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Som emballeringsmateriale kan anvendes varmfor-
seglbare, i det mindste monoaksialt orienterede fler-
lagsfolier, der bestdr af et basislag af en propylen-
polymer og mindst &t forseglbart lag ud fra en kombina-
tion af
a) 66,5 til 94,5 vagtprocent lineart, statistisk ethylen-

copolymerisat med lav densitet (LLDPE),

b) 5 til 30 vagtprocent lavmolekylar, med LLDPE foreneliq
harpiks bortset fra en lavmolekylar harpiks ud fra
a~-olefiner med hgjst 3 carbonatomer,

¢) 0,3 til 2 vagtprocent af en blanding af en polyethylen-
voks og en oxazolinvoks,

ay 0,2 til 1,5 vagtprocent polydiorganosiloxan og

e) eventuelt gangse additiver og hjalpestoffer,

hvorhos summen af a) til d) altid skal vare 100 vagtprocent.

Flerlagsfolien udviser en god optik og maskinbear-
bejdelighed.
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Den foreliggende opfindelse angdr varmforsegl-
bare, orienterede polyolefin-flerlagsfolier, der isear
er egnet som indpakningsfolier.

Flerlagsfolier ud fra polyolefiner, is@r ud fra
et polypropylenbasislag og et vérmfofseglbart lag ud
fra polyethylen eller polyethylencopolymerisater, er
allerede kendt.

S&dledes er der i DE-AS nri 2.351.923 og i EP-OS nr.
002606 beskrevet varmforsegldygtige orienterede fler-
lagsfolier ud fra en polypropylenfolie og et varmforsegl-
bart lag ud fra en linezr polyethylencopolymer med lav
densitet. Disse flerlagsfolier skal udmarke sig ved et
optisk fejlfrit udseende med hensyn til forseglingssgm-
mene. Desuden kan de fremstil¥es ved coekstrudering, hvor-
ved der kan opnds et bredere forseglingsomrade. Disse
flerlagsfolier er imidlertid wegnettil emballageformal,
da de ikke blot udviser en fuldstandig ubrugelig frik-
tionsadferd pd de automatiske indpakningsmaskiner men
ogs8, hvilket er endnu mere ufordelagtigt, hurtigt f@rer
til optisk ringe emballager pa grund af deres alt for
darlige ridsefasthed.

Formilet med opfindelsen er derfor at tilveje-
bringe flerlagsfolier, iser indpakningsfolier, som ikke
blot udviser en lav forseglingstemperatur og haj
forseglingsstyrke men ogsa en sérdeles god optik og
maskinbearbejdelighed pa gazngse emballeringsmaskiner af
forskellige typer.

Ifplge opfindelsen opfyldes dette formdl ved
tilvejebringelse af en varmforseglbar, i det mindste
monoaksialt orienteret flerlagsfolie, der bestdr af en
folie ud fra en propylenpolymer som basislag og i det
mindste &t forseglbart lag ud fra en kombination af
a) 66,5 til 94,5 vagtprocent, fortrinsvis 78 til 89,1 vagt-

procent, af et statistisk, lineart ethylencopolymerisat
med lav densitet (LLDPE),
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b) 5 til 30 vagtprocent, fortrinsvis 10 til 20 vagt-
procent, af en lavmolekylar, med LLDPE forenelig
harpiks med undtagelse af en lavmolekylar harpiks
ud fra a~olefiner med hgjst 3 carbonatomer, sasom
lavmolekylar polyethylen eller polypropylen,

c) 0,3 til 2 vaatprocent., fortrinsvis 0,5 til 1 vagtpro-
cent, af en blandina ud fra en polyethvlenvoks og en
oxazolinvoks,

d) 0,2 til 1,5 vagtprocent, fortrinsvis 0,4 til 1 vagt-
procent, polydiorganosiloxan og

e) eventuelt gangse additiver og hjzlpestoffer, hvorhos
summen af a) til d) altid skal give 100 vagtprocent.

Basislaget i den her omhandlede forseglbare fler-
lagsfolie bestdr af en propylenpolymer, som indeholder
hg¢jst 10 vagtprocent af en yderligere B-olefin med hgjst

8 carbonatomer, fortrinsvis ethylen. Der anvendes fortrins-

vis en .isotaktisk polypropylen med en densitet pad 0,9

til 0,91 g/cm3 og et smelteindeks pa 1 til 4 g/10 minutter

ved 230°c/21,6 N Gfplge DIN 53 735).

