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(57) Abstract

The invention relates to a multi-layer, sealable, biaxially oriented polypropylene film having improved barrier properties which is
constructed of a base layer, of at least one sealable covering layer and of at least one intermediate layer. The intermediate layer contains a
wax with an average molecular weight Mn ranging from 200 to 1200. The invention also relates to a method for producing the film and
to the use thereof.

(57) Zusammenfassung

Siegelfihige biaxial orientierte Polypropylenfolie mit verbesserten Eigenschaften hinsichtlich Barriere. Es wird eine mehrschichtige,
siegelfihige biaxial orientierte Polypropylenfolie beschrieben, welche aus einer Basisschicht und mindestens einer siegelfdhigen Deckschicht
und mindestens einer Zwischenschicht aufgebaut ist. Die Zwischenschicht enthalt ein Wachs mit einem mittleren Molekulargewicht Mn
von 200 bis 1200. Es wird ebenfalls ein Verfahren zur Herstellung der Folie und ihre Verwendung beschrieben.
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Mehrschichtige biaxial orientierte Polypropylenfolie mit verbesserter

Barriere, Verfahren zu ihrer Herstellung und ihre Verwendung

Die Erfindung betrifft eine mehrschichtige biaxial orientierte Polypropylenfolie
aus einer Basisschicht und mindestens einer siegelfahigen Deckschicht und
mindestens einer Zwischenschicht gemaf einem Schichtaufbau BZD, welche in

ihrer Zwischenschicht Wachs enthélt

Die Verbesserung der Barriereigenschaften von Folien, insbesondere von Folien
fir den Verpackungssektor, hat in letzter Zeit an Bedeutung zugenommen. Aus
Kosten- und aus Umweltgriinden wiinscht die Verpackungsindustrie immer
diinnere Folien bei gleichbleibenden bzw. verbesserten Barriereeigenschaften,

insbesondere hinsichtlich Durchtritt von Wasserdampf.

Die Barriere von boPP-Folien hinsichtlich Wasserdampf (WDD) und Sauerstoff
(SDD) nimmt mit der Foliendicke ab. Im tblichen Dickenbereich von boPP-Folien
(4 bis 100 pym) besteht zwischen der Wasserdampfbarriere (WDD) und der Dicke
(d) naherungsweise ein hyperbolischer Zusammenhang (WDD x d = const.). Die
Konstante hangt im wesentlichen von der Rohstoffzusammensetzung und den
Streckbedingungen ab. Fir boPP-Verpackungsfolien nach dem Stand der
Technik hat die Konstante einen Wert von etwa: const. = 28 gxmm/m?xd. Die

Wasserdampfdurchiassigkeit wurde hierbei nach DIN 53 122 gemessen.

In der US-A-4,921,749 (= EP-A-0 247 898) wird eine siegelfahige boPP-Folie mit
verbesserten mechanischen und optischen Eigenschaften beschrieben.
Ebenfalls verbessert sind die Siegelbarkeit der Folie und die Durchlassigkeit fur
Wasserdampf und Sauerstoff. Samtliche Verbesserungen resultieren aus der
Zugabe eines niedrigmolekularen Harzes in die Basisschicht. Der Harzanteil

betragt dabei zwischen 3 und 30 Gew.-%. Das Harz hat ein Molekulargewicht
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deutlich kieiner als 5 000, bevorzugt kleiner als 1 000, und betragt beispielsweise

600. Der Erweichungspunkt des Harzes liegt bei 120 bis 140 °C.

Die US 5,155,160 beschreibt die Verbesserung der Barriereeigenschaften durch
die Zugabe von Wachs in nicht orientierten Polypropylenfolien. Als Wachse
werden Paraffinwachse und Polyethylenwachse mit einem Molekulargewicht von
300 bis 800 beschrieben. Die Barriere soll unter 0,2 g/100 square inches /24

hours liegen.

Es besteht ein kontinuierlicher Bedarf die Wasserdampfbarriere von biaxial
orientierten Verpackungsfolien aus Polypropylen weiter zu verbessern. Alle
bisher bekannten Methoden reduzieren die Wasserdampfbarriere noch nicht in
dem gewinschten MaRe oder beeintrachtigen andere wesentliche

Folieneigenschaften in nicht akzeptabler Weise.

Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung bestand daher darin, eine biaxial
orientierte Polypropylenfolie zur Verfiigung zu stellen, die sich durch eine gute
Barriere, insbesondere gegeniiber Wasserdampf auszeichnet und gute
mechanische Eigenschaften aufweist. Die Folie muf lauf- und verfahrenssicher
bei Produktionsgeschwindigkeiten von bis zu 400 m/min herstellbar sein. Andere
physikalische Folieneigenschaften, die im Hinblick auf ihre Verwendung als
Verpackungsfolie gefordert sind, dirfen nicht nachteilig beeinflutt werden. Die
Folie soll einen hohen Glanz, keine optischen Defekte in Form von Stippen oder
Blasen, eine gute Kratzfestigkeit, bei einer niedrigen Foliendicke einen
storungsfreien Lauf auf schnellaufenden Verpackungsmaschinen und fur
transparente Ausfithrungsformen eine niedrige Folientribung aufweisen. Dartber

hinaus dirfen die Siegeleigenschaften nicht nachteilig beeinflult werden.
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Diese Aufgabe wird erfindungsgemaR geldst durch eine Polypropylen-Mehr-
schichtfolie der eingangs genannten Gattung, deren kennzeichnendes Merkmal
darin besteht, daR die Zwischenschicht ein Wachs mit einem mittleren

Molekulargewicht (Zahlenmittel) Mn von 200 bis 1200 enthait.

in einer bevorzugten Ausfiihrungsform besteht die Folie aus einer Basisschicht
B, beidseitiy darauf aufgebrachten Zwischenschichten Z und auf den
Zwischenschichten  aufgebrachten  Deckschichten D, d.h. einem
funfschichtigen symmetrischen Aufbau DZBZD. In einer weiteren bevorzugten
Ausfihrungsform besteht die Folie aus einer Basisschicht B, einer einseitig
darauf aufgebrachten Zwischenschicht Z und auf der Basis- und der
Zwischenschicht  aufgebrachten  Deckschichten D gemaf DBZD.
Gegebenenfalls konnen diese Grundaufbauten aus drei, vier oder finf

Schichten weitere Zwischenschichten enthaiten.

Die Basisschicht der Folie enthalt im allgemeinen mindestens 70 bis 100
Gew.-%, vorzugsweise 75 bis 98 Gew.-%, insbesondere 80 bis 95 Gew.-%,
jeweils bezogen auf die Basisschicht, eines nachstehend beschriebenen

Propylenpolymeren.

Dieses Propylenpolymer enthélt mindestens 90 Gew.-%, vorzugsweise 94 bis
100 Gew.-%, insbesondere 98 bis 100 Gew.-%, Propylen. Der entsprechende
Comonomergehalt von héchstens 10 Gew.-% bzw. 0 bis 6 Gew.-% bzw. 0 bis 2
Gew.-% besteht, wenn vorhanden, im allgemeinen aus Ethylen. Die Angaben

in Gew.-% beziehen sich jeweils auf das Propylenpolymere.

Unter den vorstehend genannten Propylenpolymeren sind isotaktische

Propylenhomopolymere fur die Basisschicht bevorzugt. im allgemeinen hat das
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Propylenhomopolymere einen Schmelzpunkt von 140 bis 170 °C, vorzugsweise
von 150 bis 165 °C, und einen SchmelzfluBindex (Messung DIN 53 735 bei
21.6 N Belastung und 230 °C) von 1,5 bis 20 g/10 min, vorzugsweise von 2 bis
15 g/10 min. Der n-heptanlésliche Anteil des isotaktischen Polymeren betragt

im allgemeinen 1 bis 6 Gew.-%, bezogen auf das Polymere.

In einer bevorzugten Ausfiihrungsform der Erfindung ist das eingesetzte
Propylenhomopolymere  hochisotaktisch.  Fir derartige  hochisotaktische
Propylenhomopolymere betrégt der mittels *C-NMR-Spektroskopie bestimmte
Kettenisotaxie-Index des n-heptanunidslichen Anteils des Polypropylens

mindestens 95 %, vorzugsweise 96 bis 99 %.

In einer weiteren bevorzugten Ausfihrungsform der erfindungsgeméaien Folie

wird das Propylenhomopolymeren der Basisschicht peroxidisch abgebaut.

Ein MaR fir den Grad des Abbaus des Polymeren ist der sogenannte Ab-
baufaktor A, welcher die relative Anderung des SchmelzfluBindex nach DIN

53 735 des Polypropylens, bezogen auf das Ausgangspolymere, angibt.

MFI,
MFI,

A =

MF1, =SchmelzfluBindex des Propylenpolymeren vor dem Zusatz des

organischen Peroxids

MF1, =SchmelzfluRindex des peroxidisch abgebauten Propylenpolymeren

Im allgemeinen liegt der Abbaufaktor A des eingesetzten Propylenpolymeren in

einem Bereich von 1,5 bis 15, vorzugsweise 1,5 bis 10.
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Als organische Peroxide sind Dialkylperoxide besonders bevorzugt, wobei
unter einem Alkylrest die Gblichen geséttigten geradkettigen oder verzweigten
niederen Alkylreste mit bis zu sechs Kohlenstoffatomen verstanden werden.
insbesondere sind  2,5-Dimethyl-2,5-di(t-butylperoxy)-hexan oder Di-t-
butylperoxid bevorzugt.

