo la polimerizacion. Una vez completada la polimerizacion, una pequefia cantidad
de la solucién de polimerizacion se tomé como una muestra, y se midio la velocidad de polimerizacién para cada uno
de los monémeros. La solucion de polimerizacion se alimentd continuamente a un extrusor de desvolatilizacion de
doble tornillo usando una bomba de engranajes, seguido de tratamiento de desvolatilizacion de cetona de isobutilo
de metilo, una pequefia cantidad de mondmeros sin reaccionar, y similares, obteniendo de esta manera el
copolimero A-3. De una manera similar que en el Ejemplo 1, el copolimero A-3 obtenido de este modo fue sometido
a medicién de la velocidad de polimerizacion para cada uno de los monémeros, la composicién, peso molecular, y la
neblina. Los resultados se muestran en la Tabla 1.

[0046] La formacion de laminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 3.

[Ejemplo 4]

[0047] 10% de solucién anhidrida de acido maleico se preparé disolviendo anhidrido de acido maleico en cetona de
isobutilo de metilo de modo que el anhidrido de acido maleico se contiene por la concentracion de masa de 10, y 2%
de solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo se preparé mediante dilucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de
t-butilo con cetona de isobutilo de metilo para que el hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo esté contenido por 2% en
masa. Estas soluciones se utilizaron en la polimerizacion.

[0048] Para un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, la solucion anhidrida de acido maleico 10% (2 kg),
estireno (24 kg), metacrilato de metilo (14 kg), t-dodecilmercaptano (48 g), y cetona de isobutilo de metilo se
afiadieron (2 kg). El gas en el espacio restante de la autoclave se reemplaz6 con gas nitrégeno, y la temperatura de
la mezcla se elevé a 90°C teniendo 40 minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura
de la mezcla se mantuvo a 90°C, se afiadio la solucion anhidrida acido maleico del 10% por separado a una
velocidad de adicion de 1,5 kg/hora, y la solucién de peroxi-2-etilhexanoato de t-butilo del 2% se afiadid por
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separado a una velocidad de adicion de 300 g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadié continuamente
durante 8 horas. Posteriormente, la adicién separada de la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2%
se termind, y se afiadi6 monocarbonato de isopropilo de peroxi de t-butilo (40 g). Por otro lado, se afiadié la solucién
anhidrida de &cido maleico del 10% por separado, manteniendo la velocidad de adicion de 1,5 kg/hora, y la
temperatura de la mezcla se elevd a 120°C con una velocidad de elevacién de la temperatura de 7,5°C/hora durante
4 horas. La adicién por separado de la solucion anhidrida de acido maleico del 10% se terminé cuando la cantidad
acumulada de la adicién separada alcanzé 18 kg. Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se
mantuvo a 120°C durante 1 hora, y se complet6é la polimerizacién. Una vez completada la polimerizacién, una
pequefia cantidad de la soluciéon de polimerizacion se tom6é como una muestra, y se midié la velocidad de
polimerizacién para cada uno de los mondmeros. La solucién de polimerizacion se alimenté continuamente a un
extrusor de desvolatilizacién de doble tornillo usando una bomba de engranajes, seguido del tratamiento de
desvolatilizacion de cetona de isobutilo de metilo, una pequefia cantidad de monémeros sin reaccionar, y similares,
obteniendo de esta manera el copolimero A-4. De una manera similar que en el Ejemplo 1, el copolimero A-4
obtenido de este modo fue sometido a medicién de la velocidad de polimerizacién para cada uno de los monémeros,
composicion, peso molecular, y neblina. Los resultados se muestran en la Tabla 1.

[0049] La formacion de laminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 3.

[Ejemplo 5]

[0050] La solucién anhidrida de acido maleico del 20% y la solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2%
se prepararon de una manera similar que en el Ejemplo 1.

[0051] Para un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, se afiadieron solucidon anhidrida de acido maleico
al 20% (2 kg), estireno (32 kg), metacrilato de metilo (3 kg), mercaptano de t-dodecilo (30 g), y cetona de isobutilo de
metilo (2 kg). El gas en el espacio restante de la autoclave se reemplazé con gas nitrégeno, y la temperatura de la
mezcla se elevd a 90°C teniendo 40 minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura de
la mezcla se mantuvo a 90°C, se afiadid la solucion anhidrida de acido maleico del 20% por separado a una
velocidad de adicion de 0,95 kg/hora, se afiadié metacrilato de metilo por separado a una velocidad de adicién de 53
g/hora, y la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se afiadié por separado a una velocidad de
adicion de 333 g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadié continuamente durante 12 horas. Posteriormente,
la adicion separada de solucion de hexanoato de 2-etilo-peroxi de t-butilo del 2% se termind, y se afiadio
monocarbonato de isopropilo de peroxi de t-butilo (40 g). Por otro lado, se afiadié la solucién anhidrida de acido
maleico del 20% por separado, manteniendo la velocidad de adicion de 0,95 kg/hora, y se afiadi6 metacrilato de
metilo por separado, manteniendo la velocidad de adicién de 53 g/hora, y la temperatura de la mezcla se elevo a
125°C con una velocidad de elevacion de la temperatura de 5°C/hora durante 7 horas. La adicion por separado de
de solucién anhidrida de acido maleico del 20% se termin6 cuando la cantidad acumulada de la adicion separada
alcanz6 18 kg, y la adicion separada del metacrilato de metilo se termind cuando el importe acumulado de la adicion
separada llegd a 1 kg. Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se mantuvo a 125°C durante 1
hora, y se completo la polimerizacion. Una vez completada la polimerizacién, una pequefia cantidad de la solucion
de polimerizacién se tom6 como una muestra, y se midié la velocidad de polimerizacion para cada uno de los
monomeros. La solucién de polimerizacion se alimentd continuamente a un extrusor de desvolatilizacion de doble
tornillo usando una bomba de engranajes, seguido del tratamiento de desvolatilizacién de cetona de isobutilo de
metilo, una pequefia cantidad de mondmeros sin reaccionar, y similares, obteniendo de esta manera el copolimero
A-5. De una manera similar que en el Ejemplo 1, el copolimero A-5 obtenido de este modo fue sometido a medicién
de la velocidad de polimerizacion para cada uno de los monémeros, composicion, peso molecular, y la neblina. Los
resultados se muestran en la Tabla 1.

