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(54) Title: USE OF A HIGHLY VISCOUS LARGELY AMORPHOUS POLYOLEFIN FOR THE PRODUCTION OF A FILM

(54) Bezeichnung: VERWENDUNG EINES HOCHVISKOSEN, WEITGEHEND AMORPHEN POLYOLEFINS ZUR
HERSTELLUNG EINER FOLIE

(57) Abstract: The invention relates to a mono- or multi-layered film with good layer adhesion and good transparency produced
from a polyolefin, comprising the following monomer units: a) max. 25 wt. % of units derived from ethers, b) max. 75 wt. % of
units derived from propene and ¢) 5 to 100 wt. % of units derived from an a-olefin with 4 to 20 C atoms, whereby the polyolefin
has the following parameters: d) a weight average molecular weight in the range of 70,000 to 10,000,000 g/mol, e) a polydispersity
in the range of 4 to 60, ) a fusion viscosity, measured by oscillation rheometry with a shear rate of 1 Hz at 190 °C, in the range of
100,000 to 100,000,000 mPa s, g) a needle penetration in the range of 3 to 70 0.1 mm, h) a fusion enthalpy in the range of 2 to 100
Jig, 1) a glass transition temperature T, in the range of -15 °C to -80 °C, and j) an end to the fusion region of the crystalline fraction
in the range of 85 to 175 °C.

(57) Zusammenfassung: Eine ein- oder mehrschichtige Folie mit guter Schichtenhaftung und guter Transparenz wird unter Ver-
wendung eines Polyolefins hergestellt, das folgende Monomereinheiten enthélt: a) maximal 25 Gew.-% Einheiten, die sich von
Ethen herleiten, b) maximal 75 Gew.-% Einheiten, die sich von Propen herleiten, sowie ¢) 5 bis 100 Gew.-% Einheiten, die sich
von einem -0-Olefin mit 4 bis 20 C-Atomen herleiten, wobei das Polyolefin folgende Parameter aufweist: d) ein gewichtsmittleres
Molekulargewicht im Bereich von 70.000 bis 10.000.000 g/mol, e) eine Polydispersitit im Bereich von 4 bis 60, f) eine Schmelzvis-
kositit, gemessen durch Oszillationsrheometrie mit einer Schergeschwindigkeit von 1 Hz bei 190 °C, im Bereich von 100.000 bis
100.000.000 mPasrs, g) eine Nadelpenetration im Bereich von 3 bis 70+0,1 mm, h) eine Schmelzenthalpie im Bereich von 2 bis 100
J/g, 1) eine Glasiibergangstemperatur T, im Bereich von -15 °C bis -80 °C, sowie j) ein Ende des Schmelzbereichs des kristallinen
Anteils im Bereich von 85 bis 175 °C.
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1

Verwendung cines hochviskosen, weitgehend amorphen Polyolefins zur Herstellung
ciner Folie

Gegenstand der Erfindung ist die Verwendung eines hochmolekularen und gleichzeitig
weitgehend amorphen Poly-o-olefins zur Herstellung einer Folie und dariiber hinaus eine Folie,
die mindestens eine Schicht auf Basis dieses Poly-a-olefins enthélt. Der Begriff ,,Folie* schlief3t
hier und im Folgenden ausdriicklich den Begriff ,,Film“ mit ein. Beide Begriffe werden in der
Regel synonym verwendet.

In der JP-A-2003073511 werden nicht gestreckte, nicht orientierte Mehrschichtfilme mit einer
guten Balance aus Gleitfahigkeit, Schlagzdhigkeit und Transparenz als laminierte
Verpackungsfolien beschriecben. Zur Herstellung dieser Filme werden kristalline
Randomcopolymere aus 85 bis 98,5 Mol-% Propen und 15 bis 1,5 Mol-% eines o-Olefins mit
MFR-Werten von 2 bis 20 g/10 min. und Schmelzpunkten T,, von 120 bis 150 °C verwendet.
Diese werden mit einem Polyethylenwachs und gegebenenfalls mit einem Polyolefinelastomer
gemischt, um die gewiinschte Eigenschaftskombination einzustellen. Nachteilig ist jedoch, dass
derartige auf Propylenpolymerisaten basierende Folien nicht auf Polyethylen (als Substrat oder
Folienschicht) haften; dariiber hinaus wire eine vereinfachte Rezeptur wiinschenswert, bei der
die gewiinschten Materialeigenschaften nicht erst durch die Abmischung hoch- und

niedermolekularer Komponenten eingestellt werden miissen.

In der JP-A-2001171057 wird die Herstellung von kélteresistenten, schlagzihen, laminierten
Verpackungsfilmen flir schwere Verpackungsgiiter beschrieben. Die Dreischichtfilme besitzen
eine AuBlenschicht aus einem kristallinen Propen-a-Olefin-Copolymer, eine Mittelschicht aus
einer Mischung eines Ethen-o-Olefin-Copolymers sowie eine AuBenschicht aus einem
kristallinen Homopolypropylen. Das Ethen-o-Olefin-Copolymer der Mittelschicht wird als
Schlagzahmodifier benétigt. Wiinschenswert wire allerdings die Verwendung eines Polyolefins
als Schichtmaterial, das per se bereits die nétige Tieftemperaturschlagzihigkeit besitzt. Auf
diese Weise lieBBen sich Misch- und Verarbeitungsschritte einsparen und die Rezeptur der Folie

deutlich vereinfachen.

In der JP-A-09001751 werden transparente Mehrschichtfolien fiir Verpackungsanwendungen



10

15

20

25

30

WO 2006/108747 PCT/EP2006/060691

beschrieben, die aus mindestens drei Schichten bestehen. Die AuBlenschicht und die

Innenschicht besteht aus folgenden Komponenten:

(a) einem C,-0t-Olefin(C4-C,p)-Copolymer (Anteil 40 bis 90 Gew.-%) mit einer MFR von 0,1
bis 10 g/10 min., einer Dichte von 0,880 bis 0,925 g/cm’ und einer Polydispersitit von 2
bis 3;

(b) einem C,-0-Olefin(C4-C,p)-Copolymer (Anteil 0 bis 40 Gew.-%) mit einer MFR von 0,1
bis 5 g/10 min., einer Dichte von 0,90 bis 0,925 g/cm’ und einer Polydispersitit von
3 bis 6;

(c) einem C,-0-Olefin(C;-C,p)-Copolymer (Anteil 40 bis 90 Gew.-%) mit einer MFR von 0,1
bis 20 g/10 min. und einer Dichte von 0,850 bis 0,900 g/cm’;

(d) einem LDPE-Polymer (Anteil 5 bis 20 Gew.-%) mit einer Dichte von 0,915 bis 0,930

g/em’,

Die Zwischenschicht(en) bestehen aus

(e) einem C,-Copolymer (Anteil 40 bis 100 Gew.-%) mit einer MFR von 0,1 bis 5 g/10 min.
und einer Dichte von 0,890 bis 0,925 g/cm’ sowie einem C4-C,-Cs-Terpolymer (Anteil
0 bis 60 Gew.-%) mit einem C;-Gehalt von 50 bis 98 Mol-% und einer MFR von 0,1 bis
100 g/10 min. Als (zusitzliche) weitere Komponenten werden auflerdem ein C,;-Cs-

Copolymer, ein C;-C,-4-Methyl-1-penten-Copolymer und ein C,-C4-Copolymer genannt.

Nachteilig ist hier, dass die gewiinschten Materialeigenschaften durch die Abmischung
verschiedener Polyolefine eingestellt werden miissen, was einen erhéhten Logistik- und

Formulierungsaufwand mit sich bringt.

In der JP-A-2002294216 werden Polymerzusammensetzungen fiir die Verwendung in
Dichtstoffen sowie fiir Filme im Verpackungsbereich beschriecben. Die Polymer-
zusammensetzung besteht aus einem Polymerblend, das sich aus 3 Bestandteilen A, B und C
zusammensetzt. Komponente A (20 bis 90 Gew.-%) besteht aus C;-Polymeren, die einen MFR
[230 °C/2,16 kg] zwischen 0,1 und 20 g/10 min und einen Schmelzpunkt T,, von 125 bis 155
°C aufweisen. Als Beispiel werden C;-C,4-C,-Terpolymere genannt. Die Komponente B besteht
aus einem kristallinen C4-0-Olefin-Copolymer mit einem MFR von 0,1 bis 25 g/10 min. und
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einem Schmelzpunkt T,, von 50 bis 130 °C. Als Beispiele werden ein C4-C;-Copolymer oder
ein C4-C,-Copolymer mit einem «o-Olefin-Gehalt von 0,5 bis 30 Mol-% genannt. Die
Komponente (C) besteht aus HDPE (0,5 bis 15 Gew.-%) mit einer Dichte von 0,940 bis 0,980
und einem MFR von 0,01 bis 20 g/10 min. Es wird auerdem eine Oberflaichenbehandlung der

Folie mittels Corona beschrieben.

Auch hier ist nachteilig, dass die gewiinschten Materialeigenschaften durch die Abmischung
verschiedener Polyolefine eingestellt werden miissen. Zudem ist die Coronabehandlung

aufwendig und teuer.

Die DE-A-101 33 903 beschreibt bei niedriger Temperatur versiegelbare Folien auf
Polypropylenharzbasis, insbesondere fiir den Einsatz in Hygienefilmen. Die Folien bestehen aus
einer komplexen Mischung verschiedener Copolymerkomponenten, die im wesentlichen
kristallin sind. Auch hier ist nachteilig, dass die gewiinschten Materialeigenschaften durch die
Abmischung verschiedener Polyolefine eingestellt werden miissen. Zudem fehlt dem Material

wegen der vergleichsweise hohen Kristallinitéit eine ausreichende Hafifdhigkeit.

In der JP-A-11058634 werden weiche transparente Folienbahnen auf Basis synthetischer Harze
fiir Anwendungen im Verpackungsbereich (insbesondere Elektroverpackungen) beschrieben.
Dabei werden LDPE- und/oder iPP-AufBenschichten und eine Innenschicht aus einem
Compound aus amorphem Poly-a-olefin (APAO) und iPP eingesetzt. Das iPP-APAO-
Compound besteht aus 50 bis 70 Gew.-% iPP sowie 30 bis 50 Gew.-% APAO. Das APAO
besteht dabei aus 1 bis 10 Gew.-% C,, 5 bis 30 Gew.-% C,; der Rest ist C;. Als Beispiele fiir
das verwendete APAO werden die Produkte UBETAC von UbeRexene Industries, explizit
UT2780, genannt. Diese Produkte sind amorph und von verhéltnismdBig niedrigem
Molekulargewicht. Es wire jedoch wiinschenswert, die in der JP-A-11058634 beschriebene
Verwendung von Mischungen hoch- und niedrigviskoser kristalliner und amorpher Polymere
zu vermeiden, um zahlreiche Misch- und Verarbeitungsschritte einzusparen und die Rezeptur

der Folie zu vereinfachen.

