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Opbleste folier pd basis af lavdensitetspolyethylen fremstil-
les ved ekstrudering af den smeltede polymer ved smeltetem-
peraturer ved dyseadbningen pé under 135°C. Folier, der er
blevet fremstillet pd denne mide,har en s&rlig orientering,
og som et resultat heraf gode mekaniske og optiske egenskaber.
Orienterede folier bestemmes ved rontgendiffraktionsanalyse
og har et intensitetsforhold for 110-reflektionsbindet :::f'
pd mindst 20 og en vinkel ¢ mellem den gennemsnitlige orien-
teringsretning for polymermolekylerne og folieekstruderings-

retningen pA hajst 20°.
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Opfindelsen angar en fremgangsmade til fremstilling af opblast
folie ud fra et polymermateriale p& basis af polyethylen,
hvilken polyethylen har en massefylde fra 910 til 940 kg/m?2,
ved hvilken polymermaterialet i smeltet tilstand med en eks-
truder tvinges gennem en ringformet dyse og udspiles ved hj=a1p
af en gas, der tilferes via en &bning inde i den ringformede
dyse, hvorefter de udspilede polymermateriale, afkeoles, udfla-

des og rulles op.

En sadan fremgangsmade til fremstilling af opblaste folier er
velkendt i sig selv og er f.eks. beskrevet i "Petrothene Poly-

olefins...... a processing guide"” (en publikation fra The Nati-

nal Distillers and Chemical Corporation, 1971, 4. udgave).

Opblaste folier af polyethylen med Tlav massefylde (LDPE) har
fundet anvendelse i stor skala som emballeringsmateriale. De
hovedkrav, der skal imgdekommes af emballeringsmaterialer, an-

gar mekaniske egenskaber, sasom stivhed, rivestyrke, trakstyr-

ke og punkteringsmodstandsdygtighed.

Afhangig af anvendelsen ma& materialet ofte ogsd tilfredstille

krav med hensyn til optiske egenskaber sasom transparens, opa-

citet og glans.

Folier, der skal forarbejdes til affaldssazkke, vil f.eks. have
behov for en god punkteringsmodstandsdygtighed og gode rive-
egenskaber, medens folie til bzreposer derudover ma have en
god stivhed. Til anvendelser, sasom brodemballering, er det

is#r stivhed og optiske egenskaber, som spilier en rolle.

Fra "Petrothene Polyolefins..... a processing guide” er det
kendt, at de bedste optiske egenskaber opnas, nar polymersmel-
ten forarbejdes ved det hejst mulige temperaturer. En smelte-

temperatur pa 205°C er ikke usadvanlig.

En af de faktorer, der pavirker de mekaniske egenskaber, er

smeltens orienteringsgrad.
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En nyere udvikling inden for fremstilling af opblaste folier
ud fra LDPE, er den sakaldte langstilkede ekstrudering. Denne
proces, der er beskrevet i Plastics World fra juni 1982, side
62-64, g&r ud fra LDPE med et lavt smelteindeks, og som bear-
bejdes ved en temperatur pa 190°C med en ekstra hejt placeret
frostlinie. Frostlinien er det sted pad ballonen, hvor polymer-

smelten storkner.

Hovedforskellen mellem denne langstilkede ekstrudering og sad-
vanlig ekstrudering ligger i smeltens orienteringsgrad. Dette
resulterer i opblaeste folier, fremstillet ved den langstilkede
proces, som har en bedre slagstyrke end sadvanlige opblaste
folier. En ulempe er, at stivheden og rivestyrken, isar i ma-
skinretningen, forringes vasentligt. Det er desuden ikke mu-

Tigt at omdanne line®r LDPE til folier p& denne méde.