[0052] La formacién de laminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 3.

[Ejemplo 6]

[0053] La solucién anhidrida de acido maleico del 20% y la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2%
se prepararon de una manera similar que en el Ejemplo 1.

[0054] Para un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, se afiadieron solucidon anhidrida de acido maleico
del 20% (2 kg), estireno (14,5 kg), metacrilato de metilo (17 kg), y t-dodecilmercaptano (30 g). El gas en el espacio
restante de la autoclave se reemplaz6 con gas nitrégeno, y la temperatura de la mezcla se elevé a 85°C teniendo 40
minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura de la mezcla se mantuvo a 85°C, se
afiadio la solucion anhidrida de acido maleico del 20% por separado a una velocidad de adiciéon de 2,0 kg/hora, se
afiadio estireno por separado a una velocidad de adicion de 500 g/hora, y se afiadié solucién de hexanoato de
peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% por separado a una velocidad de adicién de 600 g/hora. Aqui, cada una de las
soluciones se afiadié continuamente durante 6 horas. Posteriormente, la adicion separada de la solucion de
hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se termind, y se afiadi6 monocarbonato de isopropilo de peroxi de t-
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butilo (30 g). Por otro lado, se afiadié la soluciéon anhidrida de acido maleico del 20% por separado, manteniendo la
velocidad de adicién de 2,0 kg/hora, y se afiadio estireno por separado, manteniendo la velocidad de adicién de 500
g/hora, y la temperatura de la mezcla se elevdé a 115°C con una velocidad de elevacion de la temperatura de
10°C/hora durante 3 horas. La adicion por separado de solucion anhidrida de acido maleico del 20% se termin6
cuando el importe acumulado de la adicién separada alcanzé 18 kg, y se dio por terminada la adiciéon separada del
estireno cuando el importe acumulado de las sumas por separado alcanzé 4,5 kg. Después de elevarse la
temperatura de la mezcla, la mezcla se mantuvo a 115°C durante 1 hora, y se complet6 la polimerizaciéon. Una vez
completada la polimerizacién, una pequefia cantidad de la solucién de polimerizacién se tomé como una muestra, y
se midi6 la velocidad de polimerizacion para cada uno de los monémeros. La solucién de polimerizacion se alimentd
de forma continua a un extrusor de doble tornillo de desvolatilizacion mediante una bomba de engranajes, seguido
de tratamiento de desvolatilizacién de cetona de isobutilo de metilo, una pequefia cantidad de monémeros sin
reaccionar, y similares, obteniendo de esta manera el copolimero A-6. De una manera similar que en el Ejemplo 1, el
copolimero A-6 obtenido de este modo fue sometido a medicién de la velocidad de polimerizacién para cada uno de
los monémeros, compasicion, peso molecular, y la neblina. Los resultados se muestran en la Tabla 1.

[0055] La formacion de laminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 3.

[Ejemplo 7]

[0056] La solucion anhidrida de acido maleico del 20% y solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2%
se prepararon de una manera similar que en el Ejemplo 1.

[0057] Para un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, se afiadieron solucion anhidrida de acido maleico
del 20% (3,5 kg), estireno (28,8 kg), metacrilato de metilo (4 kg), y t-dodecilmercaptano (30 g). El gas en el espacio
restante de la autoclave se reemplaz6 con gas nitrégeno, y la temperatura de la mezcla se elev6 a 90°C teniendo 40
minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura de la mezcla se mantuvo a 90°C, se
afadio la solucién anhidrida de &cido maleico del 20% por separado a una velocidad de adicién de 2,7 kg/hora, y la
solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se afiadié por separado a una velocidad de adicidn de 500
g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadié continuamente durante 8 horas. Posteriormente, la adicién
separada de la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se termind, y se afiadi6 monocarbonato de
isopropilo de peroxi de t-butilo (40 g). Por otro lado, se afiadid la solucion anhidrida de acido maleico del 20% por
separado, manteniendo la velocidad de adicion de 2,7 kg/hora, y la temperatura de la mezcla se elevo a 130°C con
una velocidad de elevacion de la temperatura de 10°C/hora durante 4 horas. La adicion por separado de solucion
anhidrida de acido maleico del 20% se terminé cuando el importe acumulado de la adicion separada lleg6 a 32,5 kg.
Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se mantuvo a 130°C durante 1 hora, y se completo la
polimerizacion. Una vez completada la polimerizacion, una pequefia cantidad de la solucion de polimerizacion se
tomo6 como una muestra, y se midieron la tasa de polimerizacién para cada uno de los monémeros. La solucion de
polimerizacion se alimentd continuamente a un extrusor de desvolatilizacién de doble tornillo usando una bomba de
engranajes, seguido de tratamiento de desvolatilizacién de cetona de isobutilo de metilo, una pequefia cantidad de
monomeros sin reaccionar, y similares, obteniendo de esta manera el copolimero A-7. De una manera similar que en
el Ejemplo 1, el copolimero A-7 obtenido de este modo fue sometido a medicién de la velocidad de polimerizacion
para cada uno de los monémeros, composicion, peso molecular, y la neblina. Los resultados se muestran en la
Tabla 1.

[0058] La formacién de laminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 3.

[Ejemplo Comparativo 1]

[0059] La solucion anhidrida de acido maleico del 20% vy la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2%
se prepararon de una manera similar que en el Ejemplo 1.

