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Pfropfcopelymermischung mit verbssserten Rigenschaften und deren
Verwendung als Haftvermittler

Beschreibung

pie vorliegende Erfindung betrifft eine Pfropfcopolymermischung,
ein Verfahren zur Hérstellung einer Piropfeopolymermischung sowie
deren Verwendung als Haftvermittler, beilspielsweise in sinem
Mehrschichtverbund.

Es ist bekannt, dase mit Hoemopelynmeren und unpolaren Copolymeren
des Ethylens keine ausreichende Verbundhaitung, beispielsweise an
metallische Oberflichen oder auch an polare Kunststoffe, wie stwa
Polyamide, EVOE, erzielt werden kapn. Um eine ausreichende Ver-
bundbaftung =zu gewihrleisten bzw. Gie vVerbundhaftung zu wverbes-
sern, werden lUblicherwelse dinne Schichten eines Haftvermittlers
zwischen die Subsatratoberfliche und das Polyethylen aufyebrachh.
Auch andere unpolare Runststoffe, wie etwa Polypropylen, Floor-
oder Siliconpolymere lassen sich hiufig our schwer verkleben.
als gebriuchliche Haftvermittler suf Ethylenbasis sind im Stand
der Technik polare Co- oder Terpolymere des Ethylens mit Vinyla-
cetat, Acrylsiure oder Acrylester bekannt. Mit vorgenannten Sub-
stanzen 13set sich eine verbesserte Verbundhaftung zu pelaren
Funststoffen oder such metallischen Oberfléchen erzielen. Dariiber
hinavg eignen sich anch sogenannte Tonomere, also thermoplasti-
sche Copolymere des Ethylens mit Carboxygruppen-enthaltenden Mo-
nomeren, als Haftvermittler fiir den vorgenannien Zweck. schlieB-
lich kdnnen auch mit Digarbonsiuren oder deren Anhydriden ge-
pfropfie Polyethylene als Haftvermittler fungieren.

Die Herstellung solcher gepfropften polyethylens und auch deren
Verwendung als Baftvarmittler ist bekannt. In der US-Fatent-
gchrift 4 762 882 wird beispielsvwelge ein modifiziertes Olefin-
harz heschrishen, welchee aus einem Copalymer aus Ethylen und ai-
nem a-0lefin besteht, auf welches eine ethylenisch ungesittigte
Carbonsiure ader ein Derivat davon aufgepfropft wurde. Dieses
rfropfcopolymer efgnet sich beispielsweise als Haftvermittler fir
EVOH und kann gegebenenfalls unter Zumischung eines weiteren
nicht modifizierten bzw. ungepfropften Folymers oder Copolymers
ale Klebstoff verwendet werden. Wachteilig ist jedoch, daB sich
die in der US 4 762 882 beschriebenen Haftvermittler nux schwer
verarbeiten lassen. Ein weiterer Machteil der vorbeschriebenen
pfropfoopolymers lLiegt darip begriindet, dass sich das poclymere
Material in der Kdlte spride verhdlt und die Gefahr besteht, dass
et bricht. pie spridigkeit des Materials bewirkt auflerdem, dass
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die Polymermischungen gemdl der US 4 762 882 nicht das gewiinschte
kohisive (slastische) Bruchbild im Schiltest anfweisen.

Auch in der EP § 247 877 wird ein Pfropfcopolymer als Haftver-
nittler beschrieben. Als Rufpfropfungsmenomer wird Fumarsidure
veryendet. iur aufpfropfung geeignete Folymere sind Copolymere
des Ethylens mit Butvlacrylat, Ethylacrylat, Methylacrvlat oder
vinylacetat. Die auf diesen polaren Copolymeren basierenden Haft-
vermittler neigen allerdings pei der Aufbringung zu einem Kleben
auf der Andruckwalse und sind daher nur schwar zu verarbaiten.
Pin weiterer Wachteil der Haftvermittler bzw. Piropfoopolymers
gemdl der EP O 247 877 besteht darin, dass nur in eipem begrens-
ten Temperaturbsreich (unterhalb 60°C) eine ausreichende Verbund-
haftung zwischen Substrat und zu verklebendem Material gewdhrlei-
stet ist.