Im allgemeinen enthalt die Basisschicht bliche Stabilisatoren und Neutralisa-
tionsmittel in jeweils wirksamen Mengen sowie gegebenenfalls Antistatikum
und/oder Kohlenwasserstoffharz. Alle nachstehenden Angaben in Gew.-%

beziehen sich auf das Gewicht der Basisschicht.

Als Stabilisatoren kénnen die tblichen stabilisierend wirkenden Verbindungen
fiir Ethylen-, Propylen- und andere Olefinpolymere eingesetzt werden. Deren
Zusatzmenge liegt zwischen 0,05 und 2 Gew.-%. Besonders geeignet sind
phenolische Stabilisatoren, phosphitische Stabilisatoren, Alkali-/Erdalkali-
stearate und/oder Alkali-/Erdalkalicarbonate. Phenolische Stabilisatoren
werden in einer Menge von 0,1 bis 0,6 Gew.-%, insbesondere 0,15 bis 0,3
Gew.-%, und mit einer Molmasse von mehr als 500 g/mol bevorzugt.
PentaerythrityI-Tetrakis-S-(3,5-di-Tertiérbuty|—4-Hydroxy-phenyl)-Propionat oder
1 ,3,5—Trimethyl-2,4,6-tris(3,5-di-Tertiérbutyl-4-Hydroxybenzyl)benzol sind

besonders vorteilhaft.

Neutralisationsmittel sind vorzugsweise Dihydrotalcit, Calciumstearat und/oder
Calciumcarbonat einer mittieren TeilchengréBe von héchstens 0,7 pym, einer
absoluten TeilchengréRe von kieiner 10pm und einer spezifischen Oberflache
von mindestens 40 m?/g. Im aligemeinen enthalt die Folie 0,02 bis 2 Gew.-%,

vorzugsweise 0,03 bis 1 Gew.-% Neutralisationsmittel.
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Bevorzugte Antistatika sind die im wesentlichen geradkettigen und geséttigten
aliphatischen, tertidren Amine mit einem aliphatischen Rest mit 10 bis 20
Kohlenstoffatomen, die mit w-Hydroxy-(C,-C,)-alkyl-Gruppen substituiert sind,
wobei N,N-bis-(2-hydroxyethyl)-alkylamine mit 10 bis 20 Kohlenstoffatomen,
vorzugsweise 12 bis 18 Kohlenstoffatomen, im Alkylrest besonders geeignet
sind. Weiterhin sind als Antistatika Monoester aus Glycerin und aliphatischen
Fettsauren geeignet, wobei Fettsdurereste mit 10 bis 20 Kohlenstoffatomen

bevorzugt sind. Insbesondere ist Glycerinmonostearat bevorzugt.

Die harzmodifizierten Ausfithrungsformen enthalten das Harz in einer Menge
von 1 bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 1 bis 12 Gew.-%, insbesondere 1 bis 10

Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Basisschicht.

Kohlenwasserstoffharze sind niedermolekulare Polymere, deren mittleres
Molekulargewicht (Gewichtsmittel) im aligemeinen in einem Bereich von 300
bis 8 000, vorzugsweise 400 bis 5000, vorzugsweise 500 bis 2 000, liegt.
Damit ist das mittlere Molekulargewicht der Harze deutlich niedriger als das der
Propylenpolymeren,  welche  die Hauptkomponente ~ der  einzelnen
Folienschichten bilden und im allgemeinen ein mittleres Molekulargewicht von
tiber 100 000 haben.

Als Harze sind Kohlenwasserstoffharze bevorzugt, welche gegebenenfalls
teilweise und vorzugsweise volistandig hydriert sind. Als Harze kommen
grundsétziich synthetische Harze oder Harze natiriichen Ursprungs in Frage.
Es hat sich als besonders vorteilhaft erwiesen, Harze mit einem Erwei-
chungspunkt von >80 °C (gemessen nach DIN 1995-U4 bzw. ASTM E-28)
einzusetzen, wobei solche mit einem Erweichungspunkt von 100 bis 180 °C,

insbesondere 120 bis 160 °C, bevorzugt sind.
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Unter den zahlreichen Harzen sind Kohlenwasserstoffharze in Form der Erd-
dlharze (Petroleumharze), Styrolharze, Cyclopentadienharze und Terpenharze
(diese Harze sind in Ullmanns Encyklopadie der techn. Chemie, 4. Auflage,
Band 12, Seiten 525 bis 555, beschrieben) bevorzugt.

Die Erdélharze sind solche Kohlenwasserstoffharze, die durch Polymerisation
von tiefzersetzten (deep-decomposed) Erdéimaterialien in Gegenwart eines
Katalysators hergestellt werden. Diese Erdéimaterialien enthalten gewohnlich
ein Gemisch von harzbildenden Substanzen wie Styrol, Methylistyrol,
Vinyltoluol, Inden, Methylinden, Butadien, isopren, Piperylen und Pentylen. Die
Styrolharze sind Homopolymere von Styrol oder Copolymere von Styrol mit
anderen Monomeren wie Methylistyrol, Vinyitoluol und Butadien. Die Cyclo-
pentadienharze sind Cyclopentadienhomopolymere oder
Cyclopentadiencopolymere, die aus Kohlenteerdestillaten und zerlegtem
Erdolgas erhalten werden. Diese Harze werden hergestellt, indem die
Materialien, die Cyclopentadien enthalten, wéhrend einer langen Zeit bei hoher
Temperatur gehalten werden. In Abhangigkeit von der Reaktionstemperatur

kénnen Dimere, Trimere oder Oligomere erhalten werden.

Die Terpenharze sind Polymerisate von Terpenen, d. h. Kohlenwasserstoffen
der Formel C,,H,,, die in fast allen etherischen Olen oder 6lhaltigen Harzen von
Pflanzen enthalten sind, und phenoimodifizierte Terpenharze. Als spezielle
Beispiele der Terpene sind Pinen, a-Pinen, Dipenten, Limonen, Myrcen, Cam-
phen und ahnliche Terpene zu nennen. Bei den Kohlenwasserstoffharzen kann
es sich auch um die sogenannten modifizierten Kohlenwasserstoffharze
handeln. Die Modifizierung erfolgt im allgemeinen durch Reaktion der Rohstoffe
vor der Polymerisation, durch Einfuhrung spezieller Monomere oder durch

Reaktion des polymerisierten Produkts, wobei insbesondere Hydrierungen oder
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Teilhydrierungen vorgenommen werden.

Als Kohlenwasserstoffharze werden auBerdem Styrolhomopolymerisate,
Styrolcopolymerisate, Cyclopentadienhomopolymerisate, Cyclopentadien-
copolymerisate und/oder Terpenpolymerisate mit einem Erweichungspunkt von
jeweils oberhalb 120°C eingesetzt (bei den ungesattigten Polymerisaten ist das

hydrierte Produkt bevorzugt). Ganz besonders bevorzugt werden die

- Cyclopentadienpolymerisate mit einem Erweichungspunkt von mindestens

125 °C oder Copolymerisate aus a-Methylistyrol und Vinyltoluol mit einem

Erweichungspunkt von 110 bis 160 °C in der Basisschicht eingesetzt.

In einer weiRen oder opaken bzw. weilt/opaken Ausfiihrungsform der
erfindungsgemalen Folie enthalt die Basisschicht zusatzlich Pigmente
und/oder vakuoleninizierende Teilchen. Solche Folien haben eine
Lichtdurchlassigkeit nach ASTM-D 1033-77 von héchstens 50 %, vorzugsweise
von hochstens 70 %.

Pigmente umfassen solche Teilchen, die im wesentlichen nicht zur Vakuolenbil-
dung beim Verstrecken fihren. Die farbende Wirkung der Pigmente wird durch
die Teilchen selbst verursacht. Der Begriff "Pigment" ist im aligemeinen an eine
Teilchengréfe von 0,01 bis maximal 1 pm gebunden und umfalt sowohl soge-
nannte "WeilRpigmente", welche die Folien weil® einfarben, als auch "Buntpig-
mente”. Die Basisschicht enthalt Pigmente im allgemeinen in einer Menge von
1 bis 25 Gew.-%, vorzugsweise 2 bis 15 Gew.-%, jeweils bezogen auf die

Basisschicht.

Ubliche Pigmente sind Materialien wie z. B. Aluminiumoxid, Aluminiumsulfat,
Bariumsulfat, Calciumcarbonat, Magnesiumcarbonat, Silicate wie

Aluminiumsilicat (Kaolinton) und Magnesiumsilicat (Talkum), Siliciumdioxid und

PCT/EP99/05910
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Titandioxid, worunter WeiBpigmente wie Calciumcarbonat, Siliciumdioxid,

Titandioxid und Bariumsulfat bevorzugt eingesetzt werden.