Fra US patentskrift nr. 4.388.262 kendes en fremgangsmade til
fremstilling af opblast folie under anvendelse af et ekstru-
deringsapparat med en smeltetorpedo i smeltezonen, hvor der
anvendes en procestemperatur for smeltet LDPE pd mellem 105°C
og 180°C (spalite 2, 1linie 59-60). I eksemplerne anvendes der
imidlertid temperaturer p& 150°C og derover. Det anfgres ikke,
hvad smelteindekset skal vare for den anvendte polyethylen.
Desuden arbejdes der ifolge eksempel 1 i patentskriftet med en
spaltebredde pa 0,9 mn.

Det har nu vist sig, at man kan opna folie med i forhold til
de kendte folier forbedrede mekaniske egenskaber, navnlig stor
stivhed og gode riveegenskaber, dersom man benytter en smelte-
temperatur ved dysedbningens omrade pa under 135°C, anvender
en ringformet dyse med en spaltebredde pad mindst 2 mm og be-
nytter et polymermateriale med et smelteindeks bestemt ifeslge
ASTM D1238 (190°C, 2,16 kg) pa mellem 2 og 25 dg/min.

Formadlet med den foreliggende opfindelse er at tilvejebringe
en fremgangsméade til fremstilling af opblaste folier ud fra et

polymermateriale pa& basis af polyethylen med en massefylde pa
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910-940 kg/m®, som er velegnet for bade linear og ikke-Tinear
LDPE, og som giver en folie med gode mekaniske egenskaber,

isar stor stivhed og gode riveegenskaber.

Dette formal opnds ved fremgangsméden ifsige opfindelsen, som

er ejendommelig ved det i krav 1's kendtegnende del anfgrte.

Nar forarbejdningen udferes under betingelserne ifolge opfin-
delsen, sker der overraskende sarlige orienteringseffekter, og
som et resultat heraf bibringes folien gode mekaniske egenska-
ber, sasom god rivestyrke, trakstyrke, stor stivhed, etc. Den-
ne effekt forsges, nar smeltens temperatur pa dysedbningsste-
det er under 130°C, saledes at bearbejdning ved under 130°C

foretrakkes og is@r under 125°C.
I det felgende henvises til tegningen, hvor

fig. 1 henholdsvis skematisk (fig. 1A) og pa fotografi (fig.
1B) viser rentgendiffraktionsmensteret for ikke-orien-

teret polyethylen,

fig. 2 viser spredningsintensiteten i orienteret polyethyien
ved vinklen a mellem den gennemsnitlige orinteringsret-
ning og folieekstruderingsretningen (2A) og for a = 0°

(2B),
fig. 3 viser et diagram over et rentgenfotografi,

fig. 4 viser korrektionen for den amorfe baggrundsstrdling ved

110-reflektionsbandet, og

fig. 5, 6 og 7 er fotografier af regntgendiffraktionsmenstret
malt pa folier ifslge henhenholdsvis eksempel 13, 14 og

15,

Graden og retningen af en folies orienteing kan bestemmes ved

hjalp af rentgendiffraktion. Denne metode giver information om
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orienteringen af den krystallinske fraktion af folien. I ikke-
orienterede folier spredes rgntgenstrédlerne ligeligt 1 alle
retninger, hvilket resulterer i ringformede band uden varia-
tioner 1 intensitet. Dette er vist skematisk i fig. 1A, medens
fig. 1B er et fotografi af ikke-orienteret polyethylen. I ori-
enteret polyethylen er spredningsintensiteten retningsafhan-
gig, sadledes at der er varijationer i intensiteten. I polyethy-
Ten er intensiteten stgrst ved en diffraktionsvinkel for rent-
genstralien (20) pa& ca. 21° (110-reflektion for rhombisk PE).
Intensitetsvariationerne for dette band er karakteristisk for
krystallitorienteringen og saledes for orienteringen af de
krystalliserede molekyler. Molekylretningen er vinkelret pa
det dermed forbundne -dntensitetsmaksimum. Den gennemsnitlige
orienteringsretning er kendetegnet ved vinklen a, som er vink-
len mellem den gennemsnitlige orienteringsretning for polymer-
molekylerne og folieekstruderingsretningen (fig. 2A). Jo mere
den gennemsnitlige molekylretning og ekstruderingsretningen

falder sammen jo mere vil a nazrme sig 0° (fig. 2B).