Die vorherigen Ausfiihrungen zeigen, dess die im Stand der Technik
bekannten auf Propfoopolymeren basierenden Haftvermittlexr eine
Reihe gravierender Wachteile aufweisen. Bs bestekht daher ein
starkes Bedirfnis, eine als Haftvermittler geeignete Pfropfcopo-
lymermischung mur Verfilgung zu stellen, welche die vorgenannten
wachteile des Standes der Technik vermeidet.

Darirer hinaus Wire e8 winschenswert, eine Pfropfoopolymermi-
schung mit einem moglichst geringen Gehalt an pfropfmonomer be-
reitzustellen, da diese, wie beispielsweise im Falle des Malein-
siureanhydrids, hdufig toxisch sind und daber aus arbeitshygieni-—
schen Grinden eine quantitative Umsetzung bzw. Pfropfausbeute ge-
wihrleistet sein sollte. Weiterhin ist esine m&glichst hohe Haft-
festigkeit iiber einen mbglichst weiten Temperaturbereich won —40°C
big +B0°C, ein kohHsiver Klebebruch, d&.h. eine Trannung des Haft-
vermittlers bzw. Klebers in sich (beim Schiélversuch), eine
leichte Verarbeitbarkeit mit geringem Einsprungverhalten (Neck
In), eine hohe Bestdndigkeit gegenither der Bildung von Spannungs—
rissen sowie eine Vermeidung des Klebens auf der Andruckwalze bei
der Verarbeitung wiinschenswert. Eine Bufgabe der vorliegenden Er-
findung besteht darin, einen auf einer Pfropfcopeolymermischung
basierenden Baftvermittler zur Verfilgung zu stellen, der die ge-
nannten vorteilhaften Eigenschaften aufweist und gleichzeitig die
bekannten Nachtelle vermeidet.

Waitere dufgaben ergeben sich aus der nachfolgenden Beschreibung
der Erfindung.

pDie erfindungsgemin gestellte Aufgabe wird durch eine Pfropfcopo-
lymermischung gelost, die Komponenten

JP 2004-502801 A 2004.1.29
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a) 10 bis 50 Gew.-%, hezogen auf die Mischung, eines Ethylen-—
Aorylsdure-Copolymers und/oder eines Bthylen-acrylsdure-
Acrylstureester-Terpolymers;

b) 50 bis 30 Gew.-%, bezogen auf die Mischung, eines Ethylen-c-
Olafin-Copolymers; und

¢} ethylenisch ungesittigte Dicarbonsiuren und/oder Dicarbonsdu-
reanhydride umfant;

wobei die ethylenisch ungesittigten Dicarbons#uren und/cder Di-
carbonssureanhydride (o)} auf {a) uné (b} aufgepfropft sind.

Vorteilhafie Ausgestaltungen der erfindungsgemilen Pfropfcopoly-
mermischung sind inm den Unteranspriichen definiert.

Erfindungsgemdl besonders geeignete Copolymere des Ethylens mit
a-Clefinen sind Polyethvlene mittlerer Dichte (PE~MD) oder Poly-
ethylene niedriger Dichte {PE-LLD), welche unter Verwerdumg von
Ziegler-, Phillipe- oder auch Metallocenkatalysatorsn nach be-
kannten varfahren herstellhar sind. In eingr hesonders geeigneten
Ausfihrungsform werden als o-Dlefine im Ethylen-u-oOlefin-Copoly-
mer l-Buten, l-Bexen und/oder l-Octen verwendet. Die gemdh der
vorliegenden Erfindung hevorzugt verwendeten Ethylen-a-Olefin-Co-
polymere weisen eine Dnichte von 0,920 g/cm® bis 0,945 g/om3, vor-
zugsweise von 0,930 g/cmd bis 0240 g/cm? und besonders bevorzugt
von etwa 9,935 g/om2 und einen Schwelzfliefiindex MFT (130/2,16)
von 0,1 bis 10 g/10 min, vorzugsweise vor 0,2 bis 6 g/10 min und
besonders bevorzugt ven 0,2 bis 4 g/10 min auf. Bie vorgenannten
Wwerte fiir die Dichte des erfindungsgemiiBen Copolymers bestimman
sich nach I50 1IB3, die Werts fir den Schmelzindex MFI nach IS0
1132,