Hovedbestanddelen (a) i det forseglbare lag
er en linear statistisk ethylencopolymer med lav densi-
tet (LLDPE), der er opbygget af ethylen og hgjst 12 mol-
procent, fortrinsvis 2 til 8 molprocent, mindst é&n yder-
ligere a-olefin med 3 til 10 carbonatomer, fortrinsvis
propylen, buten-1, penten, hexen, octen, nonen, decen
og/eller 4—methylpehten-l, isar l-buten, hexen eller oc-
ten. Copolymerisationen sker ved polymerisationsbetingel-
ser, ved hvilke der normalt f£&s polyethylen med hgjere
densitet, dvs. ved lave tryk og temperaturer i narvarelse

~af organometalliske katalysatorer. Fremgangsmader til frem-
 stilling af lineare ethylehcopolymerisater med lav densi-

tet er beskrevet i US patentskrifterne nr. 3.645.992

og nr. 4.011.382. Ethylencopblymerisaterne, som anvendes
ifglge opfindelsen, skal have en densitet under 0,94 g/cm3,
fortrinsvis en densitet p& 0,900 til 0,925 g/cm3, is®r pa
0,903 til 0,915 g/cm>.
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Som lavmolekylzre, med LLDPE forenelige harpik-
ser kan der anvendes naturlige eller syntetiske har-
pikser med et blgdggringspunkt pd 60 til 180°¢c, fortrins-
vis 80 til 100°c. Forenelige harpikser er sadanne, som
kan tilblandes forseglingslagsmaterialet i en koncentra-
tion op til 30 vagtprocent, uden at der indtrader en for-
ringelse af de optiske egenskaber hos folien. Hertil kan der
anvendes kolophonium, dammaraharpikser, terpentinharpik-
ser, carbonhydridharpikser, ketonharpikser, phenolharpik-
ser, chlorerede aliphatiske eller aromatiske carbonhydrid-
harpikser. Disse harpikser er beskrevet i Ullmanns Encyclo-
pddie der technischen Chemie, bind 12, 1976, side 525 til
555.

Eksempler p& naturlige harpikser er kolophonium
og dammaraharpikser, hvor fgrstnavnte udvindes ved fra-
destillation af terpentinolie fra harpikserne fra fyr
eller trastubbe. Herved forstas ogséd kolophoniumestere
samt modificeret koloPhonium, sdsom dehydrogeneret, hydro-
generet eller fraktioneret kolophonium. '

Dammaraharpikser er ligeledes naturlige harplkser,
der udggr farvelgse til gule stoffer, som ligeledes udvin-
des ved levende harpiksdannelse.

Som carbonhydridharpikser betegnes polymerisater
ud fra carbon og hydrogen, som udvindes ved kultjeredestil-
lation ved krakningsprocesser af naphtha-eller gasolie
ud fra koksvarksgas eller ud fra terpentinolie. Typiske
eksempler p& s&danne harpikser er cumeronharpikser, jord-
olieharpikser, terpenharpikser, styrenharpikser og cyclo-
pentadienharpikser. Ved cumeronharpikser forstds carbonhy-
dridharpikser, der fds ud fra koksvarksgas eller ved poly-
merisation af harpiksdannere, sésom de forekommer i sten-
kulstjeredestillationer, hvorved der udvindes modifice-
rede cumeronharpikser ved copolymerisation med phenol.

Ved krakning af naphtha- eller gasolie f&s réstof-
basen, ud fra hvilken jordolieharpikserne udvindes. Harpiks-
dannende forbindelser er blandt andet buten, butadien, pen-
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ten, piperylen, isopren, cyclopentadien, dicyclopentadi-
en, alkylbenzener, methyldicyclopentadien, methylindeh,
naphthalenstyrolinden, vinyltoluen og methylstyren.

Homopolymerer med ringe molekylvagt af styren
og yderligere copolymere sadsom a-methylstyren, vinyltolu-
en og butadien er ligeledes egnet som lavmolekylazre harpikser.

Cyclopentadienharpikserne hidrgrer fra stenkuls-
tjaredestillater og fraskilte jordoliegasser. Polymerisa-
terne fas ved, at de umattede forbindelser over langere
tidsrum udszttes for hgje temperaturer.