Fordelingen af molekylretningen (orienteringsgraden) manife-
sterer sig i udstrakningen af intensitetsmaksimumet. S&ledes
er forholdet intensitetsmaksimum:intensitetsminimum et indeks

for orienteringsgraden.

Fig. 3 er et diagram over et rgntgenfotografi. X er retningen
for reontgenstralen, 26 er diffraktionsvinklen for rentgenstra-
len, M er folieekstruderingsretningen (maskinretning), og a er
vinklen mellem den gennemsnitlige orienteringsretning for po-

lymermolekylerne og ekstruderingsretningen.

Det har nu vist sig, at folier, der nar de underkastes ront-

gendiffraktionsanalyse har et intensitetsforhold MaKs. for
min.

110~reflektionsbandet pad mindst 20 og en vinkel a mellem den

gennemsnitlige orienteringsretning for polymermolekylerne og
folieekstruderingsretningen p& heojst 20°, har szrlige mekani-

ske egenskaber, sé&som god rivestyrke, trakstyrke, stor stiv-
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hed, etc., Sarlig folier med et intensitetsforhold maks. > 50

min.
og en vinkel ¢ € 15°, og isar a < 10°, har i hej grad disse

egenskaber.

En orienteringsgrad, der er s& hgj, er ikke tidligere blevet

fundet i kendte folier péa basis af LDPE.

Polymermaterialer, der er egnede til forarbejdning til opbla-
ste folier i overensstemmelse med opfindelsen, indeholder sad-
vanligvis mindst 50 % polyethylenhomopolymer og/eller copoly-
mer med en massefylde p&a 910-940 kg/m?3. LDPE-homopolymer, co-
polymerer af ethylen med en eller flere C3z-Cisalkener, copoly-
merer af ethylen og en eller flere polare comonomerer med co-
monomerindhold pa hejst 10 vagt¥ i forhold til ethylenen

(f.eks. vinylacetat og methacrylat) kan anvendes med gode re-

sultater.

0gsa blandinger er egnede, som f.eks. blandinger af polyethy-
Jenhomopolymerer og/eller copolymerer med en massefylde pa
910-940 kg/m2, eller blandinger af polyethylenhomopolymerer
og/eller copolymerer med en massefylde pa 910-940 kg/m?® med
LDPE-copolymerer (med en massefylde pa mindre end 840 kg/m3),
polyethylen med hej massefylde (HDPE) (med en massefylde pa
over 940 kg/m®) og/eller polypropylen. I disse blandinger er
der fortrinsvis mindst 70 vagt%, i forhold til det totale
polymerindhold, af homo- og/eller copolymer med en massefylde

pa 910-940 kg/m? til stede.

Til fremstillingen af folier med gode optiske egenskaber anbe-
fales anvendelsen af et polymermateriale pa basis af polyethy-
lenhomopolymer eller en copolymer af ethylen og en eller flere
polare comonomerer med et comonomerindhold pad hegjst 10 vagt% i
forhold til ethylenen. Fremgangsmaden ifplge opfindelsen er
sarligt egnet til fremstillingen af folier med gode mekaniske
og optiske egenskaber ud fra LDPE-homopolymer eller ethylen-

vinylacetatcopolymer.
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Yderligere kan forskellige additiver, sasom stabilisatorer,
glidemidler, fyldstoffer, farvende stoffer, voksarter og 1lig-
nende vare til stede. Vagtmangden af additiver vil sadvanlig-

vis ikke overskride 20 vagt% af polymermangden.