Opake Ausfilhrungsformen der Folien enthalten vakuoleniniziierende Teilchen,
welche mit der Polymermatrix unvertraglich sind und beim Verstrecken der
Folien zur Bildung von vakuolenartigen Hohlrdumen fiihren, wobei Grole, Art
und Anzahl der Vakuolen vom Material und von der GréRe der festen Teilchen
und den Streckbedingungen wie Streckverhaltnis und Strecktemperatur
abhangig sind. Die Vakuolen geben den Folien ein charakteristisches perimutt-
artiges, opakes Aussehen, welches durch Lichtstreuung an den Grenzflachen
Vakuole/Polymermatrix entsteht. Im aligemeinen betragt der mittlere Teilchen-
durchmesser der vakuoleniniziierenden Teilchen 1 bis 6 pm, vorzugsweise 1,5
bis 5pum. Die Basisschicht enthalt vakuoleniniziierende Teilchen im

allgemeinen in einer Menge von 1 bis 25 Gew.-%.

Ubliche vakuoleniniziierende Teilchen der Basisschicht sind anorganische
und/oder organische, mit Polypropylen unvertragliche Materialien wie -
Aluminiumoxid, Aluminiumsulfat, Bariumsulfat, Calciumcarbonat,
Magnesiumcarbonat, Silicate wie Aluminiumsilicat (Kaolinton) und Magnesi-
umsilicat (Talkum), Siliciumdioxid und Titandioxid, worunter Calciumcarbonat,
Siliciumdioxid und Titandioxid bevorzugt eingesetzt werden. Als organische
Filistoffe kommen die tblicherweise verwendeten, mit dem Polymeren der
Basisschicht unvertraglichen Polymeren in Frage, insbesondere solche wie
HDPE, Polyester, Polystyrole, Polyamide, halogenierte organische Polymere,
wobei Polyester wie beispielsweise Polybutylen- oder Polyethylenterephthalate
bevorzugt sind. "Unvertragliche Materialien bzw. unvertragliche Polymere" im
Sinne der vorliegenden Erfindung bedeutet, dafll das Material bzw. das

Polymere in der Folie als separates Teilchen bzw. als separate Phase vorliegt.
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Weift/opake Folien, welche mit vakuoleniniziierenden Teilchen und mit Pigment
ausgeristet sind, enthalten die vakuoleniniziierenden Teilchen in einer Menge
von 1 bis 10 Gew.-%, bevorzugt 1 bis 5 Gew.-%, und Pigmente in einer Menge

von 1 bis 7 Gew.-%, bevorzugt 1 bis 5 Gew.-%.

Die Dichte der opaken bzw. weiflen Folien kann innerhalb weiter Grenzen
variieren und hangt von der Art und der Menge der Fullstoffe ab. Die Dichte
liegt im allgemeinen im Bereich von 0,4 bis 1,1 g/cm®. Pigmentierte Folien
haben eine Dichte in der GréRenordnung von 0,9 g/lcm® oder dariber,
vorzugsweise im Bereich von 0,9 bis 1,1 g/cm®. Folien, welche nur
vakuoleniniziierende Teilchen enthalten, haben eine Dichte von kleiner
0,9 g/cm®. Fir Verpackungsfolien mit einem Gehalt an vakuoleniniziierenden
Teilchen von 2 bis 5 Gew.-% liegt die Dichte im Bereich von 0,6 bis 0,85 glem’.
Fir Folien mit einem Gehalt an vakuoleniniziierenden Teilchen von 5 bis 14
Gew.-% liegt die Dichte im Bereich von 0,4 bis 0,8 g/lcm®. Folien, welche
Pigmente und vakuoleniniziierende Teilchen enthalten, haben eine Dichte im
Bereich von 0,5 bis 0,85 g/cm®, je nach Verhéltnis von Pigmentgehalt zu Gehalt

an vakuoleniniziierenden Teilchen.

Die erfindungsgemaRe Polypropylenfolie umfalt weiterhin mindestens eine auf
der Basisschicht aufgebrachte Zwischenschicht aus Polymeren aus Olefinen

mit 2 bis 10 Kohlenstoffatomen.

Beispiele fiir derartige olefinische Polymere sind
ein Propylenhomopolymer oder
ein Copolymer von

Ethylen und Propylen oder



10

15

20

25

WO 00/09329 PCT/EP99/05910

-11-

Ethylen und Butylen-1 oder
Propylen und Butylen-1 oder
ein Terpolymer von
Ethylen und Propylen und Butylen-1 oder
eine Mischung aus zwei oder mehreren der genannten Homo-, Co- und
Terpolymeren oder
ein Blend aus zwei oder mehreren der genannten Homo-, Co- und Ter-
polymeren, gegebenenfalls gemischt mit einem oder mehreren der ge-
nannten Homo-, Co- und Terpolymeren,
wobei insbesondere Propylenhomopolymer oder
statistische Ethylen-Propylen-Copolymere mit
einem Ethylengehalt von 1 bis 10 Gew.-%, bevorzugt 2,5 bis
8 Gew.-%, oder
statistische Propylen-Butylen-1-Copolymere mit
einem Butylengehalt von 2 bis 25 Gew.-%, bevorzugt 4 bis
20 Gew.-%,
jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Copolymeren, oder
statistische Ethylen-Propylen-Butylen-1-Terpolymere mit
einem Ethylengehalt von 1 bis 10 Gew.-%, bevorzugt 2 bis
6 Gew.-%, und
einem Butylen-1-Gehalt von 2 bis 20 Gew.-%, bevorzugt 4 bis
20 Gew.-%,
jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Terpolymeren, oder
ein Blend aus einem Ethylen-Propylen-Butylen-1-Terpolymeren und
einem Propylen-Butylen-1-Copolymeren
mit einem Ethylengehalt von 0,1 bis 7 Gew.-%
und einem Propylengehalt von 50 bis 90 Gew.-%
und einem Butylen-1-Gehalt von 10 bis 40 Gew.-%,
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jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Polymerblends,

bevorzugt sind.

Das in der Zwischenschicht eingesetzte Propylenhomopolymere enthélt zum
iiberwiegenden Teil (mindestens 98 %) Propylen und besitzt einen Schmelz-
punkt von 140 °C oder héher, vorzugsweise 150 bis 170 °C, wobei isotakti-
sches Homopolypropylen mit einem n-heptanldslichen Anteil von 6 Gew.-%
und weniger, bezogen auf das isotaktische Homopolypropylen, bevorzugt ist.
Das Homopolymere hat im allgemeinen einen SchmelzfluBindex von
1,5 g/10 min bis 20 g/10 min, vorzugsweise 2,0 g/10 min bis 15 g/10 min. In
einer bevorzugten Ausfithrungsform der Erfindung ist das in der Zwischenschicht
eingesetzte Propylenhomopolymer hochisotaktisch. Fiur derartige hoch-
isotaktische Propylenhomopolymer betrégt der mittels ¥C-NMR-Spektroskopie
bestimmte  Kettenisotaxie-lndex des n-heptanunislichen  Anteils des

Polypropylens mindestens 95 %, vorzugsweise 96 bis 99 %.

Die in der Zwischenschicht eingesetzten vorstehend beschriebenen Co- oder
Terpolymeren weisen im aligemeinen einen SchmelzfluRindex von 1,5 bis
30 g/10 min, vorzugsweise von 3 bis 15 g/10 min, auf. Der Schmelzpunkt liegt
im Bereich von 120 bis 140 °C. Das vorstehend beschriebene Blend aus Co-
und Terpolymeren hat einen SchmelzfluBindex von 5 bis 9 g/10 min und einen
Schmelzpunkt von 120 bis 150°C. Alle vorstehend angegebenen
SchmelzfluBindices werden bei 230 °C und einer Kraft von 21,6 N (DIN 53 735)

gemessen.

Gegebenenfalls kénnen alle vorstehend beschriebenen Zwischenschichtpoly-
meren in der gleichen Weise wie vorstehend fir die Basisschicht beschrieben
peroxidisch abgebaut sein, wobei grundsatzlich die gleichen Peroxide

verwendet werden. Der Abbaufaktor fur die Zwischenschichtpolymeren liegt im
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allgemeinen in einem Bereich von 1,5 bis 15, vorzugsweise 1,5 bis 10.

ErfindungsgemaB enthélt die Folie in ihrer Zwischenschicht ein Wachs zur
Verbesserung der Wasserdampfbarriere. Es wurde gefunden, dafl} die
gewtinschte Barrierewirkung besonders effektiv ist, wenn eine gewisse
Mindestmenge an Wachs, bezogen auf das Gesamtgewicht der Folie, nicht
unterschritten wird, wobei diese Mindestmenge unter anderem von der

Foliendicke abhéangig ist.

Folien mit einer Gesamtdicke von bis zu 25 um sollen vorteilhafter Weise
mindesten 0,5 Gew.-% Wachs, bezogen auf das Gewicht der Folie enthalten.
Folien mit einer Gesamtdicke von >25 bis 60 pym sollen vorteilhafter Weise
mindesten 0,2 Gew.-% Wachs, bezogen auf das Gewicht der Folie enthalten.
Folien mit einer Gesamtdicke von >80 um sollen vorteilhafter Weise

mindestens 0,1 Gew.-% Wachs, bezogen auf das Gewicht der Folie enthalten.

