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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft modifizier-
te Polyolefine mit besonderem Eigenschaftsprofil, die
auf Basis von teilkristallinen Polyolefinen mit atakti-
schen Strukturelementen hergestellt werden, ein Ver-
fahren zu ihrer Herstellung sowie ihre Verwendung,
insbesondere als Klebstoff bzw. als Bestandteil von
Klebstoffen.

[0002] Amorphe Poly-alpha-Olefine dienen vielfach
als Klebrohstoffe fur eine breite Palette von Anwen-
dungen. Der Einsatzbereich erstreckt sich vom Hygi-
enesektor Uber Laminierungen und Verpackungskle-
ber bis zum konstruktiven Kleben und Verwendungen
in der Holzverarbeitung. Unmodifizierte amorphe Po-
ly-alpha-Olefine (sog. APAOs) zeichnen sich dabei
durch eine rein physikalische Hartung aus, die auf
Grund ihres thermoplastischen Charakters beliebig
reversibel ist. Sie weisen allerdings nur begrenzte
Zug- und Klebscherfestigkeiten sowie eine relativ
niedrige Warmestandfestigkeit auf. AuRerdem lasst
sich mit ihnen keine kovalente Einbindung reaktiver
Oberflachengruppen (wie z. B. -OH) in eine Verkle-
bung erreichen.

[0003] Die beschriebenen Nachteile unmodifizierter
APAOs lassen sich durch eine nachtragliche Funktio-
nalisierung (Modifizierung) beheben, wobei vor allem
Carbonsauren bzw. Carbonsaurederivate und/oder
Silane zur Modifizierung eingesetzt werden.

[0004] Die Herstellung silanmodifizierter Polyolefine
durch Umsetzung von Polyethylen mit ungesattigten
Silanen ist seit langem bekannt. Schon in EP
0004034 wird eine Methode zur Vernetzung von Po-
ly(a-Olefinen) mit Hilfe von Silanverbindungen be-
schrieben, wobei mdglichst hohe Vernetzungsgrade
erzielt werden sollen. Die Vernetzung erfolgt unmit-
telbar nach dem Pfropfen und fiihrt zu steifen, hoch-
festen Materialien mit niedriger Versprodungstempe-
ratur, wie sie z. B fur die Herstellung von Kabelum-
mantelungen und/oder Formkdrpern verwendet wer-
den. Als Klebstoffe lassen sich die beschriebenen
Polymere nicht einsetzten.

[0005] In der DE 1963571, der DE 2353783 und der
DE 2406844 werden Verfahren zur Vernetzung von
Polyethylenpolymeren bzw. Ethylen-Mischpolymeri-
saten, die geringe Mengen an Propen und/oder 1-Bu-
ten enthalten, beschrieben. Zielprodukte sind ver-
netzte Formkorper auf Polyethylenbasis.

[0006] Inder DE 2554525 und der DE 2642927 wer-
den Verfahren zur Herstellung von stranggepressten
Produkten inkl. der Silanfunktionalisierung eines Po-
lymers, der Einarbeitung eines Silanol-Kondensati-
onskatalysators sowie der Formgebung und Vernet-
zung des Polymers, in einem Arbeitsschritt, durch
Verwendung eines Extruders beschrieben. Als En-
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danwendungen werden Kabel, Rohre und Schlduche
genannt. Mit den auf diese Weise hergestellten Poly-
meren sind keine Verklebungen mdglich, auch ist die
gesamte Weiterverarbeitung auf Grund der unmittel-
bar nach der Modifizierung durchgefihrten Vernet-
zung nur sehr eingeschrankt moglich.

[0007] Ebenfalls seit langem bekannt ist die Mdg-
lichkeit, durch das Einflihren von Silangruppen in Po-
lyolefine die Haftung auf funktionellen Oberflachen
wie z. B. Glas zu verbessern. So werden bereits in
der US 3,075,948 Pfropfpolymere bestehend aus un-
gesattigten Silanmonomeren und festen Polyal-
pha-Olefinen) mit 2-6 Kohlenstoffatomen beschrie-
ben, die einen verbesserten Warmestand und eine
gute Haftung auf Glas aufweisen sollen. Die erhalte-
nen modifizierten Polymere werden fur die Herstel-
lung von Formteilen und Behéaltern sowie als Be-
schichtung von Glasbehaltern eingesetzt, fir den
Einsatz als Schmelzklebstoffe eignen sie sich auf
Grund des vollstéandig unterschiedlichen Anforde-
rungsprofils (Schmelzviskositat, Materialsteifigkeit im
unvernetzten Zustand usw.) nicht.

[0008] Auch der Einsatz von amorphen Poly(al-
pha-Olefinen) fur die Silanvernetzung ist bereits be-
kannt. So werden beispielsweise in der EP 0260103
amorphe silanmodifizierte Polymere mit gesattigtem
Kohlenstoff-Gerust und niedrigem Molekulargewicht
beschrieben, die als Beschichtungsmittel zum Schutz
vor Witterungseinflissen eingesetzt werden. Als Bei-
spiele fir solche Polymere werden Copolymere von
Ethylen und/oder a-Olefinen genannt, insbesondere
EPM und EPDM. Die beschriebenen Basispolymere
sind amorph und gummiartig und weisen eine hohe
Elastizitat auf. Auf Grund ihres gummiartigen Cha-
rakters ist die Verarbeitbarkeit im unvernetzten Zu-
stand schlecht. Fur die in der vorliegenden Anmel-
dung beabsichtigten Anwendungen im Kleb- und
Dichtstoffbereich sind die Produkte nicht geeignet.

[0009] In der DE 4000695 wird die Verwendung
weitgehend amorpher Poly(alpha-Olefine) in einem
Verfahren beschrieben, in welchem die APAOs mit ei-
nem Radikalspender und optional zusatzlich pfropffa-
higen Monomeren (z. B. Vinylsilanen) bei gleichzeiti-
ger Scherbelastung umgesetzt werden. Die erhalte-
nen Produkte eignen sich fir den Einsatz als Tep-
pichbeschichtungsmassen oder als Schmelzklebstof-
fe. Die zur Herstellung der modifizierten Poly(al-
pha-Olefine) eingesetzten weitgehend amorphen Po-
lyolefine weisen allerdings selbst (d. h. im unmodifi-
zierten Zustand) nur schlechte bis maRige Material-
bzw. Klebeigenschaften, insbesondere nur geringe
Klebscherfestigkeiten auf unbehandeltem isotakti-
schen Polypropylen sowie nur geringe Zugfestigkei-
ten auf, so dass auch die modifizierten Polymere nur
fur Anwendungen mit geringen Anforderungen geeig-
net sind. Insbesondere weisen die unmodifizierten
vorwiegend amorphen Polyolefine eine hohe Polydis-
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persitat auf, was zu Nachteilen bei der Materialkoha-
sion sowie zu Problemen mit ausgasenden nieder-
molekularen Bestandteilen fuhrt. Auch ist die Mikro-
struktur der Polymerketten u. a. auf Grund der zur
Herstellung der unmodifizierten Polyolefine verwen-
deten heterogenen Polymerisationskatalysatoren
wenig definiert, so dass eine gezielte Anpassung auf
besondere Material- bzw. Klebanforderungen nur
schwer mdglich ist. Hinzu kommt, dass die modifizier-
ten Polymere nur Uber eine niedrige Funktionalisie-
rung verfigen, da das Verhaltnis von Pfropfpolymeri-
sation zu Kettenspaltung unguinstig ist. Auf Grund der
niedrigen Funktionalisierung verlauft die Vernet-
zungsreaktion langsam, die Anbindung an reaktive
Oberflachen ist nur relativ schwach ausgepragt. Hin-
zu kommt, dass die Zugfestigkeit sowohl des unver-
netzten als auch des vernetzten modifizierten Polyo-
lefins nur relativ geringe Werte erreicht, wodurch die
Produkte von vielen Anwendungsbereichen ausge-
schlossen bleiben.

[0010] In der JP 2003-002930 werden Pfropfpoly-
mere aus amorphen Poly(a-Olefin)en, ungesattigten
Carbonsauren und optional zusatzlich ungesattigten
aromatischen Substanzen (z. B. Styrol) hergestellt.
Die verwendeten Polyolefine sind amorph und wei-
sen in DSC-Messungen keine Kristallinitat > 1 J/g
auf. Feuchtigkeitsvernetztende Monomer-Systeme
wie z. B. Vinyl-Silane werden nicht diskutiert, die ge-
pfropften Polyolefine weisen auf Grund der Eigen-
schaften ihres Basispolymers und der verwendeten
Pfropfmonomere nicht die gewlinschten Materialpa-
rameter auf, insbesondere sind sie zu weich, weisen
nur einen geringen Warmestand auf und zeigen eine
zu geringe Zugfestigkeit.

[0011] In der WO 03/070786 werden ein Verfahren
zur Herstellung modifizierter Poly(1-buten)-Polyme-
re, die daraus erhéltlichen modifizierten Poly(1-bu-
ten)-Polymere, sowie eine die modifizierten Po-
ly(1-buten)-Polymere enthaltende Klebstoffzusam-
mensetzung beschrieben. Dabei weist das fir die
Modifikation verwendete Poly(1-buten)-Basispoly-
mer einen Schmelzpunkt im Bereich von 0 bis 100°C,
einen Isotaktizitatsindex von < 20% sowie eine Poly-
dispersitat von < 4.0 auf. Als Pfropfmonomere wer-
den ungesattigte Carbonsauren, Carbonsaureanhyd-
ride bzw. entsprechende Derivate wie Amide, Ester
usw. genannt.

[0012] Feuchtigkeitsvernetzende Monomere wie z.
B. Vinylsilane werden nicht beschrieben. Die herge-
stellten modifizierten Polymere sind auf Grund ihrer
geringen Kristallinitat relativ weich und eher wachsar-
tiger Natur. Der niedrige Schmelzpunkt bewirkt eine
schlechte Warmestandfestigkeit der Klebverbindun-
gen. Die Polymere sind nicht fiir die in der vorliegen-
den Anmeldung beabsichtigten Anwendungen geeig-
net.
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[0013] In der WO 2006/069205 werden modifizierte
Polyolefine auf Basis von niederviskosen Polypropy-
lenpolymeren mit einem Propylenanteil von > 50
mol-% und einem Anteil an isotaktischen Propylentri-
aden von > 85% beschrieben, die u. a. auch uber
eine radikalischen Pfropfpolymerisation hergestellt
werden kdnnen. Aufgrund der Materialeigenschaften
der verwendeten Basispolymere sind die erhalten
Produkte nicht fur die in der vorliegenden Anmeldung
beabsichtigten Einsatzgebiete geeignet.

[0014] In der WO 2007/067243 werden durch Car-
bonsauren funktionalisierte Polypropylenpolymere
mit hohem bis sehr hohem Propylenanteil (75-90
mol-%) beschrieben, die auf Basis von propylenba-
sierten Homo- und/oder Copolymeren mit einer ge-
wichtsmittleren Molmassen von < 100.000 g/mol, ei-
nem Schmelzpunkt von < 157°C und einer Schmelz-
viskositat bei 190°C von < 40.000 cPs bei Reaktions-
temperaturen von 130-165°C hergestellt werden.

[0015] Feuchtigkeitsvernetzende Systeme wie z. B.
auf Basis von Silanen werden nicht beschrieben. Auf
Grund der verwendeten Basispolymere und der ver-
wendeten Pfropfmonomere sind die beschriebenen
Produkte nicht fur die in der vorliegenden Anmeldung
beabsichtigten Einsatzgebiete geeignet.

[0016] In der WO 91/06580 werden silanmodifizier-
te ungesattigte amorphe Polymere beschrieben, die
im vernetzten Zustand z. B. als Formkoérper einge-
setzt werden kénnen. Als weitere Anwendungsbei-
spiele fur die silanmodifizierten Polymere werden
Klebstoffzusammensetzungen, auch von Schmelz-
klebstoffen genannt. Als Beispiele fiir ungesattigte
Basis-Polymere werden gummiartige Polymere, wie
z. B. Styrol-Butadien-Blockcopolymere (SBS), Sty-
rol-Isopren-Blockcopolymere (SIS), Styrol-Butadi-
en-Rubber  (SBR), Nitril-Rubber,  Polychloro-
pren-Rubber und Butyl-Rubber genannt. Alle ge-
nannten Basispolymere weisen eine Gummielastizi-
tat (d. h. auch schlechte Verarbeitbarkeit) bzw. ande-
re negative Materialeigenschaften (wie z. B. schlech-
te Warmestandfestigkeiten) auf, die sie fur Schmelz-
kleberanwendungen ungeeignet machen.