[0060] Para un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, se afadieron solucion anhidrida de acido maleico
del 20% (2 kg), estireno (24 kg), metacrilato de metilo (12 kg), mercaptano de t-dodecilo (30 g), y cetona de isobutilo
de metilo (20 kg). El gas en el espacio restante de la autoclave se reemplazé con gas nitrégeno, y la temperatura de
la mezcla se elevé a 87°C teniendo 40 minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura
de la mezcla se mantuvo a 87°C, se afiadié la solucion anhidrida de acido maleico del 20% por separado a una
velocidad de adicion de 1 kg/hora, y la solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se afiadié por
separado a una velocidad de adicion de 250 g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadié continuamente
durante 12 horas. Posteriormente, la adicion separada de la solucidon de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del
2% se terming, y se afiadié monocarbonato de isopropilo de peroxi de t-butilo (30 g). Por otro lado, se afiadi6 la
solucion anhidrida de acido maleico del 20% por separado, manteniendo la velocidad de adicion de 1 kg/hora, y la
temperatura de la mezcla se elevé a 120°C con una velocidad de elevacion de la temperatura de 5,5°C/hora durante
6 horas. La adicion por separado de solucion anhidrida de acido maleico del 20% se terminé cuando el importe
acumulado de la adicion separada alcanz6 18 kg. Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se
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mantuvo a 120°C durante 1 hora, y se complet6é la polimerizacién. Una vez completada la polimerizacién, una
pequefia cantidad de la soluciéon de polimerizacion se tom6é como una muestra, y se midié la velocidad de
polimerizacion para cada uno de los monémeros. La solucién de polimerizacién se alimentd continuamente a un
extrusor de desvolatilizacion de doble tornillo usando una bomba de engranajes, seguido de tratamiento de
desvolatilizacion de cetona de isobutilo de metilo, una pequefia cantidad de monémeros sin reaccionar, y similares,
obteniendo de esta manera el copolimero A-8. De una manera similar que en el Ejemplo 1, el copolimero A-8
obtenido de este modo fue sometido a medicién de la velocidad de polimerizacion para cada uno de los monémeros,
composicion, peso molecular, y la neblina. Los resultados se muestran en la Tabla 2.

[0061] La formacién de laminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicion en la Tabla 3.

[Ejemplo Comparativo 2]

[0062] La solucién anhidrida de acido maleico del 20% vy la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2%
se prepararon de una manera similar que en el Ejemplo 1.

[0063] A un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, se afiadieron solucién anhidrida de acido maleico del
20% (10 kg), estireno (24 kg), metacrilato de metilo (12 kg), mercaptano de t-dodecilo (30 g), y cetona de isobutilo de
metilo (2 kg). El gas en el espacio restante de la autoclave se reemplazé con gas nitrégeno, y la temperatura de la
mezcla se elevd a 87°C teniendo 40 minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura de
la mezcla se mantuvo a 87°C, se afiadid la solucion anhidrida de acido maleico del 20% por separado a una
velocidad de adicién de 0,85 kg/hora, y la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se afadié por
separado a una velocidad de adicion de 375 g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadié continuamente
durante 8 horas. Posteriormente, la adicion separada de la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2%
se termind, y se afiadi6 monocarbonato de isopropilo de peroxi de t-butilo (30 g). Por otro lado, se afiadié la solucién
anhidrida de &cido maleico del 20% por separado, manteniendo la velocidad de adicion de 0,85 kg/hora, y la
temperatura de la mezcla se elevd a 120°C con una velocidad de elevacién de la temperatura de 8,25°C/hora
durante 4 horas. La adicién por separado de solucién anhidrida de acido maleico del 20% se terminé cuando el
importe acumulado de la adicion separada alcanzé los 10 kg. Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la
mezcla se mantuvo a 120°C durante 1 hora, y se complet6 la polimerizacién. Una vez completada la polimerizacion,
una pequefia cantidad de la soluciéon de polimerizacion se tomé como una muestra, y se midié la velocidad de
polimerizacion para cada uno de los mondémeros. La solucion de polimerizaciéon se alimentd continuamente a un
extrusor de desvolatilizacion de doble tornillo usando una bomba de engranajes, seguido de tratamiento de
desvolatilizacion de cetona de isobutilo de metilo, una pequefia cantidad de monémeros sin reaccionar, y similares,
obteniendo de esta manera el copolimero A-9. De una manera similar que en el Ejemplo 1, el copolimero A-9
obtenido de este modo fue sometido a medicion de la velocidad de polimerizacién para cada uno de los monémeros,
composicion, peso molecular, y la neblina. Los resultados se muestran en la Tabla 2.

[0064] La formacion de laminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 4.

[Ejemplo Comparativo 3]

[0065] Una solucion anhidrida de acido maleico del 14% se preparé disolviendo anhidrido de acido maleico en
cetona de isobutilo de metilo de modo que el anhidrido de acido maleico es contenido por 14% en masa, y se
preparé una solucidon de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 1% diluyendo hexanoato de peroxi-2-etilo de t-
butilo con cetona de isobutilo de metilo para que el hexanoato de peroxi-2-etilo t-butilo esta contenido en 1% en
masa. Estas soluciones se utilizaron en la polimerizacion.

[0066] Se afadieron a un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, la solucién anhidrida de acido maleico
del 14% (4 kg), estireno (26,4 kg), metacrilato de metilo (8 kg), y t-dodecilmercaptano (4 g). El gas en el espacio
restante de la autoclave se reemplazé con gas nitrdgeno, y la temperatura de la mezcla se elevé a 85°C teniendo 40
minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura de la mezcla se mantuvo a 85°C, se
afiadio la solucién anhidrida de acido maleico del 14% por separado a una velocidad de adicion de 1,5 kg/hora, y
solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 1% se afiadié por separado a una velocidad de adicidn de 150
g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadié continuamente durante 17 horas. Posteriormente, se dio por
terminada la adicion separada de la solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 1%, seguido de extraccion
de una pequefia cantidad de una muestra de la solucién de polimerizacion, y después monocarbonato de isopropilo
de peroxi de t-butilo. Se afiadio (60 g). Por otro lado, se afiadio la solucion anhidrida de acido maleico del 14% por
separado, manteniendo la velocidad de adicion de 1,5 kg/hora, y la temperatura de la mezcla se elevd a 120°C con
una velocidad de elevacién de la temperatura de 5°C/hora durante 7 horas. La adicidon por separado de la solucién
anhidrida de acido maleico del 14% se terminé cuando el importe acumulado de la adicion separada alcanz6 36 kg.
Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se mantuvo a 120°C durante 1 hora, y se completo la
polimerizacion. Una vez completada la polimerizacion, una pequefia cantidad de la solucién de polimerizacion se
tomd como una muestra, y se midio la velocidad de polimerizacion para cada uno de los monémeros. La solucion de