Diese, je nach Foliendicke ausgewahlte vorteilhafte Wachsmenge wird
erfindungsgemal der/den Zwischenschicht/en zugesetzt.
Uberraschenderweise ist es dadurch méglich, die Absolutmenge an Wachs in
der Folie zur Erzielung guter Barrierewerte stark zu verringern. Dadurch wird

eine Beeintrachtigung anderer Folieneigenschaften vermieden.

Die vorstehend angegebenen auf das Gewicht der Folie bezogenen
Mindestmengen an Wachs konnen entweder durch die entsprechende
Konzentration an Wachs in der Zwischenschicht oder durch eine variierende
Dicke der Zwischenschicht bei gegebener Wachskonzentration auf den
effektivsten Bereich eingestellt werden. Somit koénnen sowohl die
Wachskonzentration in der Zwischenschicht als auch die Dicke der

Zwischenschicht in weiten Bereichen variiert werden, wobei diese beiden
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Parameter aber nicht véllig unabhéngig voneinander gewéhit werden kénnen.
Es ist darauf zu achten, daB die vorteilhaften Mindestmengen an Wachs,

bezogen auf die Folie, erreicht werden.

Die Zwischenschicht enthélt im aligemeinen 3 bis 40 Gew.-%, vorzugsweise 5
bis 30 Gew.-%, Wachs bezogen auf das Gewicht der Zwischenschicht, wobei
wie bereits betont die Menge an Wachs vorteilhaft so gewahlt werden muB,
daR die Folie - wie oben beschrieben - insgesamt die Mindestmenge an Wachs

in Abhangigkeit ihrer Gesamtdicke enthalt.

Die Dicke der Zwischenschicht liegt im aligemeinen in einem Bereich von 0,2
bis 10 pm, vorzugsweise im Bereich von 0,4 bis 5 um, insbesondere im Bereich
von 0,5 bis 3 um, wobei die Dicke der Zwischenschicht nach den vorstehend

erlauterten Kriterien ausgewéhlt wird.

Wachse umfassen im Sinne der vorliegenden Erfindung Polyethylenwachse
und/oder Paraffine (makrokristalline und mikrokristalline Paraffine) mit einem

mittleren Molekulargewicht (Zahlenmittel) von 200 bis 1200.

Polyethylenwachse sind niedrigmolekulare Polymere die im wesentlichen aus
Ethyleneinheiten aufgebaut und teil- oder hochkristallin sind. Die Polymerketten
aus den Ethyleneinheiten sind langgestreckte Molekille die verzweigt sein
kénnen, wobei kiirzere Seitenketten (iberwiegen. Im aligemeinen werden
Polyethylenwachse durch direkte Polymerisation des Ethylens, gegebenenfalls
unter Einsatz von Reglern, oder durch Depolymerisation von Polyethylenen mit
héheren Molmassen hergestelit. ErfindungsgeméB haben die Polyethylenwachse
ein mittleres Molekulargewicht Mn (Zahlenmittel) von 200 bis 1200, vorzugsweise

von 400 bis 600 und vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung

PCT/EPY9/05910
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(Polydispersitat) Mw/Mn von unter 2, vorzugsweise 1 bis 1,5. Der Schmelzpunkt

liegt im aligemeinen im Bereich von 70 bis 150°C, vorzugsweise 80 bis 100°C.

Paraffine umfassen makrokristaline Paraffine  (Paraffinwachse) und
mikrokristalline Paraffine (Mikrowachse) mit einem mittleren Molekulargewicht
(Zahlenmittel) von 200 bis 1200. Die makrokristallinen Paraffine werden aus den
Vakuumdestillatfraktionen bei deren Verarbeitung auf Schmieréle gewonnen. Die
mikrokristallinen  Paraffine  stammen aus den  Ruckstdnden  der
Vakuumdestillation und den Sedimenten paraffinischer Rohole (Ausscheidungs-
paraffine). Die makrokristallinen Paraffine bestehen Ulberwiegend aus n-
Paraffinen, die zusatzlich je nach Raffinationsgrad iso-Paraffine, Naphtene und
Alkylaromaten enthalten. Die mikrokristallinen Paraffine bestehen aus einem
Gemisch von Kohlenwasserstoffe, die bei Raumtemperatur vorwiegend fest sind.
Anders als bei den makrokristallinen Paraffinen sind die iso-Paraffine und
naphtenische Paraffine vorherrschend. Die mikrokristallinen Paraffine zeichnen
sich durch das Vorhandensein von kristallisationshemmenden, stark verzweigten
iso-Paraffinen und Naphtenen aus. Fir die Zwecke der Erfindung sind Paraffine
mit einem Schmelzpunkt von 60 bis 100°C, vorzugsweise 60 bis 85°C besonders

geeignet.

Es wurde gefunden, dat die Wachse die gewiinschte barriereverbessernde
Wirkung in der Zwischenschicht nur entfalten wenn das mittlere Molekulargewicht
(Zahlenmittel) im Bereich von 200 bis 1200 liegt. Wachse mit einem hdheren
Molekulargewicht verbessern zwar die Reibung einer Folie zeigen aber keine

Auswirkung auf die Barriere der Folie.

Zusitzlich zu dem erfindungswesentlichen Wachs kann die Zwischenschicht

weitere ubliche Additive wie z.B. die vorstehend fur die Basisschicht
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beschriebenen Neutralisationsmittel, Stabilisatoren und Antistatika sowie Ubliche

Gleitmittel in jeweils wirksamen Mengen enthalten.

Gleitmittel sind hohere aliphatische Sdureamide, hohere aliphatische
Saureester und Metallseifen sowie Silikondle. Besonders geeignet ist der
Zusatz von hoheren aliphatischen Saureamiden und Silikondlen. Aliphatische
Saureamide sind Amide einer wasserunidslichen Monocarbonsdure mit 8 bis
24 Kohlenstoffatomen, vorzugsweise 10 bis 18 Kohlenstoffatomen.
Erucasaureamid, Stearinsaureamid und Olsdureamid sind bevorzugt.
Geeignete Silikondle sind Polydialkylsiloxane, vorzugsweise
Polydimethylsiloxan, Polymethylphenylsiloxan, olefinmodifiziertes Silikon, mit
Polyethern modifiziertes  Silikon  wie z. B. Polyethylenglykol und
Polypropylenglykol sowie epoxyamino- und alkoholmodifiziertes Silikon. Die
Viskositat der geeigneten Silikondle liegt im Bereich von 5000 bis
1 000 000 mm?s. Polydimethylsiloxan mit einer Viskositat von 10.000 bis
100.000 mm?/s ist bevorzugt.

Fur die opaken Ausfilhrungsformen der Erfindung ist zu beachten, daf} die
Zwischenschicht keine vakuoleniniziierenden Fuilstoffe enthalten sollte, damit
beim Verstrecken der Folie in der Zwischenschicht keine Vakuolen erzeugt
werden. Es wurde gefunden, daR die Vorteile der Erfindung bei einer
vakuolenhaltigen Zwischenschicht beeintrachtigt werden, d. h. dal die Wachse
in der vakuolenhaltigen Zwischenschicht ihre Wirkung nicht in der
vorhergesehenen Weise und nicht in dem gewinschten Mafe entfalten.
Insbesondere ist die erhdhte Barriere gegeniiber Wasserdampf nicht mehr
gewihrleistet. Es ist daher fir opake Ausfuhrungsformen der Erfindung

wesentlich, daf die Zwischenschicht keine Vakuolen aufweist.
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Gegebenenfalls kann die opake Ausfithrungsform der Folie jedoch in der
Zwischenschicht zusétzlich Pigmente, welche im wesentlichen keine Vakuolen

erzeugen, enthalten.

Als Pigmente werden diejenigen Teilchen eingesetzt, welche vorstehend als
Pigmente fiir die Basisschicht beschrieben sind, wobei TiO, als Pigment fiir die
Zwischenschicht besonders bevorzugt ist. Die Zwischenschicht enthalt im all-
gemeinen 1 bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 2 bis 10 Gew.-%, Pigmente, jeweils

bezogen auf das Gewicht der Zwischenschicht.

Die erfindungsgeméBe Polypropylenfolie umfaBt weiterhin beidseitig
aufgebrachte Deckschichten aus Polymeren aus Olefinen mit 2 bis 10 Kohlen-

stoffatomen.

Beispiele fiir derartige olefinische Polymere sind
ein Propylenhomopolymer oder
ein Copolymer von
Ethylen und Propylen oder
Ethylen und Butylen-1 oder
Propylen und Butylen-1 oder
ein Terpolymer von
Ethylen und Propylen und Butylen-1 oder
eine Mischung aus zwei oder mehreren der genannten Homo-, Co- und
Terpolymeren oder
ein Blend aus zwei oder mehreren der genannten Homo-, Co- und Ter-
polymeren, gegebenenfalls gemischt mit einem oder mehreren der ge-

nannten Homo-, Co- und Terpolymeren,



10

15

20

25

WO 00/09329 PCT/EP99/05910

-18-

wobei insbesondere Propylenhomopolymer oder
statistische Ethylen-Propylen-Coponmere mit
einem Ethylengehalt von 1 bis 10 Gew.-%, bevorzugt 2,5 bis
8 Gew.-%, oder
statistische Propylen-Butylen-1-Copolymere mit
einem Butylengehalt von 2 bis 25 Gew.-%, bevorzugt 4 bis
20 Gew.-%,
jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Copolymeren, oder
statistische Ethylen-Propylen—Butern-‘I-Terpolymere mit
einem Ethylengehalt von 1 bis 10 Gew.-%, bevorzugt 2 bis
6 Gew.-%, und
einem Butylen-1-Gehalt von 2 bis 20 Gew.-%, bevorzugt 4 bis
20 Gew.-%,
jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Terpolymeren, oder
ein Blend aus einem Ethylen-Propylen-Butylen-1-Terpolymeren und
einem Propylen-Butylen-1-Copolymeren
mit einem Ethylengehalt von 0,1 bis 7 Gew.-%
und einem Propylengehalt von 50 bis 90 Gew.-%
und einem Butylen-1-Gehalt von 10 bis 40 Gew.-%,
jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Polymerblends,

bevorzugt sind.