Vorzugeweise izt die Fomponente a) ein Ethylen-Acrylsiure-Copolyw
mer oder ein Ethylen-Acrylsiure-Acrylsiureester-Terpolymer oder
aber eine Mischung der vorgenannten Copolymere bzw. Terpolymere.
Diese acrylsdurehaltigen Polyethylene sind durch radikalische Po-
lymerication im Eochdruckprozel herstellbar. In einer erfindungs~
gemaf hbesonders bevorzugten Ausfihvungsform betridgt der Gehalt an
Acrylsiure in der Propfcopolymermischung 0,1 bis 5 Gew.-%, heson-
dere beverzugt 1 hia 3 Gew.-%, hezogen asuf die Komponenten a) und
D). Erfindungsgemad ist es weiterhin bevorzugt, dass der Gehalt
an Acrylsdure im verwendeten Ethylen-aAcerylsdure-Copolymer und/
ader Ethylen-Acrylsiure-Acrylsiduraester-Terpolymer

1 bis 106 Gew.-%, vorrugsweise 3 bis 6 Gew.-% und hesonders bevor-
zugt etwa 4 Gew.-%, hezogen auf das Polymer, und/oder der Gehalt
an Acrylsdureaster im Fthylen-Aerylsiure-2crylsiureester-Terpoly—

JP 2004-502801 A 2004.1.29



L T e T e T e T e T e T e T e T T e T e T s O s O s O e TR s T e O e, T s T e, O e, T e, O e T e TR e O e, IO e T e T s R |

(13)

WO 0I02661 PUCTIEPOIMNTAIZ

w

i0

15

20

a5

30

3s

40

&

o

4
mer 1 bis 15 Gew.-%, vorgugsweise 5§ bis 10 Cew.-% und besonders
bevorzugt etwa B Gew.-%, bezagen auf das Terpolymer, ausmacht.

Gemdn der vorliegenden Erfindung ist es weiterhin besonders be-
vorzugt, dass der Gehalt an ethylenisch ungesittigten bicarbon-
gduren und/oder Dicarbonsfureanhydriden ©¢,01 bis 0,5 Gew.-%, vor-
zugswelse 0,05 his 0,15 Gew.-% und bescnders bevorazugt etwa

0,1 Gew.-%, bezogen auf die Komponenten z) und b}, auemacht, Die
arfindungsgemd’ bevorzugten nisdrigen Xopzentrationen an Pfropf-
monomeren sind nicht our aus arbeitshygienischen Griinden im Ein-
blick auf die Toxizitdt von Verteil, sondern auch von wirtschaft-
lichem Nutzen. Im allgemeinen ist bei der Verwendung won geringen
Konzentrationen an Pfropfmonomeren, beispielsweise von

< 0,25 Gew.—%,; bezogen auf das Basispolymer, davon ausszugehen,
dass dle Pfropfaunsbeute nahezu quantitativ ist. Im Sinne der vor-
liegenden Erfindung besonders geeignete sthylenisch ungesittigte
Dicarbonsiuren bazw. Anhydride umfassen Maleinsdure, Fumarsdure,
Itaconsdure, Maleinsdureanhydrid und Itaconsdureanhydrid. In ei-
ner bescnders bevorzugten Rusflhrungsform wird als Kompenente o),
2ls0 als Pirepfmonomer, Maleinsdureanhydrid (MSR) verwendet.

Ein weiterer Gegenstand cder vorliegenden Anmeldung lst ein ver.
fahren zur Herstellung einer Pfropfcopolymermischung, umfassend
die Komponeaten a), bj und ), wobei dis sthylenisch ungesdttig-
ten Dicarbonsduren und/oder Dicarbonsduresnhydride c) auf a) und
b) aufgepfropft sind, welches dadurch gekennzelichnet ist, dass
die Herstellung der Pfropfoopolymermischung sus dem Ethylen-
Acrylsdure-Copolymer und/oder Ethylen-Acrylsdure-Acrylsiureester-
Terpolymer, dem Ethylen-a-Olefin-Copolymer und den ethylieniech
ungesdttigten Dicarbonsdursn und/oder Digarbonsiureanhydridsn in
einem Schritt erfolgt. Der Ausdruck "in einem Schritt® im Sinne
der vorliegenden Erfinduing bedeutet, dass die Vermischung der
Kompenenten a), b) und cj sowle die Pfropfcopolymerisation in ei-
nem einzigen Verfahrensschritt ("Biotopfreaktion”} geschieht.