Terpenharpikserne udvindes ved polymerisation af
terpener, sisom af B-pinen, a-pinen, dipenten, limonen,
myren, bormylen, camphen og lignende terpener. '

De chlorerede aliphatiske eller aromatiske carbon-
hydrider indeholder almindeligvis 30 til 70 vagtprocent
chlor og er kendte under navnet chlorvoks eller udledes
af diphenylchlorid, terphenyl eller blandinger deraf.

De navnte carbonhydridharpikser kan ogsa anvendes
som modificerede produkter, hvorved det er muligt at
foretage ennmdificering ved copoiymérisation med specielle
monomere eller ved reaktion med yderligere polymerisater,
men isar ved en_hydfogenering eller en delhydrogenering
af de umattede bestanddele i harpikserne, sasom f.eks.
hydrogenerede polycycliske carbonhydridharpiksér pa basis
af cyclopentadien.

Egnede er desuden phenolharpikser, der fas ved
reaktion af phenoler og aldehyder. Foruden phenol kan
ogsd cresol, xylenol eller paraphenylphenol kondenseres
med formaldehyd, furfurylaldehyd eller acetaldehyd.

Som komponent c) indeholder det forseglbare lag
en blanding af en polyethylenvoks og en oxazolinvoks frem-
stillet ud fra stearinsyre og en aminoalkohol. Som. amino-
alkohol anvendeé der fortrinsvis trishydroxymethylamino-
methan. Begge blandingskomponenter kan anvendes inden for
et bredt blandingsomrdde, fortrinsvis i et blandingsforhold

pa 1l:1.
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Det forseglbare lag indeholder desuden polydiorga-
nosiloxaner eller blandinger deraf, som ved 25°C udviser
en kinematisk viskositet pa mindst 100 mmz/sekund. Egnede
polydiorganosiloxaner er polydialkylsiloxaner, polyalkyl-
phenylsiloxaner, olefinmodificerede.siloxanolier, poly-
ethermodificerede siloxanolier, olefin/polyethermodifice-
rede siliconolier, epoxymodificerede siliconolier og alko-
holmodificerede siliconolier. Polydialkylsiloxaner
med fortrinsvis 1 til 4 C-atomer i alkylgruppen, is&r
polydimethylsiloxan, er sarligt egnet. Polydiorganosil-
oxanerne skal fortrinsvis have en kinematisk viskositet
pd mindst lO5 mmz/sekund ved 250C, iser mindst 106 mmz/se—
kund.

En tilsztning til lagene af gangse additiver og
hjzlpestoffer, sisom f.eks. glidemidler, antibloknings-
midler og antistatika i gzngse mangder er ogsd mulig.
Siledes kan der anvendes umattede fedtsyreamider, maettede
fedtsyreamider, sdsom stearinsyreamid, erucasyreamid,
med polymeren i forseglingslaget uforenelige termoplas-
tiske polymerer, s&som polyamid-12, uorganiske afstands-
holdere, sésom SiO,, CaCO3, eller antistatiske forbindel-
ser, sé&som langkadede aliphatiske tertiare aminer, som
eventuelt kan vare enkelt umettet, f.eks. ethoxylerede
tertia@re aminer, sasom N,N-bis-(z-hydroxyethyl)(012_16)—
-alkylaminer.

De her omhandlede flerlagsfolier kan fremstilles
ifglge gangée fremgangsmadder som laminering, coating
eller smelte(co)ekstrusion, hvorved kombinationen, som
det forseglbare lag bestdr af, kan fremstilles ved
masterbatch, fortrinsvis dog ved direkte kompoundering.

De her omhandlede flerlagsfolier er i det mindste
monoaksialt orienteret. Folierne underkastes fortrisvis
en biaksial strakning, Lengdestrazkningen foretages i
denne forbindelse fortrinsvis i forholdet 5:1 til 7:1
og tvarstrakningen i forholdet 7:1 til 10:1.

De her omhandlede flerlagsfolier skal fortrinsvis have
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en tykkelse pa 20 til SO,Pm' hvorved det forseglbare
lag fqrtrinsvis har en tykkelse pa 0,8 til lem, iser
pa llpm.

De her omhandlede flerlagsfolier egner sig isar
som emballeringsmateriale, iszr som indpakningsfolie,
og kan til dette formal betrykkes og forsynesAmed aftrazks-
strimler. ’

I de fglgende eksempler anvendes der7f¢lgende
afprgvningsmetoder til bestemmelse af vardierne.