Das in der Deckschicht von nicht siegelféhigen Ausfihrungsformen der Folie
eingesetzte Propylenhomopolymere enthalt zum tberwiegenden Teil (minde-
stens 98 %) Propylen und besitzt einen Schmelzpunkt von 140 °C oder héher,
vorzugsweise 150 bis 170 °C, wobei isotaktisches Homopolypropylen mit
einem n-heptanloslichen Anteil von 6 Gew.-% und weniger, bezogen auf das
isotaktische Homopolypropylen, bevorzugt ist. Das Homopolymere hat im all-

gemeinen einen SchmelzfluBindex von 1,5 g/10 min bis 20 g/10 min, vorzugs-
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weise 2,0 g/10 min bis 15 g/10 min.

Die in der Deckschicht von siegelfahigen Ausfihrungsformen der Folie
eingesetzten vorstehend beschriebenen Co- oder Terpolymeren weisen im
aligemeinen einen SchmelzfluBindex von 1,5 bis 30 g/10 min, vorzugsweise
von 3 bis 15 g/10 min, auf. Der Schmelzpunkt liegt im Bereich von 120 bis
140 °C. Das vorstehend beschriebene Blend aus Co- und Terpolymeren hat
einen Schmelzflukindex von 5 bis 9 g/10 min und einen Schmelzpunkt von 120
bis 150 °C. Alle vorstehend angegebenen SchmelzfluBindices werden bei
230 °C und einer Kraft von 21,6 N (DIN 53 735) gemessen.

Gegebenenfalls kénnen alle vorstehend beschriebenen Deckschichtpolymeren
in der gleichen Weise wie vorstehend fur die Basisschicht beschrieben
peroxidisch abgebaut sein, wobei grundsétzlich die gleichen Peroxide
verwendet werden. Der Abbaufaktor fur die Deckschichtpolymeren liegt im

allgemeinen in einem Bereich von 1,5 bis 15, vorzugsweise 1,5 bis 10.

In einer matten Ausfiihrungsform enthalt die Deckschicht zusatzlich ein High
Density Polyethylen (HDPE), welches mit den vorstehend beschriebenen Deck-
schichtpolymeren gemischt oder geblendet wird. Die Zusammensetzung und
Einzelheiten der matten Deckschichten sind beispielsweise in der deutschen
Patentanmeldung P 43 13 430.0 beschrieben, auf die hier ausdriicklich Bezug

genommen wird.

Die Deckschichten kénnen wie vorstehend fur Basis- und Zwischenschicht
beschricben Stabilisatoren, Neutralisationsmittel, Gleitmittel, Antiblockmittel
und/oder Antistatika in den entsprechenden Mengen enthalten. In einer
bevorzugten Ausfiihrungsform enthalten die Deckschichten nachstehend

beschriebene Antiblockmittel.

PCT/EP99/05910
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Geeignete Antiblockmittel sind anorganische Zusatzstoffe wie Siliciumdioxid,
Calciumcarbonat, Magnesiumsilicat, Aluminiumsilicat, Calciumphosphat und
dergleichen und/oder unvertrégliche organische Polymerisate wie Polyamide,
Polyester, Polycarbonate und dergleichen, bevorzugt werden Benzoguanamin-
formaldehyd-Polymere, Siliciumdioxid und Calciumcarbonat. Die wirksame
Menge an Antiblockmittel, vorzugsweise SiO,, liegt im Bereich von 0,1 bis 2
Gew.-%, vorzugsweise 0,1 bis 0,8 Gew.-% jeweils bezogen auf das Gewicht
der Deckschicht. Die mittlere TeilchengroRe liegt zwischen 1 und 6 pm,
insbesondere 2 und 5 pm, wobei Teilchen mit einer kugelférmigen Gestalt, wie
in der EP-A-0236945 und der DE-A-38 01535 beschrieben, besonders
geeignet sind.

Die Dicke der Deckschicht/en ist im allgemeinen gréRer als 0,2 ym und liegt

vorzugsweise im Bereich von 0,4 bis 2 ym, insbesondere 0,5 bis 1,5 ym.

Die Gesamtdicke der erfindungsgemaBen Polypropylenfolie kann innerhalb
weiter Grenzen variieren und richtet sich nach dem beabsichtigten Einsatz. Sie
betragt fur transparente Ausfihrungsformen im allgemeinen 4 bis 80um,
vorzugsweise 5 bis 50um, insbesondere 10 bis 30um. Opake/weile
Ausfihrungsformen sind im aligemeinen 10 bis 150 ym, vorzugsweise 15 bis
100 pm, insbesondere 20 bis 80 um dick, wobei die Basisschicht etwa 40 bis
95 % der Gesamtfoliendicke ausmacht.

Die Erfindung betrifft weiterhin ein Verfahren zur Herstellung der erfindungsge-

maRen Polypropylenfolie nach dem an sich bekannten Coextrusionsverfahren.

Im Rahmen dieses Verfahrens wird zunachst wie beim Coextrusionsverfahren

tblich das Polymere bzw. die Polymermischung der einzelnen Schichten in



10

15

20

25

WO 00/09329

21-

einem Extruder komprimiert und verflissigt, wobei die gegebenenfalls
zugesetzten Additive bereits im Polymer bzw. in der Polymermischung
enthalten sein konnen. Die Schmelzen werden dann gleichzeitig durch eine
Flachdise (Breitschlitzdise) gepreft, und die ausgeprete mehrschichtige
Folie wird auf einer oder mehreren Abzugswalzen abgezogen, wobei sie ab-

kahlt und sich verfestigt.

Die so erhaltene Folie wird dann langs und quer zur Extrusionsrichtung ge-
streckt, was zu einer Orientierung der Molekiilketten fiihrt. Das Langsstrecken
wird man zweckmaRigerweise mit Hilfe zweier entsprechend dem angestrebten
Streckverhaltnis verschieden schnellaufender Walzen durchfiihren und das
Querstrecken mit Hife eines entsprechenden Kluppenrahmens. Die
Langsstreckverhéltnisse liegen im Bereich von 5,0 bis 9, vorzugsweise 5,5 bis
8,5. Die Querstreckverhaltnisse liegen im Bereich von 5,0 bis 9,0,

vorzugsweise 6,5 bis 9,0.

An die biaxiale Streckung der Folie schlieft sich ihre Thermofixierung
(Warmebehandlung) an, wobei die Folie etwa 0,1 bis 20s lang bei einer
Temperatur von 60 bis 160 °C gehalten wird. AnschlieRend wird die Folie in

ublicher Weise mit einer Aufwickeleinrichtung aufgewickelt.

Es hat sich als besonders ginstig erwiesen, die Abzugswaize oder -walzen,
durch die die ausgeprefte Folie abgekihit und verfestigt wird, durch einen
Heiz- und Kihlkreislauf bei einer Temperatur von 10 bis 100 °C, vorzugsweise
20 bis 70 °C, zu halten.

Die Temperaturen, bei denen Léngs- und Querstreckung durchgefiihrt werden,
kénnen in einem relativ groRen Bereich variieren und richten sich nach den ge-

wiinschten Eigenschaften der Folie. im allgemeinen wird die Langsstreckung

PCT/EP99/05910
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bei 80 bis 150 °C und die Querstreckung vorzugsweise bei 120 bis 170 °C
durchgefihrt.

Bevorzugt wird/werden nach der biaxialen Streckung eine oder beide Ober-
flache/n der Folie nach einer der bekannten Methoden corona- oder flamm-
behandelt. Die Behandlungsintensitét liegt im allgemeinen im Bereich von 36

bis 50 mN/m, vorzugsweise 38 bis 45 mN/m.

Bei der Coronabehandiung wird zweckmaéRigerweise so vorgegangen, dafR die
Folie zwischen zwei als Elektroden dienenden Leiterelementen hindurchgefihrt
wird, wobei zwischen den Elektroden eine so hohe Spannung, meist Wechsel-
spannung (etwa 5 bis 20 kV und 5 bis 30 kHz), angelegt ist, da® Spruh- oder
Coronaentladungen  stattfinden  kénnen.  Durch die Spriuh- oder
Coronaentladung wird die Luft oberhalb der Folienoberflache ionisiert und
reagiert mit den Molekillen der Folienoberflache, so daR polare Einlagerungen

in der im wesentlichen unpolaren Polymermatrix entstehen.