Die bisherigen Folien des Standes der Technik kdnnen bislang nicht befriedigen. Werden fiir
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die Folien- bzw. Filmherstellung APAOs verwendet, die auf MgCl-getrigerten Systemen
polymerisiert wurden, weisen diese im Allgemeinen eine zu geringe Kristallinitdt bzw. eine zu
stark ausgeprigte Strukturviskositit bzw. ein besonders ungiinstiges Verhéltnis dieser beiden
Materialparameter auf. Dies fiihrt einerseits zu hohen Oberflichenklebrigkeiten und sehr langen
,woffenen Zeiten“, andererseits zu einer schlechten Verarbeitbarkeit. Besonders die
Kristallisationsgeschwindigkeit (und damit auch die offene Zeit) erweist sich hier als ,k.o.-
Kriterium“, da bei zu langsamer Kristallisation die Identititsbildung der einzelnen
Folienschichten stark verzdgert und damit eine sinnvolle Konfektionierung der Folien
verhindert wird. Vollstindig amorphe Polyolefine bzw. Polyolefine, die im Wesentlichen keine
Kristallinitdt besitzen, weisen starke Nachteile bei der Verarbeitbarkeit auf. Sie zeigen sehr
lange offene Zeiten, was zu sehr langen Verarbeitungszeiten fiihrt. Fiir den Einsatz in schnell
laufenden Verarbeitungsmaschinen sind sie bzw. die aus ihnen hergestellten Folien nicht
geeignet. Das Verhiltnis von Riickstellkraft zu Elastizitdt bzw. Plastizitit ist bei Folien auf
Basis derartiger amorpher Polyolefine in der Regel schlecht. Der Einsatz von inneren bzw.
externen Donoren bei der Polymerisation von Polyolefinen fiir die Folienherstellung fiihrt in der
Regel zu Polymerisaten mit zu hoher Kristallinitit, die zu einer zu geringen Haftung auf den
ibrigen Folienschichten und damit zu einer Delaminierung der Mehrschichtfolien entweder
bereits bei der Verarbeitung oder aber in der Anwendung fiihrt. Fiir den Einsatz in schnell
laufenden Verarbeitungsmaschinen sind sie nicht geeignet. Das Verhéltnis von Riickstellkraft
zu Elastizitit bzw. Plastizitit ist bei Folien auf Basis derartiger rein kristalliner Polyolefine in
der Regel schlecht. Werden amorphe Polyolefine verwendet, die mit Hilfe von
Metallocenkatalysatoren polymerisiert wurden und die in der Regel niedrige Polydispersitéten
(£ 5) aufweisen, liegt der Erweichungspunkt im Allgemeinen sehr niedrig (z. T. deutlich unter
100 °C). AuBBerdem besitzen derartige Polymere hiufig einen wachsartigen Charakter, so dass
sie die fiir die Herstellung von Folien mit schnell laufenden Verarbeitungsmaschinen gestellten
Anforderungen nicht erfiillen kénnen. Insbesondere fiihrt die niedrige Erweichungstemperatur
7zu Problemen bei der Abkiihlung der Folien, bei der Orientierung der Folien und bei der
Identitdtsbildung der einzelnen Folienschichten. Fiir den FEinsatz in schnell laufenden
Verarbeitungsmaschinen sind sie nicht geeignet. Das Verhdltnis von Riickstellkraft zu
Elastizitit bzw. Plastizitét ist bei Folien auf Basis derartiger Polyolefine in der Regel schlecht.

Derzeit werden hiufig Mischungen niederviskoser APAOs mit hochviskosen, teilweise
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kristallinen Random-Propylenpolymeren zur Modifizierung der Folieneigenschaften eingesetzt.
Das bisherige Verfahren, bei dem Mischungen niederviskoser APAOs mit hochviskosen

Polypropylenen zum Einsatz kommen, hat aber folgende Nachteile:

1) Die Mischung der beiden sehr unterschiedlich viskosen Komponenten ist zeit- und
energieaufwendig und damit kostenintensiv.

2) Die Rezepturen der Folien werden kompliziert und aufwendig in ihrer Herstellung.

3) Das homogene Mischen von niedrig- und hochviskosen Polymerschmelzen erfordert einen
hohen (Scher)Energieeintrag, was sich negativ auf die Viskositétsstabilitit sowie die
Thermostabilitit auswirkt.

4) Niederviskose Mischungskomponenten enthalten naturgemidB grofere  Mengen
niedermolekularer Anteile. Dies schrinkt die Anwendungen z. B. im Automobil-Bereich
durch unakzeptabel hohe Fogging-Werte ein.

5) Mischungen aus vielen unterschiedlichen Bestandteilen weisen im Vergleich zur
Verwendung nur eines bzw. weniger Polymerbestandteile nachteilige Materialeigen-
schaften sowie eine mangelnde Reproduzierbarkeit der Materialeigenschaften auf.

6) Gefahr einer ,klebrigen Haptik“ durch Migration niedermolekularer, klebriger Anteile an
die Oberflache der Folien.

Demgemass stellte sich die Aufgabe, ein geeignetes Polyolefin fiir die Verwendung in Ein- oder
Mehrschichtfolien zur Verfligung zu stellen, das ein ausreichend hohes Molekulargewicht
besitzt, um als Material einer Folienschicht verwendbar zu sein, und das eine gute
Vertriglichkeit bzw. gute Schichtenhaftung sowohl zu Polyethylen als auch zu Polypropylen
besitzt. Das Polyolefin sollte zudem bei den iiblichen Folienschichtdicken transparent sein,
trotzdem aber ausreichend kristallin sein, um eine ausreichende Kohidsion und ein auch
anspruchsvollen Anwendungen geniigendes Verhéltnis von Riickstellkraft zu Elastizitét bzw.
Plastizitdt zu besitzen. Es sollte z7udem ausreichend Kristallinitdt vorhanden sein, um, sofern
gewliinscht, eine bei Umgebungstemperatur nicht klebende Oberfliche sowie eine zu
vernachldssigende Kriechneigung sicherzustellen. Dariiber hinaus sollte es gut heiBsiegelfdhig

sein.



10

15

20

25

30

WO 2006/108747 PCT/EP2006/060691

Diese Aufgabe wurde durch die Verwendung eines Polyolefins zur Herstellung von Folien

gelost, das folgende Monomereinheiten enthilt:

a)

b)

Maximal 25 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 20 Gew.-% und besonders bevorzugt 1 bis 16
Gew.-% Einheiten, die sich von Ethen herleiten,

maximal 75 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 70 Gew.-% und besonders bevorzugt 4 bis 65
Gew.-% Einheiten, die sich von Propen herleiten, wobei die Obergrenze dieser Einheiten
in weiteren bevorzugten Ausfiihrungsformen bei 60, 55 oder 50 Gew.-% liegt,

5 bis 100 Gew.-%, bevorzugt 10 bis 95 Gew.-% und besonders bevorzugt 15 bis 90
Gew.-% Einheiten, die sich von einem o-Olefin mit 4 bis 20 C-Atomen herleiten,

wobei das Polyolefin folgende Parameter aufweist:

d)

g)

h)

)

ein gewichtsmittleres Molekulargewicht im Bereich von 70.000 bis 10.000.000 g/mol,
bevorzugt 85.000 bis 5.000.000 g/mol und besonders bevorzugt 100.000 bis 2.500.000
g/mol, wobei weitere bevorzugte Untergrenzen bei 120.000 g/mol bzw. 140.000 g/mol
liegen,

eine Polydispersitdt im Bereich von 4 bis 60, bevorzugt im Bereich von 4,2 bis 40,
besonders bevorzugt im Bereich von 4,5 bis 30, insbesondere bevorzugt im Bereich von
4,6 bis 20 und ganz besonders bevorzugt im Bereich von 4,8 bis 15,

eine Schmelzviskositit, gemessen durch Oszillationsrheometrie mit einer Scherge-
schwindigkeit von 1 Hz bei 190 °C, im Bereich von 100.000 bis 100.000.000 mPass,
bevorzugt 200.000 bis 10.000.000 mPaes und besonders bevorzugt 300.000 bis
5.000.000 mPa-s,

eine Nadelpenetration im Bereich von 3 bis 70 * 0,1 mm, bevorzugt im Bereich von 5 bis
35 « 0,1 mm und besonders bevorzugt im Bereich von 7 bis 25 « 0,1 mm,

eine Schmelzenthalpie im Bereich von 2 bis 100 J/g, bevorzugt im Bereich von 5 bis 75
J/g, besonders bevorzugt im Bereich von 10 bis 60 J/g und insbesondere bevorzugt im
Bereich von 12 bis 50 J/g,

eine Glastibergangstemperatur T, im Bereich von -15 bis -80 °C, bevorzugt im Bereich
von -20 bis -60 °C und besonders bevorzugt im Bereich von -25 bis -55 °C, sowie

ein Ende des Schmelzbereichs des kristallinen Anteils im Bereich von 85 bis 175 °C,
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bevorzugt im Bereich von 90 bis 173 °C und besonders bevorzugt im Bereich von 95 bis

170 °C.

Bevorzugt weist das Polyolefin einen Alpha-Wert im Bereich von 0,5 bis 0,9, bevorzugt im

Bereich von 0,6 bis 0,9 und besonders bevorzugt im Bereich von 0,65 bis 0,85 auf.

Die Monomereinheiten gemif a), b) und c¢) rithren vom Einbau des entsprechenden Olefins bei
der Polymerisation bzw. Copolymerisation her. Das «-Olefin geméB c) ist beispielsweise 1-
Buten, 1-Penten, 1-Hexen, 1-Octen, 1-Decen, 1-Dodecen, 1-Octadecen, 3-Methyl-1-buten, ein
Methylpenten wie z. B. 4-Methyl-1-penten, ein Methylhexen oder ein Methylhepten.