[0017] Der Einsatz silanmodifizierter Polymere in
HeilBschmelzklebstoffen ist ebenfalls bekannt. So
wird beispielsweise in der WO 89/11513 eine Kleb-
stoffzusammensetzung beschrieben, die mindestens
ein silanmodifiziertes bzw. silangepfropftes teilkristal-
lines Polymer enthalt. Als Basispolymere werden da-
bei insbesondere Homo-, Co- und Terpolymere von
C,+0-Olefinen sowie isotaktische Polypropylenpoly-
mere und Blends von Polypropylenen, insbesondere
wenn sie auch ataktisches Polypropylen enthalten,
genannt. Die Pfropfreaktion lauft dabei bei Tempera-
turen von 140 bis 250°C ab. Ataktisches Polypropy-
len ohne definierte Polymermikrostruktur weist von
sich aus einen sehr niedrigen Erweichungspunkt auf
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[siehe z. B.: H.-G. Elias; Makromolekdle; Bd. Ill; Wi-
ley-VCH: Weinheim; 2001]. Die in der WO 89/11513
beschriebene Verfahrensweise fiihrt zu Produkten
mit unbefriedigenden Materialeigenschaften, insbe-
sondere im Hinblick auf die Kohasion, Adhasion
(Klebscherfestigkeit) und den Warmestand im unver-
netzten Zustand (z. B. unmittelbar nach der Applika-
tion). Die Einstellung von Viskositat, Schmelzverhal-
ten und ,Tack” der Klebzusammensetzung wird ur-
sachlich auf die Verwendung langerkettiger (= 3 Ver-
bindungsatome zwischen Si-Atom und der Polymer-
kette) Silanmonomere zurlickgefihrt, die zu einer ,,of-
feneren Struktur” fihren sollen. Die Verwendung von
langerkettigen Silanmonomeren ist in sofern nachtei-
lig, als sie zu einer schwacheren Vernetzung durch
einen hdéheren Polymerisationsgrad der Netzketten
(d. h. der monomeren Grundeinheiten zwischen zwei
Vernetzungsstellen) fiihrt, was zusatzlich nachteilig
auf die Materialeigenschaften des Pfropfpolymers
auswirkt.

[0018] In der DE 19516457 wird eine vernetzbare
Klebstoffzusammensetzung bestehend aus mindes-
tens 50 ma-% eines silangepfropften Polyolefins und
zusatzlich eines carbonsauregepfopften Polyolefins
beschrieben. Als Basispolymere fur die Pfropfung
werden Poyl(ethylen-co-vinylacetat), Polypropylen,
Polyethylen, Poly(ethylen-co-methacrylat) und Po-
ly(ethylen-co-methacrylsaure) genannt. Auf Grund
der verwendeten Basispolymere und der verwende-
ten Pfropfmonomere sind die beschriebenen Produk-
te nicht fur die gewlinschten Einsatzgebiete geeig-
net.

[0019] In der EP 1508579 werden (Silan-)modifi-
zierte kristalline Polyolefinwachse mit hohem Propy-
lenanteil beschrieben. Aufgrund ihrer wachsartigen
Eigenschaften und den daraus resultierenden
schlechten Klebeigenschaften sind die beschriebe-
nen Polymere fiir die beabsichtigten Einsatzgebiete
nicht geeignet. Eine hohe Funktionalisierung geman
den vorliegenden Anforderungen ist auf Grund der
Materialeigenschaften der eingesetzten Basispoly-
mere nicht zu erreichen.

[0020] In der WO 2007/001694 werden Klebstoffzu-
sammensetzungen beschrieben, die funktionalisierte
Polymere (bevorzugt Maleinsaureanhydrid-gepfropf-
te Propylenpolymere) enthalten. Bei den eingesetz-
ten Basispolymeren handelt es sich um Propy-
len(co)polymere mit hohen isotaktischen Anteilen (>
75% isotaktische Triaden) und einer Polydispersitat
von 1,5 bis 40, also tberwiegend kristalline Polyme-
ren, die eine sehr breite Molmassenverteilung besit-
zen, wie sie normaler Weise nur bei multimodal ver-
teilten Polymeren erreichbar ist. Die gewichtsmittlere
Molmasse der bevorzugt eingesetzten Polymere liegt
bei bis zu 5.000.000 g/mol, also uberwiegend im Be-
reich sehr hoher Molmassen bzw. Schmelzviskositat,
was ebenfalls durch den angegebenen Grenzwert flir
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den Schmelzindex von 0,2 g/10 min zum Ausdruck
kommt. Polymere mit sehr breiter Molmassenvertei-
lung, insbesondere mit einer Molmassenverteilung
von > 4 zeigen aber bei radikalisch initiierten Pfropf-
reaktionen eine sehr ungleichmafige Verteilung von
funktionellen Gruppen auf den Polymerketten. Insbe-
sondere enthalten die gepfropften Polymere sehr
hohe Anteile an kurzen Ketten ohne funktionelle
Gruppe bzw. mit nur einer oder maximal zwei funkti-
onellen Gruppe, die entweder gar keine reaktive An-
bindung ermdglichen (ohne funktionelle Gruppe),
oder aber nicht zur Ausbildung von dreidimensiona-
len Netzwerken befahigt sind. Dies wiederum flhrt
sowohl zu einer schlechten Adhasion wie auch zu ei-
ner schlechteren Kohasion. Polymere mit sehr hohen
Molmassen und sehr hoher Schmelzviskositat sind
zudem insbesondere in  Schmelzeprozessen
schlecht zu verarbeiten und weisen auf Grund des
grolRen Viskositatsunterschiedes eine schlechte
Mischbarkeit mit Monomeren und Radikalstartern
auf, was zu inhomogenen Produkten mit schlechtem
Eigenschaftsprofil fuhrt.

[0021] In der WO 2007/002177 werden Klebstoffzu-
sammensetzungen auf Basis von Poly(propy-
len)-random-Copolymeren, funktionalisierten Polyo-
lefincopolymeren die reich an syndiotaktischen Ein-
heiten sind, und nicht funktionalisierten Klebharzen
beschrieben, wobei die Poly(propylen)-random-Co-
polymere eine Schmelzenthalpie von 0,5 bis 70 J/g
und einen Anteil isotaktischer Propylentriaden von
mindestens 75% (besonders bevorzugt > 90%) auf-
weisen, und die verwendeten funktionalisierten (syn-
diotaktischen) Polymere einen Gehalt an funktionel-
len Monomereinheiten von mindestens 0,1% aufwei-
sen und mit einem Anteil von < 5 ma-% in der Kleb-
stoffzusammensetzung vorhanden sind. Die be-
schriebenen  Poly(propylen)-random-Copolymeren
weisen eine Polydispersitat mit 1,5 bis 40 auf, was
auf eine multimodale Molmassenverteilung und die
gleichzeitige Anwesenheit mehrere Katalysatorspezi-
es hindeuten. In die gleiche Richtung deutet der an-
gegebene Schmelzbereich von 25 bis 105°C der
mehrere Schmelzpeaks unterschiedlicher Intensitat
aufweist, wobei die angegebene Grenze von 105°C
einen fur Polypropylenpoylmere, insbesondere fir
isotaktische Poylpropylenpolymere uniblich niedri-
gen Wert aufweist. Polymere mit sehr breiter Mol-
massenverteilung, insbesondere mit einer Molmas-
senverteilung von > 5 zeigen bei radikalisch initiierten
Pfropfreaktionen eine sehr ungleichmaRige Vertei-
lung von funktionellen Gruppen auf den Polymerket-
ten. Insbesondere enthalten die gepfropften Polyme-
re sehr hohe Anteile an kurzen Ketten ohne funktio-
nelle Gruppe bzw. mit nur einer oder maximal zwei
funktionellen Gruppe, die entweder gar keine reakti-
ve Anbindung erméglichen (ohne funktionelle Grup-
pe), oder aber nicht zur Ausbildung von dreidimensi-
onalen Netzwerken befahigt sind. Dies wiederum
fuhrt sowohl zu einer schlechten Adhasion wie auch
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zu einer schlechteren Kohasion. Die genannte Ober-
grenze fur den Schmelzbereich sorgt fir eine niedri-
ge Warmestandfestigkeit der entsprechenden Ver-
klebungen.

[0022] In der WO 2007008765 wird der Einsatz von
niedrigviskosen silangepfropften Poly(ethy-
len-co-1-olefin)-Polymeren als Klebrohstoff beschrie-
ben. Die Polymere, die zur Modifizierung eingesetzt
werden, weisen einen Ethylengehalt von mindestens
50 mol-% Ethylen auf. Als 1-Olefin-Comonomere
werden zahlreiche hdhere 1-Olefin wie z. B. 1-Hexen
und 1-Octen aber auch einige verzweigte 1-Olefine
wie z. B. 3-Methyl-1-penten sowie diverse weitere
Monomere, wie z. B. Diene, Styrol usw. genannt, die
die vorherige Anforderung ,1-Olefin” nicht erfillen,
und somit zu Polymeren mit vollstandig unterschied-
lichen Materialeigenschaften fiihren. Insbesondere
Dienpolymere neigen beim Einsatz in peroxidischen
Prozessen zur Vernetzung und Ausbildung von
Gelteilchen. Dies wird verstarkt durch die erfindungs-
gemale Anwesenheit von Vinylendgruppen in den
Basispolymeren. Die silangepfropften Polymere wei-
sen sehr niedrige Versagenstemperaturen von ledig-
lich > 43°C (PAFT) bzw. > 60°C (SAFT) auf. Die Ver-
wendung von Polyolefinen mit hohem Ethylenanteil
bedeutet zwangslaufig das Vorhanden sein von lan-
gen Ethylenblécken im Polymer. Dies wiederum fuhrt
zu schlechten Benetzungs- und Haftungseigenschaf-
ten auf vielen Kunststoffoberflachen, so dass sehr
viele Verklebungsprobleme nicht optimal geldst wer-
den koénnen. Zudem neigen lange Polyethylense-
quenzen zur peroxidischen Vernetzung (was u. a. bei
der Herstellung von Kabelummantelungen technisch
ausgenutzt wird), wodurch eine Gelbildung unver-
meidlich ist. Die ungepfropften Basispolymere wei-
sen eine relativ geringe Molmasse und Schmelzvis-
kositat von maximal 50.000 cP bei 177°C auf. Be-
kannter Weise wird die Molmasse (und damit auch
die Schmelzviskositat) bei einer peroxidisch induzier-
ten Pfropfreaktion durch Kettenspaltung abgebaut.
Entsprechende Polymere mit hohen Funktionalisie-
rungsraten weisen daher zwangslaufig sehr niedrige
Molmassen/Schmelzviskositaten auf, und sind fur
viele Applikationsbereiche nicht geeignet. Die Ver-
wendung relativ niedermolekularer Basispolymere
fuhrt generell zu eher geringen Funktionalisierungs-
raten. Ebenfalls beschrieben werden Harzzusam-
mensetzungen die bereits vernetzte Poly(ethy-
len-co-1-olefin)-Polymere enthalten. Derartige gum-
miartige Bestandteile enthaltende Zusammensetzun-
gen sind fiur optisch anspruchsvolle Anwendungen
nicht geeignet (schlechte Oberflachenstruktur) und
kdnnen aulerdem auf vielen im Klebstoffbereich Gb-
lichen Applikationsanlagen (z. B. Schmelzespriihen)
nicht verarbeitet werden (Verstopfung der Applikati-
onsdusen). Die als Anwendung beschriebenen
Schmelzkleber weisen hauptsachlich niedrige
Schmelzviskositaten auf. Ebenfalls beschrieben wird
der Einsatz von kristallinen und teilkristallinen Po-
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ly(propylen-co-1-olefin)polymeren, die sich ebenfalls
fur die Pfropfung eignen sollen. Diese weisen einen
Propylengehalt von mindestens 50 mol-%, sowie be-
vorzugt ebenfalls eine Schmelzviskositat von maxi-
mal 50.000 cP bei 177°C (vor der Pfropfung und nach
der Pfropfung) sowie eine Polydispersitat von 1 bis 5
auf. Als Beispiele fiir Poly(propylene-co-1-olefin)-Po-
lymere werden unter anderem Polymere der Produk-
treihen  VISTAMAXX, LICOCENE, Eastoflex,
REXTAC und VESTOPLAST genannt. Teilkristalline
Polyolefinpolymere mit spezieller Mikrostruktur wer-
den nicht beschrieben. Die Kristallinitat der Poly(pro-
pylen-co-1-olefin)copolymere wird mit 2-60% (d. h.
3-100 J/g) angegeben, und liegt damit im Wesentli-
chen im Bereich hoher Kristallinitat. Dies wiederum
bewirkt eine schlechte Benetzung von, bzw. eine
schlechte Adhésion auf Polyolefinoberflachen und
schlie3t zahlreiche Applikationsfelder aus.

[0023] In der EP0827994 wird die Verwendung von
silangepfropften amorphen Poly(alpha-Olefinen) als
feuchtigkeitsvernetztender Klebrohstrohstoff oder
Klebstoff beschrieben. Als Basispolymere werden
ataktisches Polypropylen (aPP), ataktisches Po-
ly(1-buten) oder vorzugsweise Co- bzw. Terpolymere
aus C,-C,,alpha-Olefinen (0-95 ma-%), Propen
(5-100 ma-%) und Ethylen (0-20 ma-%) eingesetzt.
Das in den Beispielen dargestellte silanmodifizierte
APAO weist einen Erweichungspunkt von 98°C, eine
Nadelpenetration von 15-0,1 mm und eine Schmelz-
viskositat von 6000 mPa-s auf. Die verwendeten
ataktischen Polyolefine und APAOs weisen eine rela-
tiv geringe Molmasse und eine relativ niedrige Kristal-
linitat auf, was bei der Modifizierung zu Produkten mit
geringer Flexibilitat fuhrt, die eine geringe Funktiona-
litdt und eine geringe Zugfestigkeit besitzen, und da-
her fir viele Anwendungen nicht geeignet sind.

[0024] Der Einsatz von Metallocenverbindungen als
Katalysator in der Olefinpolymerisation ist ebenfalls
lange bekannt. Kaminsky et al. haben gezeigt, dass
sich das Katalysatorsystem Cyclopentadienylzirkoni-
umdichlorid/Methylaluminoxan (Cp,ZrCl,/MAQ) gut
zur Polymerisation eignet (Adv. Organomet. Chem.
1980, 18, 99-149). Seit dieser Zeit ist der Einsatz von
Metallocenverbindungen in Verbindung mit Methyla-
luminoxan (MAO) in Polymerisationsreaktionen weit
verbreitet. So gibt es eine Vielzahl von Veroffentli-
chungen die sich mit der Metallocen-katalysierten
Olefinpolymerisation, beispielsweise von Propen, be-
schaftigen, wie z. B. US 6,121,377, EP 584 609, EP
516 018, WO 2000/037514, WO 2001/46274 und US
2004/0110910.