Smelteindekset for disse polymermaterialer, bestemt ifolge
ASTM D 1238 (190°C, 2,16 kg), kan i 1lyset af den lave bear-
bejdningstemperatur have et smelteindeks, der ikke er lavere
end 2 dg/min. Den gunstige effekt, som lavtemperaturbearbejd-
ning har pa de mekaniske egenskaber, reduceres, nar smeltein-
dekset overskrider 25 dg/min., og er mest udtalt ved et smel-
teindeks pa hsjst 20 dg/min., isar ved hejst 17 dg/min.

Fordelen ved opfindelsen er, at ogsa polymermaterialer med et
relativt hegjt smelteindeks kan forarbejdes til opblaste folier

med gode mekaniske egenskaber.

Ofte skal emballeringsfolier ikke kun tilfredsstille krav med
hensyn til de mekaniske egenskaber, men ogsd krav angaende de-
res optiske egenskaber. De optiske egenskaber for folien for-
bedres, ndr der gores brug af et polymermateriale med et smel-

teindeks pa mindst 5 dg/min., isar mindst 8 dg/min.

Opblaste folier opnds ved at tvinge en polymersmelte gennem en
ringformet dyse, hvorefter den bringes til at svulme op. Ved
bearbejdning af LDPE til opblaste folier er dysedbningen sad-
vanligvis 0,4 til 0,9 mm. Sterre dyseabninger, f.eks. pa 5
eller 10 mm Kkan ogs&d anvendes. Desuden kan dysens geometri
varieres. Det har nu vist sig, at de mekaniske egenskaber for
folien forbedres, nar den anvendte dysedbning er mindst 2 mm

og hgjst 5 mm, is@r mindst 3 mm.

I kombination med den lave forarbejdningstemperatur, resulte-
rer disse sterre dysedbninger i endnu bedre mekaniske egenska-
ber, 1is@r god stivhed og gode riveegenskaber, samtidig med at

de optiske egenskaber ogsa forbedres.



10

15

20

25

30

35

DK 163036 B

ved ekstrudering af opblaste folier, forlader polymermateria-
let den ringformede dyse i smeltet tilstand og blases derpa
op. Den resulterende ballon afkeles ved at blive bragt i kon-

takt med relativt kelig luft eller vand.

Ballondiameteren divideret med den ringformede dysediameter
kaldes opblasningsforholdet. Dette kan variere mellem 1 og 6,
men er sadvanligvis 1,5 til 4. Disse vardier kan ogsa anvendes

ved fremgangsmaden ifelge opfindelsen til opnaelse af gode re-

sultater.

Fremgangsmaden ifslge opfindelsen er sarlig egnet til frem-

stillingen af enkeltlagsfolier, men kan ogsa anvendes til

flerlagsfolier.

Oopfindelsen vil nu blive belyst pad basis af nogle eksempler.

Eksempler og sammenligningseksempler 1 til 15

Der blev fremstillet opblaste folier under betingelserne som
vist i tabellen. Der blev gjort brug af et Schwabenthan-eks-
truderingsudstyr med en snekkediameter pa 30 mm og et langde/
diameterforhold p& 24:1. Diameteren af den ringformede dyse

var 5 cm.

Smeltetemperaturen ved dysedbningen blev bestemt ved infrared
maling. Folieproduktionen var 50 g/min. For folien bestemtes

folgende egenskaber:
Elasticitetsmodul ifglge ASTM D 1822,
flydespanding og trakstyrke ifelge ISO R 527,

punkteringsmodstandsdygtighed, bestemt ud fra den energi, der
krezves til at punktere folien med et stempel med en hastighed

pad 50 mm/min.,
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kervrivestyrke ifslge en fremgangsmade afledt af DIN 53363,
men med karven i foliens centrum, ved en trakningshastighed pa

2,5 cm/min.,

glans ifslge ASTM D 523,

opacitet ifolge ASTM D 1003,

transparens ifglge Electro Evans Ltd.'s metode.