Die Polymerzusammensetzung wird iiber Hochtemperatur-"?C-NMR bestimmt. Die ?C-NMR-
Spektroskopie von Polymeren ist beispielsweise in folgenden Publikationen beschrieben:

[1] S. Berger, S. Braun, H.-O. Kalinowski, >C-NMR-Spektroskopie, Georg Thieme Verlag
Stuttgart 1985

[2] A.E. Tonelli, NMR Spectroscopy and Polymer Microstructure, Verlag Chemie Weinheim
1989

[3] J. L. Koenig, Spectroscopy of Polymers, ACS Professional Reference Books, Washington
1992

[4] J.C. Randall, Polymer Sequence Determination, Academic Press, New York 1977

[5] A.Zambelli et al: Macomolecules, 8, 687 (1975)

[6] A. Filho, G.Galland: J. Appl. Polym. Sci., 80, 1880 (2001)

Die Eigenschaften Haftung (z. B. auf Polymeren des Polyethylen- bzw. Polypropylentyps),
HeiBsiegelbarkeit und Plastizitdt, die Mischbarkeit mit Bitumen sowie die Fahigkeit, eine
Vertréglichkeit zwischen Polyethylen und Polypropylen zu vermitteln, etwa um Folienmaterial
mit hoher Transparenz zu erhalten, konnen iiber die Polymerzusammensetzung individuell
eingestellt werden. Im Falle der anspruchsgeméBen Co- bzw. Terpolymere handelt es sich um
weitgehend statistische Polymere. Bei der Verwendung von Propen als Monomer liegt der

Anteil isotaktischer C;-Triaden in einer bevorzugten Ausfiihrungsform zwischen 20 und 85 %,
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bezogen auf die insgesamt vorhandenen C;-Triaden, und besonders bevorzugt zwischen 35 und
70 %. Bei der Verwendung von 1-Buten als Monomer liegt der Anteil isotaktischer C4-Triaden
in einer bevorzugten Ausfilhrungsform zwischen 10 und 75 %, bezogen auf die insgesamt
vorhandenen C,-Triaden, besonders bevorzugt zwischen 20 und 60 % und insbesondere
bevorzugt zwischen 25 und 50 %. Diese Anteile lassen sich mittels Hochtemperatur-'>°C-NMR
bestimmen.

Die Bestimmung des Molekulargewichts erfolgt {iber Hochtemperatur-GPC. Die Bestimmung
wird gemidB ASTM D6474-99 durchgefiihrt, jedoch bei einer héheren Temperatur (160 °C
statt 140 °C) sowie einem geringeren Injektionsvolumen von 150 il statt 300 pl. Als weitere
Literatur zur GPC-Analyse von Polymeren sei angefiihrt:

H. G. Elias: ,,Makromolekiile; Bd.2; Wiley-VCH; Weinheim 2001;

Z. Grubisic, P. Rempp, H. Benoit; Polym. Lett.; 5; 753 (1967);

K. A. Boni, F. A. Sliemers, P. B. Stickney; J.Polym.Sci.;A2; 6; 1579 (1968);

D. Goedhart, A. Opschoor; J. Polym. Sci.;A2; 8; 1227 (1970);

A. Rudin, H.L.W. Hoegy; J. Polym. Sci.;A1; 10; 217 (1972);

G. Samay, M. Kubin, J. Podesva; Angew. Makromol. Chem.; 72; 185 (1978);

B. Ivan, Z. Laszlo-Hedvig, T. Kelen, F. Tiidos; Polym. Bull.;8; 311 (1982);

K.-Q. Wang, S.-Y. Zhang, J. Xu, Y. Li, H.P. Li; J. Liqu. Chrom.; 5; 1899 (1982);

T.G. Scholte, HM. Schoffeleers, A.M.G. Brands; J. Appl. Polym. Sci.; 29; 3763 (1984).

Als Losungsmittel wird Trichlorbenzol verwendet. Die Messung erfolgt bei einer
Saulentemperatur von 160 °C. Die dabei fiir die Auswertung der Elutionskurven verwendete
universelle Kalibrierung wird auf Basis von Polyolefin-Standards durchgefiihrt. Die Ergebnisse
sind nicht mit Messungen vergleichbar, deren Kalibrierungen auf Basis von artfremden
Polymeren — z. B. auf Polystyrol-Basis — erfolgte, oder die ohne universelle Kalibrierung
erfolgt sind, da ansonsten ein unzuldssiger Vergleich unterschiedlicher dreidimensionaler
Polymerstrukturen bzw. hydrodynamischer Radien erfolgt. Auch der Vergleich mit Messungen,
die andere als das angegebene Losungsmittel verwenden, ist nicht zuldssig, da in
unterschiedlichen Losungsmitteln unterschiedliche dreidimensionale Polymerstrukturen bzw.

hydrodynamische Radien vorliegen konnen, die zu einem abweichenden Ergebnis bei der
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Molekulargewichtsbestimmung fiihren.

Die Polydispersitét P, ist als Quotient von zahlenmittlerer und gewichtsmittlerer Molmasse
definiert. Sie ist insbesondere ein MaB fiir die Breite der vorliegenden Molmassenverteilung,
die wiederum Riickschliisse auf das vorliegende Polymerisationsverhalten sowie den
verwendeten Katalysator zuldsst. AuBerdem ist sie auch ein Mafl fiir den vorhandenen
niedermolekularen Anteil, der wiederum Einfluss auf die Haftungseigenschaften der
Polymermaterialien hat. Sie wird {iber Hochtemperatur-GPC bestimmt. Die Polydispersitt ist
in gewissen Grenzen fliir eine bestimmte Katalysator-Cokatalysator-Kombination
charakteristisch. Die Molmassenverteilung kann dabei je nach verwendeter Verfahrensweise (z.
B. 1, 2 oder mehr Riihrkessel bzw. Kombinationen aus Riihrkessel und Stromungsrohr) bzw.
Reaktionsfilhrung (Einfach- bzw. Mehrfachdosierung von Katalysator, Cokatalysator und
Monomeren) entweder mono-, bi- oder multimodal sein. Die Polydispersitit hat einen relativ

starken Einfluss auf die Klebrigkeit des Materials bei Raumtemperatur sowie auf die Haftung.

Bei der Bestimmung der Molmassen mittels Gel-Permeations-Chromatographie (GPC) spielt
der hydrodynamische Radius der in Losung vorliegenden Polymerketten eine besondere Rolle.
Als Detektionsmechanismen werden neben Wirmeleitfahigkeits-, RI- (Brechungsindex) bzw.
UV/VIS- und FTIR- oder Lichtstreuungsdetektoren auch Viskosititsdetektoren eingesetzt.
Betrachtet man die Polymerkette in Losung als ungestortes Knéuel, so 1dsst sich die Beziehung
zwischen ihrer Grenzviskositdtszahl und der Molmasse empirisch durch die sog. KMHS-
Gleichung
M1 =KyMy*

beschreiben (H.-G. Elias, Makromolekiile, Band 2, 6. Auflage, Wiley-VCH, Weinheim 2001,
S. 411-413). Ky und « sind dabei Konstanten, die sowohl von der Konstitution, Konfiguration
und Molmasse des Polymeren beeinflusst werden als auch vom Losungsmittel und der
Temperatur. Die wesentliche Aussage des Alpha-Wertes im vorliegenden Fall ist die des
hydrodynamischen Radius; dieser hidngt von den an den Polymerketten befindlichen
Verzweigungsstellen ab. Bei einer geringen Verzweigung ist der Alpha-Wert hoch, bei einer
hdheren Verzweigung niedrig.
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Die Schmelzviskositit wird gemidl ASTM D4440-1 durch Oszillationsrtheometrie bestimmt,
wobei mit einer Schergeschwindigkeit von 1 Hz gearbeitet wird. Die maximale Deformation
der Probe wird so gewdhlt, dass sich die Probe wihrend der gesamten Messdauer im linear
viskoelastischen Bereich befindet. Viskoelastische Materialien zeichnen sich gegeniiber
Hookschen Festkorpern durch die Fihigkeit aus, aus einer Deformation resultierende
Spannungen {iber eine bestimmte Zeit dissipativ abzubauen (Relaxation). Im Gegensatz zu
Newtonschen Fliissigkeiten, die unter Einwirkung einer Scherung bzw. Dehnung einer
ausschlieBlich irreversiblen Verformung unterliegen, kdnnen viskoelastische Fluide einen Teil
der Deformationsenergie zuriickgewinnen, nachdem die einwirkende Kraft entfernt wurde
(sog. ,,Memory Effekt”) [N.P.Cheremisinoff; “An Introduction to Polymer Rheology and
Processing“; CRC Press,; London; 1993]. Ein weiteres Kennzeichen polymerer Schmelzen ist
das Aufireten einer sogenannten Strukturviskositit. Als solche bezeichnet man ein Verhalten,
bei dem die Schubspannung als auftretende Kraft die Ausgangsstruktur des Materials in
Abhidngigkeit von der Schergeschwindigkeit abbaut. Da dieser Abbauprozess eine
Mindestschergeschwindigkeit ~ voraussetzt, flieBt das Material unterhalb dieser
Schergeschwindigkeit wie eine Newtonsche Fliissigkeit. Eine Erklarung liefert das Prinzip von
Le Chatelier, wobei das ,,Ausweichen“ der strukturviskosen Fliissigkeit (vor der mechanischen
Beanspruchung) in der Ausrichtung entlang der Schubflichen zur Verminderung des
Reibungswiderstandes besteht. Letzteres fiihrt zum Abbau der Gleichgewichtsstruktur des
Anfangszustandes und zum Aufbau einer schuborientierten Struktur, was wiederum ein
erleichtertes FlieBen (Viskositdtsverminderung) zur Folge hat. In Polymerschmelzen ist der
newtonsche Bereich nur bei sehr kleinen Schergeschwindigkeiten bzw. kleinen
Scheramplituden wahrnehmbar. Seine Bestimmung ist {iber rheometrische Testmethoden
(Amplituden-,,Sweeps, d.h. Messung bei fester Frequenz in Abhéngigkeit von der
Scheramplitude) moglich und notwendig, wenn die Messung im reversiblen, d.h.
reproduzierbaren Bereich durchgefiihrt werden soll [R.S.Lenk; “Rheologie der Kunststoffe“;
C. Hanser Verlag; Miinchen; 1971; J. Meissner, “Rheologisches Verhalten von Kunststoff-
Schmelzen und -Lésungen"” in: , Praktische Rheologie der Kunststoffe"; VDI-Verlag;
Diisseldorf; 1978; J.-F. Jansson; Proc.8th. Int .Congr. Rheol.; 1980; Vol.3]. Die
Schwingungsrheometrie ist auf Grund ihrer geringen Krafteinwirkung, ihrer geringen