[0025] Bei der Polymerisation von Propen bzw. sei-
nen héheren Homologen, kann es zur Bildung unter-
schiedlicher relativer Stereoisomerer kommen. Die
RegelmaRigkeit, mit der die konfigurativen Repetier-
einheiten in der Hauptkette eines Makromolekiils auf-
einanderfolgen, bezeichnet man als Taktizitat. Zur
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Bestimmung der Taktizitat betrachtet man die Mono-
mereinheiten einer Polymerkette und stellt die relati-
ve Konfiguration jedes (pseudo)asymmetrischen Ket-
tenatoms relativ zum vorangegangenen fest. Von
Isotaktizitat spricht man, wenn die hierbei festgestell-
te relative Konfiguration aller (pseudo)asymmetri-
schen Kettenatome stets die gleiche ist, d. h. die Ket-
te aus nur einer einzigen konfigurativen Repetierein-
heit aufgebaut ist. Von Syndiotaktizitat spricht man
dagegen, wenn die relative Konfiguration aufeinan-
der folgender (pseudo)asymmetrischen Kettenatome
jeweils gerade entgegengesetzt ist, d. h. die Kette al-
ternierend aus zwei verschiedenen konfigurativen
Repetiereinheiten aufgebaut ist. Bei ataktischen Po-
lymeren schlieRlich sind die verschiedenen konfigu-
rativen Repetiereinheiten entlang der Kette zufallig
angeordnet.

[0026] Die physikalischen Eigenschaften von Pro-
pylenpolymeren sind in erster Linie von der Struktur
der Makromolekile und damit auch von der Kristalli-
nitat, ihrem Molekulargewicht und der Molekularge-
wichtsverteilung abhangig, und lassen sich durch das
verwendete Polymerisationsverfahren, sowie insbe-
sondere den verwendeten Polymerisationskatalysa-
tor beeinflussen [R. Vieweg, A. Schley, A. Schwarz
(Hrsg); Kunststoff Handbuch; Bd. IV/’Polyolefine”; C.
Hanser Verlag, Minchen 1969].

[0027] Auf Basis ihrer Taktizitdt werden Polypropy-
lenpolymere somit in ataktische, isotaktische und
syndiotaktische Polymere unterteilt. Als Sonderfor-
men kommen aufllerdem die sog. hemiisotaktischen
Polypropylenpolymere und die sog. Stereoblockpoly-
mere hinzu. Bei letzteren handelt es sich meist um
Polymere mit isotaktischen und ataktischen Stere-
oblécken, die sich wie thermoplastische Elastomere
verhalten, da eine physikalische Vernetzung der Po-
lymerketten stattfindet, die zu einer Verbindung un-
terschiedlicher kristalliner Polymerregionen fihrt (A.
F. Mason, G. W. Coates in: ,Macromolecular Engi-
neering”; Wiley-VCH, Weinheim; 2007).

[0028] Ataktisches Polypropylen weist einen niedri-
gen Erweichungspunkt, eine niedrige Dichte und eine
gute Ldslichkeit in organischen Losungsmitteln auf.
Klassisches ataktisches Polypropylen (aPP) zeichnet
sich durch eine sehr breite Molekulargewichtsvertei-
lung aus, die einerseits zu einem breiten Schmelzbe-
reich flhrt, und andererseits hohe niedermolekulare
Anteile mit sich bringt, die mehr oder weniger stark
zur Migration neigen. aPP hat eine sehr geringe Zug-
festigkeit von ca. 1 MPa, weist aber andererseits eine
sehr hohe Reilkdehnung von bis zu 2.000% auf
(H.-G. Elias; Makromolekile; Bd. Ill; Wiley-VCH,;
Weinheim; 2001). Auf Grund des niedrigen Erwei-
chungspunktes ist die Warmestandfestigkeit von
aPP-Formulierungen entsprechend niedrig, was zu
einer starken Limitierung des Einsatzbereiches fiihrt.
Rein ataktische Polypropylenpolymere lassen sich
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auch durch Metallocenkatalyse herstellen, wobei so-
wohl sehr niedermolekulare als auch héhermolekula-
re Polymere erhalten werden kénnen (L. Resconi in:
.Metallocene based Polyolefins”; J. Scheirs, W. Ka-
minsky (Hrsg.); J. Wiley & Sons; Weinheim; 1999).

[0029] Syndiotaktisches Polypropylen ist hochtrans-
parent und zeichnet sich durch eine gute Warmebe-
standigkeit aus, wobei die Schmelztemperatur unter
der von isotaktischem Polypropylen liegt. Es weist
hohe Bruchfestigkeiten bei moderater Reif3dehnung
auf (A. F. Mason, G. W. Coates in ,Macromolecular
Engineering”; Wiley-VCH, Weinheim; 2007). Nachtei-
lig ist die in vielen Fallen beobachtete langsame Kris-
tallisation aus der Schmelze. Auf Grund von physika-
lischen Verschlaufungen liegt die Schmelzeviskositat
von syndiotaktischem Polypropylen bei vergleichba-
rer Molmasse deutlich héher als die von isotakti-
schem Polypropylen, d. h. man kann mit deutlich ge-
ringeren Molmassen die gleiche Schmelzviskositat
erreichen. Syndiotaktisches und isotaktisches Poly-
propylen sind ab einer bestimmten Molmasse nicht
mischbar, entsprechende Polymerblends neigen zur
Phasenseparation. Polymerblends von syndiotakti-
schem Polypropylen mit anderen Polyolefinen zeigen
eine deutlich héhere Reifdidehnung als Blends mit iso-
taktischem Polypropylen (T. Shiomura, N. Uchikawa,
T. Asanuma, R. Sugimoto, |. Fujio, S. Kimura, S. Ha-
rima, M. Akiyama, M. Kohno, N. Inoue in: ,Metallo-
cene based Polyolefins”; J. Scheirs, W. Kaminsky
(Hrsg.); J. Wiley & Sons; Weinheim; 1999) Klassi-
sche heterogene Ziegler-Natta-Katalysatoren sind
nicht in der Lage syndiotaktisches Polypropylen her-
zustellen.

[0030] Isotaktisches Polypropylen zeichnet sich
durch eine hohe Schmelztemperatur und gute Zug-
festigkeit aus. Fur 100%-ig isotaktisches Polypropy-
len liegt die berechnete Schmelztemperatur bei
185°C und die Schmelzenthalpie bei ca. 207 J/g (J.
Bicerano; J. M. S.; Rev. Macromol. Chem. Phys.; C38
(1998); 3911f). Als Homopolymer weist es allerdings
eine relativ geringe Kaltebestandigkeit sowie eine
hohe Sprddigkeit und eine schlechte Heil3siegelbar-
keit beziehungsweise Verschweiltbarkeit auf. Die
Zugfestigkeit (Bruch) liegt bei ca. 30 MPa, wobei so
gut wie keine ReiRdehnung auftritt. Verbesserte Ma-
terialeigenschaften lassen sich durch Co- bzw. Ter-
polymerisation mit Ethylen und 1-Buten einstellen,
wobei der Comonomergehalt fur Copolymere mit
Ethylen bei tblicher Weise < 8 ma-% und fiir Terpoly-
mere mit Ethylen und 1-Buten bei < 12 ma-% liegt.
(H.-G. Elias; Makromolekile; Bd. Ill; Wiley-VCH;
Weinheim; 2001). Bei gleichem MFR (Melt Flow Rate
= Schmelzindex) zeigt isotaktisches Polypropylen
welches durch klassische heterogene Ziegler-Nat-
ta-Katalyse hergestellt wurde, eine deutlich geringere
Strukturviskositat als Polypropylen welches durch
Metallocenkatalyse hergestellt wurde. Die Schlagza-
higkeit des Metallocen-basierten Polymers liegt in ei-
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nem weiten Molmassenbereich Uber der des Zieg-
ler-Natta-Materials. (W. Spaleck in: ,Metallocene
based Polyolefins”; J. Scheirs, W. Kaminsky (Hrsg.);
J. Wiley & Sons; Weinheim; 1999).

[0031] Da die Loslichkeit von Polypropylen sowohl
vom Molekulargewicht als auch von seiner Kristallini-
tat abhangt, kann Uber Lésungsversuche ein ent-
sprechende Fraktionierung erfolgen [A. Lehtinen;
Macromol. Chem. Phys.; 195(1994); 1539ff]. Bezug-
lich der Ld&slichkeit von Polypropylenpolymeren in
aromatischen Loésungsmitteln und/oder Ethern gibt
es zahlreiche Publikationen in der wissenschaftlichen
Literatur. So wurde beispielsweise gefunden, dass
der Anteil von xylolléslichen Bestandteilen bei isotak-
tischem  Poly(propylen)-Homopolymer,  welches
durch Metallocenkatalyse gewonnen wurde, bei
deutlich < 1 ma-% liegt, bei random-Copolymeren mit
Ethylen werden je nach Ethylenanteil xylollsliche
Anteile von maximal 5 ma-% gefunden (W. Spaleck
in: ,Metallocene based Polyolefins”; J. Scheirs, W.
Kaminsky (Hrsg.); J. Wiley & Sons; Weinheim; 1999).

[0032] Es ist seit langem bekannt, dass sich mittels
Extraktion mit Ether amorphe ataktische Anteile [J.
Boor; ,Ziegler-Natta Catalysts and Polymerization”;
Academic Press; New York; 1979] und niedermoleku-
lare Anteile mit geringer Kristallinitat [G. Natta, |. Pas-
quon, A. Zambelli, G. Gatti; Makromol. Chem.; 70
(1964); 191ff] aus Polypropylenpolymeren erhalten
lassen. Hoch kristalline isotaktische Polymere haben
hingegen eine sehr geringe Loslichkeit sowohl in ali-
phatischen Lésungsmitteln wie auch in Ethern und
zwar auch bei erhdéhter Temperatur [B. A. Krentsel, Y.
V. Kissin, V. |. Kleiner, L. L. Stotskaya; ,,Polymers and
Copolymers of higher 1-Olefins”; S. 19/20; Hanser
Publ.; Minchen; 1997]. Die I6slichen Polymeranteile
weisen im Allgemeinen keine bzw. nur eine sehr ge-
ringe Kristallinitdt auf, und zeigen keinen Schmelz-
punkt [Y. V. Kissin; ,Isospecific polymerization of ole-
fins”; Springer Verlag; New York; 1985]. In Tetrahy-
drofuran I6sliche Polypropylenoligomere weisen sehr
geringe zahlenmittlere Molmassen von deutlich klei-
ner als 1500 g/mol auf [H. EI Mansouri, N. Yagoubi,
D. Scholler, A. Feigenbaum, D. Ferrier; J. Appl. Po-
lym. Sci.; 71 (1999); 371ff].

[0033] Die verschiedenen Polymertypen unter-
scheiden sich wesentlich in ihren Materialeigenschaf-
ten. Die Kristallinitat von hoch isotaktischen bzw. syn-
diotaktischen Polymeren ist auf Grund ihrer hohen
Ordnung sehr hoch. Ataktische Polymere weisen hin-
gegen einen héheren amorphen Anteil und demzufol-
ge eine niedrigere Kristallinitdt auf. Polymere mit ho-
her Kristallinitat zeigen viele Materialeigenschaften,
die insbesondere im Bereich der Heillschmelzkleb-
stoffe unerwiinscht sind. So fiihrt beispielsweise eine
hohe Kristallinitat bei niedermolekularen Polymeren
zu einer sehr schnellen Kristallisation mit offenen Zei-
ten (,offene Zeit” = Zeitspanne in der die zu verkle-
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benden Teile miteinander verbunden werden kon-
nen) von teilweise weniger als einer Sekunde. Dies
fuhrt bei der Applikation (z. B. bei Disen-Applikation
durch Versprihen) bereits bei geringsten Tempera-
turschwankungen zur Verstopfung des verwendeten
Applikationsequipments, und damit zu einer sehr
schlechten Prozessstabilitdt. Hinzu kommt die &u-
Rerst kurze Zeitspanne, in der nach der Applikation
das Fugen der Klebverbindung erfolgen kann. Hoch-
kristalline Polymere sind zudem bei Raumtemperatur
hart, sprodde und weisen nur eine sehr geringe Flexi-
bilitat auf, was bei Verklebungen ebenfalls uner-
wiinscht ist. Hinzu kommt, dass fur das Aufschmel-
zen von hochkristallinen Polymeren punktuell (am
Ort des Eintrages) sowie Uber das gesamte Leitungs-
system sehr hohe Energiemengen bendtigt werden,
was neben 6konomischen Effekten auch negative
Folgen fir die Prozessfahigkeit hat. Weiterhin kommt
es bei hoch kristallinen Polymeren unterhalb des
Schmelzpunktes (welcher bei Vermessung mittels
Differentialkalorimetrie (DSC) durch einen scharfen
Schmelzpeak in der 2. Aufheizung gekennzeichnet
ist), zur spontanen (sofortigen) Verfestigung, was die
Verarbeitbarkeit solcher Polymere bzw. der auf Basis
solcher Polymere hergestellten Produkte unmdglich
macht bzw. stark erschwert.

[0034] Die Herstellung von Poly-1-olefinen mit iso-
taktischen Propylensegmenten durch Verwendung
von Metallocenkatalysatoren ist bekannt.