12



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

60

65

ES26134317T3

polimerizacién se alimenté continuamente a un extrusor de desvolatilizacién de doble tornillo usando una bomba de
engranajes, seguido de tratamiento de desvolatilizaciéon de cetona de isobutilo de metilo, una pequefia cantidad de
monomeros sin reaccionar, y similares, obteniendo de esta manera el copolimero A-10. De una manera similar que
en el Ejemplo 1, el copolimero A-10 obtenido de este modo fue sometido a medicion de la velocidad de
polimerizacion para cada uno de los monémeros, composicién, peso molecular, y la neblina. Los resultados se
muestran en la Tabla 2.

[0067] La formacién de laminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 4.

[Ejemplo Comparativo 4]

[0068] La solucion anhidrida de acido maleico del 20% vy la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2%
se prepararon de una manera similar que en el Ejemplo 1.

[0069] Para un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, se afiadieron solucion anhidrida de acido maleico
del 20% (2,8 kg), estireno (26,4 kg), metacrilato de metilo (8 kg), y t-dodecilmercaptano (40 g). El gas en el espacio
restante de la autoclave se reemplaz6 con gas nitrégeno, y la temperatura de la mezcla se elevo a 90°C teniendo 40
minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura de la mezcla se mantuvo a 90°C, se
afadio la solucién anhidrida de acido maleico del 20% por separado a una velocidad de adicién de 2,0 kg/hora, y la
solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se afiadié por separado a una velocidad de adicidn de 750
g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadi6 continuamente durante 8 horas. Posteriormente, la adicién
separada de la solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se terming, y se afiadi6 monocarbonato de
isopropilo de peroxi de t-butilo (40 g). Por otro lado, se afiadid la solucion anhidrida de acido maleico del 20% por
separado, manteniendo la velocidad de adicion de 2,0 kg/hora, y la temperatura de la mezcla se elev6 a 120°C con
una velocidad de elevacion de la temperatura de 6°C/hora durante 5 horas. La adicion por separado de solucion
anhidrida de acido maleico del 20% se terminé cuando el importe acumulado de la adicion separada lleg6 a 25,2 kg.
Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se mantuvo a 120°C durante 1 hora, y se completo la
polimerizacion. Una vez completada la polimerizacion, una pequefia cantidad de la solucién de polimerizacion se
tomo6 como una muestra, y se midieron la tasa de polimerizacién para cada uno de los monémeros. La solucion de
polimerizacion se alimentd continuamente a un extrusor de desvolatilizacién de doble tornillo usando una bomba de
engranajes, seguido de tratamiento de desvolatilizacién de cetona de isobutilo de metilo, una pequefia cantidad de
monomeros sin reaccionar, y similares, obteniendo de esta manera el copolimero A-11. De una manera similar que
en el Ejemplo 1, el copolimero A-11 obtenido de este modo fue sometido a medicion de la velocidad de
polimerizacion para cada uno de los monémeros, composicion, peso molecular, y la neblina. Los resultados se
muestran en la Tabla 2.

[0070] La formacién de ldminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 4.

[Ejemplo Comparativo 5]

[0071] La solucion anhidrida de &cido maleico del 20% vy la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2%
se prepararon de una manera similar que en el Ejemplo 1.

[0072] Para un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, se afadieron solucion anhidrida de acido maleico
del 20% (8 kg), estireno (0,8 kg), metacrilato de metilo (17,6 kg), y t-dodecilmercaptano (30 g). El gas en el espacio
restante de la autoclave se reemplazé con gas nitrdgeno, y la temperatura de la mezcla se elevé a 88°C teniendo 40
minutos con agitacion. Después de elevarse la temperatura, la temperatura de la mezcla se mantuvo a 88°C, se
afadio la solucion anhidrida de acido maleico del 20% por separado a una velocidad de adicién de 2,5 kg/hora, y la
solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se afiadié por separado a una velocidad de adicion de 250
g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadid continuamente durante 6 horas. Posteriormente, la adicion
separada de la solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se termind, y se afiadi6 monocarbonato de
isopropilo de peroxi de t-butilo (10 g). Por otro lado, se afiadio la solucién anhidrida de acido maleico del 20% por
separado, manteniendo la velocidad de adicion de 2,5 kg/hora, y la temperatura de la mezcla se elevo a 120°C con
una velocidad de elevacion de la temperatura de 16°C/hora durante 2 horas. La adicién por separado de solucion
anhidrida de acido maleico del 20% se terminé cuando el importe acumulado de la adicién separada llegé a 20 kg.
Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se mantuvo a 120°C durante 1 hora, y se completo la
polimerizacion. Una vez completada la polimerizacion, una pequefia cantidad de la soluciéon de polimerizacion se
tomd como una muestra, y se midieron la tasa de polimerizacion para cada uno de los monémeros. La solucion de
polimerizacion se alimentd continuamente a un extrusor de desvolatilizacién de doble tornillo usando una bomba de
engranajes, seguido de tratamiento de desvolatilizacion de cetona de isobutilo de metilo, una pequefia cantidad de
los mondmeros sin reaccionar, y similares, obteniendo de esta manera el copolimero A-12. De una manera similar
que en el Ejemplo 1, el copolimero A-12 obtenido de este modo fue sometido a medicién de la velocidad de
polimerizacion para cada uno de los monémeros, composicién, peso molecular, y la neblina. Los resultados se
muestran en la Tabla 2.
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[0073] La formacién de laminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 4.

[Ejemplo Comparativo 6]

[0074] La solucion anhidrida de acido maleico del 20% vy la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2%
se prepararon de una manera similar que en el Ejemplo 1.