Deformation und der somit geringen Auswirkung auf die Probenmorphologie besonders gut
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zur Untersuchung von Materialien geeignet, die ein stark strukturviskoses Verhalten zeigen.
Die Strukturviskositit ist erst im Bereich ab 200.000 mPass stirker ausgepragt. Nimmt man als
MalBstab das Verhéltnis der Schmelzviskositéten, die bei einer Schergeschwindigkeit von 10
Hz und einer Schergeschwindigkeit von 0,1 Hz bestimmt wurden, so liegt dieses Verhéltnis fiir
die beanspruchten Polymere zwischen 1 : 2 und 1 : 1000, bevorzugt zwischen 1 : 3 und 1 : 500
und besonders bevorzugt zwischen 1 : 5 und 1 : 50. Als rheologisches Kennzeichen des
Verarbeitungsfensters (z. B. auf Kalandern oder auch in Schneckenmaschinen) sowie des
besonderen Verhéltnisses von molekularen GréBen, wie z. B. der Molmasse und
makroskopischen Materialeigenschaften wie etwa der Schmelzviskositét, kann das Verhéltnis
von Speichermodul zu Verlustmodul herangezogen werden. Dieses Verhéltnis liegt fiir die
anspruchsgeméfen Polymerisate bei einer Schergeschwindigkeit von 1 Hz im
Temperaturbereich vom Ende des Schmelzbereichs bis 200 °C zwischen 1 : 1 und 1 : 100,

bevorzugt zwischen 1 : 1,5 und 1 : 50 und besonders bevorzugt zwischen 1 : 2 und 1 : 20.

Die Nadelpenetration wird gemafl DIN EN 1426 bestimmt. Sie 14sst sich ebenfalls auf bekannte

Weise iiber die Monomerzusammensetzung und die Reaktionsbedingungen steuern.

Die Bestimmung der Schmelzenthalpie, der Glasiibergangstemperatur und des Schmelzbereichs
des kristallinen Anteils erfolgt iiber Differentialkalorimetrie (DSC) geméf DIN 53 765 aus der
2. Aufheizkurve bei einer Heizrate von 10 K/min. Der Wendepunkt der Warmestromkurve
wird als Glasiibergangstemperatur ausgewertet. In einer besonderen Ausfiihrungsform liegt
diese im Bereich von —40 bis —80 °C. Die Glasiibergangstemperatur 14sst sich auf bekannte
Weise iliber die Monomerzusammensetzung und die Reaktionsbedingungen steuern. Generell
fihrt die  Verwendung von  lidngerkettigen = Monomeren zu  niedrigeren
Glasiibergangstemperaturen. Ebenso fiihren Reaktionsbedingungen, bei denen sich auch
kiirzerkettige Polymere bilden (beispielsweise relativ hohe Polymerisationstemperaturen) in
einem bestimmten Rahmen ebenfalls zur Absenkung der Glasiibergangstemperatur. Die
Schmelzenthalpie ist ein Mall fiir die Kristallinitit des Polymeren. Die anspruchsgeméfen
Polymere weisen eine relativ geringe Kristallinitit auf, d. h. sie sind weitgehend, jedoch nicht
vollstdndig, amorph. Es ist eine gewisse Kristallinitit vorhanden, die fiir die geforderten

Materialeigenschaften unabdingbar ist. Die beim Aufschmelzen detektierbaren kristallinen
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Bereiche erstrecken sich {iber einen grolen Temperaturbereich von 20 bis 175 °C und sind von
ihrer Intensitit her je nach Lage unterschiedlich ausgeprdgt. Die anspruchsgeméfen
Polymerisate zeichnen sich in ihrer Kristallinitit durch das Aufireten sowohl mono- als auch bi-
und multimodaler Aufschmelzpeaks aus, die zum Teil scharf getrennt sind, zum Teil ineinander
iibergehen. Besonders bevorzugt sind Polymerisate mit bi- und multimodalen
Aufschmelzpeaks. In einer moglichen Ausfilhrungsform liegt die Schmelzenthalpie (als
MaBstab fiir die Gesamtkristallinitdt) zwischen 2 J/g und 10 J/g. Durch die niedrige
Kristallinitdt kann einerseits eine hohe Transparenz, andererseits ein spezielle Kombination von
vorteilhaften Materialeigenschaften erreicht werden. Niedrig kristalline Polyolefine zeigen eine
relativ hohe Oberflichenklebrigkeit (Adhdsion) bei Raumtemperatur, was z B. flr
Zwischenlagen in Mehrschichtfolien vorteilhaft ist. AuBerdem zeigen sie insgesamt ein
flexibleres mechanisches Verhalten. Allerdings ist die Kohésion solcher Materialien relativ
gering, weshalb diese niedrigen Kiristallinitdten nicht generell angestrebt werden. In einer
weiteren moglichen Ausfiihrungsform liegt die Schmelzenthalpie zwischen 10 J/g und 30 J/g,
bevorzugt zwischen 15 J/g und 28 J/g. Durch die héhere Kristallinitét kann eine besondere
Kombination vorteilhafter Materialeigenschaften erzielt werden. Erfindungsgeméifle Polymere
mit relativ hohen Kristallinititen, wie z. B. Polybuten bzw. Buten-Copolymere mit hohen
Butenanteilen, weisen z. B. sehr gute Zugfestigkeiten auf. Gleichzeitig zeigen sie eine relativ

geringe Oberflachenklebrigkeit, was z. B. bei Monolayerfilmen vorteilhaft ist.

Die anspruchsgemil verwendeten Polyolefine weisen in vielen Fillen eine ausgeprigte
Neigung zur Kaltkristallisation auf, wobei diese in einem Temperaturbereich von —10 bis
100 °C auftritt. Zur Beschleunigung der Kristallisation bzw. zur gezielten Einstellung
bestimmter Kristallmodifikationen ist der Einsatz bekannter Nukleierungsmittel méglich, wie
sie z. B. bei isotaktischen Polypropylenen eingesetzt werden. Diese konnen sowohl
anorganischer als auch organischer Natur sein, sowie sowohl nieder- als auch hochmolekulare
Komponenten enthalten, wobei in allen Féllen sowohl kristalline als auch amorphe
Nukleierungsmittel eingesetzt werden kénnen.

Die Kristallinitdt kann, dem Stand der Technik entsprechend, auch iiber die Ldslichkeit in
Xylol bestimmt werden. Hierbei wird ein Xylol-Isomerengemisch verwendet, wobei das

Polymere unter Riickfluss gelost und dann die Losung auf Raumtemperatur abgekiihlt wird.
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Die Loslichkeit in Xylol liegt beim anspruchsgeméBen Polyolefin vorzugsweise zwischen 80
und 99,5 %, besonders bevorzugt zwischen 85 und 99 % und insbesondere bevorzugt

zwischen 90 und 98 %. Die Bestimmung erfolgt so wie im experimentellen Teil beschrieben.

Das anspruchsgemdl verwendete hochviskose, weitgehend amorphe Polyolefin ist
beispielsweise durch Polymerisation von (-Olefin-Monomeren mit einem TiCl; ¢ (AlCL),-
Mischkatalysator (n = 0,2 bis 0,5) erhéltlich, wobei eine Trialkylaluminiumverbindung (etwa
Triethylaluminium, bevorzugt Triisopropylaluminium, besonders bevorzugt
Triisobutylaluminium) als Cokatalysator eingesetzt wird. Dabei muss ein besonderes Verhéltnis
von Katalysator zu Cokatalysator gewihlt werden, um die beschriebenen Produkte mit den
beschriebenen FEigenschaften zu erhalten. Das molare Verhiltnis von Katalysator zu
Cokatalysator liegt zwischen 1 : 1 und 1 : 10. Die Aktivitit des verwendeten Katalysators liegt
dabei zwischen 5.000 und 20.000 g Polymer/g Katalysator. Das Monomer Ethen wird
gasformig eingesetzt, wihrend die Monomere Propen und 1-Buten sowohl gasférmig als auch
fliissig eingesetzt werden konnen. Hohere Homologe werden fliissig eingesetzt. Werden
Propen und/oder 1-Buten fliissig eingesetzt, so muss im verwendeten Reaktor ein den
Reaktionsbedingungen entsprechender Druck gehalten werden, welcher eine ausreichende
Monomerkonzentration in der fliissigen Phase gewdhrleistet. Als Molmassenregler kommt
gasformiger Wasserstoff zum Einsatz. Die Polymerisation wird in einem inerten Losungsmittel
durchgefiihrt, welches z. B. aus der Gruppe der aliphatischen Kohlenwasserstoffe ausgewahlt
ist. Das Massenverhéltnis von Polymerisat zu Losungsmittel betréigt zwischen 1 : 100 und 1 :
0,01, bevorzugt zwischen 1 : 50 und 1 : 0,1 und besonders bevorzugt zwischen 1 : 10 und 1 :
0,2. In einer speziellen Ausfiihrungsform liegt es zwischen 1 : 1 und 1 : 0,01. Eine
Polymerisation im vorgelegten Monomer ist ebenfalls mdoglich. Die Polymerisation wird
entweder in einem Riihrkessel oder in einer Riihrkesselkaskade durchgefiihrt; in einer
besonderen Ausfiihrungsform kann auch ein Strémungsrohr bzw. ein rohrféormiger Reaktor mit
Zwangsforderung (z. B. eine Schneckenmaschine) verwendet werden. Die Verwendung des
rohrférmigen Reaktors mit Zwangsforderung kann entweder als alleinige Losung oder in
Kombination mit Riihrkessel oder Riihrkesselkaskade erfolgen. Hierbei sind sowohl eine
Reihen- als auch eine Parallelschaltung der einzelnen Reaktoren mdéglich. Die