Uklarheden bestemmes ifglge ASTM D 1003-52.

Til bestemmelse af foliens klarhed og glans anvendes
der en fotoelektrisk glansmiler ifglge Dr. B. Lange, Berlin,
som bestir af en lavvoltsglgdelampe og en kondensor, som
belyser prgven i en vinkel pa 450, og et andet i en vinkel
pa 45° i forhold til mileplanet stdende ben med hulblande
og fotocelle. Der er tilsluttet et fint regulerbart viser-
instrument (mikroamperemeter), som desuden indeholder strgm-
forsyningen og spandingskonstantholderen for glgdelampen.
Glansen defineres som den i en vinkel pé 45° regulart
reflekterede lysandel i procent, beregnet pd basis af et
overfladeforsglvet spejl som 100%'s standard. Ved afprgv-
ning af glansen anbringes der pi glansmdleren en poleret
sort glasplade'som mellemstandard, fordi sglvspejlstandar-
den ikke er bestandig ved anlgbning pa grund af luftforure-
ning. Denne udviser ngjagtig 5% af glansen af en overflade-
forsglvet spejlglasplade. Glansmidlerens fotocelles
galvanometervisning indstilles derfor med et regule-
ringspotentiometer over sortglasmellemstandarden med det
formil at férh¢je skalainddelingens aflasningsngjagtighed.
Den folie, der skal afprgves, lagges pd tvars af bevagel-
sesretningen, i forhold til glansmidlerens optiske akse,
over matsort fotopapir plant under glansmdleren og males
pé& fem fejlfrie steder. Galvanometervisningen divideres
med 10, og middelvardien beregnes. En folies klarhed er
defineret ud fra den efter foliens passage to gange i en
vinkel pa 45°% tilbageblivende lysandel i procent, henfgrt
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til mileinstrumentets indstilling p& 100% uden prgvefolie.
Til dette formdl anbringes glansméleren uden prgvefolie
péen poleret hgjglansforkromet jernplade, og glansmidle-
rens fotocelles galvanometervisning indstilles ved hij=alp af

requleringspotentiometeret péd 100 skaladele. Af den folie, der

skal afprgves, udskeres der tvaers over banebredden i lang-
deretningen ved hjzlp af en metalskabelon fem prgvestrimler
(3 x 15 cm), og disse anbringes efter hinanden over to,
hver iser 9 mm hgje og 29,5 mm brede messinglister, der

er anbragt i en afstand pd 53 mm p& den forkromede jern-
plade, hvorpa glansmélerenmed &bning i bunden anbringes
ovenpd. P4 galvanometeret kan nu foliens klarhed aflases
direkte i procent. Enkeltvardiernes middelvardi angives.

Til bestemmelse af forseglingssgmmenes styrke
afprgves forseglingsstyrken ved lavt forseglingstryk.

I denne .forbindelse forstds der ved forseglingsstyrke

den kraft, der er ngdvendig for under definerede betingel-
ser (0,35 N/cmz, 0,5 sekunder og de i tabellen anfgrte
temperaturér) at adskille den fremstillede forseglings-
sgm. Forseglingsstyrken angives i Newton og refererer til
en 15 mm bred prgvestrimmel.

Til bestemmelse af ridsefastheden fastlagges den
under anvendelse af en Ulbricht-kugle.bestemte uklarhed.
Hertil méles en folies uklarhed fg¢r og efter ridsning.
Ridsningen sker ved hjelp af 40 g stgvfrit siliciumcarbid,
som inden for et defineret tidsrum strgs ud pad en med

45° i forhold til horisontalen bgjet folie.

Eksempel 1-4

Til fremstilling af varmforseglbare flerlagsfolier
indarbejdes der i en linear, statistisk ethylencopolymer,
som indeholder ca. 4 molprocent octenenheder tilpolymeri-

seret, og som udviser en densitet pa 0,911 g/cm3, 0,5 vagt-
procent polydimethylsiloxan med en kinematisk viskositet

pa lO6 mmz/sekund, 0,5 vagtprocent af l:1-blanding af
polyethylenvoks og en oxazolinvoks, 0,15 vagtprocent af