[0075] Para un autoclave de 120 litros equipado con un agitador, se afadieron solucion anhidrida de acido maleico
del 20% (1 kg), estireno (36 kg), mercaptano de t-dodecilo (30 g), y cetona de isobutilo de metilo (2 kg). El gas en el
espacio restante de la autoclave se reemplaz6 con gas nitrégeno, y la temperatura de la mezcla se elevé a 90°C
teniendo 40 minutos con agitacién. Después de elevarse la temperatura, la temperatura de la mezcla se mantuvo a
90°C, se afiadi6 la solucion anhidrida de acido maleico del 20% por separado a una velocidad de adicién de 0,73
kg/hora, y la solucion de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se afiadié por separado a una velocidad de
adicion de 250 g/hora. Aqui, cada una de las soluciones se afiadié continuamente durante 16 horas. Posteriormente,
la adicion separada de la solucién de hexanoato de peroxi-2-etilo de t-butilo del 2% se terming, y se afiadio
monocarbonato de isopropilo de peroxi de t-butilo (40 g). Por otro lado, se afiadié la soluciéon anhidrida de acido
maleico del 20% por separado, manteniendo la velocidad de adicion de 0,76 kg/hora, y la temperatura de la mezcla
se elevd a 125°C con una velocidad de elevacion de la temperatura de 3,5°C/hora durante 10 horas. La adicién por
separado de solucion anhidrida de acido maleico del 20% se termind cuando el importe acumulado de la adicion
separada alcanz 19 kg. Después de elevarse la temperatura de la mezcla, la mezcla se mantuvo a 125°C durante 1
hora, y se completo la polimerizacién. Una vez completada la polimerizacion, una pequefia cantidad de la solucion
de polimerizacion se tom6é como una muestra, y se midié la velocidad de polimerizacion para cada uno de los
monomeros. La solucién de polimerizacion se alimentd continuamente a un extrusor de desvolatilizacion de doble
tornillo usando una bomba de engranajes, seguido de tratamiento de desvolatilizacién de cetona de isobutilo de
metilo, una pequefia cantidad de mondmeros sin reaccionar, y similares, obteniendo de esta manera el copolimero
A-13. De una manera similar que en el Ejemplo 1, el copolimero A-13 obtenido de este modo fue sometido a
medicion de la velocidad de polimerizacion para cada uno de los mondmeros, composicion, peso molecular, y la
neblina. Los resultados se muestran en la Tabla 2.

[0076] La formacién de ldminas y medicion de propiedades de la lamina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Se muestran los resultados de la medicién en la Tabla 4.

[Ejemplo Comparativo 7]

[0077] El copolimero de estireno-metacrilato de metilo (disponible de DENKI KAGAKU KOGYO KABUSHIKI
KAISHA, nombre de producto: DENKA TX Polymer, nombre de grado: "TX-800LF") fue sometido a medicién de la
velocidad de polimerizacién para cada uno de los monémeros, la composicién , el peso molecular, y la neblina, como
en el Ejemplo 1. Los resultados se muestran en la Tabla 2.

[0078] la formacion de laminas y medicién de propiedades de la ldmina se realizaron de una manera similar que en
el Ejemplo 1. Los resultados de la medicion se muestran en la Tabla 4.
[0079] [Tabla 1]

[Tabla 1]

Ejemplo|Ejemplo|Ejemplo|Ejemplo|Ejemplo|Ejemplo|Ejemplo
1 2 3 4 5 6 7

velocidad de polimerizacién del ST en la
terminacion de la polimerizacion
velocidad de polimerizacion de MMA en
la terminacion de la polimerizacion
velocidad de polimerizacion del MAH en
la terminacion de la polimerizacién

%|95,3 94,9 94,7 95,8 92,7 97,8 92,8

%|94,9 95,8 94,9 96,8 (94,7 956 [958

%|99,7 99,9 99,7 99,7 99,5 99,8 99,6
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Ejemplo |Ejemplo |Ejemplo [Ejemplo |Ejemplo |Ejemplo |Ejemplo

1 2 3 4 5 6 7
z;%f;‘i'ﬁggﬁi del andlisis de A-1 A-2 A-3 A-4 A-5 A-6 A-7
32%5&5 dSeSTla COMPOSICION: 1 3sa%(59,8 65,4 69,6  [59.6  [79,3  |47.9  [70,9
32%’5&5 dg?\/lll/?A COMPOSICION: ) 25a%6/29,8 20,0 17,9 35,2 10,1 41,8 10,1
32%:5'\/&9'4 la composICion:| 1, 2s406(10,4 14,6 12,5 5,2 10,6 10,3 19,0
ﬁﬁsrférico“z&'ﬁ)c)‘jli‘54 medioly/mol 17,9 6,6 8,8 55 7.7 7.4 67
Bgf}g eradrg?m‘;'irmzl mediol ol 180 P53 198|141 h76 (171|169
neblina de placa de 2 mm % 0,4 0,2 0,6 0,8 0,9 0,4 1,0

* ST, MMA, y MAH en la Tabla son una abreviatura del monémero de estireno, ménomero de metacrilato de
metilo, y monémero anhidrido de acido maleico, respectivamente
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Ejemplo
Comparativo
1

Ejemplo
Comparativo
2

Ejemplo
Comparativo
3

Ejemplo
Comparativo
4

Ejemplo
Comparativo
5

Ejemplo
Comparativo
6

Ejemplo
Comparativo
7

Velocidad de %
polimerizacion
del STenla
terminacion
de la
polimerizacion

95,5

92,9

92,6

98,5

99,9

91,5

Velocidad de %
polimerizacion
de MMA en la
terminacion
de la
polimerizacion

95,0

94,1

95,0

97,5

95,7

Velocidad de %
polimerizacion
del MAH en la
terminacion
dela
polimerizacion

99,5

99,8

99,8

99,7

96,9

99,3

<resultados
del andlisis de
copolimeros

A-8

A-9

A-10

A-11

A-12

A-13

TX-800LF

Andlisis de la | masa%
composicion:

unidad de ST

59,8

59,3

65,0

66,0

20,7

89,2

54,0

Andlisis de la | masa%
composicion:

Unidad MMA

29,8

30,1

20,2

19,8

65,3

0,0

46,0

Andlisis de la | masa%
composicion.