Reaktionstemperatur liegt zwischen 30 und 220 °C, bevorzugt zwischen 70 und 150 °C und
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besonders bevorzugt zwischen 80 und 130 °C. In einer mdglichen Ausfiihrungsform,
insbesondere wenn eine geringe Polydispersitéit angestrebt wird, liegt die Reaktionstemperatur
zwischen 30 und 80 °C, bevorzugt zwischen 40 und 60 °C und besonders bevorzugt zwischen
40 und 50 °C. In einer weiteren mdglichen Ausfiihrungsform, insbesondere wenn eine hohe
Polydispersitdt angestrebt wird, liegt die Reaktionstemperatur zwischen 80 und 200 °C,
bevorzugt zwischen 100 und 200 °C und besonders bevorzugt zwischen 110 und 190 °C.
Katalysator und Cokatalysator werden am Ende der Reaktion in geeigneter Weise zersetzt,
wobei die zersetzten Katalysatorbestandteile entweder im Polymerisat verbleiben oder {iber
einen Waschschritt entfernt werden. In der Praxis erfolgt die Zersetzung iiblicherweise
dergestalt, dass die in unreaktive Bestandteile iiberfiihrten zersetzten Katalysatorkomponenten
zumindest teilweise im Polymerisat verbleiben. Dabei wird das Polymerisat durch die in
unreaktive  Bestandteile  iiberfiihrten  zersetzten ~ Katalysatorkomponenten  im
erfindungsgemifBen Herstellungsprozess nicht eingefarbt. Die erfindungsgeméBen Polymerisate
kénnen dem Stand der Technik entsprechend entweder in Form ihrer Reaktionslosung oder zu
einem spéteren Zeitpunkt chemisch stabilisiert werden, um sie vor dem schiadigenden Einfluss
von hoheren Temperaturen, Sonneneinstrahlung, Luftfeuchtigkeit und Sauerstoff zu schiitzen.
Dabei konnen beispielsweise Stabilisatoren, die gehinderte Amine (HALS-Stabilisatoren),
gehinderte Phenole, Phosphite, UV-Absorber wie 2z B. Hydroxybenzophenone,
Hydroxyphenylbenzotriazole usw. und/oder aromatische Amine enthalten, zum Einsatz
kommen. Die wirksame Menge an Stabilisatoren liegt dabei normalerweise im Bereich von 0,1
bis 2 Gew.-%, bezogen auf das Polymer. AuBlerdem ist der Einsatz von Quenchern und
weiteren Radikalfdngern moglich.

Das anspruchsgemiBe Polymer wird nach der Polymerisation entweder durch Ausfillen in
einem gegenpolaren Fillungsmittel (etwa Alkohol wie z. B. Methanol oder Butanol) oder
durch direkte Entgasung mit anschlieBendem Aufschmelzvorgang erhalten. Dabei kénnen in
beiden Féllen sowohl Riihrkessel als auch Riihrkesselkaskaden oder Stromungsrohre bzw.
rohrformige Reaktoren mit Zwangsforderung (beispielsweise eine Schneckenmaschine)
verwendet werden. Bei letzterem ist insbesondere der FEinsatz von mehrwelligen
Schneckenmaschinen bevorzugt, beispielsweise von solchen mit Zentralspindel. Auch der

Einsatz von klassischen Verdampfungsapparaten, wie z. B. Fallfilm- und/oder
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Diinnschichtverdampfern, ist moglich. Die Konfektionierung erfolgt beispielsweise {iber eine
Granulierung oder eine Pulverisierung. Als Methoden der Granulierung sind z. B. die
Unterwasserstrang- oder die Unterwasser-Vorkopfgranulierung méglich. Gegebenenfalls ist
der Einsatz eines Tensides und/oder Dispergierhilfsmittels bzw. einer Trennmittelemulsion
notwendig. Auch der Einsatz verfliissigter oder tiefkalter Gase, wie z. B. CO, und/oder N,, als
Kiihlmittel ist mdglich. Die Pulverisierung kann entweder durch einen separaten Mahlschritt
oder durch FEinsatz einer Versprithungsmethode erfolgen. In beiden Féllen ist auch der Einsatz
von liberkritischen Fluiden wie z. B. CO,, Wasser oder Propan méglich. Bei diesem z. B. unter
dem Namen PGSS bekannten Verfahren wird die Polymerschmelze mit einem iiberkritischen
Medium vermischt und anschlieBend in einem Spriihturm verdiist. Dabei lassen sich durch die
Diisen- und Turmgeometrie die KorngroBen steuern. Der Mahlprozess kann auch unter

Verwendung tiefkalter Gase wie z. B. CO, und/oder N, erfolgen.

Um die FlieBfdhigkeit des Granulats und/oder Pulvers zu gewdhrleisten, konnen die im
Polymerbereich iiblicherweise verwendeten FlieBhilfsmittel eingesetzt werden. Diese koénnen
sowohl anorganischer als auch organischer Natur sein sowie sowohl nieder- als auch
hochmolekulare Komponenten enthalten, wobei in allen Féllen sowohl kristalline als auch
amorphe FlieBhilfsmittel eingesetzt werden konnen. Die FlieBhilfsmittel kdnnen mit den
anspruchsgemiflen Polyolefinen im Sinne der thermodynamischen Mischbarkeit sowohl
vertréglich als auch unvertréglich sein. Besonders bevorzugt sind dabei FlieBhilfsmittel, die mit
den anspruchsgeméfen Polyolefinen vertrdglich sind. Als FlieBhilfsmittel kdnnen z. B.
Polyolefinwachse (sowohl auf Polyethylen- als auch auf Polypropylenbasis) als auch Fischer-
Tropsch-Wachse eingesetzt werden. Auch Polyolefinwachse auf 1-Butenbasis kénnen
eingesetzt werden. Ebenso ist der Einsatz von Mikrowachsen mdglich. Neben Wachsen
konnen auch Olefinpolymere wie z. B. Polyethylen, Polypropylen und/oder Poly(1-buten),
insbesondere isotaktisches oder syndiotaktisches Polypropylen, eingesetzt werden. Sowohl
Wachse als auch Polymere kdnnen auch in modifizierter Form (z. B. mit Maleins&ureanhydrid
modifiziert) verwendet werden. Auch der Einsatz vernetzter Polymere wie z. B. vernetzter
Polyolefine oder vernetzter Styrol-Divinylbenzol-Polymerisate im pulverisierten Zustand ist
moglich. Als anorganische Materialien kommen z. B. MgO, Talkum, Kieselsdure usw. in

Frage. Dariiber hinaus ist auch der Einsatz von Antistatika zur Verhinderung oder
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Verminderung der elektrostatischen Aufladung méglich.

In einer besonderen Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung findet zwischen der
Polymersynthese und der Folienherstellung keine separate Granulierung statt. Stattdessen wird
die im Polymerisationsprozess anfallende Polymerisationslosung nach Additivierung (z. B. mit
Stabilisatoren) unmittelbar oder mittelbar (z. B. nach Transport in geeigneten beheizten oder
unbeheizten Druckbehidltern) fiir die Herstellung von Folien, beispielsweise Castfolien,
verwendet. In einer weiteren besonderen Ausfiihrungsform wird die im Aufarbeitungsprozess
anfallende Polymerschmelze nach Additivierung (z. B. mit Stabilisatoren), aber ohne vorherige
Konfektionierung, unmittelbar oder mittelbar (z. B. nach Transport in beheizten
Schmelzecontainern) fiir die Herstellung der Extrusions- bzw. Blasfolien eingesetzt.

Bei der anspruchsgeméfen Verwendung dieses Polyolefins in Folien enthdlt entweder eine
einschichtige Folie das anspruchsgemifBle Polyolefin bzw. besteht daraus, oder eine
mehrschichtige Folie besitzt eine oder mehrere Schichten, die das anspruchsgeméfe Polyolefin
enthalten oder daraus bestehen. Bei derartigen Folien lassen sich die anspruchsgemiflen
Polyolefine insbesondere vorteilhaft als Modifikator eines Ethylenpolymerisats,
Propylenpolymerisats oder Poly-1-butens oder als Vertrdglichkeitsvermittler in Mischungen
aus Ethylenpolymerisaten und Propylenpolymerisaten bzw. Poly-1-buten einsetzen. Hierdurch
werden verbesserte mechanische Eigenschaften der Mischung sowie eine verbesserte

Transparenz erhalten. Entsprechende Mischungen, die folgende Komponenten enthalten:

I. 0,1 bis 99,9 Gew.-%, bevorzugt 1 bis 99 Gew.-%, besonders bevorzugt 5 bis 95 Gew.-%
und insbesondere bevorzugt 10 bis 90 Gew.-% des anspruchsgemil verwendeten

Polyolefins sowie

II. 99,9 bis 0,1 Gew.-%, bevorzugt 99 bis 1 Gew.-%, besonders bevorzugt 95 bis 5 Gew.-%
und insbesondere bevorzugt 90 bis 10 Gew.-% eines Polyolefins, ausgewéhlt aus der
Gruppe Ethylenpolymerisat, isotaktisches Propylenpolymerisat, syndiotaktisches
Propylenpolymerisat, isotaktisches Poly-1-buten und syndiotaktisches Poly-1-buten,

wobei sich die Prozentangaben auf die Mischung der Komponenten I und II beziehen,
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konnen im Rahmen der vorliegenden Erfindung vorteilhaft verwendet werden. In einer
moglichen Ausfiihrungsform ist die Komponente gemidB II. eine Mischung aus einem

Ethylenpolymerisat und einem oder mehreren der anderen genannten Polyolefine.