Rontgendiffraktionsmalingen blev udfert under anvendelse af
CuKa-straling (50 kv, 35 mA, Ni-filter) og et Statton-kamera.
Der anvendtes parallel foliebestrdling (se fig. 3). Afstanden
mellem preven og fotografiet var 5 cm. Densitometri af foto-
grafiet blev udfert langs diametrene af de cirkulare band for
retningerne M og a¢. For &n densitometerscandering registrere-
des intensitetsandringerne som et funktion af diffraktions-
vinklen for rgntgenstradlen (28, fig. 4). Til densitometriske
forma1l anvendtes et Enraf Nonius mikrodensitometer, model 1,
og metoden beskrevet i C.G. Vonk & A.P. Pijpers, J. Appl.
Cryst., 14, 8, (1981).

Korrektionen for den amorfe baggrundsstraling udfeores som an-
tydet i fig. 4, idet der tages hensyn til den karakteristiske

form af spredningskruven for amorf PE.

Den skraverede del af fig. 4 reprasenterer den krystallinske
fraktion af 110-reflektionsbandet.
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Noter:

1. Ikke malt.

2. Kerven revnede ikke yderligere, hvorfor der opstod trak-
ningsfanomener.

3. P4 grund af den hgje opacitet kan vardien for transparens
ikke bestemmes p& palidelig méade.

4. a kan kun bestemmes p& palidelig made, safremt intensitets-
forholdet Maks. > 10.

min.

5. Intensitetsforhold Maks. > 100 betegnes som . Dette skyl-
min.

des den 1ille verdi for minimumsintensiteten.
// betyder parallelt med ekstruderingsretningen.
1l betyder vinkelret pad ekstruderingsretningen.

Patentkrayv.

1. Fremgangsmade til fremstilling af opblast folie ud fra et
polymermateriale pad basis af polyethylen, hvilken polyethylen
har en massefylde pa 910-940 kg/m3, ved hvilken polymermateri-
alet i smeltet tilstand med en ekstruder tvinges gennem en
ringformet dyse og udspiles ved hjalp af en gas, der tilferes
via en abning inde i den ringformede dyse, hvorpa det udspile-
de polymermateriale afksles, udflades og rulles op, ke n -
detegnet ved, at polymermaterialet forarbejdes ved en
temperatur i smelten ved dysedbningen p& under 135°C, at den
ringformede dyse har en spaltebredde p& mindst 2 mm og at po-
lymermaterialet har et smelteindeks bestemt ifelge ASTM D1238
(190°C, 2,16 kg) pa mellem 2 og 25 dg/min.

2. Fremgangsmade ifelge krav 1, k end e t e gnet ved, at
polymermaterialet forarbejdes ved en temperatur i smelten ved

dysedbningen pa& under 130°C.
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3. Fremgangsmade ifelge krav 2, k endete gnet ved, at
polymermaterialet forarbejdes ved en temperatur i smelten ved

dysedbningen pa under 125°C.

4. Fremgangsmadde ifolge krav 1, k ende tegnet ved, at
der anvendes et polymermateriale med et smelteindeks mellem 5

og 20 dg/min.

5. Fremgangsmade ifolge krav 4, k e nd e tegnet ved, at

der anvendes et polymermateriale med et smelteindeks mellem 8

og 17 dg/min.

6. Fremgangsmade ifelge krav 1, k e nde tegnet ved, at

der anvendes en dyseabning pa hgjst 5 mm.

7. Fremgangsmade ifelge ethvert af kravene 1 - 6, ke nd e -
tegnet ved, at der fremstilles en opblast folie med et

T1ag.

8. Fremgangsmade ifeglige ethvert af kravene 1 - 7, Ke nd e -~
tegnet ved, at der anvendes et polymermateriale pd basis

af polyethylenhomopolymer.

9. Fremgangsmade ifglget ethvert af kravene 1 - 7, k e n d e -
tegnet ved, at der anvendes et polymermateriale p& basis
af en copolymer af ethylen og en eller flere polare comonome-
rer med et comonomerindhold pa hejst 10 vagt¥% i forhold til

ethylenen.
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