Fiir das erfindungsgeméﬁe Verfahren geeignete Extruder und Extru-
siopstechpniken sind beispielsweise in US 3 862 265, U3 3 353 &55
zowie US 4 001 172 beschrieben. Fir das erfindungsgemdfe Verfah-
ren bescnders geeignet sind keontinnierliche Eneter und insheson-
dere bevorzugt sind sogenannte 3weiwellenkneter. Vorzugswelse
wird das erfindungsgemife Verfahren zur Hersteliung der Pfropfco-
polymermischung in einem Temperaturbereich ven 210°C bis 300°C und
bei . briicken veon 1 bis 500 bar durchgefithrt. Die Herstellung des
Pfropfoopolymers geschieht vorzugeweise in Abwesenhelt eines ra-
dikalisch zerfallenen Tnitiators. Es kbnnen jedoch auch geringe
Mengen, beispielswsise 0,01 bis 0,1 Gew.-%, bezogen auf die Poly-
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mermischung eipes organischen Peroxids bei der Pfropfrsaktion an-
wesend sein.

Dis Pfropfung der ungesHttigten Carbonsduren und/cder deren Anhy-
drigde kann gemdf der vorliegenden Erfindung in der Weise erfol-
gen, dass die polymere Keomponente a) und die polymere Komponente
b} sowie das zu pfropfende Monomer ©) aufgeschmolzen und innig
vermischt werden und dann bei erhdhter Temperatur, vorzugsweise
bei 210¢ bis 300°C, insbesondere bevorzugt bei 220 bis 280°C und
ganz besonders bevorzugt bei 240 bis 280°C zu der erfindungsgemi-
Ben Piropicopolymermischung umgesetet warden. Die Reihenfolge der
Zugabe der Kemponenten in den Reaktor bzw. Extruder ist unkri-
tisch.

bie Pfropfcopolymermischungen gemifi der vorliegenden Erfindung
weisen trotz des sehr geringen Anteils an Pfropfmonomeren ilberra-
scheoderveise exzellente Haft- bzw. Schidlfestigkelitven auf. Beson-
ders hohe Schdlfestigkeiten sind im 3~Schicht-Verbund mit Epoxid-
barz und Polyethylen mittlerer Dichte oder auch Polyetnylen hoher
Dichte als Mantelmaterialien zu beobachten. Die hohe Schiilfestig-
keit ist auch Lei hohen Temperaturen (80°C) feststellbar, d.h. es
ist kein signifikanter ahfall der Baftfestigkeit bei hohen Tempe-
raturen zu beobachten. Die trotz des BuBerst geringen Anteils an
Pfropfmonomeren beobachtetsn ausgezeichneten Haftfegtlgkeiten im
3-gchicht-verbund mit zahlreichen Materialien fihren die =rfinder
auf einen moglichen synergistischen EBffekt zwischen dem Piropfmo-
nomer und der Acrylsaure-enthaltenden Polyethylenkomponente a)
zurilck.

Weiterhin zeichnen sich die Pfropfcopolymermischungen gemdh der
varlisgenden Erfindung dureh eine geringe Feuchtigkeitsaufpahms
und ein susgezeichnetes Verarbeitungsverhalten aus. Pie leichte
Verarbeitbarkeit der erfindungsgem@fen Pfropfoopolymere besteht
u.a. in einem geringen Einsprung-Verhalten {Neck In}. Die erfin-
dungsgeméBen Ffropfcopolymermischungen weisen im &Schiltest zudem
das gewiin#chte kob&sive (elastische} Bmuchbild auf, was inzbeson-
dere bel der Beschichtung von Rohren eine besonders wichtige Bi-
genschaft bzw. Varaussetzung darstellt,