Durch die anspruchsgemifle Verwendung der weitgehend amorphen hochviskosen Polyolefine,
sowohl alleine als auch in Mischungen mit PE- und PP-und/oder Polybutenpolymeren, lassen
sich Folien mit besonders vorteilhaften Materialeigenschaften herstellen. Insbesondere werden
ausgezeichnete Oberfldcheneigenschaften sowie eine besonders weiche Oberflichenhaptik ohne
zusitzliche Behandlung der Oberfliche erreicht. Bevorzugt werden die verwendeten
weitgehend amorphen hochviskosen Polyolefine méglichst allein eingesetzt oder vor der
Folienherstellung mit nur wenigen zusétzlichen Polymeren vermischt. Werden Mischungen mit
zusétzlichen Polymeren verwendet, so werden bevorzugt 1 bis 3 Mischungspartner pro
Folienschicht eingesetzt, besonders bevorzugt 1 bis 2 Mischungspartner, ganz besonders
bevorzugt 1 Mischungspartner. Die Mischungspartner weisen dabei eine Schmelzviskositit bei
Verarbeitungstemperatur auf, die sich bevorzugt im Bereich von 50 bis 300 % der
Schmelzviskositit des verwendeten weitgehend amorphen hochviskosen Polyolefins befindet,
besonders bevorzugt im Bereich 75 bis 200 %, ganz besonders bevorzugt im Bereich 75 bis
150 %. Mischungspartner sind dabei bevorzugt Homo-, Co- und/oder Terpolymere auf Basis
von Polyethylen und/oder Polypropylen und/oder Poly(1-buten). Durch die Funktion des
anspruchsgemiBen Polyolefins als Vertriglichkeitsvermittler zwischen kristallinen und/oder
teilkristallinen PE- und/oder PP-Blendpartnern oder
—Polymerschichten wird insbesondere eine verbesserte Haftung der einzelnen Laminatschichten
untereinander, wie auch eine verbesserte Transparenz der Folien erreicht. Zusitzlich wird die
Haftung auf PP- und/oder PE-Polymeroberflichen sowie anderen Kunststoffoberfléchen
(insbesondere S/MSA, MSA-g-PP, ABS, SAN, Polystyrol, Polycarbonat, (Co)Polyestern,
(Co)polyamiden, Polyacrylaten, insbesondere Polyalkylmethacrylaten) als auch auf Metall-
und/oder Papier- und/oder Textiloberflichen ohne zusétzliche Verwendung von Klebschichten
aus anderen Polymeren und/oder Harzen signifikant verbessert. Eine Oberflichenbehandlung
(z. B. durch chemische Vorbehandlung, Coronaentladung, Hoch- bzw. Niederdruckplasma
oder dhnliches) einzelner und/oder aller Folienschichten bzw. der fertigen Folien und/oder der

damit in Kontakt zu bringenden Oberflichen ist nicht notwendig. Auf Grund der guten Haftung
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auf Metallen eignet sich die beschriebene Verwendung auch fiir die Herstellung von Polymer-
Metall-Laminaten im Folienbereich, wie sie z. B. in Vakuum- und Aromaschutzverpackungen
7zum Einsatz kommen. Des Weiteren lassen sich durch die Verwendung der weitgehend
amorphen hochviskosen Polyolefine Folien bzw. Filme herstellen, die besonders gute
HeiBsiegel- und Wéarmeschrumpfeigenschaften besitzen sowie ein ausgezeichnetes Verhéltnis
von Riickstellkraft und Elastizitét. Letzteres gilt insbesondere fiir die Verwendung zusammen
mit PE-Homo- und/oder Copolymerschichten sowie die Verwendung zusammen mit PP-
Homo- und/oder Copolymerschichten sowie die Verwendung zusammen mit Polybuten-Homo-
und/oder Copolymerschichten. Die erzeugten Folien weisen je nach Zusammensetzung des
verwendeten weitgehend amorphen hochviskosen Polyolefins auch eine hohe
Wirmeformbestindigkeit auf. Die Tieftemperatureigenschaften (z. B. beim Einsatz im Kiihl-
und/oder Tiefkiihlbereich) der Folien sind ebenfalls iiber die Zusammensetzung des weitgehend
amorphen  hochviskosen  Polyolefinpolymers  einstellbar. Dabei  werden  fiir
Tieftemperaturanwendungen bevorzugt Co- und Terpolymere mit héherem Anteil an Cj0-
Monomereinheiten verwendet. Es konnen sowohl Folien mit hoher als auch mit niedriger
Wasserdampfbarrierewirkung (z. B. durch Perforation oder den FEinbau anorganischer
Bestandteile) hergestellt werden. In einigen Féllen kann der Einsatz von Harzen, insbesondere
Kohlenwasserstoffharzen, bei der Herstellung einzelner Schichten oder auch der gesamten
Folie sinnvoll sein. In diesen Fillen werden als synthetische Harze vorzugsweise solche
verwendet, die einen Erweichungspunkt im Bereich von 60 bis 180 °C besitzen. Bei
ungesittigten synthetischen Harzen werden bevorzugt die Hydrierungsprodukte eingesetzt.
Ohne sich auf diese zu beschrinken sind Beispiele fiir synthetische Harze zur
erfindungsgeméfen Herstellung der Folien vorzugsweise Erdolharze, Styrolharze, Terpen-
harze, Cyclopentadienharze und/oder deren Co- bzw. Terpolymerisate. Die wirksame
Harzkonzentration liegt dabei im Bereich von 1 bis 15 Gew.-%, bevorzugt 1 bis 10 Gew.-%
besonders bevorzugt 1 - 5 Gew.-%, bezogen auf die jeweilige Schicht. In besonderen Fillen
konnen sogenannte Antifoggingsubstanzen in einer, mehreren oder allen Folienschichten
eingesetzt werden. Dabei konnen z. B. Fettsdureester und/oder Glycerinmono- bzw.
Glycerindioleate zum Einsatz kommen. Die wirtksame Konzentration liegt in der Regel
zwischen 0,1 und 2 Gew.-% bezogen auf die jeweilige Folienschicht. Es kénnen sowohl

transparente und/oder glinzende als auch matte bzw. mattierte Folien hergestellt werden,
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wobei organische und/oder anorganische Fiillstoffe kristalliner und/oder amorpher Natur im
vernetzten, teilvernetzten und/oder unvernetzten Zustand zum Einsatz kommen kénnen. Auch
Farbpigmente kOnnen in beliebiger Variation zur Anwendung kommen. Die Verwendung in
Folienanwendungen kann sowohl als Bestandteil einer Mischung in einer oder mehreren
Folienschichten als auch als alleiniger Bestandteil einer oder mehrerer Folienschichten oder
auch als alleiniger Bestandteil aller Folienschichten erfolgen. Es kdnnen sowohl Ein- als auch
Mehrschichtfolien hergestellt werden, wobei das Material der einzelnen Schichten entweder
gleich oder verschieden sein kann. Auch die Verwendung als Coating von PE- und/oder PP-
Polymerschichten sowie von Schichten anderer Kunststoffe, insbesondere ABS, SAN,
Polystyrol, Polycarbonat, Polyalkylmethacrylat, (Co)Polyestern, (Co)Polyamiden, usw. bei der
Folienherstellung ist mit eingeschlossen, wobei in diesem Fall eine besonders gute Haftung der
Schichten aufeinander erzielt wird. Das Coating kann dabei durch alle technisch gingigen
Verfahren erfolgen, z. B. durch Spriihauftrag (von Polymerschmelze oder Polymerpulver),
(Co)Extrusion, Rakelauftrag usw. Die Herstellung der Filme bzw. Folien kann durch alle
technisch géngigen Herstellungsverfahren erfolgen, z. B. als GieBfolie, Blasfolie, Castfolie,
durch (Co)Extrusion, durch Kalandrieren usw. Es konnen sowohl orientierte (mono- bzw. bi-
oder multiaxial), als auch unorientierte Folien hergestellt werden. Bei einer biaxialen Streckung
ist als Reihenfolge der Orientierungsprozesse das Langsstrecken (in Maschinenrichtung) mit
darauf folgender Querstreckung (senkrecht zur Maschinenrichtung) bevorzugt. Wird eine
Orientierung vorgenommen, so kann diese (beim Vorliegen mehrerer Orientierungsrichtungen)
entweder simultan oder stufenweise erfolgen. Bei der Herstellung der Folien durch ein
Extrusions- oder Coextrusionsverfahren werden die den einzelnen Schichten der Folie
entsprechenden Polymerschmelzen durch eine Flachdiise extrudiert oder coextrudiert. Dafiir
werden die einzelnen Bestandteile der jeweiligen Schicht in einem Extruder komprimiert,
verfliissigt und gegebenenfalls homogen vermischt. Bei den fiir den Aufschmelz- bzw.
Mischprozess verwendeten Extrudern kann es sich sowohl um Einschneckenextruder als auch
um Zweischneckenextruder (sowohl gleich- als auch gegenlaufend) oder Mehrwellenextruder
(z. B. mit Zentralspindel) handeln. Die Bestiickung der Schnecken kann z. B. mit einer den
Material- und Mischanforderungen entsprechenden Mischung aus Foérder-, Knet- und
Mischelementen erfolgen. Beim Vorliegen von Mischaufgaben ist explizit die Verwendung von

Schertorpedos eingeschlossen. In einer besonderen Ausflihrung erfolgt der Aufschmelzprozess
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ohne Zuhilfenahme von Schneckenmaschinen in einem Riihrkessel; der Schmelzetransport zur
Diise bzw. zum Rakel wird in diesem Fall {iber eine Zahnradpumpe gewihrleistet. In der Regel
werden die Schmelzen gleichzeitig durch eine Diise (z. B. eine Breitschlitzdiise) gepresst. Die
ausgepresste ein- oder mehrschichtige Folie wird auf einer oder mehreren Kiihlwalzen,
gegebenenfalls auch auf einem Walzenstuhl abgekiihlt und verfestigt. Die Walzen werden dabei
auf Temperaturen von 0 bis 100 °C gehalten, bevorzugt bei 10 bis 80 °C, besonders bevorzugt
bei 10 bis 30 °C. Werden zur Herstellung der erfindungsgeméBen Folien Kalander verwendet,
so konnen sowohl 2-, 3-, 4- oder 5-Walzenkalander eingesetzt werden. Die Walzengeometrie
kann dabei I-, F-; L-, Z- oder S-Form haben. Werden 4-Walzenkalander eingesetzt, so ist
insbesondere bei der [-Form auch die zusitzliche Verwendung einer Brustwalze moglich. Die
erhaltene Folie wird zur Verfestigung abgekiihlt und anschlieBend gegebenenfalls mono-, bi-
und/oder multiaxial verstreckt und aufgewickelt. Durch die Verstreckung kommt es zu einer
Orientierung der Molekiilketten. Bei einer biaxialen Verstreckung wird in Léngsrichtung
bevorzugt im Verhéltnis 2 : 1 bis 10 : 1 und in Querrichtung bevorzugt im Verhéltnis 3 : 1 bis
10 : 1 verstreckt. Die Langsstreckung wird dabei bevorzugt bei einer Folientemperatur von 80
bis 150 °C, die Querstreckung hingegen bevorzugt bei einer Folientemperatur von 100 bis 180
°C durchgefiihrt. Zur Durchfiihrung der Langsstreckung konnen beispielsweise gegebenenfalls
gekiihlte oder beheizte schnell laufende Walzen mit dem gewiinschten Streckungsverhéltnis
entsprechender unterschiedlicher ~Umfangsgeschwindigkeit verwendet werden. Die
Querverstreckung erfolgt beispielsweise mit Hilfe eines Kluppenrahmens. An alle
Verstreckungen bzw. Orientierungen schliefit sich vorzugsweise eine durch Warmebehandlung
durchgefiihrte Thermofixierung der Orientierung an. Dabei kdnnen je nach beabsichtigter
Anwendung bei einer, mehreren oder allen Schichten der Folie auch géngige Antiblockiermittel
und/oder Gleitmittel in der GréBenordnung von 0,1 bis 2 Gew.-%, bezogen auf die jeweilige
Folienschicht, eingesetzt werden. Geeignete Antiblockiermittel sind dabei z. B. anorganische
Zusatzstoffe, wie Siliziumdioxid, Calciumcarbonat, Magnesiumsilicat, Aluminiumsilikat,
Calciumphosphat, Zinkstearat, Zinkoxid, Magnesiumoxid, oder nichtionogene Tenside,
anionaktive Tenside und/oder unvertrdgliche organische Polymerisate, wie Polyamide,
Polyester und/oder Polycarbonate usw. Wirksame Gleitmittel, die ebenfalls in einem Bereich
von 0,1 bis 2 Gew.-% (bezogen auf die jeweilige Film- bzw. Folienschicht) eingesetzt werden,