[0035] So beschreibt beispielsweise die
EP0384264 substituierte und unsubstituierte Bisinde-
nylzirkonocene mit stark variierenden Verbrickungs-
elementen fir die Herstellung von Polypropylen-
wachsen mit einem Propylenanteil von 80 bis 99,75
ma-%. Die beschriebenen isotaktischen kristallinen
Wachse sind auf Grund ihrer hohen Kristallinitat, ihrer
Harte sowie der schlechten Klebperformance in For-
mulierungen nicht fir die in der vorliegenden Anmel-
dung beabsichtigten Verwendungen geeignet. Eine
Modifizierung unter Verwendung der radikalischen
Pfropfpolymerisation fihrt auf Grund der unglinstigen
Kettentopologie zu einem sehr starken Polymerab-
bau bei gleichzeitig geringen Pfropfraten.

[0036] In der EP480390 wird ein Verfahren zur Her-
stellung von Polyolefinen mit hoher Taktizitat und gro-
Rer Molmasse beschrieben, bei dem durch die Wahl
eines speziell abgestimmten Systems aus Metallo-
cen-Katalysator und Cokatalysator auf die Verwen-
dung aromatischer Lésungsmittel verzichtet werden
kann. Erhalten werden ausweislich der Beispiele so-
wohl isotaktische als auch syndiotaktische Polymere,
deren Isotaktizitatsindex zwischen 90 und 99%, bzw.
deren Syndiotaktizitatsindex bei 96% liegt. Polymere
mit hohen Anteilen an ataktischen Triaden sowie Po-
lymere mit speziellem Verhaltnis von syndiotakti-
schen zu isotaktischen und ataktischen Strukturele-
menten werden nicht beschrieben. Eine Modifizie-
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rung der beschriebenen Polymere unter Verwendung
der radikalischen Pfropfpolymerisation flihrt auf
Grund der unglinstigen Kettentopologie ebenfalls zu
einem sehr starken Polymerabbau bei gleichzeitig
geringen Pfropfraten.

[0037] In der EP584609 werden rac/meso-Mischun-
gen von substituierten und unsubstizuierten Bisinde-
nylzirkonocenen beschrieben, mit denen sich Mi-
schungen aus ataktischen und isotaktischen Polyole-
finen herstellen lassen. Meso-Formen von Metallo-
cenkatalysatoren stellen bekannter MalRen Polymere
mit irregularer undefinierter Stereostruktur her, wobei
gleichzeitig sehr niedrige Katalysatoraktivitaten und
eine schlechte Reproduzierbarkeit der Polymerisati-
onsergebnisse auftreten. Der Einsatz derartiger Pro-
dukte in einer radikalischen Pfropfpolymerisation
fuhrt zu Materialien mit schlechten Materialeigen-
schaften, insbesondere in Bezug auf die Materialko-
hasion.

[0038] In der EP 1263815 werden weitgehend
amorphe Polymere auf Basis von Poly(1-Olefin)-Co-
polymeren, die sich auf Grund ihres rheologischen
Verhaltens als Klebstoffe eignen sollen sowie eine
Verfahren zu ihrer Herstellung. Amorphe Polymere
weisen wie langlaufig bekannt allerdings ein sehr un-
ausgeglichenes Materialverhalten auf. Insbesondere
ist die Kohasion solcher Polymere im Verhaltnis zur
Adhasion deutlich unterentwickelt, weshalb es bei
den entsprechenden Klebverbindungen haufig zu ko-
hasivem Klebversagen kommt. Die beschriebenen
Polymere werden insbesondere als oder in druck-
empfindliche(n) Klebstoffe(n) (sog. ,pressure sensiti-
ve adhesives”, PSA) eingesetzt. Fur klassische
Schmelzklebstoffe ist ihr Eigenschaftsprofil dagegen
sehr nachteilig. Beansprucht werden Co- und Terpo-
lymere bevorzugt auf Propylenbasis. Poly(1-bu-
ten)-Homopolymer sowie Copolymere auf Basis von
1-Buten mit den Comonomeren Propylen (Propylen-
anteil < 60 mol-%) oder Ethylen die einen 1-Butenan-
teil von > 40 mol-% aufweisen werden nicht beschrie-
ben. Ebensowenig Poly(ethylen-co-propylen)-Copo-
lymere sowie Terpolymere mit speziellen Eigenschaf-
ten.

[0039] WO 01/46278 beschreibt 1-Olefincopolyme-
re mit Gberwiegend amorphem Charakter, die durch
Metallocenkatalyse erhalten werden, wobei zu ihrer
Verwendung als Schmelzklebstoffe keine oder nur
minimale Zusatze an Klebharzen notwendig sein sol-
len. Die Copolymere bestehen dabei aus A: 60 bis
94% eines C,-C; 1-Olefins, B: 640 mol-% eines oder
mehrerer C,-C,, 1-Olefine und optional C: 0-10
mol-% eines anderen ungesattigten Monomers (be-
vorzugt Ethylen). Durch die statistische Verteilung
des Comonomers B wird die Kristallinitat der Polyme-
re besonders stark gestort, da nur noch wenige Be-
reiche die fir eine Kristallisation notwendige Mindest-
blocklange erreichen (siehe z. B. S. Davison, G. L.
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Taylor; Br. Polym. J.; 4 (1972); 65ff). Dies ist unter an-
derem auch an dem niedrigen Schmelzpunkt der be-
schriebenen Polymere zu erkennen. Weitgehend
amorphe Polymere weisen zudem ein sehr unausge-
glichenes Materialverhalten auf. Insbesondere ist die
Kohasion solcher Polymere im Verhaltnis zur Adhasi-
on deutlich unterentwickelt, weshalb es bei den ent-
sprechenden Klebverbindungen haufig zu kohasivem
Klebversagen kommt. Derartige Polymere mit niedri-
gem Schmelzpunkt fihren auflerdem in Verklebun-
gen zu einem schlechten Warmestand, was zahlrei-
che Einsatzgebiete ausschliel3t. Comonomere mit
mehr als 4 Kohlenstoffatomen sind zudem sehr teuer,
was die Produkte im Hinblick auf ihre Einsatzgebiete
und die dort zu erzielenden Produktpreise unwirt-
schaftlich macht. Eine Aromatenfreiheit ist Uber das
beschriebene Herstellungsverfahren schwer zu ga-
rantieren, zumal bevorzugt in aromatischen Lésungs-
mitteln polymerisiert wird, und sich der verwendete
Cokatalysator nicht in aliphatischen Losungsmitteln
I6st. Die hohen Reaktionstemperaturen, welche (teil-
weise sehr weit) oberhalb der Schmelzpunkte der
hergestellten Polymere liegen, fliihren zu sehr hohen
Reaktionsdriicken, die einen wirtschaftlichen Betrieb
des Polymerisationsverfahrens erschweren. Hinzu
kommt, dass in weiten Teilen des angegebenen Pro-
zessfensters (T 40-250°C, pg 10-3.000 bar) viele
erfindungsgeméafie Monomere im uberkritischen Zu-
stand vorliegen, was einen hohen technischen Auf-
wand zur Beherrschung des Prozesses erfordert,
und die Wirtschaftlichkeit des Verfahrens weiter ein-
schrankt.

[0040] Walter et al. beschreiben die Herstellung
"neuer” Polypropylencopolymere unter Verwendung
von Metallocenkatalysatoren. Dabei werden Metallo-
cenkatalysatoren eingesetzt, welche isotaktische Po-
lymere erzeugen. Es wird festgestellt, dass sich Ben-
zoindenylsysteme mit 2-Methylsubstitution vor allem
fur moderne Propylen-Gasphasenpolymerisations-
prozesse eignen [Walter, Philipp; Mader, Dietmar;
Reichert, Peter; Mulhaupt, Rolf; Journal of Macromo-
lecular Science, Pure and Applied Chemistry (1999),
A36(11), 1613-1639].

[0041] Inder JP 2004-196848 werden niedrigkristal-
line 1-Buten-Blockcopolymer mit 0,5-50 mol-% Ethy-
len oder Propylenanteilen beschrieben, die Gber Po-
lymerisation mit doppelt verbriickten Metallocenkata-
lysatoren zuganglich sind. Die beschriebenen Poly-
mere erfullen auf Grund ihrer geringen Kristallinitat
und ihrem niedrigen Schmelzpunkt nicht die Voraus-
setzungen flr einen Einsatz als Klebrohstoffe, da die
aus ihnen erhaltlichen Formulierungen einen zu ge-
ringen Warmestand aufweisen.

[0042] In der US 2004/0110910 wird ein Verfahren
zur Herstellung verzweigter hochkristalliner Polypro-
pylenpolymere mit geringem Ethylengehalt (0-2
ma-%) und Schmelzenthalpie von > 70 J/g beschrie-
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ben, die sich u. a. auch flr eine Verwendung bei-
spielsweise. in Klebstoffen eignen sollen. Zur Her-
stellung werden insbesondere Bisindenylzirkono-
cene verwendet, insbesondere solche mit Phenyl-
substituenten am Indenylsystem. Auf Grund ihrer ho-
hen Kristalinitat sind die genannten Polymere Uber-
wiegend hart und unflexibel was flr die in der vorlie-
genden Anmeldung beabsichtigten Verwendungen
kontraproduktiv ist. Durch die zusatzlich vorliegen-
den Verzweigungen wird das Aufschmelz- bzw. Ab-
bindeverhalten in ebenfalls stark negativer Art beein-
flusst.

[0043] Hoch isotaktische bzw. syndiotaktische Poly-
propylen-Homo- bzw. Copolymere mit Ethylen
und/oder héheren Olefinen, wie sie in den genannten
Offenlegungen beschrieben werden, sind fiir den Ein-
satz als Schmelzkleber bzw. Klebrohstoff ungeeignet.

[0044] Es bestand somit ein Bedarf an funktionali-
sierten (teilkristallinen) Polyolefinen, mit verbesser-
ten Materialeigenschaften, insbesondere an funktio-
nalisierten Polyolefinen, die auf Basis von unfunktio-
nalisierten Polyolefinen mit definierter Polymerstruk-
tur hergestellt werden, welche auf Grund ihrer defi-
nierten Kettenstruktur bei der radikalischen Funktio-
nalisierung einen hohen Funktionalisierungsgrad bei
gleichzeitig moderatem Polymerabbau ermdglichen.
Gleichzeitig sollen die funktionalisierten Polyolefine
bei guten kohasiven Eigenschaften zusatzlich ein
stark adhasiv gepragtes Materialverhalten zeigen,
ohne die Nachteile von vollstdndig amorphen Poly-
mersystemen aufzuweisen. Uberraschenderweise
wurde gefunden, dass die funktionalisierten Polyole-
fine gemal der vorliegenden Erfindung dieses kom-
plexe Anforderungsprofil erflllen, und insbesondere
zum Einsatz in oder als Klebstoff geeignet sind.

[0045] Ein erster Gegenstand der vorliegenden Er-
findung sind demnach modifizierte Polyolefine auf
Basis unfunktionalisierter Polyolefine, die maximal 30
ma-% Ethylen, entweder 70-98 ma-% oder maximal
30 ma-% Propylen und/oder entweder 70-100 ma-%
oder maximal 25 ma-% 1-Buten enthalten, wobei die
Summe der Anteile 100 ma-% betragt, wobei die
durch *C-NMR bestimmte Triadenverteilung fiir Pro-
pentriaden (fir den Fall, dass die Polymere Propen-
triaden enthalten) einen ataktischen Anteil von 20-55
ma-%, einen syndiotaktischen Anteil von maximal 30
ma-% und einen isotaktischen Anteil von 40-80
ma-% aufweisen, und/oder die durch *C-NMR be-
stimmte Triadenverteilung fiir 1-Butentriaden (fur den
Fall, dass die erfindungsgemafen Polymere
1-Butentriaden enthalten) einen ataktischen Anteil
von 2-85 ma-% und einen syndiotaktischen Anteil
von maximal 20 ma-% aufweisen, wobei sich die An-
teile isotaktischer, syndiotaktischer und ataktischer
Triaden von Propen bzw. 1-Buten jeweils zu 100%
addieren, wobei die unfunktionalisierten Polymere
unter Verwendung eines Metallocen-Katalysators
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hergestellt worden sind und wobei auf die unfunktio-
nalisierten Polyolefine ein oder mehrere funktionelle
Gruppen aufweisende Monomere aufgepfropft sind,
bevorzugt mittels radikalischer Pfropfpolymerisation.
Die funktionalisierten Polyolefine werden insbeson-
dere als und/oder in Klebstoffen eingesetzt.

[0046] Generell gibt es wesentliche Unterscheide
zwischen Polyoefinen, die auf Basis von Ziegler-Nat-
ta-Katalysatoren (z. B. getragerten oder ungetrager-
ten TiCl,-AlCl,-Katalysatoren) und solchen, die auf
Basis von Metallocenkatalysatoren hergestellt wer-
den. Dies fuhrt u. a. dazu, dass sich die erfindungs-
gemaly eingesetzten unmodifizierten Polyolefine
nicht durch klassische Ziegler-Natta-Katalyse erhal-
ten lassen. Haupt-Unterschiede sind die molekulare
und chemische Einheitlichkeit der (Co)polymere, die,
auf Grund der heterogenen Katalysatorstruktur (sog.
~multi-site”-Katalysatoren), bei Ziegler-Natta-Polyole-
finen deutlich geringer als bei Metallocenbasierten
Polyolefinen ausgepragt ist. Insbesondere lassen
sich Polydispersitaten von < 3 und die gleichzeitige
statistische Verteilung von Comonomeren (insbeson-
dere von solchen mit hoher Reaktivitat wie z. B. Ethy-
len) Gber die Polymerkette durch Ziegler-Natta-Kata-
lysatoren nicht realisieren. Dadurch liegen die Anteile
an niedermolekularen Spezies bei Ziegler-Natta-Po-
lyolefinen in der Regel deutlich hdher als bei Metallo-
cen-Polyolefinen.