Ein welterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist die Ver-
wendung dexr Pfropicopolymermischung als Haftvermittler, vorzugs-
weise gls Haftvermittler fir Metallrohrbeschichtungern und insbe-
sondere bevorzugt als Haftvermittler fiir Stahklrchrbeschichtungen-
Gegengtand der vorliegenden Erfindung ist auch ein Mehrschicht-
verbund, welcher dadurch gekennzeichnet ist, dass der Verbund we-
nigstens eine Schicht der erfindungsgemifien Fircpfcopolymerni-
schung umfasst sowile eine oder mehrere Schichten, ausgewdhlt aus
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Metall, Kunststoff, insbeecndere polaren Kunststoffmaterialien,
Glas, Feramik und weiteren polymsrmatieralien.

Anhand der nachfolgenden Beisgpiele 1-3 werden weiteTe Vorteile
der eriindungegemdfien Baftvermittler deutlich. Es sel darauf hin-
gewiesen, dass die nachfolgenden Beispiele der Veranschaulichung
der Erfindung dienen und nicht als Einschrénkung zi verstehan
sind-

EBeispiel 1

70 Gew.-Teile eines Copolymeren des Ethylens mit Hexen-1 mit ei-
ner pichte von 0,236 g/cm® und einem Schmelzindex MFY (190/2.16)
von 3,0 g/l0 min worden zusammen mit 30 Gew.-Teilen eines Ethy-
len-acrylsiure-n-hutylacrylat-Terpolymeren mit einem Acrylséure-
Gehalt von 4 Gew.-% und einem n-Butylacrylat-Gehalt ven 8 Gew.-%
in einem Eweiwellenkneter, £SK 57 von Werher und Ffleiderer, un-
ter der Bugabe von 0,08 Gew.-% Maleinsfureanhydrid aufgeschmol-
zen, daf bei 220°C auf die polyolefinmischung aufgepfropft wurde.
Tie mittlere Verweilzeit der Pfropfkomponenten im Extruder hetrug
2 min, der Polymerdurchsatz 50 kg/h bei 150 Upm-

Vergleichsheispiel 1

70 Gew.-Teile eines Copolymeren des Fthylens mit Hexen-l mit ei-
ner Dichte von 0,936 g/cmd und einem Schmelzindex MFI (1590/2.16)
ven 3,0 /10 min wurden zusammen mit 30 Gew.-Teilen eines Ethy-
len-n-butylacrylat-cCopalymeran mit einem n-Butylacrylat-Gehalt
vop 15 Gew.-% in einem Zweiwellenknetar, 25K 57 von Werher und
Pfleiderer, unter der Zugabe von 0,5 Gew.-% MaleinsBureanhydrid
aufgeschmolzen, das bel 220°C auf die Polyolefinmischung aunfge-
pfropft wurde.

vergleichsheispial 2

100 Gew.-Teile von dem Copolymeren des Ethylens mit Hexen-1 mit
einer Dichte von ©,936 g/cm? und einem Schmelzindex MFI (190/2.16)
von 3,0 g/10 min aws Beispiel 1 wurden unter der Zugabe von 0,08
Gew.-% Maleinpiureanhydrid aufgeschmolzen, das bel 220°C auf die
Polyolefinmischung aufgepfropft wurde.

Vergleichsbeispiel 3

100 Gew.-Teile von dem Ethylen-aerylssure-n-butylacrylat-Terpoly-
meren mit einem Acrylsdure-Gehalt won 4§ Gew.-% und einem n-Buty-
lacrylat-Gehalt von 8 Gew.-% aus dem Beispiel 1 wurden in einem

2weiwellenkneter, %8R 57 von Werper und Pfleiderer, unter der Zu-

JP 2004-502801 A 2004.1.29



L T e T e T e T e T e T e T e T T e T e T s O s O s O e TR s T e O e, T s T e, O e, T e, O e T e TR e O e, IO e T e T s R |

(16)

WO 0I02661 PUCTIEPOIMNTAIZ

wn

10

L5

20

25

30

as

40

45

T
gake von 0,08 Gew.-% MaleinsHureanhydrid aufgeschmolzen, das bei
220°C auf die Polyolefinmischunyg sufgepfropft wurde.

var den erhaltenen Produkten wurden 2,7 mm starke Eisen/Epoxid-
harz/Baftvermittler/Polyethylen-Verbundplatten gepresst und die
schilfestigkeiten nach einem Tegt in Anlehnung an DIN 30 670 be-
stimmt .