sind z. B. hohere aliphatische Sdureamide und/oder Saureester, Wachse und/oder Metallseifen.
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Besonders bevorzugt ist die Verwendung von Wachsen, insbesondere von Paraffin-, Fischer-
Tropsch- und/oder Olefinwachsen. Die erfindungsgemiB3 hergestellten Folien eignen sich
insbesondere fiir den Einsatz auf schnell laufenden Verpackungsmaschinen. Sie besitzen eine
(je nach Zusammensetzung ein- bzw. beidseitige) gute Siegelbarkeit und sehr gute

Laufeigenschaften.

Selbstverstindlich kann das anspruchsgeméBe Polyolefin auch zur Herstellung von Blasfolien

verwendet werden, wobei jede bekannte Technologie eingesetzt werden kann.

Auch die Herstellung von Verbundfolien ist ausdriicklich in die Erfindung eingeschlossen.
Dabei kénnen als Verbundmaterialien z. B. Fasern, Fleece, Nonwoven oder dhnliches zum
Einsatz kommen. Diese konnen z. B. aus anderen Kunststoffen (z. B. Polyamiden, Polyestern,
PEK, PEEK usw.) oder auch aus anorganischen Materialien (z. B. Kohlenstoff/Kohlefasern,
Glas/Glasfasern usw.) hergestellt sein. Die Herstellung der Verbundfolien kann sowohl durch

Kaschierung als auch durch Extrusionsbeschichtung erfolgen.

Werden die Folien durch Beschichtung bzw. Lackierung hergestellt, so konnen z. B.
Walzenaufirag, Umkehrwalzenbeschichtung, Aufkalandrieren, Walzenauftrag, Rakel,
Tauchwalzenauftrag usw. als Beschichtungstechnik verwendet werden. Als Lacke fiir die
Folien kommen physikalisch trocknende Systeme, z. B. auf Basis von synthetischen Harzen, in

Frage.

Bei der Herstellung von Barrierefolien, insbesondere unter Verwendung von Metallschichten,
konnen als Herstellungsverfahren z. B. Metallisierung und Keramisierung zum Finsatz
kommen. Bei den Metallisierungsverfahren sind insbesondere die chemische Abscheidung aus
der Dampfphase, thermische Abscheideverfahren sowie die Elektronenstrahlbeschichtung zu

nennen.

Die erfindungsgeméaB hergestellten Folien kénnen z. B. im Bereich Verpackung eingesetzt
werden, sind aber nicht auf diesen beschrinkt. Es sind sowohl Transport-, Um- als auch

Einzelverpackungen eingeschlossen. Die Anwendungsbereiche erstrecken sich iiber
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Lebensmittelverpackungen, Verpackungen elektronischer Bauteile und/oder Gerite,
medizinische Verpackungen, Spielzeugverpackungen, Textilverpackungen (incl. Schutzfolien,
wie sie z. B. in Reinigungen verwendet werden), Verpackungen von Lederwaren und Schuhen,
Werkzeugverpackungen, Palettenumhiillungen, Verpackungen von (technischen) Gebrauchs-
giitern, Verpackungen von Schmuckartikeln, Verpackungen von Papierwaren und
Druckerzeugnissen usw. Bei Lebensmittelverpackungen sind insbesondere Verpackungsfolien
im Haushaltsbereich (z. B. sog. Cling-Folien) wie auch insbesondere wieder verschliebare
Lebensmittelverpackungen, wie sie beim Abpacken und/oder Verkauf von frischen
Lebensmitteln (z. B. Obst, Gemiise, Fleisch, Fisch, Kése, Brot, Backwaren, Siiligkeiten
und/oder fertigen bzw. teilfertigen Lebensmittelzubereitungen) Verwendung finden (mit und
ohne Wirmeschrumpfung), sowie Aromaschutzverpackungen, Geruchsbarrieren usw.
eingeschlossen. Die Verpackungen kénnen im Normaltemperaturbereich, aber auch im Kiihl-
und/oder Tiefkiihlbereich oder auch im Bereich von Mikrowellenfolien (z. B. in der
Verpackung von Fertiggerichten, Snacks, Popkorn oder #hnlichem) eingesetzt werden.
Insbesondere eingeschlossen sind dabei Verpackungen von Frischfleisch, Tiefkiihlfleisch,
Frischfisch, Tiefkiihlfisch, Frischgemiise, Tiefkiihlgemiise, Frischobst, Tiefkiihlobst sowie von
frischen oder tiefgekiihlten Backwaren. Es sind sowohl Verpackungen fiir menschliche als auch
fiir tierische Nahrungsmittel (z. B. Hunde- bzw. Katzenfutter, BeiBknochen oder dhnliches)
eingeschlossen. Die erfindungsgemal hergestellten Verpackungen erstrecken sich auch auf den
Bereich der Vakuum- und (Schutz)gasverpackungen, wobei auch metallbeschichtete bzw.
laminierte Folien mit eingeschlossen sind. Bei (Schutz)gasverpackungen sind insbesondere
Verpackungen unter Verwendung von Sauerstoff, Kohlenstoffdioxid, Kohlenstoffmonoxid,
Stickstoff, Ethan, Acetylen, Argon, Helium oder anderer Edelgase explizit eingeschlossen, die
eine besondere Barrierefunktion der verwendeten Folie verlangen. Auch die Verwendung
anderer Schutzgase ist moglich. Bei Vakuumverpackungen werden insbesondere
Aromaschutzverpackungen, wie sie fiir Kaffee und Tee verwendet werden, mit eingeschlossen.
Weiterhin eingeschlossen sind Verbundverpackungen aus Papier bzw. Pappe und der
erfindungsgemal hergestellten Folien, bei denen die Folien auf den Papier- bzw. Papptriger
auflaminiert werden. Beispiele hierfiir sind z. B. Verpackungen fiir Tiefkiihlbackwaren bzw.
ungekiihlte Backwaren, aber auch Verpackungen fiir Waschmittel usw. Als Umverpackungen
technischer Gebrauchsgiiter sind z. B. auch Folien, die z7um Schutz von CD- bzw. DVD-
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Covern verwendet werden, mit eingeschlossen. Auch Spielzeugverpackungen sowie die
Umverpackungen filir Spielzeugsatzkésten sind eingeschlossen. Weitere Anwendungen sind
Prége- und Dekorfolien, Wursthiillen und Schéldérme.

Ein weiteres Anwendungsgebiet flir die erfindungsgemd hergestellten Folien sind
Schutzfolien. Diese kdnnen sowohl fiir technische Gebrauchsgiiter, z. B. im Kfz-Bereich zum
Schutz von Lackschichten, Kunststoff- oder Glasoberflichen als auch fiir architektonische
Elemente (z. B. Fenster und Fensterrahmen) oder in der Mdbelindustrie (z. B. bei lackierten
Flachen, bei Glaselementen usw.) sowie bei FElektrogerdten (z. B. fiir Bildschirme,
Fernsehgerite, Monitore, Videogerite, Stereo- bzw. Audiogerite, Spielekonsolen usw.) und
im Telekommunikationsbereich (z. B. zum Schutz von Handydisplays oder den Displays von
sog. PDAs) sowie als Schutzfolien fiir die Oberflichen von Koffern (z. B. Hartschalenkoffern
aus Kunststoff und/oder Aluminium) Verwendung finden. Sie sind in der Regel wieder
abziehbar. Auch Abdeckfolien, wie sie z. B. im landwirtschaftlichen Bereich (z. B. zum
Abdecken von sog. ,,Mieten“, z7um Schutz landwirtschaftlicher Produktionsgiiter wie z. B. Heu
oder Getreide vor Witterungseinfliissen oder zum verbesserten Wéarmeeintrag z. B. im Spargel-
, Salat- und Erdbeeranbau Verwendung finden, sind mit eingeschlossen, ebenso Folien, die fiir

Gewichshiuser, Folientunnel und/oder Anzuchtbeete verwendet werden.

Die erfindungsgeméBen Folien bzw. die Folienschichten, die das anspruchsgema verwendete
Polyolefin enthalten, besitzen bevorzugt eine Mindestdicke von 0,01 mm, 0,02 mm, 0,05 mm,
0,1 mm, 0,15 mm oder 0,2 mm sowie bevorzugt eine maximale Dicke von 5 mm, 4 mm, 3 mm,
2,5 mm, 2 mm, 1,5 mm, 1,2 mm, 1 mm, 0,9 mm, 0,8 mm, 07 mm, 0,6 mm oder 0,5 mm.
Sofern bestimmte Anwendungen dies verlangen, kann die Dicke jedoch auch darunter oder
dariiber liegen.

Die Erfindung wird im Folgenden beispielhaft erldutert.