[0047] Die erfindungsgemalen funktionalisierten
Polyolefine haben insbesondere den Vorteil, dass Sie
auf Grund ihrer definierten Polymerkettenstruktur so-
wohl eine gute Adhéasion auf den meisten gangigen
Materialien als auch eine gute Materialkohasion auf-
weisen, wobei die definierte Polymerkettenstruktur
der erfindungsgemafen Polymere auch ohne Be-
ricksichtigung der (zusatzlichen) Effekte, welche
durch die aufgepfropften Monomere hervorgerufen
werden, insbesondere eine gute Oberflachenbenet-
zung, und damit eine gute Adhasion auf einem zur
Verklebung verwendeten Substrat bewirkt. Auf Grund
der im erfindungsgemalfen unmodifizierten Polymer
vorhandenen ataktischen Strukturelemente (z. B. Co-
monomerblocke) wird insbesondere die bei radikali-
schen Polymermodifizierungen auftretende Ketten-
spaltung (B-Scission) unterdriickt, so dass ein hoher
Funktionalisierungsgrad bei gleichzeitig hohen Mol-
massen erzielt wird, was z. B. zu funktionalisierten
Polyolefinen mit hoher Reaktivitat bei gleichzeitig ho-
her Schmelzviskositat fihrt. Insbesondere von Vorteil
ist der Einsatz der erfindungsgemafRen funktionali-
sierten Polyolefine in Klebstoffen, insbesondere in
Schmelzklebstoffen, deren physikalische Eigen-
schaften auf diese Weise im Wesentlichen durch die
vorteilhaften Materialeigenschaften der erfindungs-
gemalen funktionalisierten Polyolefine gepragt wer-
den.

[0048] Insbesondere sind die erfindungsgemalien

9/35



DE 10 2009 027 446 A1

funktionalisierten Polymere unter Verwendung der
erfindungsgemafen unfunktionalisierten Polymere
erhaltlich durch Verfahren wie nachfolgend in der vor-
liegenden Erfindung beschrieben. Der Einsatz der er-
findungsgemafen Verfahren zur Herstellung der er-
findungsgemafen funktionalisierten Polymere ist ins-
besondere bevorzugt und ermdglicht einen einfachen
Zugang zu den gewlnschten funktionalisierten Poly-
meren.

[0049] Wesentlich fir die positiven Eigenschaften
der erfindungsgemaRen funktionalisierten Polyolefi-
ne ist/sind die spezielle Mikrostruktur der zur Funkti-
onalisierung eingesetzten Polymerketten, ihre Poly-
merzusammensetzung bzw. die speziellen (makros-
kopischen) Materialeigenschaften des eingesetzten
Basispolymers.

[0050] Beiden zur Herstellung der erfindungsgema-
Ren funktionalisierten Polymere verwendeten un-
funktionalisierten Polyolefinen, weist die durch
3C-NMR bestimmte Triadenverteilung fiir Propentria-
den (unter der Voraussetzung das das Polymer Pro-
pentriaden enthalt) einen ataktischen Anteil von
20-55 ma-%, bevorzugt von 21-53 ma-%, besonders
bevorzugt von 22-51 ma-% und insbesondere von
23-50 ma-%, bezogen auf die Propentriaden, auf.
Dadurch wird erreicht, dass sowohl die erfindungsge-
mafen unfunktionalisierten Polymere, wie auch die
daraus hergestellten funktionalisierten Polymere
beim Auftrag auf eine Oberflache (z. B. ein zu verkle-
bendes Substrat), insbesondere aber auf Olefin-Ho-
mo- und -Copolymeren, zu einer optimalen Benet-
zung dieser Oberflache fiihren, was eine sehr gute
Adhasion bewirkt, sowie allein oder in Formulierun-
gen eine hohe Flexibilitat, insbesondere eine hohe
Dehnbarkeit besitzen. Zusatzlich werden durch eine
Beschrankung der parallel zur Pfropfung ablaufen-
den Kettenspaltung (sog. ,3-Scission” = Nebenreak-
tion) bei der radikalischen Funktionalisierung hohe
Pfropfgrade erreicht.

[0051] Ebenfalls vorzugsweise weist die durch
3C-NMR bestimmte Triadenverteilung fiir Propentria-
den bei den zur Herstellung der erfindungsgemafen
funktionalisierten Polymere verwendeten unfunktio-
nalisierten Polyolefinen (unter der Voraussetzung
das das Polymer Propentriaden enthalt) einen isotak-
tischen Anteil von 40-80 ma-%, bevorzugt von 42-78
ma-%, besonders bevorzugt von 44-76 ma-% und
insbesondere von 45-75 ma-%, bezogen auf die Pro-
pentriaden, auf. Dadurch wird erreicht, dass sowohl
die erfindungsgemafen unfunktionalisierten Polyme-
re wie auch die daraus hergestellten funktionalisier-
ten Polymere zusatzlich zu den dominierenden adha-
siven Materialeigenschaften eine erhéhte Kohésion
und einen hohen Warmestand aufweisen.

[0052] Weiterhin weist die durch *C-NMR bestimm-
te Triadenverteilung flr Propentriaden bei den zur
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Herstellung der erfindungsgemalen funktionalisier-
ten Polymere verwendeten unfunktionalisierten Poly-
olefinen (unter der Voraussetzung das das Polymer
Propentriaden enthalt) einen syndiotaktischen Anteil
von maximal 30 ma-%, bevorzugt von 1-27 ma-%,
besonders bevorzugt von 3-25 ma-% und insbeson-
dere von 5-23 ma-%, bezogen auf die Propentriaden,
auf. Dadurch wird erreicht, dass sowohl die erfin-
dungsgemalien unfunktionalisierten Polymere wie
auch die daraus hergestellten funktionalisierten Poly-
mere zusatzlich zu den adhé&siven und kohésiven
Materialeigenschaften eine hohe Elastizitat besitzen,
und beim Schmelzeauftrag einen optimalen Verlauf
zeigen. Hinzu kommt eine verbesserte Transparenz,
die insbesondere im Bereich der Folienverklebung
erwlnscht ist.

[0053] Insbesondere bevorzugt weist die durch
3C-NMR bestimmte Triadenverteilung fir 1-Butentri-
aden bei den zur Herstellung der erfindungsgema-
Ren funktionalisierten Polymeren verwendeten un-
funktionalisierten Polyolefinen (unter der Vorausset-
zung das das Polymer 1-Butentriaden enthalt) einen
isotaktischen Anteil von 20-98 ma-%, bevorzugt von
22-96 ma-%, besonders bevorzugt von 24-94 ma-%
und insbesondere von 25-92 ma-%, bezogen auf die
1-Butentriaden, auf.

[0054] Dadurch wird erreicht, dass sowohl die erfin-
dungsgemalien unfunktionalisierten Polymere wie
auch die daraus hergestellten funktionalisierten Poly-
mere ein optimal ausbalanciertes Abbindeverhalten
aufweisen. Im Vergleich mit isotaktischen Propylen-
einheiten kristallisieren die isotaktischen 1-Butenein-
heiten langsamer. Der erfindungsgemalfie isotakti-
sche Anteil garantiert eine optimale Anfangsfestig-
keit. Durch die zeitverzdgerte Phasenumwandlung
von tetragonalen Phase ll-Kristalliten in hexagonale
Phase I-Kristallite zeigen die Polymeren nach der Ab-
kiihlung aus der Schmelze Uber einen relativ langen
Zeitraum eine hohe Flexibilitat.

[0055] Insbesondere bevorzugt weist die durch
C-NMR bestimmte Triadenverteilung flr 1-Butentri-
aden (unter der Voraussetzung das das Polymer
1-Butentriaden enthalt) einen syndiotaktischen Anteil
von maximal 20 ma-%, bevorzugt von maximal 18
ma-%, besonders bevorzugt von maximal 16 ma-%
und insbesondere von 1-15 ma-%, bezogen auf die
1-Butentriaden, auf.

[0056] Dadurch wird erreicht, dass sowohl die erfin-
dungsgemalien unfunktionalisierten Polymere wie
auch die daraus hergestellten funktionalisierten Poly-
mere eine hohe Elastizitdt besitzen und beim
Schmelzeauftrag einen optimalen Verlauf zeigen.
Hinzu kommt eine verbesserte Transparenz, die ins-
besondere im Bereich der Folienverklebung er-
winscht ist.
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[0057] Weiterhin bevorzugt weist die durch
BC-NMR bestimmte Triadenverteilung fiir 1-Butentri-
aden bei den zur Herstellung der erfindungsgema-
Ren funktionalisierten Polymeren verwendeten un-
funktionalisierten Polyolefinen (unter der Vorausset-
zung das das Polymer 1-Butentriaden enthalt) einen
ataktischen Anteil von maximal 85 ma-%, bevorzugt
von 2-80 ma-%, besonders bevorzugt von 4-75
ma-% und insbesondere von 5-70 ma-% bezogen
auf die 1-Butentriaden, auf. Dadurch wird erreicht,
dass die erfindungsgemalen Polymere ein optimales
Mall an Adhasion auf allen relevanten Substraten,
insbesondere aber auf Olefin-Homo- und -Copolyme-
ren aufweisen sowie allein oder in Formulierungen
eine hohe Flexibilitat, insbesondere eine hohe Dehn-
barkeit besitzen.

[0058] Zusatzlich bevorzugt weist die durch
BC-NMR bestimmte Triadenverteilung bei den zur
Herstellung der erfindungsgemaflen funktionalisier-
ten Polymeren verwendeten unfunktionalisierten Po-
lyolefine fur den Fall, dass es sich bei diesen um Po-
ly(ethylen-co-propylen-co-1-buten)-Terpolymere
handelt, fur Ethylengehalte bis 30 ma-% einen Anteil
an Ethylentriaden von 0,1-10 ma-%, bevorzugt
0,25-7,5 ma-% besonders bevorzugt 0,3-7 ma-%,
insbesondere bevorzugt 0,4-6,8 ma-%, bezogen auf
den Ethylenanteil, auf, so dass das Monomer Ethylen
also entweder weitgehend statistisch Uber die Poly-
merkette verteilt, oder blockartig eingebaut wird. Da-
durch wird erreicht, dass sich fur die erfindungsge-
mafen unfunktionalisierten wie funktionalisierten Po-
lymere Kristallinitdt und Materialverhalten gezielt ein-
stellen lassen. Bei einer statistischen Verteilung tber
die Polymerkette erfolgt eine starke Stérung der Kris-
tallinitat, da die fir eine Kristalllisation notwendige
Mindestblocklange der unterschiedlichen Monomer-
einheiten haufig unterschritten wird. Bei blockartiger
Kombination mit isotaktischen Propyleneinheiten
kommt es zu einer ,hart-weich”-Blockbildung, da die
Ethylenblécke im Gegensatz zu den Propylenblo-
cken nicht die firr eine ,eigene” Kristallisation notwen-
dige Mindestblocklange erreichen. Die Ethylenblécke
sind jedoch nie so lang, dass bei einer radikalischen
Pfropfpolymerisation eine Vernetzung (gekennzeich-
net beispielsweise durch eine signifikant ansteigende
Schmelzviskositat) stattfindet.

[0059] Die zur Herstellung der erfindungsgemalien
funktionalisierten Polymeren verwendeten unfunktio-
nalisierten Polyolefine enthalten vorzugsweise maxi-
mal 30 ma-% bevorzugt maximal 25 ma-% und be-
sonders bevorzugt maximal 23 ma-% und ganz be-
sonders bevorzugt maximal 20 ma-% Ethylen.

[0060] In einer bevorzugten Ausfiihrungsform der
vorliegenden Erfindung enthalten die zur Herstellung
der erfindungsgemafien funktionalisierten Polymeren
verwendeten unfunktionalisierten Polyolefine 100
ma-% 1-Buten.
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[0061] In einer weiteren bevorzugten Ausflihrungs-
form der vorliegenden Erfindung handelt es sich bei
den erfindungsgemafe zur Modifizierung eingesetz-
ten unmodifizierten Polymere insbesondere um Co-
polymere aus Ethylen, Propylen und/oder 1-Buten,
wobei die Copolymere maximal 30 ma-% bevorzugt
maximal 25 ma-% und besonders bevorzugt maximal
22 ma-% und ganz besonders bevorzugt maximal 20
ma-% Ethylen enthalten. Fir den Propylen- bezie-
hungsweise Butenanteil gibt es mehrere alternative
Méglichkeiten. Entweder liegt der Propylenanteil bei
70-98 ma-%, bevorzugt zwischen 72-95 ma-% oder
der Propylenanteil liegt bei maximal 30 ma-%, bevor-
zugt zwischen 1-27 ma-% und besonders bevorzugt
zwischen 2-25 ma-%. Der Butenanteil liegt entweder
bei 70-100 ma-%, bevorzugt zwischen 75-95 ma-%
oder bei maximal 25 ma-%, bevorzugt zwischen 1-23
ma-% und besonders bevorzugt zwischen 2-20
ma-%. In Summe muss der Anteil aller genannten
Comonomere 100 ma-% ergeben, das heil’t, entwe-
der sind die erfindungsgemafen Polymere Propylen-
oder Buten-reicher, wobei die genannten Monomere
beliebig miteinander kombiniert werden kénnen, also
Propylen mit Buten und/oder Ethylen.