In der nachiolgenden Tabelle 1 wird die Schélfestigkeit im
3-8chicht-Verbund bei verschiedenen Temperatursn unter Verwendung
des Haftvermittlers gemd’ Beispiel 1 widergegeben.

THRPELLE 1
[ Temperatur in °C Sehbilfestigkeit im 3-Schicht-
Verhund *}
in N/Z em
3% - 550
50 540
70 520
80 510

%} Stahl/Basebox/Eaftvermittler/Lupelen 1652 b sw 00413

pie erhaltenen Schilfestigkeiten zeigenr, daB die hohe Haftfestig-
keit des erfipdungsgemdbfen Eaftvermittlers auch bei steigenden
Temperatvren gegehen ist. Auch bai Tempsraturen iber €0°C wurden
Werte van iiber 500 W/2 cm erhalten.

bie nachfolgende Tabelle 2 zeigt die bei dexr Untersuchung der
gaftvermittlereigenschaften des erfindungsgemdfen Beispielsl so-
wie der Vergieichsbeispiele 1-3 erhaltenen Ergebnisae.
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TABELLE 2
Haftvermittler Bei- Ver- Ver- Ver-
5 spiel 1 gleichs- gleicha— gleichs-
beispiel 1 |beispiel 2 | beigpiel 3
Aprylsanre-Gehalt 1.2 - - 4
der Mischung
[Gew.-%]
MSA-Sshalt der ge- 0,08 2,5 0,08 ] Q0,08
14 |pfropften Mischung
[ew,~%]
Feuchtigkeitsauf- 0,32 0,46 a,28 0,52
nahme nach 30 d/80°C
[Gew.-%]
sonilfestigkeit bei 550 450 170 260
15 [23°c im 3-Schicht-
verbund *) [N/2 cm]
Schidlfestigkeit bei 510 100 < 50 Feine Hafw
80°C im 3-Sghicht- tung
Verbund *) [N/2 cm]
lKoh&Eiver Kleher— Ja Ja Hein -
20 lprych wei 23°¢C {K. Haf-
tung)
Verarbeitungeverhal- Gut 3ut Ungeniigend Gut
ten
Neck In [5) 14 16 &0 i iz

25

*) Stahl/Basepox/Haftvermittler/Tupolen 3652 D sw 00413;

die angegebenen Schélfestigkeiten sind Mittelwsrte aus & Messun-—

gen
30

Tabelle Z it zwelfelsfrei zu entnehmen, daB der erfindungsgemibe
Haftvermittier (Beispiel 1) nicht pur eine relativ geringe Feuch-
tigkeitsaufpahme aufweist, sondern eine, insbesondere bei 80 *C,

deutlich hiéthere Schilfestigkelt gegeniiber den Baftvermittlern des

3

@

standes der Technik aufweist. Zudem beobachtet man im Schiltest

der. gewlinschten kohidsiven (elastische) Kleberbruch und ein her-
vorragendes Verarbeitungsverhalten.

40
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Patentanspriiche

1. Propifcopolymermischuny wnfassend die Keomponenten

3
a) 10 bis 50 Gew.-%, bezogen auf die Mischung, eines Ethy-
len-Acrylsiure-Copolymers und/oder eines Fthylep-Acvryl-
sdure-Acrylsdureester-Terpolymers;
10 b} 50 bis 90 Gew.-%, bezogen auf die Mischung, eines Ethy-
len-g-Dlefin-Copolymers; und
c)  ethylenisch ungesidttighte Digarbonsiuren und/oder Dicar-
bonszureachydride;
is

wobei die ethylenisch ungesittigten Dicarbonsiuren und/oder
Dicarbonssureanhydricde () auf (a} und {b) aufgepfropft singd.