Unidad MAH

10,4

10,6

14,8

14,2

14,0

10,8

0,0

Peso
molecular
medio
numérico
(Mn) x 10*

g/mol

5,8

8,3

5,8

5,6

5,3

6,2

6,6

Neblina de %
placa de 2
mm

0,7

3,6

0,8

8,6

1,0

2,8

0,2

*ST, MMA y MAH en la tabla son la abreviatura de monémero de estireno, monémero de metacrilato de metilo y monémero de

anhidrido de acido maleico, respectivamente
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[0081] Aqui, la velocidad de polimerizacién para cada uno de los monémeros se calcul[o por el método siguiente.

(1) Velocidad de polimerizacion de mondémero de estireno y velocidad de polimerizacion del monémero de
metacrilato de metilo

[0082] EI monémero de estireno sin reaccionar y monémero de metacrilato de metilo se midieron para cada una de
las muestras de solucién de polimerizacion utilizando el siguiente aparato.

Nombre del aparato: aparato GC de serie 6890 (disponible de Agilent Technologies)
Columna: columna capilar DB-1 (polisiloxano)

[0083] Cromatografia de gases de temperatura programada se llevé a cabo con la temperatura de la columna inicial
de 60°C.

(Condiciones de elevacién de la temperatura)
[0084]

60°C: mantenido durante 16 minutos
60°C a 200°C: elevado por 20°C/min
200°C: mantenido durante 8 minutos

[0085] La velocidad de polimerizacion se calculé6 mediante la siguiente ecuacion, utilizando los valores de medicion
obtenidos de este modo.

Cantidad de monémero de estireno sin reaccionar = a (ppm)

Cantidad de monémero de metacrilato de metilo sin reaccionar = b (ppm)

Cantidad total de monémero de estireno cargado = d (partes en masa)

Cantidad total de mondémero de metacrilato de metilo cargado = e (partes en masa)
Cantidad total de mondémero de anhidrido de a4cido maleico cargado = f (partes en masa)
Cantidad total de disolvente de polimerizacion cargado = g (partes en masa)

Velocidad de polimerizacién de mondmero de estireno (%) = 100 -ax (d + e + f + g) / 100d
Velocidad de polimerizacién de monomero de metacrilato de metilo (%) = 100 -b x (d + e + f + g) / 100e
(2) velocidad de polimerizaciéon de anhidrido de &cido maleico

[0086] EI mondémero de anhidrido de acido maleico sin reaccionar se midi6 para cada una de las muestras de
solucién de polimerizacion utilizando el siguiente aparato.

Nombre del aparato: LC-10 (disponible de Shimadzu Corporation)

Detector y andlisis de longitud de onda: UV, 230 nm

Columna: YMC YMC-PACK ODS-A A-312 (150 mm x 6 mm, 5 pm)

Fase movil: H,O/CH3sOH 50/50 (pH 3,3 H3PO4)

Velocidad de flujo: 1 ml/min

Cantidad de inyeccién: 20 pl

Procedimiento: La muestra (0,2 g) se pes6 en un matraz Erlenmeyer de 50 ml, seguido de la adiciéon de 1,2-
dicloroetano (5 ml) para disolver la muestra. Después, se afiadié n-hexano (5 ml) a la solucion, y la mezcla se
sacudio durante 10 a 15 minutos utilizando un agitador para permitir la precipitacion de un polimero. El
sobrenadante se filtré a través de un filtro de membrana de 0,45 um. El sobrenadante (3 ml) y agua purificada (3
ml) se afiadieron a un tubo de ensayo de medicién de 10 ml, y la mezcla se sacudié durante 1 hora. La mezcla
se dejo en reposo durante 30 minutos, y después la solucion de la capa inferior se analizé por el aparato antes
mencionado. Aqui, el andlisis cuantitativo se llevé a cabo mediante el célculo con el método de la curva de
calibracion absoluta usando una solucion estandar de anhidrido de acido maleico.

[0087] La velocidad de polimerizacion se calculé mediante la siguiente ecuacion, utilizando los valores de medicién
obtenidos de este modo.

Cantidad de monémero de anhidrido de &cido maleico sin reaccionar = ¢ (ppm)

Cantidad total de mondémero de estireno cargado = d (partes en masa)

Cantidad total de mondémero de metacrilato de metilo cargado = e (partes en masa)

Cantidad total de mondémero de anhidrido de acido maleico cargado = f ( partes en masa)

Cantidad total de disolvente de polimerizacion cargado = g (partes en masa)

Velocidad de polimerizacién de monémero de anhidrido de acido maleico (%) =100 -c x (d + e + f + g) / 100f
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-Evaluacién propiedades de lamina-
[0088] [Tabla 3]

[Tabla 3]

Ejemplo |Ejemplo |Ejemplo [Ejemplo [Ejemplo |[Ejemplo |Ejemplo

1 2 3 4 5 6 7
elemento de prueba unidad|A-1 A-2 A-3 A-4 A-5 A-6 A-7
apariciéon en lamina - A A A B B B
resistencia de lamina mJ 11 10 15 5 6 7 5
rbidez de lamina noj,,  log o5 |og 11 15 18 |23
estirada
temperatura de transiciono 159|198 124  |110 119 120 135
del vidrio
diferencia de fase en planol, , ly39 474|509 |ao1  |572  [344  |518
Re(590)

diferencia de fase de

nm |-210 -274 -255 -198 -284 -172 -255
espesor Rth

Re(590) disminucion de la

°C 125 130 125 110 120 120 140
temperatura

[0089] [Tabla 4]
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[0090] A continuacidn, se llevé a cabo la evaluacion de los métodos siguientes.
(1) Determinacion de la aparicion de lamina

[0091] Se observo visualmente el aspecto de 1 m? de la parte central (200 mm de ancho x 5 m de longitud) de la
lamina no estirada. El aspecto se determind como "A", "B", o "C" de acuerdo con los siguientes criterios, y "A" y "B"
se determinaron como aceptables.