[0062] Insbesondere handelt es sich bei den zur
Herstellung der erfindungsgemalen funktionalisier-
ten Polymeren verwendeten unfunktionalisierten Po-
lymere um Poly(ethylen-co-propylen)-Copolymere
mit einem Ethylenanteil von maximal 30 ma-%, um
Poly(ethylen-co-1-buten)-Copolymere mit einem
Ethylenanteil von maximal 30 ma-%, um Poly(propy-
len-co-1-buten)-Copolymere mit einem Propylenan-
teil von maximal 30 ma-% oder um Poly(propy-
len-co-1-buten)-Copolymere mit einem 1-Butenanteil
von maximal 25 ma-%.

[0063] In einer besonderen Ausfiihrungsform der
vorliegenden Erfindung enthalten die zur Herstellung
der erfindungsgemalen funktionalisierten Polymeren
verwendeten unfunktionalisierten Polymere Propy-
len, 1-Buten und/oder Ethylen sowie ein verzweigtes
Olefin ausgewahlt aus der Gruppe umfassend 3-Me-
thyl-1-buten, 4-Methyl-1-penten, 3-Methyl-1-hexen,
6-Methyl-1-hexen, 3-Methyl-1-hepten, wobei der An-
teil des verzweigten 1-Olefins im Copolymer maximal
50 ma-%, bevorzugt maximal 40 ma-% und beson-
ders bevorzugt maximal 30 ma-% betragt.

[0064] Fr den ebenfalls bevorzugten Fall eines Ter-
polymers enthalten die zur Herstellung der erfin-
dungsgemalien funktionalisierten Polymeren ver-
wendeten unfunktionalisierten Terpolymere insbe-
sondere Ethylen, Propylen und 1-Buten, wobei eines
der drei Comonomere einen Anteil von mindestens
70 ma-% aufweist, wahrend die beiden anderen Mo-
nomere zusammen einen Anteil von maximal 30
ma-% bilden. Die Terpolymere enthalten einen Anteil
von maximal 28 ma-%, bevorzugt maximal 25 ma-%,
besonders bevorzugt maximal 23 ma-% Ethylen.
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[0065] Folgende Unterkombinationen fiir die oben
genannten Copolymere und Terpolymere sind dabei
insbesondere bevorzugt: Poly(ethylen-co-propylen),
Poly(ethylen-co-1-buten), Poly(propylen-co-1-bu-
ten), Poly(propylen-co-3-methyl-1-buten), Poly(1-bu-
ten-co-3-methyl-1-buten),  Poly(propylen-co-3-me-
thyl-1-hexen), Poly(propylen-co-3-methyl-1-hepten),
Poly(ethylen-co-propylen-co-1-buten) und Poly(ethy-
len-co-propylen-co-3-methyl-1-buten).

[0066] Die zur Herstellung der erfindungsgemalien
funktionalisierten Polymeren verwendeten unfunktio-
nalisierten Polymere liegen bevorzugt in Form eines
Pulvers, in Form von Pellets oder in Form eines Gra-
nulates vor. Die direkte Weiterverarbeitung von
schmelzflissigen unfunktionalisierten Polymeren zu
den erfindungsgemafRen funktionalisierten Produkten
ist ebenfalls moglich.

[0067] Die erfindungsgemafen unfunktionalisierten
Polymere enthalten vorzugsweise keine aus dem Po-
lymerisationsprozess stammenden aromatischen
Verbindungen (d. h. <100 pg/g). Dartber hinaus ent-
halten Sie im Wesentlichen keine organischen halo-
genierten Verbindungen, die aus dem Polymerisati-
onsprozess stammen. Ebenfalls bevorzugt ist, dass
die Polymere keine Verunreinigungen durch Suspen-
dierdle (Trennmittel), keine Reste anorganischer Tra-
germaterialien, insbesondere keine anorganischen
Oxide und/oder Erdalkalimetallhalogenide (wie z. B.
MgCl,), keine anorganischen oder organischen Bor-
verbindungen, keine Talcite und/oder Hydrotalcite
und/oder deren Abbauprodukte sowie keine Verun-
reinigungen durch Alkohole, insbesondere durch Me-
thanol enthalten.

[0068] Die Molmassenverteilung der zur Herstel-
lung der erfindungsgeméaRen funktionalisierten Poly-
meren verwendeten unfunktionalisierten Polymere
kann monomodal oder bimodal sein, insbesondere
bevorzugt ist die Molmassenverteilung monomodal.

[0069] Polymere mit monomodaler Molmassenver-
teilung zeichnen sich (insbesondere bei niedriger Po-
lydispersitat) durch eine geringe Varianz der Materi-
aleigenschaften aus. So weisen monomodal verteilte
Polyolefine beispielsweise ein klar definiertes Auf-
schmelz- und Abbindeverhalten auf. Bei sehr enger
Molmassenverteilung lasst sich ein definiertes Auf-
schmelz-/Abbindeverhalten auch mit bimodal verteil-
ten Polymeren erreichen, insbesondere wenn lange-
re offene Zeiten gefordert sind und/oder keine schar-
fen Schmelzpeaks auftreten durfen (z. B. bei langen
Flgezeiten oder schwankender Applikationstempe-
ratur).

[0070] Weiterhin weisen die zur Herstellung der er-
findungsgemaRen funktionalisierten Polymeren ver-
wendeten unfunktionalisierten Polymere eine Poly-
dispersitat, bestimmt durch Hochtemperatur-Gelper-
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meationschromatographie mit universeller Kalibrie-
rung, von 1,3—4, bevorzugt von 1,4-3,5, besonders
bevorzugt von 1,4-3,0, inshesondere von 1,4-2,9
und ganz besonders bevorzugt von 1,5-2,7 auf. Die-
ser Bereich ist besonders vorteilhaft, insbesondere
fur die Anwendung im Klebstoffbereich. Das Kristalli-
sations- bzw. Aufschmelzverhalten bei Polymeren,
insbesondere bei Polyolefinen ist bekannter Malien
eine Funktion der Molmasse, bei linearen Polyolefi-
nen insbesondere der Kettenlange. So ist z. B. von
klassischen amorphen Polyolefinen, wie sie derzeit
im Bereich der HeilRschmelzkleber eingesetzt wer-
den, bekannt, dass eine Polydispersitdt von 4-6
(oder noch héher) zu einem sehr breiten Aufschmelz-
bereich einerseits und zu einer verzdgerten physika-
lischen Aushartung/Kristallisation andererseits fuhrt.
Ein zusatzlicher Nachteil der bekannten Systeme ist,
dass Polymere mit breiter Molmassenverteilung infol-
ge der beschriebenen Kristallisationsdefizite haufig
auch schlechte Zugfestigkeiten zeigen, was ebenfalls
unerwinscht ist. Generell ist eine breite Molmassen-
verteilung ein Zeichen dafir, dass kein einheitliches
Polymer sondern vielmehr eine Polymermischung
(bzw. ein Polymerblend) vorliegt, was bekannter Ma-
Ren zu Einschrankungen bei den Materialeigen-
schaften fuhrt.

[0071] Die gewichtsmittlere Molmasse der zur Her-
stellung der erfindungsgemafRen funktionalisierten
Polymeren verwendeten unfunktionalisierten Poly-
mere, bestimmt durch Hochtemperatur-Gelpermeati-
onschromatographie mit universeller Kalibrierung,
liegt Ublicherweise im Bereich von 10000 bis 150000
g/mol, bevorzugt von 12000 bis 130000 g/mol, be-
sonders bevorzugt im Bereich von 14000 bis 120000
g/mol und insbesondere bevorzugt im Bereich von
15000 bis 110000 g/mol, wobei weitere Vorzugsbe-
reiche zwischen 15.000 und 45.000 g/mol, zwischen
30.000 und 75.000 g/mol und zwischen 60.000 und
105.000 g/mol liegen. Dieser Bereich ist besonders
vorteilhaft, fir den Einsatz in radikalischen Pfropfpro-
zessen, da inklusive der (in den meisten Fallen obli-
gatorische) Kettenspaltung wahrend der Pfropfreakti-
on Polymere mit Molmassen erhalten werden, die
eine gute Grundkohasion gewahrleisten. Die erfin-
dungsgemalien modifizierten Polymere verfiigen da-
mit Uber eine optimale Schmelzviskositat im relevan-
ten Applikationsfenster, so dass eine optimale Benet-
zung der zu verklebenden Oberflache erfolgt. Die re-
lativ niedrige Schmelzviskositat im bevorzugten Mol-
massenbereich ermdglicht auRerdem eine Penetrati-
on in makroskopische und mikroskopische Oberfla-
chenstrukturen.

[0072] Weiterhin zeichnen sich die zur Herstellung
der erfindungsgemalen funktionalisierten Polymeren
verwendeten unfunktionalisierten Polymere dadurch
aus, dass sie einen ALPHAWERT, bestimmt durch
Hochtemperatur-Gelpermeationschromatographie

mit universeller Kalibrierung, im Bereich von 0,5 bis
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1,2, bevorzugt im Bereich von 0,55 bis 1,15, beson-
ders bevorzugt im Bereich von 0,58 bis 1,1 und ins-
besondere bevorzugt im Bereich von 0,6 bis 1,05 auf-
weisen. Die erfindungsgemaflen unmodifizierten Po-
lymere zeichnen sich somit durch eine geringe Ver-
zweigung aus, insbesondere enthalten sie bevorzugt
keine Langkettenverzeigungen. Verzweigte Polyme-
re zeigen auf Grund ihrer Molekdilstruktur ein hoch-
komplexes rheologisches Verhalten, was zu einer
schlechten Verarbeitbarkeit fihrt. Hinzu kommt, dass
hochverzweigte Polyolefine (insbesondere solche mit
hohem Ethylenanteil) zur peroxidischen Vernetzung
neigen, was im vorliegenden Fall aus naheliegenden
Grunden unerwinscht ist.

[0073] In einer besonders bevorzugten Ausfih-
rungsform liegt der durch Hochtemperatur-Gelper-
meationschromatographie mit universeller Kalibrie-
rung bestimmte ALPHAWERT fur die zur Herstellung
der erfindungsgemafien funktionalisierten Polymeren
verwendeten unfunktionalisierten Polymere zwi-
schen 0,55 und 0,80, bevorzugt zwischen 0,57 und
0,79, und insbesondere bevorzugt zwischen 0,58
und 0,78, wahrend gleichzeitig die ebenfalls durch
Hochtemperatur-Gelpermeationschromatographie
mit universeller Kalibrierung bestimmte Polydispersi-
tat der erfindungsgemafien unfunktionalisierten Poly-
mere zwischen 2,0 und 3,5, bevorzugt zwischen 2,1
und 3,4, besonders bevorzugt zwischen 2,2 und 3,3
und insbesondere bevorzugt zwischen 2,3 und 3,2
liegt.

[0074] In einer weiteren besonders bevorzugten
Ausfuhrungsform liegt der durch Hochtempera-
tur-Gelpermeationschromatographie mit universeller
Kalibrierung bestimmte ALPHAWERT fir die zur Her-
stellung der erfindungsgemafRen funktionalisierten
Polymeren verwendeten unfunktionalisierten Poly-
mere zwischen 0,7 und 1,1, bevorzugt zwischen 0,75
und 1,08, besonders bevorzugt zwischen 0,8 und
1,06 und insbesondere bevorzugt zwischen 0,82 und
1,05, wahrend gleichzeitig die ebenfalls durch Hoch-
temperatur-Gelpermeationschromatographie mit uni-
verseller Kalibrierung bestimmte Polydispersitat der
erfindungsgemafen unfunktionalisierten Polymere
bei maximal 3, bevorzugt bei maximal 2,5, besonders
bevorzugt bei maximal 2,3 und insbesondere bevor-
zugt bei maximal 2,0 liegt.

[0075] Vorzugsweise liegt der bei der Untersuchung
durch Gelpermeationschromatographie gefundene
Anteil an niedermolekularen Bestandteilen mit einem
Molekulargewicht von 500 bis 1000 Dalton fur die zur
Herstellung der erfindungsgemafen funktionalisier-
ten Polymeren verwendeten unfunktionalisierten Po-
lymere bei maximal 0,4 ma-%, bevorzugt bei maximal
0,3 ma-%, besonders bevorzugt bei maximal 0,2
ma-%, insbesondere bei maximal 0,15 ma-%. Ganz
besonders bevorzugt kénnen durch die beschriebene
Methode keine Bestandteile mit einem Molekularge-
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wicht von 500 bis 1000 Dalton detektiert werden. Da-
durch wird erreicht, dass die erfindungsgemafien Po-
lymere keine Polymerbestandteile enthalten, die zur
Migration neigen. Da es bei der radikalischen Funkti-
onalisierung auch zu einer Kettenspaltung (B-Scissi-
on) kommen kann, kénnen auch niedermolekulare
Polymerketten entstehen. Die Gesamtkonzentration
an niedermolekularen Polymerketten im funktionali-
sierten Polymer erreicht dabei insbesondere dann
kritische Werte, wenn bereits im zur Funktionalisie-
rung verwendeten unmodifizierten Polyolefin nieder-
molekulare Bestandteile enthalten sind.