Fiir eine Flammbehandlung mit polarisierter Flamme (vgl. US-A-4,622,237)
wird eine elektrische Gleichspannung zwischen einem Brenner (negativer Pol)
und einer Kihiwalze angelegt. Die Hoéhe der angelegten Spannung betragt
swischen 400 und 3 000V, vorzugsweise liegt sie im Bereich von 500 bis
2 000 V. Durch die angelegte Spannung erhalten die ionisierten Atome eine
erhohte Beschleunigung und treffen mit gréRerer kinetischer Energie auf die
Polymeroberflache.  Die  chemischen Bindungen innerhalb  des
Polymermolekills werden leichter aufgebrochen, und die Radikalbildung geht
schneller vonstatten. Die thermische Belastung des Polymeren ist hierbei
weitaus geringer als bei der Standardflammbehandiung, und es kdnnen Folien
erhalten werden, bei denen die Siegeleigenschaften der behandelten Seite

sogar besser sind als diejenigen der nicht behandelten Seite.
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Die erfindungsgemaRe Mehrschichtfolie zeichnet sich durch ihre gute Barriere
gegeniiber Wasserdampf aus. Es wurde gefunden, daB die Einarbeitung von
Wachs in der Zwischenschicht vorteilhaft gegeniiber einer Rezepturierung der
Basisschicht mit Wachs als auch vorteilhaft gegeniiber einer synergistischen
Kombination von Harz und Wachs in der Basisschicht ist. Zum einen kann mit
einer vergleichsweise geringen Absolutmenge an Wachs eine hervorragende
Barriereverbesserung erzielt werden. Zum anderen ist die Folie auRerordentlich
kostengiinstig herzustellen. Die Barrierewerte kénnen besonders flexibel Gber
die Konzentration und die Dicke der Zwischenschicht eingestellt werden. Dies

erméglicht eine besonders hohe Flexibilitat gegeniiber Kundenwiinschen.

Uberraschenderweise genigt die ausschlieBliche Rezepturierung der
Zwischenschicht mit Wachs, um eine gute Barriere zu erzielen. Es wurde
gefunden, daf zusatzliche Mengen an Harz in der Zwischenschicht keine
weitere Verbesserung der Barriere bewirken. Dies ist um so tiberraschender als
gleichzeitig mit den Untersuchungen zu dieser Anmeldung festgestellt wurde,
daR die Kombination von Wachs und Harz in der Basisschicht synergistisch
zusammenwirkt. Diese Ergebnisse legen die Vermutung nahe, dafl die
Wirkungsmechanismen des Wachses in der Zwischenschicht andere sind als in
der Basisschicht einer orientierten Folie, wenn gleich auch heute noch nicht
wirklich verstanden ist worauf die barriereverbessernde Wirkung des Wachses
beruht.

Uberraschenderweise miissen weder der Basisschicht noch der Deckschicht
susitzlich die Additive wie Kohlenwasserstoffharze oder Wachse zugesetzt

werden, um die gewinschten Barriereeigenschaften sicherzustelien.

PCT/EP99/05910
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Des weiteren wurde festgestellt, daR andere winschenswerte Gebrauchs-
eigenschaften der Folie durch das Wachs in der Zwischenschicht nicht
beeintrichtigt werden. Die Folie zeichnet sich neben der verbesserten Barriere
auch durch eine gute Transparenz, einen hohen Glanz und durch gute

Siegeleigenschaften aus.

Von groRer Bedeutung ist die Erfindung bei vakuolenhaltigen Folien. Bei
diesem Folientyp konnen die relativ geringen Wachsmengen gemafR der
Erfindung trotz der vakuolenhaltigen Basisschicht eine (berraschend gute
Barrierewirkung entfalten. Herkémmliche vakuolenhaltige Folien, deren
Basisschicht mit Wachs versetzt wurde, benétigen gegeniiber transparenten
Folien erheblich groRere Wachsmenge. Vermutlich erzeugen die Vakuolen eine

innere Oberflache, zu der das Wachs migriert.

Die Erfindung wird durch die nachfolgenden Beispiele naher erlautert.

Beispiel 1

Es wurde durch Coextrusion der jeweiligen Rohstoffmischungen und
anschlicRende stufenweise Orientierung in Langs- und Querrichtung eine
transparente fiinfschichtige Folie mit symmetrischem Aufbau DZBZD mit einer
Gesamtdicke von 20 pm hergestelit. Die Deckschichten D hatten eine Dicke von
jeweils 0,6 um, die Zwischenschichten Z hatten jeweils eine Dicke von 1,5um.
Der rechnerische Gehalt an Wachs bezogen auf das Gesamtgewicht der Folie
betrug 1 Gew.-%. Der Wachsgehalt bezogen auf das Gesamtgewicht der Folie
wird berechnet aus dem Wachsgehalt in der Rohstoffmischung der
Zwischenschicht und der Dicke der Zwischenschicht und der Gesamtdicke der

Folie.

PCT/EP99/05910
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Rohstoffmischung der Basisschicht B:

09,85 Gew.-%

0,15 Gew.-%

hochisotaktisches  Propylenhomopolymer mit  einem
Schmelzpunkt von 166 °C und einem SchmelzfluBindex von
3,4 g/10min, wobei der n-heptanunlosiiche Anteil einen
Kettenisotaxie-Index von 98 % hatte
N,N-bis-ethoxyalkylamin (Antistatikum)

Rohstoffmischung der Zwischenschichten Z:

93,0 Gew.-%

7,0 Gew.-%

isotaktisches Polypropylen der Firma Solvay mit dem Mar-
kennamen ®PHP 405
Polyethylenwachs mit einem mittleren Molekulargewicht Mn

von 500 und Molekulargewichtsverteilung Mw/Mn von 1,08

Rohstoffmischung der Deckschichten D:

ca. 74 Gew.-%

ca. 25 Gew.-%

0,33 Gew.-%

1,20 Gew.-%

statistisches Ethylen-Propylen-Copolymeres mit einem C.-
Gehalt von 4,5 Gew.-%

statistisches  Ethylen-Propylen-Butylen-Terpolymer mit
einem Ethylengehalt von 3 Gew.-% und einem
Butylengehalt von 7 Gew.-% (Rest Propylen)

SiO, als Antiblockmittel mit einer mittleren Teilchengrofie
von 2 ym

Polydimethylsiloxan mit einer Viskositét von 30 000 mm?/s

Die Herstellungsbedingungen in den einzelnen Verfahrensschritten waren:

Extrusion:

Temperaturen Basisschicht: 260 °C
Deckschichten: 240 °C
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Zwischenschicht:  260°C

Temperatur der Abzugswalze: 20 °C
Langsstreckung:  Temperatur: 110 °C
Langsstreckverhéltnis: 55
Querstreckung: Temperatur: 160 °C
Querstreckverhéltnis: 9
Fixierung: Temperatur: 140 °C
Konvergenz: 20 %

Bei dem Querstreckverhaltnis | = 9 handelt es sich um einen Effektivwert. Dieser
Effektivwert berechnet sich aus der Endfolienbreite B, reduziert um die zweifache
Saumstreifenbreite b, dividiert durch die Breite der langsgestreckten Folie C,

ebenfalls um die zweifache Saumstreifenbreite b reduziert.

Beispiel 2

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 1 beschrieben hergestellt. Die
Rohstoffmischung der Zwischenschicht enthielt jetzt 10 Gew.-% des gleichen
Wachses, entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie von ca. 1,5 Gew.-%. Die tibrige Zusammensetzung und

die Herstellbedingungen wurden gegentiber Beispiel 1 nicht geandert.

Beispiel 3

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 1 beschrieben hergestelit. Die
Rohstoffmischung der Zwischenschicht enthielt jetzt 13,3 Gew.-% des gleichen
Wachses, entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie von ca. 2 Gew.-%. Die librige Zusammensetzung und

die Herstellbedingungen wurden gegeniiber Beispiel 1 nicht geandert.
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Beispiel 4

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 1 beschrieben hergestellt. Die
Rohstoffmischung der Zwischenschicht enthielt jetzt 13,3 Gew.-% des gleichen
Wachses. Die Dicke der Zwischenschicht betrug jetzt jeweils 3um. Entsprechend
betrug der rechnerische Gesamtgehalt an Wachs, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie ca. 4 Gew.-%. Die tbrige Zusammensetzung und die

Herstellbedingungen wurden gegeniiber Beispiel 1 nicht geadndert.

Beispiel 5

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 1 beschrieben hergestellt. Die
Rohstoffmischung der Zwischenschicht enthielt jetzt 20 Gew.-% des gleichen
Wachses, entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie von ca. 3,0 Gew.-%. Die librige Zusammensetzung und

die Herstellbedingungen wurden gegentiber Beispiel 1 nicht geéndert.

Beispiel 6

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 4 beschrieben hergestellt. Die
Rohstoffmischung der Zwischenschicht enthielt jetzt 20 Gew.-% des gleichen
Wachses, entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie von ca. 6,0 Gew.-%. Die librige Zusammensetzung und

die Herstellbedingungen wurden gegenuber Beispiel 4 nicht geéndert.