2. Propfcopelymermischung gemd’ Anspruch 1, dadurch gekennzeich-
20 net, dab der Gehalt an Acrylsdure 0,1 bis 5 Gew.-%, besonders
bevorzugt 1 bis 3 Gew.-%, bezogen anf die Komponenten (a) und

(b}, ausmacht.

3. ¥Propfcopolymermischung gemdf Anspruch 1 oder 2, dadurch ge-
25 kennzeichnet, dali der Gehalt an ethylenisch ungesittigten Di-
carbonsauren und/eder Dicarbonsdureanhydriden 0,01 bis 0,5
Gaw.-%, vorgugswelse 0,05 bis 0,15 Gew.-% und besonders be-
vorzugt etwa 0,1 Gew.-%, bezogen auf die Eomponenten (a) und
(b}, ausmacht.
30
4. Propfcopolymermischung gemdf einem der vorhergehenden Ansprii-
che, dadurch gekennzeichnet, daf als ethylenisch ungesdttigte
Dicarbonsiure Maleinsiureanhydrid verwendet wird.

35 5. Propfcopolymermischung gemi einem der vorhergehenden ansprii-
che, dadurch gekennzeichnet, daf das verwendete Ethylen-o-
olefin~Copelymer eine Dichte von C,920 g/cm® bis 0, %45 g/cmd,
vorzugsweise von 0,938 géfcmd bis 0,940 g/om? und besonders be-
vorzugt von etwa 0,935 g/cm’ und einen Schwelzfliefindex

40 (180¢/2,1€) von 0,1 bis 10 g/l0 min, vorzugsweise von 0,2 bis
6§ /10 min und beacnders bevorzugt von etwa 0,2 bis
4 g/10 min aufweist.

45
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1.

T
Propfcopolymermischung gemdfi einem der vorhergehenden Ansprii-
che, dadurch gekennzeichnet, daf der Gehalt an Rerylsiure im
vexrwendeten Ethylen-Acrylsdure—Copolymer und/oder Ethylen-
aerylsdure-acrylsiureester-Terpelymer 1 bis 10 Gew.-%, vor-
zugsweise 3 bis & Gew.-% und besonders bevorsugt etwa &
Gew.-%, bezogen auf das Pelymer, und/oder der Gehalt an
AcrylpHureester im Ethylen-Acrylsiule-Acrylsdureasier-Terpo—
lymer 1 his 15 Gew.-%, vorzugsweise 5 bis 10 Gew.-% und be-
sonders bevorzugt etwa £ Gew.-%, berzogen auf das Terpolymer,
ausmacht .

Propfoopolymermischung gemdl einem der vorhergehenden Anspri-
che dadurch gekennzeichnet, dalf das u-0lefin inm Ethylen-o-
Clefin-Copolymer 1-Buten, l1-Hexen und/oder I1-Octen ist.

Verfahren zur Berstellupng einer Propfeopolymermischung gemdh
einem der vorhergehenden anspriiche, dagurch gekennzeichnet,
daf die Herstellung der Pfropfcopolymermischung aus dem Ethy-
len-Acrylsdure-Copolymer und/oder Etbylen-Acrylsdure-acryl-
siureester-Terpolyner, demn Ethylen—c-0lefin-Copolymer und den
ethylenisch ungesittigten picarhons#iursn und/oder Dicarbon-
siureanhydriden in einem Schritt erfolgt.

Verwendung dey Propfecpolymermischung gemal einem Anspriche 1
bis 7 als Haftvermittler, vorzugswelse als Haftvermittler fiir
Metallrohrbeschichtungen, insbesocndere bevorzugt als Haftver-
mittler fir Stahlrohrbeschichtungen.

Mehrschichtverbund, dadurch gekennzeichnet, daR? der Mehr-
schichtverbund wenigetene eine Schicht der Propfeopolymermi-
schung geméh einem der Rnspriiche 1 bis 7 und eine oder meh-
rere Schichten, auvsgewdhlt aus Metall, FKunststoff, ¢las, Ke-
ramik und Polymermaterlalien, umfaft.

JP 2004-502801 A 2004.1.29
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