[0076] Weiterhin bevorzugt liegt der bei der Unter-
suchung durch Hochtemperatur-Gelpermeations-
chromatographie mit universeller Kalibrierung gefun-
dene Anteil an niedermolekularen Bestandteilen mit
einem Molekulargewicht von kleiner 500 Dalton flr
die zur Herstellung der erfindungsgemafen funktio-
nalisierten Polymeren verwendeten unfunktionalisier-
ten Polymere bei maximal 0,4 ma-%, bevorzugt bei
maximal 0,3 ma-%, besonders bevorzugt bei maxi-
mal 0,20 ma-%, insbesondere bei maximal 0,15
ma-%. Ganz besonders bevorzugt kébnnen mit der
beschriebenen Methode keine Bestandteile mit ei-
nem Molekulargewicht von < 500 Dalton detektiert
werden. Da es bei der radikalischen Funktionalisie-
rung auch zu einer Kettenspaltung (3-Scission) kom-
men kann, kénnen auch niedermolekulare Polymer-
ketten entstehen. Die Gesamtkonzentration an nie-
dermolekularen Polymerketten im funktionalisierten
Polymer erreicht dabei insbesondere dann kritische
Werte, wenn bereits im zur Funktionalisierung ver-
wendeten unmaodifizierten Polyolefin niedermolekula-
re Bestandteile enthalten sind. Sind niedermolekula-
re Verbindungen mit Molmassen von < 500 Dalton in
den zur Herstellung der erfindungsgemafen modifi-
zierten Polyolefine eingesetzten unmodifizierten Po-
lyolefine enthalten, so besteht die Gefahr, dass sich
bei der radikalischen Funktionalisierung verstarkt
gasférmige Abbauprodukte bilden, die den Herstell-
prozess (z. B. durch Aufschdumen) stark erschwe-
ren.

[0077] In einer besonderen, bevorzugten Ausfih-
rungsform, weisen die zur Herstellung der erfin-
dungsgemalien funktionalisierten Polyolefine ver-
wendeten unfunktionalisierten Polyolefine einen
durch ht-GPC mit universeller Kalibrierung bestimm-
ten Polymeranteil mit einem Molekulargewicht von
1.000 bis 500 Dalton von < 0,2 ma-%, bevorzugt <
0,15 ma-%, besonders bevorzugt < 0,1 ma-% und
insbesondere bevorzugt von < 0,075 ma-% auf, wah-
rend gleichzeitig der ebenfalls durch ht-GPC mit uni-
verseller Kalibrierung bestimmten Polymeranteil mit
einem Molekulargewicht kleiner 500 Dalton bei < 0,2
ma-%, bevorzugt < 0,15 ma-%, besonders bevorzugt
< 0,1 ma-% und insbesondere bevorzugt < 0,075
ma-% liegt.
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[0078] In einer weiteren besonders bevorzugten
Ausfuhrungsform weisen die zur Herstellung der er-
findungsgemaRen funktionalisierten Polyolefine ver-
wendeten unfunktionalisierten Polyolefine keinen
durch ht-GPC mit universeller Kalibrierung nachweis-
baren Polymeranteil mit einem Molekulargewicht von
1.000 bis 500 Dalton auf, wahrend sich gleichzeitig
auch kein Anteil mit einem Molekulargewicht von klei-
ner 500 Dalton mit der beschriebenen ht-GPC-Me-
thode nachweisen lasst.

[0079] Weiterhin zeichnen sich die zur Herstellung
der erfindungsgemafen funktionalisierten Polymeren
verwendeten unfunktionalisierten Polymere dadurch
aus, dass sie bei einer Temperatur von 190°C, einer
Deformation von maximal 1% und einer Messfre-
quenz von 1 Hz eine komplexe Schmelzviskositat
von 750 bis 100000 mPa-s, bevorzugt von 800 bis
75000 mPa-s, besonders bevorzugt von 900 bis
50000 mPa-s und insbesondere bevorzugt von 1000
bis 40000 mPa-s aufweisen, wobei Schmelzviskosi-
taten von 750 bis 10000 mPa-s, 850 bis 9000 mPa-s,
900 bis 7500 mPa-s, insbesondere 1000 bis 6500
mPa-s ganz besonders bevorzugt sind. Dies fiihrt da-
zu, dass durch die Verarbeitung der erfindungsgema-
Ren unfunktionalisierten Polyolefine in einem radika-
lisch initiilerten Pfropfpolymerisationsprozess funktio-
nalisierte Polyolefine mit unterschiedlichen an den je-
weiligen Anwendungsbereich angepassten Schmelz-
viskositaten bereit gestellt werden kénnen, wobei die
Limitierung bei hohen Schmelzviskositaten dazu
fuhrt, dass immer eine optimale Durchmischung von
Polymerschmelze, Monomeren und/oder Initiatoren
erzielt werden kann.

[0080] Die Schmelzen der fir die Funktionalisierung
eingesetzten unfunktionalisierten Polyolefine zeich-
nen sich durch eine gewisse Strukturviskositat aus,
die insbesondere flr die Verarbeitung in Schmelzpro-
zessen besonders glnstig ist. Als Maf3stab fir die
Strukturviskositat der erfindungsgemafen Polymere
kann das Verhaltnis der Schmelzviskositat gemessen
bei 190°C und einer Deformation von maximal 1% bei
einer Schergeschwindigkeit von 10 Hz und einer
Schergeschwindigkeit von 0,1 Hz dienen. Dieses
Verhaltnis liegt fir die zur Herstellung der erfindungs-
gemalen funktionalisierten Polymeren verwendeten
unfunktionalisierten Polymere zwischen 1:1 und
1:10, bevorzugt zwischen 1:1,05 und 1:8, besonders
bevorzugt zwischen 1:1,075 und 1:6 und besonders
bevorzugt zwischen 1:1,1 und 1:5.

[0081] Die Nadelpenetration der zur Modifizierung
eingesetzten unmodifizierten Polymere liegt bei ma-
ximal 60-0,1 mm, bevorzugt im Bereich von 1-58-0,1
mm, besonders bevorzugt von 3-56-0,1 mm und ins-
besondere bevorzugt von 5-55:0,1 mm, wobei Wer-
tebereiche von 1-30-0,1 mm, 1-28-0,1 mm, 2-26-0,1
mm, 3-24-0,1 mm, 3-20-0,1 mm, 4-17-:0,1 mm,
5-16-0,1 mm und insbesondere 6-15-0,1 mm ganz
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besonders bevorzugt sind. Dadurch wird erreicht,
dass die erfindungsgemaf eingesetzten unmodifi-
zierten Polymere ein optimales Verhaltnis von Festig-
keit und Plastizitat aufweisen, was fir die Verarbei-
tung in bzw. aus der Schmelze besonders vorteilhaft
ist (sehr gutes Aufschmelzverhalten).

[0082] Die erfindungsgemald eingesetzten unmodi-
fizierten Polymere sind Uberwiegend teilkristalliner
Natur, weisen also einen signifikanten kristallinen An-
teil auf. Dies zeigt sich in Schmelzpeaks beim ersten
und/oder zweiten Aufheizen der Polymere in der
DSC. Unabhéangig von der Anzahl und Auspragung
der Schmelzpeaks liegen die Schmelzpeakmaxima
fur die erfindungsgemalfen Polyolefine bei der Ver-
messung mittels Differentialkalorimeter (DSC) in der
1. Aufheizung zwischen 35 und 140°C. Es ist bevor-
zugt, dass bei der Vermessung im Differentialkalori-
meter (DSC) beim ersten Aufheizen 1-3 Schmelz-
peaks detektiert werden kénnen, wobei im Falle von
drei Schmelzpeaks das erste Schmelzpeakmaximum
bei Temperaturen von 35-50°C liegt, das zweite bei
Temperaturen von 50-115°C und das dritte bei Tem-
peraturen von 70-140°C, besonders bevorzugt bei
Temperaturen von 75-135°C. Treten nur zwei
Schmelzpeaks auf, so liegt das erste Schmelzpeak-
maximum zwischen 40 und 110°C, das zweite zwi-
schen 55 und 140°C, besonders bevorzugt von
58-137°C. Tritt nur ein Schmelzpeak auf, so liegt das
Schmelzpeakmaximum zwischen 40 und 140°C, be-
vorzugt zwischen 60 und 140°C, besonders bevor-
zugt zwischen 70 und 140°C und insbesondere be-
vorzugt zwischen 78 und 138°C.

[0083] Unabhangig von der Anzahl und Auspragung
der Schmelzpeaks liegen die Schmelzpeakmaxima
fur die unmodifizierten Polyolefine bei der Vermes-
sung mittels Differentialkalorimeter (DSC) in der 2.
Aufheizung zwischen 50 und 140°C. Bei der zweiten
Aufheizung im Differentialkalorimeter weisen die un-
modifizierten Polymere bevorzugt 0, 1 oder 2
Schmelzpeaks auf. Bei zwei Schmelzpeaks liegt das
erste Schmelzpeakmaximum bei 50 bis 110°C, das
zweite Schmelzpeakmaximum bei 70-140°C, beson-
ders bevorzugt von 73-135°C. Ist nur ein Schmelz-
peak vorhanden, so liegt die Schmelztemperatur bei
60 bis 140°C, besonders bevorzugt von 62-137°C.
Je nach Copolymerzusammensetzung weisen die
Polymere eine Neigung zur Kaltkristallisation auf, wo-
bei (sofern vorhanden) der exotherme Kaltkristallisa-
tionspeak beim 2. Aufheizen zwischen 5 und 40°C
liegt.

[0084] Dadurch wird erreicht, dass die unmodifizier-
ten Polymere ein optimales Verhaltnis von kristallinen
und nicht kristallinen Einheiten aufweisen und insbe-
sondere im Verarbeitungsfall (z. B. bei der radikali-
schen Pfropfmodifikation in der Schmelze) optimale
thermische Eigenschaften zeigen.
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[0085] Anders als hochkristalline Polyolefine, die ei-
nen einzelnen sehr scharten Schmelzpeak aufwei-
sen, zeigen die unmodifizierten Polymere in der 2.
Aufheizkurve der DSC-Messung bei einer Aufheizge-
schwindigkeit von 10 K/min. entweder keinen
Schmelzpeak, einen Schmelzpeak oder zwei
Schmelzpeaks, wobei diese Schmelzpeaks unter-
schiedliche Intensitdten aufweisen kénnen. Zeigen
die erfindungsgemaflen Polymere in der 2. Aufheiz-
kurve der DSC-Messung keinen Schmelzpeak, so
bedeutet dies nicht, dass sie keine kristallinen Anteile
besitzen, sondern nur, dass diese in Folge der stan-
dardisierten Versuchsbedingungen nicht detektiert
werden. In der ersten Aufheizkurve zeigen alle Poly-
mere mindestens einen Schmelzpeak. Das Ende des
Aufschmelzbereiches der 2. Aufheizkurve der DSC
(sog. Peak-Offset) liegt fir die erfindungsgemafien
Polymere zwischen 70°C und 145°C, bevorzugt zwi-
schen 75°C und 143°C besonders bevorzugt zwi-
schen 79°C und 142°C und insbesondere bevorzugt
zwischen 80°C und 140°C.

[0086] Vorzugsweise weisen die zur Modifikation
eingesetzten unmodifizierten Polymere eine beim
zweiten Aufheizen in der DSC gemessene endother-
me Schmelzenthalpie von maximal 30 J/g, bevorzugt
von 1-27 J/g, besonders bevorzugt von 2-25 J/g und
insbesondere bevorzugt von 3-23 J/g auf, wobei
Wertebereiche von 0-10 J/g, 6-22 J/g, 10-20 J/g und
insbesondere von 5-15 J/g ganz besonders bevor-
zugt sind. Dadurch wird erreicht, dass sowohl die un-
modifizierten Polymere als auch die aus ihnen herge-
stellten modifizierten Polymere ein optimales Verhalt-
nis von kristallinen und nicht kristallinen Anteilen auf-
weisen. Je nach Polymerzusammensetzung und ge-
wahlten Polymerisationsbedingungen kénnen so Po-
lymere zur Verfigung gestellt werden, zu deren Auf-
schmelzen nur ein sehr geringer oder aber (im Ver-
gleich mit hochkristallinen Polyolefinen) ein modera-
ter Energiebeitrag notwendig ist, was wiederum fur
die Verarbeitung in der Schmelze von Vorteil ist.

[0087] In einer ganz besonders bevorzugten Aus-
fuhrungsform weisen die zur Modifikation eingesetz-
ten unmodifizierten Polymere eine beim 2. Aufheizen
in der DSC gemessene endotherme Schmelzenthal-
pie von 0 J/g (d. h. keine Endothermie detektierbar)
und gleichzeitig eine Nadelpenetration von 20-60-0,1
mm, bevorzugt von 25-55-0,1 mm und besonders be-
vorzugt von 27-53-0,1 mm auf. Diese Kombination
hat den Vorteil, dass Polymere zur Verfiigung gestellt
werden kdnnen, die nur eine aulierst geringe Energie
zum Schmelzen bendtigen, gleichzeitig aber eine
gute Festigkeit aufweisen.

[0088] Die mittels DSC aus der 2. Aufheizkurve be-
stimmte Glasubergangstemperatur der unmodifizier-
ten Polymere liegt bei maximal -8°C, bevorzugt zwi-
schen -9 und -55°C, besonders bevorzugt zwischen
—10 und -52°C und insbesondere bevorzugt zwi-
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schen -12 und -50°C, wobei Wertebereiche zwi-
schen -8 und -18°C, -9 und -17°C, —10 und -16°C
sowie zwischen —20 und —48°C, —-25 und —45°C und
insbesondere —27 und —44°C besonders bevorzugt
sind. Dadurch wird erreicht, dass sowohl die unmodi-
fizierten Polymere als auch die aus ihnen hergestell-
ten modifizierten Polymere je nach Polymerzusam-
mensetzung und gewahlten Polymerisationsbedin-
gungen auch in Anwendungsbereichen eingesetzt
werden koénnen, die hohe Tieftemperaturflexibilitat
verlangen und daher hochkristallinen Polyolefinen
(wie z. B. isotakischem Polypropylen) verschlossen
bleiben. Dabei ist insbesondere bemerkenswert,
dass fur die erfindungsgemafen Polymere die niedri-
gen Glasiuibergangstemperaturen auch ohne den
Einsatz von teuren Comonomeren wie z. B. 1-Pen-
ten, 1-Hexen, 1-Octen, 1-Nonen und/oder 1-Decen
erreicht werden kdnnen.