et termoplastisk polyamid-12 som afstandsholder, 0,2 vagt-



10

15

20

25

30

35

DK 1620798

procent stearinsyreamid, 0,2 vagtprocent erucasyreamid

_og 0,5 vagtprocent N,N—bis-(2-hydroxyethy1)—(C12_16)-al-

kylamin og de i den fglgende tabel anfgrte vagtprocenter

af en lavmolekylar, hydrogeneret polycyclisk carbonhydrid-
harpiks p& basis af cyclopentadien ("ESCOREZ 5000), og
forseglingsmaterialet pafgres ifglge gangse'ﬁetoder begge
overflader af en basisfolie ud fra polypropylen'med en
densitet p& 0,905 g/cm3, et smelteindeks p& 3,3 g/10 minut-

ter ved 230°C, 21,6 N og et smelteomrdde fra 160 til

166, hvorpa det strakkes, s8ledes at der fds en sammen-

sat folie af LLDPE/polypropylen/LLDPE med en langdestrak-
“ning i forholdet 5:1 og tvarstrakning i forholdet 10:1

og en tykkelsesfordeling p& 1 mum/18 um/1 pm.
JR/18 /3
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Paten t kravwv.

1. varmforseglbar, i det mindste monoaksialt
orienteret flerlagsfolie, k endetegnet ved; at
den bestir af et basislag ud fra en'prbpylenpolymer og
mindst et forseglbart lag ud fra en kombination af
a) 66,5 til 94,5 vagtprocent af en lineart, statistisk

ethylencopolymerisat med lav densitet (LLDPE),

b) 5 til 30 vagtprocent af et lavmolekylar, med LLDPE
forenelig harpiks med undtagelse af en lavmolekylar
harpiks ud fra a-olefiner med hg¢jst 3 carbonatomer,

c) 0,3 til 2 vagtprocent af en blandlng af en polyethylen—
voks og en oxazolinvoks,

d) 0,2 til 1,5 vagtprocent polydiorganosiléxan og

e) eventuelt gangse additiver og hjalpestoffer,'hvor-
hos summen af a) til d) altid skal give 100 vagtpro-
cent.

2. Flerlagsfolie if¢lge krav 1, k endeteg-

n et ved, at kombinationen indeholder 78 il 89,lrvagtpro-

cent komponent a), 10 til 20 vagtprocent komponentb) ,

0,5 til 1 vagtprocent komponent c), og 0,4 til 1 vegt-

procent komponent d).

3. Flerlagsfolie ifglge krav 1 eller 2, k en -
detegnet ved, at komponent a)'er opbygget af ethy-
len og hgjst 12 molprocent, fortrinsvis 2 til 8 molpro-
cent, af mindst et yderligere a-olefin med 3 til 10 c-ato-
mer. . '

4. Fierlagsfolie ifglge krav 1 til 3, k end e -
tegnet ved, at komponent a) er et copolymerisat
af ethylen og propylen, buten-1, penten, hexen, octen,
nonen og decen og/eller 4-methyl§enten-l, fortrinsvis
buten-1, hexen eller octen.

5. Flerlagsfolie ifglge krav 1 til 4, k en d e -
tegne t ved, at komponent a) har en densitet pa
£ 0,94 g/cm , fortrinsvis en densitet pa& 0,900 til O, 925 g/cm e
is®ar 0,903 til 0,915 g/cm .
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6. Flerlagsfolie ifglge krav 1 til 5, k en d e -
tegnet ved, at komponent b) har et blgdggrings-—
punkt fra 60 til lBOOC, fortrinsvis fra 80 til 100°C.

7. Flerlagsfolie ifglge krav 1 til 6, k en d e -

t egnet ved, at der som komponent b) anvendes kolo-
phonium, dammaraharpikser, terpentinharpikser, carbonhydrid-
harpikser, ketonharpikser, phenolharpikser, chlorerede
aliphatiske eller aromatiske carbonhydridharpikser.

8. Flerlagsfolie ifglge krav 1 til 7, k en d e -
tegnet ved, at der som komponent b) anvendes modi-
ficerede carbonhydridharpikser, fortrinsvis hydrogenerede,
polycycliske carbonhydridharpikser pa basis af cyclopenta-
dien. '

9. Flerlagsfolie ifglge krav 1 til 8, k end e -
tegnet ved, at der som komponent c) anvendes en
blanding af en polyethylenvoks og en oxazolinvoks frem-
stillet ud fra stearinsyre og en aminoalkohol, fortrinsvis
trishydroxymethylaminomethan.

10. Anvendelse af flerlagsfolier ifglge kravene
1 til 9 som emballeringsmateriale, fortrinsvis som indpak-

ningsfolie.
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