Beispiele 1 bis 8: Herstellung geeigneter Polyolefine

Unter Verwendung eines Mischkontaktes aus einem kristallinen Titantrichlorid in Form eines

mit Aluminium reduzierten TiCl, (TiCl; ¢ 0,33 AICL) und Aluminiumtriisobutyl (im
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Gewichtsverhéltnis 1 : 4) wurden die in der Tabelle 1 angegebenen Monomere in n-Butan bei
der in der Tabelle 1 angegebenen Temperatur in einem Laborautoklaven polymerisiert, wobei
gegebenenfalls Wasserstoff als Molmassenregler eingesetzt wurde. Es traten Driicke von 22 bis
25 bar auf. Die Monomeren Ethen und Propen wurden wahrend der Reaktionszeit von 3 h
kontinuierlich zudosiert; das Monomer 1-Buten sowie gegebenenfalls verwendete hohere
Olefine wurden vorgelegt. Nach 3 h wurde die Reaktionsmischung mit Isopropanol versetzt,
wodurch die Reaktion abgestoppt wurde. In einem Verdampfer wurden nicht umgesetzte
Monomere sowie das Losungsmittel n-Butan verdampft. Die Schmelze des Polyolefins wurde

bei einer Temperatur von ca. 190 °C abgelassen.

Die Analyse der erhaltenen Produkte ergab Werte, die in der Tabelle 1 zusammengestellt sind.

MeBmethode 1 zur Bestimmung der Loslichkeit in Xylol:

2 g Polyolefin werden in 250 ml Xylol unter Riihren und Heizen bis zum Siedepunkt von Xylol
gelost. Nachdem 20 min unter Riickfluss gekocht wurde, ldsst man die Polymerldsung auf
25°C abkiihlen. Ungelostes bzw. ausgefallenes Polyolefin wird abgenutscht (15 cm-Nutsche,
Sartorius 390-Filterpapier) und getrocknet. Die iiberbleibende Polymerlgsung wird in einem
5fachen Uberschuss an Methanol (mit einem Tropfen 37-prozentiger wissriger HCI versetzt)
ausgefillt. Der entstehende Niederschlag wird abgenutscht und bei 80 °C im Trockenschrank
(Vakuum) getrocknet.

MeBmethode 2 zur Bestimmung von M, der Polydispersitit und des Alpha-Werts:

Die zu vermessenden Proben werden in 4 mi-Vials eingewogen, mit 3 ml frisch destilliertem
und mit 0,5 g Butylhydroxytoluol/Liter stabilisiertem 1,2,4-Trichlorbenzol versetzt und 20
Minuten unter leichtem Riihren bei 165 °C gelost. Die Proben werden bei 160 °C auf einer
Waters 150C Hochtemperatur-GPC vermessen. Die Flussrate betrdgt 1,1 ml/min; es wird eine
Kombination aus drei SDV-Saulen (10e6A, 10e5A und 10e3A plus Vorsdule, 10 pm) der
Firma Polymer Standards Service GmbH, D-55120 Mainz benutzt. Als Detektor dient ein
integrierter Refraktionsindexdetektor der Firma Waters sowie der Viskosititsdetektor H502B
der Firma Viskotek. Es wird eine universelle Kalibrierung mit Polyolefinen vorgenommen

(Kalibrierkurve aus Polystyrol, Polyisobuten und Polyethylen der Firma Polymer Standards
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Service GmbH). Alle Proben werden doppelt eingewogen und vermessen. Die Auswertung

erfolgt mit dem Softwarepaket Win_gpc6.
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Herstellung der Mischungen:

Fir die Herstellung der Folien wurden Schmelzemischungen auf einem
Doppelschneckenextruder ZSK 25 (Fa. Werner & Pfleiderer) in 200 °C hergestellt, als Strang

ausgetragen und granuliert.

Neben den Produkten der Beispiele 1 und 2 wurden als Blendpartner folgende Polymere
eingesetzt:

- Sabic PP 520 P, ein isotaktisches Polypropylen

- Sabic LDPE 2101, ein Hochdruck-Polyethylen (LDPE)

- Sabic LLDPE 3188, ein lineares Polyethylen niedriger Dichte (LLDPE)

Das Granulat wurde zur Herstellung von Blasfolien sowie Flachfolien eingesetzt.
Beispiel 9: Einschichtige Blasfolien der Dicke 0,058 mm
Details und Ergebnisse im Vergleich mit reinem isotaktischen Polypropylen sind in der Tabelle

2 wiedergegeben.

Man erkennt, dass bei Verwendung des Blends sowohl die Zugfestigkeit als auch die
ReiBdehnung der Folie verbessert sind.

Tabelle 2: Beispiel 9; Zusammensetzung der Blasfolienschicht und Ergebnisse (gemessen in

Langsrichtung)

ErfindungsgeméBes |Blendpartner | E-Modul Zugfestigkeit ReiBdehnung
PO [Gew.-%] [MPa] [MPa] [%]

aus Beispiel 2 Sabic PP 520 P | DIN ISO 527/V | DIN ISO 527/V | DIN ISO 527/V
0 100 544 38 607

10 90 532 41 §80

Beispiel 10: Coextrudierte dreischichtige Blasfolien der Dicke 0,049 mm
Details und Ergebnisse im Vergleich mit einer Dreischichtfolie mit AuBenschichten aus reinem

LDPE sind in der Tabelle 3 wiedergegeben.
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Tabelle 3: Beispiel 10; Zusammensetzung der Blasfolienschichten (Gew.-%) und Ergebnisse

(gemessen in Langsrichtung)

Schicht 1 Schicht 2 | Schicht 3 E-Modul |Zugfestigkeit |Reidehnung
[MPa] [MPa] [%]

Produkt aus | Sabic Sabic Produkt aus | Sabic DIN ISO [DINISO DIN ISO

Beispiel 2 | LDPE 2101 | PP 520 Beispiel 2 [LDPE 2101 | 527/V 527/V 527/V

0 100 100 0 100 197 27 438

10 90 100 10 90 214 27 530

Man erkennt, dass bei gleichbleibender Zugfestigkeit sowohl der E-Modul als auch die

Reifldehnung verbessert ist. Beides kann als Beleg fiir eine deutlich verbesserte Haftung der

drei Folienschichten aufeinander gewertet werden.

Beipiel 11: Coextrudierte dreischichtige Flachfolien

Details und Ergebnisse im Vergleich mit einer Dreischichtfolie ohne Verwendung eines

erfindungsgeméBen Polyolefins sind in der Tabelle 4 wiedergegeben.

Tabelle 4: Beispiel 11; Zusammensetzung der Flachfolienschichten (Gew.-%) und Ergebnisse

(gemessen in Langsrichtung)
Schicht 1 Schicht 2 Schicht 3 E-Modul |Zug- Reifideh-
[MPa] festigkeit [nung
[MPa] [%]
Produkt aus | Sabic Produkt aus | Sabic Produkt aus | Sabic DIN ISO [DINISO |DINISO
Beispiel 1 |LLDPE |Beispiel 1 PP 520P |[Beispiell |LLDPE |527/V 527/V 527/V
3188 3188
0 100 0 100 0 100 163 29 618
100 10 90 100 179 28 629
10 90 0 100 10 90 264 29 570

Man erkennt auch hier, dass bei gleichbleibender Zugfestigkeit sowohl der E-Modul als auch

die ReiBdehnung verbessert ist. Beides kann als Beleg fiir eine deutlich verbesserte Haftung der

drei Folienschichten aufeinander gewertet werden.
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1. Verwendung eines Polyolefins, das folgende Monomereinheiten enthélt:
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a) maximal 25 Gew.-% Einheiten, die sich von Ethen herleiten,
b) maximal 75 Gew.-% Einheiten, die sich von Propen herleiten, sowie
¢) 5 bis 100 Gew.-% Einheiten, die sich von einem o-Olefin mit 4 bis 20 C-Atomen

herleiten,

wobei das Polyolefin folgende Parameter aufweist:

d) ein gewichtsmittleres Molekulargewicht im Bereich von 70.000 bis 10.000.000 g/mol,

e) eine Polydispersitét im Bereich von 4 bis 60,

f) eine Schmelzviskositdt, gemessen durch Oszillationstheometriec mit einer
Schergeschwindigkeit von 1 Hz bei 190 °C, im Bereich von 100.000 bis 100.000.000
mPass,

g) eine Nadelpenetration im Bereich von 3 bis 70 « 0,1 mm,

h) eine Schmelzenthalpie im Bereich von 2 bis 100 J/g,

i) eine Glasiibergangstemperatur T, im Bereich von -15 °C bis -80 °C, sowie

j) ein Ende des Schmelzbereichs des kristallinen Anteils im Bereich von 85 bis 175 °C,

zur Herstellung von Folien.

Verwendung gemél Anspruch 1,

dadurch gekennzeichnet,

dass das gewichtsmittlere Molekulargewicht des Polyolefins mindestens 100.000 g/mol
betrigt.

Verwendung gemél einem der Anspriiche 1 und 2,
dadurch gekennzeichnet,
dass das Polyolefin durch Polymerisation von o-Olefin-Monomeren mit einem

TiCL « (AICl;),-Mischkatalysator und  einer  Trialkylaluminiumverbindung  als
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Cokatalysator erhiltlich ist, wobei n = 0,2 bis 0,5 und wobei das molare Verhéltnis von

Katalysator zu Cokatalysator 1 : 1 bis 1 : 10 betrégt.

Verwendung gemil einem der Anspriiche 1 bis 3,
dadurch gekennzeichnet,
dass das Polyolefin einen Alpha-Wert im Bereich von 0,5 bis 0,9 besitzt.

Folie, die in mindestens einer Schicht ein Polyolefin gemaB einem der Anspriiche 1 bis 4

enthilt.

Folie gemaB Anspruch 5,
dadurch gekennzeichnet,

dass neben dem Polyolefin in der Schicht kein weiteres Polymer enthalten ist.

Folie geméll Anspruch 5,
dadurch gekennzeichnet,

dass mindestens eine Schicht aus einer Mischung folgender Komponenten besteht:

I. 0,1 bis 99,9 Gew.-% des anspruchsgeméaBen Polyolefins sowie

I. 99,9 bis 0,1 Gew.-% eines Polyolefins, ausgewdhlt aus der Gruppe
Ethylenpolymerisat, isotaktisches Propylenpolymerisat, syndiotaktisches
Propylenpolymerisat, isotaktisches Poly-1-buten und syndiotaktisches Poly-1-buten,

wobei sich die Prozentangaben auf die Mischung der Komponenten I und II beziehen.

Folie gemalB einem der Anspriiche 5 bis 7,

dadurch gekennzeichnet,
dass die Folie eine Lebensmittelverpackungsfolie oder eine Schutzfolie ist.
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