Beispiel 7

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 1 beschrieben hergestellt. Die
Rohstoffmischung der Zwischenschicht enthielt jetzt 27 Gew.-% des gleichen
Wachses, entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie von ca. 4,0 Gew.-%. Die ibrige Zusammensetzung und

die Herstellbedingungen wurden gegenuber Beispiel 1 nicht geéndert.

PCT/EP99/05910
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Beispiel 8

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 1 beschrieben hergestelit. Die
Rohstoffmischung der Basisschicht enthielt jetzt zusatzlich 10 Gew.-% eines
Kohlenwasserstoffharzes. Die  Ubrige  Zusammensetzung und die

Herstellbedingungen wurden gegentiber Beispiel 1 nicht geandert.

Beispiel 9

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 1 beschrieben hergestelit. Die
Rohstoffmischung der Basisschicht enthielt jetzt zusatzlich 5 Gew.-% eines
Kohlenwasserstoffharzes. Die  Ubrige  Zusammensetzung und die

Herstellbedingungen wurden gegenuber Beispiel 1 nicht geandert.

Vergleichsbeispiel 1

Es wurde eine Folie wie in Beispiel 1 beschrieben hergestellt. Im Unterschied zu
Beispiel 1 enthielt die Folie jetzt keine Zwischenschicht und weder in der Basis-
noch in der Deckschicht ein Polyethylenwachs. Die ubrige Zusammensetzung

und die Herstellbedingungen wurden gegentiber Beispiel 1 nicht gedndert.

Vergleichsbeispiel 2

Es wurde eine Folie wie in Vergleichsbeispiel 1 beschrieben hergestellt. Die
Rohstoffmischung der Basisschicht enthielt jetzt Kohlenwasserstoffharz
entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie von 5,0 Gew.-%. Die tibrige Zusammensetzung und die

Herstellbedingungen wurden gegenuber Vergleichsbeispiel 1 nicht geandert.

Vergleichsbeispiel 3
Es wurde eine Folie wie in Vergleichsbeispiel 1 beschrieben hergestelit. Die

Rohstoffmischung der Basisschicht enthielt jetzt Kohlenwasserstoffharz

PCT/EP99/05910
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entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie von 8,0 Gew.-%. Die tbrige Zusammensetzung und die

Herstellbedingungen wurden gegeniber Vergleichsbeispiel 1 nicht geéndert.

Vergleichsbeispiel 4

Es wurde eine Folie wie in Vergleichsbeispiel 1 beschrieben hergestelit. Die
Rohstoffmischung der Basisschicht enthielt jetzt Kohlenwasserstoffharz
entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie von 10,0 Gew.-%. Die ibrige Zusammensetzung und

die Herstellbedingungen wurden gegeniber Vergleichsbeispiel 1 nicht gedndert.

Vergleichsbeispiel 5

Es wurde eine Folie wie in Vergleichsbeispiel 1 beschrieben hergestelit. Die
Rohstoffmischung der Basisschicht enthielt jetzt das gleiche Polyethylenwachs
wie in Beispiel 1 beschrieben entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt
an Wachs, bezogen auf das Gesamtgewicht der Folie von 1,0 Gew.-%. Die Folie
enthielt kein Kohlenwasserstoffharz. Die lbrige Zusammensetzung und die

Herstellbedingungen wurden gegenuber Vergleichsbeispiel 1 nicht geéndert.

Vergleichsheispiel 6

Es wurde eine Folie wie in Vergleichsbeispiel 5 beschrieben hergestelit. Die
Rohstoffmischung der Basisschicht enthielt jetzt das gleiche Polyethylenwachs
entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie von 2,0 Gew.-%. Die tbrige Zusammensetzung und die

Herstellbedingungen wurden gegentiber Vergleichsbeispiel 5 nicht gedndert.

Vergleichsbeispiel 7
Es wurde eine Folie wie in Vergleichsbeispiel 5 beschrieben hergestellt. Die

Rohstoffmischung der Basisschicht enthielt jetzt das gleiche Polyethylenwachs
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entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das
Gesamtgewicht der Folie von 3,0 Gew.-%. Die Ubrige Zusammensetzung und die

Herstellbedingungen wurden gegeniber Vergleichsbeispiel 5 nicht geandert.

Vergleichsbeispiel 8

Es wurde eine Folie wie in Vergleichsbeispiel 5 beschrieben hergestelit. Die
Rohstoffmischung der Basisschicht enthielt jetzt das gleiche Polyethylenwachs
entsprechend einem rechnerischen Gesamtgehalt, bezogen auf das

Gesamtgewicht der Folie von 4,0 Gew.-%. Die Ubrige Zusammensetzung und die

Herstellbedingungen wurden gegentiber Vergleichsbeispiel 5 nicht geandert.

Zur Charakterisierung der Rohstoffe und der Folien wurden die folgenden Mel-
methoden benutzt:

SchmelzfluRindex
Der SchmelzfluRindex wurde nach DIN 53 735 bei 21,6 N Belastung und 230 °C

gemessen.

Schmelzpunkt

DSC-Messung, Maximum der Schmelzkurve, Aufheizgeschwindigkeit 20 °C/min.

Wasserdampf- und Sauerstoffdurchlassigkeit

Die Wasserdampfdurchlassigkeit wird gemag DIN 53 122 Teil 2 bestimmt.

Oberflachenspannung
Die Oberflichenspannung wurde mittels der sogenannten Tintenmethode (DIN
53 364) bestimmt.
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Molekulargewichtsbestimmung

Die mittleren Molmassen Mw und Mn und die mittlere Molmassen-Dispersitéat
Mw/Mn wurden in Anlehnung an DIN 55672, Teil 1, mittels
Gelpermeationschromatographie bestimmt. Anstelle von THF wurde als
Elutionsmittel Orthodichlorbenzol verwendet. Da die zu untersuchenden
olefinischen Polymeren bei Raumtemperatur nicht l6slich sind, wird die gesamte

Messung bei erhéhter Temperatur (»135 °C) durchgefihrt.

Isotaktischer Anteil

Der isotaktische Anteil des Homopolymeren kann in Naherung durch die
unlésliche Fraktion des Rohstoffes in n-Heptan charakterisiert werden.
Ublicherweise fiihrt man eine Soxlet-Extraktion mit siedendem n-Heptan durch,
wobei es zweckmabig ist das Soxlet anstelle von Granulat mit einem Prebling zu
befiillen. Die Dicke des Preblings sollte hierbei 500 Mikrometer nicht Ubersteigen.
Fur die quantitative Erfassung des n-heptan unigslichen Anteils des Homo-
polymeren ist es von entscheidender Bedeutung, eine ausreichende Extraktions-

zeit von 8 bis 24 Stunden sicherzustellen.

Die operationelle Definition des isotaktischen Anteils PP, in Prozent ist gegeben
durch das Verhaltnis der Gewichte der getrockneten n-heptanunigslichen Frak-

tion zur Einwaage:
PP,, = 100x (n-heptanuniésliche Fraktion/Einwaage)
Eine Analyse des getrockneten n-Heptan-Extraktes zeigt, dab dieser in der Regel

nicht aus reinem ataktischen Propylenhomopolymeren besteht. Bei der Extrak-

tion werden auch aliphatische und olefinische Oligomere, insbesondere isotakti-

PCT/EP99/05910
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sche Oligomere sowie auch mégliche Zusatzstoffe wie z. B. hydrierte Kohlen-

wasserstoffharze und Wachs, miterfabt.

Kettenisotaxie-Index

Der oben definierte isotaktische Anteil PP, bestimmt als n-heptan unléslicher
Anteil ist fur die Charakterisierung der Kettenisotaxie des Homopolymeren nicht
ausreichend. Es erweist sich als sinnvoll, den Kettenisotaxie-Index II des
Homopolymeren mittels hochaufiésender 3C-NMR-Spektroskopie zu bestimmen,
wobei als NMR-Probe nicht der Originalrohstoff, sondemn dessern
n-heptanunlésliche Fraktion zu wahlen ist. Zur Charakterisierung der Isotaxie von
Polymerketten benutzt man in der Praxis meist den 3C-NMR-spektroskopischen

Triaden-Isotaxie-index Il (Triaden).

Bestimmung des triadenbezogenen Kettenisotaxie-index |l (Triaden)

Die Bestimmung des Kettenisotaxie-Index I (Triaden) des n-heptanunidslichen
Anteils des Homopolymeren sowie der Folie wird aus dessen bzw. deren "C-
NMR-Spektrum bestimmt. Man vergleicht die Intensitaten von Triaden-Signalen,
welche aus den Methylgruppen mit unterschiedlichen lokalen Umgebungen

resultieren.

Hinsichtlich der Auswertung des ®C-NMR-Spektrums sind zwei Falle zu unter-

scheiden:

A) Der untersuchte Rohstoff ist ein Propylenhomopolymer ohne statistischen
C,-Gehalt.

B) Der untersuchte Rohstoff ist ein Propylenhomopolymer mit einem gerin-

gen statistischen C,-Gehalt, im folgenden C,-C,-Copolymer genannt.

PCT/EP99/05910
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Fall A:

Der Kettenisotaxie-Index des Homopolymeren wird aus dessen 3C-NMR-Spek-
trum bestimmt. Man vergleicht die Intensitaten von Signalen, welche aus den
Methylgruppen mit unterschiedlicher Umgebung resultieren. Im "*C-NMR-Spek-
trum eines Homopolymeren treten im wesentlichen drei Gruppen von Signalen,

sogenannte Triaden, auf.