A: lamina hermosa sin defectos encontrados por observacion visual y ningin fenémeno defectuoso ocurrié con la
lamina

B: lamina con menos de 10 defectos pequefios (aproximadamente de 0,08 a 0,2 mm) que se encuentran por la
observacion visual y sin fenémeno notable defectuoso, tales como lineas de troquel y fractura de fusién se
produjo con la lamina

C: lamina con 1 o mas defectos notables (defectos de 0,2 mm o mas grande que incluyen huecos de aire), 10 o
mas pequefios defectos encontrados por observacion visual, o fendmeno notable defectuoso, tales como lineas
de troquel y la fractura de fusion se produjo con la lamina

(2) Resistencia de la lamina

[0092] Las piezas de ensayo se cortaron de la lAmina no estirada. El ensayo de impacto de bola caida se llevé a
cabo con las piezas de prueba de acuerdo con las siguientes condiciones, y la energia de impacto en la que el 50%
de las piezas de ensayo rotas se midio.

Pieza de ensayo: 20 piezas de la lamina no estirada que tiene el tamafio de 50 mm de largo x 50 mm de ancho x
100 + 5 pm de espesor plomado: bola de hierro de 11 mm de diametro, 5,45 g de peso de condicién de fijacion:
La lamina se pellizcé con un anillo (diametro interior: 34 mm), y se fij6 firmemente por 4 clips colocados en las
posiciones superior, inferior, izquierda y derecha.

[0093] La altura a la que 50% de las piezas de ensayo rotas se midi6é con un intervalo de 1 cm de acuerdo con JIS
K7211. La energia de impacto a la cual 50% de las piezas de ensayo rotas se calcul6 a partir de los resultados asi
obtenidos. Aqui, la plantilla de medicion no fue capaz de llevar a cabo la prueba para la altura de menos de 5 cm.
Por lo tanto, las piezas de ensayo que rompieron con la altura de 5 cm se registraron como "<3 (mJ)". Los que tienen
la energia de impacto en la que 50% de las piezas de ensayo rotas siendo 5 (MJ) o mas se determinaron como
aceptables.

(3) LAmina de transparencia

[0094] La niebla de la ldmina no estirada se midi6é de acuerdo con ASTM D1003. Los que tienen la niebla de 3,0% o
menos se determinaron como aceptable.

(4) Propiedades o6pticas <Desarrollo de diferencia de fase>

[0095] La temperatura de transicion vitrea de las laminas no estiradas se midieron usando un aparato de DSC
"Robot DSC6200 (disponible de Seiko Instruments Inc.". El estiramiento se llevé a cabo por las siguientes
condiciones.

Nombre del aparato: aparato de ensayo de estiramiento biaxial EX10-B (disponible de Toyo Seiki Seisaku-Sho,
Ltd.)

Pieza de ensayo: pieza de prueba que tiene el tamafio de 90 mm x 90 mm x 100 + 5 pum de espesor fue cortado
de una temperatura estirada de lamina no estirada: temperatura de transicion vitrea de + 5°C velocidad de
estiramiento: 25 mm/min

Método de estiramiento: estiramiento uniaxial con una anchura libre, por un factor de 2,0

[0096] La diferencia en fase en plano Re(590) y la diferencia de fase espesor Rth se midieron con la lamina
sometida a estirado uniaxial con una anchura libre, utilizando el aparato descrito a continuaciéon. Los que tienen la
diferencia de fase en plano Re(590) de 300 nm o mas y la diferencia de fase espesor Rth de menos de 0 nm
(negativo) se determinaron como aceptables. Aqui, los que se rompieron durante el estiramiento debido a la falta de
resistencia de la lamina se determinaron como inaceptables, ya que eran inmesurables.

Nombre del aparato: aparato de medicién de la birrefringencia "KOBRA-WR (disponible de Qji Scientific
Instruments)" Medicién de longitud de onda: 590 nm

(5) Resistencia al calor

[0097] Las laminas estiradas en (4) se colocaron en una camara de termostato durante 24 horas, y luego se midio la
diferencia de fase en el plano Re(590). La temperatura a la que la diferencia de fase en plano disminuye en 10% o
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mas se definié como la temperatura de disminucién de Re(590). Los que tienen la temperatura de disminucion de
Re(590) de 110°C o mas se determinaron como aceptables. Aqui, la temperatura de la camara de termostato se
vario por 5°C. Las laminas que se rompieron en la evaluacion de (4) se determinaron como inaceptables, ya que
eran inmesurables.

[0098] Los ejemplos del copolimero de lamina de compensacién éptica de acuerdo con la presente invencion eran
excelentes en el aspecto de la lamina, resistencia de la lamina, lamina de transparencia, propiedades opticas
(diferencia de fase de desarrollo negativo), y resistencia al calor. Sin embargo, los ejemplos comparativos del
copolimero que no cumpla los requisitos de la presente invencién eran inferiores en cualesquiera de aspecto de la
lamina, resistencia de la lamina, lamina de transparencia, propiedades opticas (diferencia de fase de desarrollo
negativo), y resistencia al calor.

-Evaluacion de aplicabilidad para la lamina de compensacion 6ptica-[Ejemplo 8]

[0099] Se utiliz6 el copolimero A-1 obtenido en el Ejemplo 1 para preparar una ldmina no estirada con un espesor de
0,25 mm, usando la maquina de formacién de lamina descrita en el Ejemplo 1. La formacion de la lamina no estirada
asi obtenida se cortd en un cuadrado de 120 mm a cada lado. Después, utilizando un aparato de estiramiento biaxial
(disponible de Toyo Seiki Seisaku-Sho, Ltd.), la ldmina cortada se sometié a estiramiento a 124°C en un factor de
2,5 en una direccion con una velocidad de estiramiento de 25 mm/min, seguido por estiramiento uniaxial fijo en un
factor de 1 en una direccion ortogonal. De acuerdo con ello, se obtuvo la lAmina Al con un espesor de 0,10 mm.

[0100] A continuacion, se utilizé una resina a base de norborneno (Zeonex "690R", disponible de Zeon Corporation)
para preparar una lamina no estirada que tiene un espesor de 0,13 mm de una manera similar. La lamina no estirada
asi obtenida se cortd en un cuadrado de 120 mm a cada lado. Luego, utilizando un aparato de estiramiento biaxial
(disponible de Toyo Seiki Seisaku-Sho, Ltd.), la ldmina cortada se sometié a estiramiento a 135°C en un factor de
2,0 en una direccién con una velocidad de estiramiento de 25 mm/min, obteniendo de ese modo la lamina B1
uniaxialmente estirada con una anchura libre que tiene un espesor de 0,08 mm.

[0101] Con respecto a la lamina Al y la ldmina B1, Re(450), Re(590), y Re(750), que son la diferencia de fase en el
plano de las longitudes de onda de 450 nm, 590 nm y 750 nm respectivamente, coeficiente Nz, y el indice de
refraccién tridimensional se midié utilizando el aparato de medicién de la birrefringencia "KOBRA-WR (disponible de
Oji Scientific Instruments)”. Los resultados se muestran en la Tabla 5.

[0102] Ademas, una lamina de capas se obtuvo por capas de lamina Al y de lamina B1 de modo que sus ejes lentos
cruzan en angulo recto. Con respecto a la lamina de capas asi obtenida, Re(450), Re(590), y Re(750), que son la
diferencia de fase en plano de las longitudes de onda de 450 nm, 590 nm y 750 nm, respectivamente, y el
coeficiente de Nz se midieron usando el aparato de medicion de la birrefringencia "KOBRA-WR (disponible de Oiji
Scientific Instruments)". Los resultados se muestran en la Tabla 5.

[0103] [Tabla 5]
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[0104] Al utilizar el copolimero de lamina de compensacién Optica de la presente invencién, una lamina éptica de
compensacion que logra la caracteristica deseable de la lamina de retardo para mejorar el angulo de visién de la
pantalla de cristal liquido, es decir, una lamina de compensacién éptica que tiene una diferencia de fase en plano
(Re) de 60 a 300 nm, y un parametro de orientacion (Nz) en el intervalo de 0,5 + 0,1, se pueden preparar. Ademas,
una lamina de compensacion éptica que tiene la caracteristica de dispersion de longitud de onda inversa, es decir,
una lamina éptica de compensacion que satisface la relacion de Re(450) <Re(590) <Re(750), se puede obtener.
Aqui, la caracteristica de dispersion de longitud de onda inversa es considerada como ideal desde el punto de vista
de la compensacion de color.

APLICABILIDAD INDUSTRIAL
[0105] Segun la presente invencion, un copolimero de lamina de compensacién 6ptica que muestra una
birrefringencia de orientacién negativa, que tiene una excelente transparencia, resistencia al calor, resistencia de

lamina, y propiedades opticas, y es capaz de obtener una lamina hermosa adecuada para una lamina de
compensacion éptica puede proporcionarse.
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Reivindicaciones
1. Un copolimero de lamina de compensacion optica, que comprende:

45 a 80% en masa de una unidad de monémero de vinilo aromatico;
5 a 45% en masa de un (met) acrilico unidad de monémero de éter de acido; y
5 a 20% en masa de una unidad de monémero de anhidrido de acido dicarboxilico insaturado; donde

el copolimero tiene un peso molecular promedio en ndmero (Mn) de 5,5 x 10* a 9 x 10* y un peso molecular
promedio en peso (Mw) de 14 x 10* 20 x 10* ; y

el copolimero tiene una turbidez de 1% o menos, la neblina que se mide con una muestra de espesor de 2 mm, de
acuerdo con ASTM D1003.

2. El copolimero de lamina de compensacion 6ptica de la reivindicacion 1, que comprende:

55 a 75% en masa de la unidad de monémero de vinilo aromatico;
15 a 35% en masa de la unidad de monémero de éter de acido (met)acrilico; y
10 a 15% en masa de la unidad de monémero de anhidrido de acido dicarboxilico insaturado.

3. El copolimero de ldmina de compensacion dptica de la reivindicacién 1 o 2, en el que la unidad de monémero de
vinilo aromético es una unidad de estireno.

4. El copolimero de ldmina de compensacion éptica de una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 3, en el que la
unidad de mondmero de éter de acido (met)acrilico es una unidad de metacrilato de metilo.

5. El copolimero de lamina de compensacion Optica de una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 4, en el que la
unidad de monémero de anhidrido de acido dicarboxilico insaturado es una unidad de anhidrido de acido maleico.

6. El copolimero de laAmina de compensacion 6ptica de una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 5, en el que
la lAmina de compensacion oOptica tiene un perfil de indice de refraccién de nx>nz>ny y se obtiene mediante la
laminacién de la ldmina A y la lamina B, obteniéndose la lamina A por el estiramiento de una lamina de resina
termopléastica que muestra una birrefringencia de orientacion negativa, lamina B se obtiene estirando una resina
termopléastica que muestra una birrefringencia de orientacion positiva; y
el copolimero es una resina termoplastica usada para la lamina A.

7. El copolimero de ldmina de compensacion éptica de la reivindicacién 6, en el que la ldmina A se obtiene por el
estiramiento de una lamina fabricada por extrusiéon en estado fundido.

8. El copolimero de ldmina de compensacion 6ptica de la reivindicacién 6 o 7, en el que el coeficiente de Nz es de
0,4a0,6.

9. El copolimero de lamina de compensacion Optica de una cualquiera de las reivindicaciones 6 a 8, en el que:
Lamina A y Lamina B se laminan de manera que los ejes lentos de los mismos se cruzan en angulo recto, lo que
permite la diferencia de fase en plano para satisfacer la relacion de Re(450) <Re(590) <Re(750), Re(450),

Re(590), y Re(750) siendo la diferencia de fase en el plano de las longitudes de onda de 450 nm, 590 nm y 750
nm, respectivamente.
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