1. Bei einer chemischen Verschiebung von etwa 21 bis 22 ppm tritt die "mm-
Triade" auf, welche den Methylgruppen mit links und rechts unmittelbar

benachbarten Methylgruppen zugeordnet wird.

2. Bei einer chemischen Verschiebung von etwa 20,2 bis 21 ppm tritt die
"mr-Triade” auf, welche den Methylgruppen mit links oder rechts unmittel-

bar benachbarten Methylgruppen zugeordnet wird.

3. Bei einer chemischen Verschiebung von etwa 19,3 bis 20 ppm tritt die "rr-
Triade" auf, welche den Methylgruppen ohne unmittelbar benachbarte

Methylgruppen zugeordnet wird.

Die Intensitaten der zugeordneten Signalgruppen werden als Integral der Signale

bestimmt. Der Kettenisotaxie-Index ist wie folgt definiert:

. Jmm + 0!5 er
1l Triaden = T+ T+ Jn e 100

worin J,.., J,, und J, die Integrale der zugeordneten Signalgruppen bedeuten.
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Fall B:

Im “C-NMR Spektrums eines Ethylen-Propylen-Copolmeren liegt die chemische
Verschiebung der interessierenden Methylgruppen im Bereich 19 bis 22 ppm.
Das Spektrum der Methylgruppen kann in drei Blocke unterteilt werden. in diesen
Blocken erscheinen die CH,-Gruppen in triadischen Sequenzen, deren

Zuordnung zu den lokalen Umgebungen im folgenden naher erlautert wird:
Block 1:

CH,-Gruppen in der PPP-Sequenz (mm-Triade)

Block 2:

CH,-Gruppen in der PPP-Sequenz (mr oder rm-Triaden)

c C
b
.c-c-C-C-C-C-

|
C

und CHy-Gruppen in der EPP-Sequenz (m-Kette):
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Cc C

b
.C-C-C-C-C-C-

Block 3
CH,-Gruppen in der PPP-Sequenz (rr-Triaden):
C
-C-C-C-C-C-C-
C C
CH,-Gruppen in einer EPP-Sequenz (r-Kette):
C
-C-C-C-C-C-C-
C

CH,-Gruppen in einer EPE-Sequenz:

c
-C-C-C-C-C-C-

PCT/EP99/05910

Bei der Bestimmung des triadenbezogenen Kettenisotaxie-Index Il (Triaden) des

n-heptanunléslichen Anteils eines Ethylen-Propylen-Copolymers werden nur

PPPTriaden in Betracht gezogen, d. h. nur solche Propylen-Einheiten, die zwi-

schen zwei benachbarten Propylen-Einheiten

EP-B-0 115 940, Seite 3, Zeilen 48 und 49).

(sieche auch
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Die Definition des Triaden-Isotaxie-Index eines Ethylen-Propylen-Copolymeren

lautet:

Il (Triaden) = 100X(J ! Jppp)
Berechnung des Kettenisotaxie-Index eines Ethylen-Propylen-Copolymers:
1. J_. ist gegeben durch das Peakintegral von Block 1.

2. Berechne das Integral (Jgesar) aller Methylgruppenpeaks in den Blécken 1,
2 und 3.

3. Durch einfache Betrachtungen labt sich zeigen, dab Jppp=dgesami-Jepp-Jere-

Probenvorbereitung und Messung:

60 bis 100 mg Polypropylen werden in 10 mm-NMR-R&hrchen eingewogen und
Hexachlorbutadien und Tetrachlorethan in einem Mischungsverhaltnis von etwa
1,5:1 zugegeben, bis eine Fiillhdhe von ca. 45 mm erreicht ist. Die Suspension
wird so lange (in der Regel ca. eine Stunde) bei ca. 140 °C aufoewahrt, bis eine
homogene Lésung entstanden ist. Um den Losevorgang zu beschleunigen, wird

die Probe von Zeit zu Zeit mit einem Glasstab gerthrt.

Die Aufnahme des *C-NMR-Spektrums erfolgt bei erhohter Temperatur (in der
Regel 365 K) unter Standardmefbedingungen (halbquantitativ).

Referenzen:

W.O. Crain, Jr., A. Zambelli, and J.D. Roberts, Macromolecules, 4,330 (1971)
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A. Zambelii, G. Gatti, C. Sacchi, W.O. Crain, Jr., and J.D. Roberts, Macromolecu-
les, 4,475 (1971)

s C.J. Carman and C.E. Wilkes, Rubber Chem. Technol. 44,781 (1971)
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Patentanspriiche

1. Mehrschichtige biaxial orientierte Polypropylenfolie aus einer
Basisschicht und mindestens einer siegelfahigen Deckschicht und mindestens
einer Zwischenschicht gemaR einem Schichtaufbau BZD, welche in ihrer
Zwischenschicht Wachs enthalt, dadurch gekennzeichnet, dall die Zwischen-
schicht ein Wachs mit einem mittleren Molekulargewicht Mn von 200 bis 1200
enthalt.

2. Polypropylenfolie gemaR Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dal die
Zwischenschicht Wachs in einer Menge von 3 bis 40 Gew.-%, vorzugsweise 5

bis 30 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Zwischenschicht, enthait.

3. Polypropylenfolie gemal Anspruch 1 und/oder 2 dadurch gekenn-
zeichnet, dal® das Wachs ein Polyethylenwachs mit Mw/Mn von 1 bis 2 ist.

4. Polypropylenfolie gemaR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 3,
dadurch gekennzeichnet, dal® das Wachs ein makrokristallines Paraffin

(Paraffinwachs) oder ein mikrokristallines Paraffin (Mikrowachs) ist.

5. Polypropylenfolie gemaR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 4,
dadurch gekennzeichnet, dal die Zwischenschicht 0,2 bis 10 um, vorzugsweise
0,4 bis 5 um, dick ist.

6. Polypropylenfolie gemaR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 5,
dadurch gekennzeichnet, dal die Zwischenschicht ein hochisotaktisches
Propylenhomopolymer mit einem mittels 3C.NMR-Spektroskopie bestimmten
Kettenisotaxie-Index des n-heptanunléslichen Anteils von mindestens 95 %,

vorzugsweise 96 bis 99 % enthalt.



10

15

20

25

WO 00/09329

-41-

7. Polypropylenfolie gemaR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 6,
dadurch gekennzeichnet, dal sie beidseitig eine siegelfahige Deckschicht aus

olefinischen Polymeren aufweist.

8. Polypropylenfolie gemaR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 7,
dadurch gekennzeichnet, daR beidseitige wachshaltige Zwischenschicht/en aus
olefinischen Polymeren, vorzugsweise Propylenhomopolymer, zwischen der

Basis- und den Deckschicht/en angebracht sind.

9. Polypropylenfolie geméaR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 8,

dadurch gekennzeichnet, da® sie eine matte Deckschicht aufweist.

10. Polypropylenfolie gemag einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 9,
dadurch gekennzeichnet, dal die Basisschicht ein hochisotaktisches
Propylenhomopolymer mit einem mittels 3C-NMR-Spektroskopie bestimmten
Kettenisotaxie-Index des n-heptanuniéslichen Anteils von mindestens 95 %,

vorzugsweise 96 bis 99 % enthailt.

11. Polypropylenfolie gemaR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis
10, dadurch gekennzeichnet, daf die Basisschicht Kohlenwasserstoffharz in
einer Menge von 1 bis 20 Gew.-% , bezogen auf das Gewicht der Basisschicht
enthalt.

12. Polypropylenfolie gema® einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis
11, dadurch gekennzeichnet, dafl die Basisschicht Antistatikum, vorzugsweise

tertiéres aliphatisches Amin, enthélt.
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13. Polypropylenfolie gema® einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis

12, dadurch gekennzeichnet, daB die Folie transparent und 4 bis 80 um dick ist.

14. Polypropylenfolie gemaR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis
12, dadurch gekennzeichnet, daR die Folie opak und /oder weil ist und eine

Lichtdurchlsssigkeit von héchstens 70% aufweist.

15. Polypropylenfolie gemal Anspruch 14, dadurch gekennzeichnet, dal

die Folie eine vakuolenfreie Zwischenschicht aufweist.

16. Polypropylenfolie gemaR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis
15, dadurch gekennzeichnet, daB die Deckschicht/en Gleitmittel, vorzugsweise

Polydimethyisiloxan, und Antiblockmittel, vorzugsweise SiO,, enthalt/enthalten.

17. Polypropylenfolie gemal einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis
16, dadurch gekennzeichnet, da alle Schichten der Folie Neutralisationsmittel

und Stabilisator enthalten.

18. Verfahren zur Herstellung einer Polypropylenfolie gemai Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet, dal die Orientierung in Langsrichtung mit einem
Langsstreckverhaltnis von 5:1 bis 9:1 und in Querrichtung mit einem Querstreck-

verhaltnis von 5:1 bis 10:1 erfolgt.
19. Verwendung der Polypropylenfolie gemaB einem oder mehreren

Anspriichen 1 bis 17 als Verpackungsfolie, vorzugsweise Zigaretteneinschlags-

folie.
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