[0089] Weiterhin liegt je nach Copolymerzusam-
mensetzung der Erweichungspunkt, der erfindungs-
gemal zur Modifizierung eingesetzten unmodifizier-
ten Polymere, gemessen nach der Ring & Kugelme-
thode bei maximal 145°C, bevorzugt bei 75-142°C,
besonders bevorzugt bei 80-140°C und insbesonde-
re bei 83 bis 138°C, wobei Wertebereiche zwischen
80 und 118°C, 90 und 115°C sowie zwischen 116 und
135°C und insbesondere 120 und 135°C besonders
bevorzugt sind. Dadurch wird erreicht, dass Polyme-
re zur Verfligung gestellt werden kdénnen, die trotz ei-
ner relativ geringen Kristallinitét, auch im unvernetz-
ten Zustand erst bei hohen Temperaturen eine Erwei-
chung erfahren, und damit Verklebungen mit hoher
Warmestandfestigkeit ermoglichen.

[0090] Eine Besonderheit der unmodifizierten Poly-
mere ist, dass durch entsprechende Wahl der Poly-
merzusammensetzung und der Polymerisationsbe-
dingungen auch Polymere zur Verfigung gestellt
werden konnen, die in der 2. Aufheizung der DSC
keinen Schmelzpeak aufweisen, aber dennoch einen
Erweichungspunkt (Ring & Kugel) von tber 90°C, be-
vorzugt von uber 95°C und besonders bevorzugt von
Uber 97°C aufweisen.

[0091] Die zur Modifizierung eingesetzten unmodifi-
zierten Polymere weisen vorzugsweise bei Raum-
temperatur eine L&slichkeit in Xylol von mindestens
10 ma-% auf, vorzugsweise eine Ldslichkeit von min-
destens 50 ma-%, bevorzugt von mindestens 55
ma-%, besonders bevorzugt von mindestens 57
ma-% und insbesondere bevorzugt von 60-100
ma-% auf. Dies hat den Vorteil, dass Polymere mit
guter bis sehr guter Lslichkeit in Xylol zur Verfiigung
gestellt werden, die im Gegensatz zu bisher bekann-
ten Systemen mit dieser Eigenschaft eine sehr enge
Molmassenverteilung mit duBerst niedrigen nieder-
molekularen Anteilen aufweisen, so dass auch Poly-
mere zur Verfigung gestellt werden, die trotz ihrer
Léslichkeit in Xylol einen (zumindest in der ersten
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Aufheizung der DSC) messbaren kristallinen Anteil
und eine (zumindest in der ersten Aufheizung der
DSC) deutlich erkennbare Schmelztemperatur auf-
weisen. Die unmodifizierten Polymere mit hoher LOs-
lichkeit in Xylol ermdglichen die einfache Herstellung
radikalisch modifizierter Polymere durch Idsungsmit-
tel-basierte Herstellverfahren. In einer besonderen,
bevorzugten Ausfiihrungsform weisen die zur Modifi-
kation eingesetzten unmodifizierten Polyolefine eine
komplexe Schmelzviskositat (bestimmt bei 190°C mit
einer Deformation von maximal 1% und einer Mess-
frequenz von 1 Hz) von maximal 15.000 mPa-s, be-
vorzugt von maximal 10.000 mPa-s, besonders be-
vorzugt von maximal 7.500 mPa-s und insbesondere
bevorzugt von maximal 5.500 mPa-s auf, wahrend
gleichzeitig ihre Loslichkeit in Xylol bei Raumtempe-
ratur mindestens 70 ma-%, bevorzugt mindestens 75
ma-%, besonders bevorzugt mindestens 80 ma-%
und insbesondere bevorzugt Giber 90 ma-% betragt.

[0092] Die unmodifizierten Polymere weisen weiter-
hin vorzugsweise eine Ldslichkeit in Tetrahydrofuran
(THF) bei Raumtemperatur von mindestens 10
ma-%, bevorzugt von mindestens 25 ma-%, beson-
ders bevorzugt von mindestens 50 ma-% und insbe-
sondere bevorzugt von 60-100 ma-% auf.

[0093] Dies hat den Vorteil, dass unpolare Polymere
mit guter Loslichkeit in einem polaren Lésungsmittel
zur Verfigung gestellt werden kénnen (z. B. fur die
Modifikation in Lésungsmittel-basierten Herstellver-
fahren), die im Gegensatz zu bisher bekannten Sys-
temen mit dieser Eigenschaft eine hohe zahlenmittle-
re Molmasse und eine sehr enge Molmassenvertei-
lung mit duBerst niedrigen niedermolekularen Antei-
len aufweisen. Insbesondere betragt die in der zwei-
ten Aufheizung der DSC bestimmte exotherme
Schmelzenergie fir die zur Herstellung der erfin-
dungsgemaflen modifizierten Polymere eingesetzten
unmodifizierten Polymere mit 100%iger Loslichkeit in
Tetrahydrofuran bei Raumtemperatur maximal 20
J/g, bevorzugt zwischen 1 und 18 J/g und besonders
bevorzugt zwischen 2 und 17 J/g. Gleichzeitig liegt
die durch Ring- und Kugelmethode bestimmte Erwei-
chungstemperatur bei mindestens 80°C bevorzugt
bei mindestens 83°C und besonders bevorzugt bei
mindestens 85°C und insbesondere bevorzugt bei
90-130°C, wahrend die Nadelpenetration bei maxi-
mal 55-0,1 mm, bevorzugt bei maximal 50-0,1 mm,
besonders bevorzugt bei maximal 45:0,1 mm und
insbesondere bevorzugt bei 1-40-0,1 mm liegt.

[0094] Weiterhin zeichnen sich die zur Modifizie-
rung erfindungsgemaflen unmodifizierten Polymere
dadurch aus, dass sie ohne weitere Zusatze nach
mindestens 24 Stunden Lagerdauer im Zugversuch
eine Zugfestigkeit von mindestens 0,2 MPa, bevor-
zugt von mindestens 0,5 MPa, besonders bevorzugt
von mindestens 1 MPa und insbesondere von 1,25
bis 20 MPa aufweisen und/oder eine absolute Deh-
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nung von mindestens 10%, bevorzugt von mindes-
tens 15%, besonders bevorzugt von mindestens 40%
und insbesondere bevorzugt von 50-1200% aufwei-
sen, wobei weitere Vorzugsbereiche zwischen 40
und 250%, zwischen 150 und 650%, zwischen 300
und 750%, zwischen 500 und 950% sowie zwischen
600 und 1.100% liegen.

[0095] In einer ganz besonders bevorzugten Aus-
fuhrungsform weisen die erfindungsgemaf zur Modi-
fizierung eingesetzten unmodifizierten Polyolefine
eine Zugfestigkeit von mindestens 1 MPa, bevorzugt
von mindestens 2 MPa und insbesondere bevorzugt
von mindestens 3 MPa auf, wahrend gleichzeitig die
absolute Bruchdehnung mindestens 150%, bevor-
zugt mindestens 250%, besonders bevorzugt min-
destens 350% und insbesondere bevorzugt mindes-
tens 500% betragt.

[0096] In einer weiteren ganz besonders bevorzug-
ten Ausfihrungsform weisen die zur Modifizierung
eingesetzten unmodifizierten Polyolefine gleichzeitig
eine Schmelzviskositat bei 190°C von < 5000 mPa-s,
eine Zugfestigkeit von mindestens 1 MPa und eine
Erweichungstemperatur (bestimmt nach der Ring-
und Kugelmethode) von > 90°C auf.

[0097] Die Herstellung der zur Modifizierung einge-
setzten unmodifizierten Polyolefine erfolgt durch in
Kontakt bringen eines Metallocen-Katalysators mit
mindestens einem ersten Lésungsmittel, wobei das
mindestens eine erste Lésungsmittel ein nicht halo-
geniertes aliphatisches Losungsmittel ist, mindes-
tens einer durch Alkylgruppen modifizierten Methyla-
luminoxankomponente, die gegebenenfalls in einem
zweiten Losungsmittel gelést und/oder suspendiert
vorliegt, wobei das zweite L6sungsmittel ein nicht ha-
logeniertes LOsungsmittel ist, das gleich oder ver-
schieden vom ersten Lésungsmittel sein kann, und
mindestens eines 1-Olefin-Monomers in einem Re-
aktionsraum und anschlielende Polymerisation des
mindestens einen 1-Olefin-Monomers bei einer Re-
aktionstemperatur unter Bildung von erfindungsge-
maRen Polyolefinen, dadurch gekennzeichnet, dass
die Reaktionstemperatur oberhalb der Siedetempe-
ratur des oder der ersten Losungsmittel(s) liegt. We-
sentlich ist dabei, dass die Reaktionstemperatur im
stationaren Reaktionszustand oberhalb der Siede-
temperatur des oder der ersten Lésungsmittel(s) und
vorzugsweise gleichzeitig unterhalb des Erwei-
chungspunktes (bestimmt nach der Ring- und Kugel-
methode) des erfindungsgemal hergestellten Poly-
mers liegt. Insbesondere liegt die Polymerisations-
temperatur im stationaren Reaktionszustand mindes-
tens 10 K unterhalb der Erweichungstemperatur, be-
vorzugt mindestens 15 K, besonders bevorzugt min-
destens 20 K und insbesondere bevorzugt mindes-
tens 25 K. Letzteres ist ein besonders herausragen-
des Charakteristikum des erfindungsgemafien Ver-
fahrens, weil es trotz dieser Temperaturfiihrung bei
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Anwendung des erfindungsgemalen Verfahrens
nicht zur Ausbildung von makroskopischen Polymer-
partikeln (wie sie etwa bei einer Slurrypolymerisation
vorliegen) im Polymerisationsmedium kommt, son-
dern in homogener Phase polymerisiert wird.

[0098] Das mindestens eine erste Losungsmittel ist
ausgewahlt aus nicht halogenierten cyclischen
und/oder linearen aliphatischen Lésungsmitteln. Vor-
zugsweise weist das Losungsmittel eine Siedetem-
peratur bei Normaldruck von nicht mehr als 101°C
auf. Vorzugsweise weisen die aliphatischen Lo6-
sungsmittel eine Siedetemperatur bei Normaldruck
von nicht mehr als 80°C, bevorzugt von nicht mehr
als 60°C, besonders bevorzugt von nicht mehr als
40°C und insbesondere bevorzugt von nicht mehr als
20°C auf.

[0099] Insbesondere handelt es sich bei den nicht
halogenierten aliphatischen Lésungsmitteln um cycli-
sche und/oder lineare aliphatische Verbindungen mit
nicht mehr als 7 C-Atomen, vorzugsweise mit nicht
mehr als 6 C-Atomen und besonders bevorzugt mit
nicht mehr als 5 C-Atomen. Besonders bevorzugt ist
das nicht halogenierte aliphatische Ldsungsmittel
ausgewahlt aus der Gruppe umfassend Propan, Bu-
tan, Pentan, Cyclopentan, Methylcyclopentan, He-
xan, Cyclohexan, Methylcyclohexan, Heptan oder
Mischungen hieraus. Ganz besonders bevorzugt ist
das Loésungsmittel Propan und/oder n-Butan.

[0100] Der Metallocen-Katalysator, der im vorlie-
genden Verfahren vorzugsweise eingesetzt wird, ist
ausgewahlt aus Verbindungen gemaf der Formel |

Z,R'R"™YR?R#*(IndR’R*R°R°R’R?),MClI, I

worin M ein Ubergangsmetall ist, ausgewahlt aus der
Gruppe umfassend Zr, Hf und Ti, vorzugsweise Zr,
worin Ind Indenyl bedeutet und worin Z R'R"*YR?R?*
als Briicke die Indenyl-Reste verbindet, mit Z und Y
ausgewahlt aus Kohlenstoff und/oder Silizium, mit x =
0 oder 1, worin R", R"™ und R? und R* unabhangig
voneinander ausgewahlt sind aus H, linearen oder
verzweigten Alkylgruppen mit 1 bis 6 C-Atomen, Alk-
oxylalkylgruppen mit 1 bis 6 C-Atomen, Arylgruppen
oder Alkoxyarylgruppen mit 6 bis 10 C-Atomen und
mit R® bis R® ausgewanhlt aus der Gruppe umfassend
H und/oder lineare oder verzweigte Alkylgruppen mit
1 bis 10 C-Atomen, Alkylarylgruppen, Arylalkylgrup-
pen oder Arylgruppen mit 6 bis 10 C-Atomen. Vor-
zugsweise sind die Reste R®, R® und/oder R’ ausge-
wahlt aus der Gruppe umfassend H und/oder lineare
oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis 10 C-Atomen
oder Arylgruppen mit 6 bis 10 C-Atomen, insbeson-
dere lineare oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis
10 C-Atomen. Sind R® und R’ gleichzeitig nicht mit H
substituiert, so sind R® und R” insbesondere bevor-
zugt miteinander verknlpft, insbesondere in Form ei-
nes kondensierten Benzylrings. Besonders bevor-
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zugt sind R® bis R® Wasserstoff, das heif3t der Inde-
nylring ist unsubstituiert. In einer besonderen Ausfih-
rungsform sind die Indenylliganden Tetrahydroinde-
nylliganden.

[0101] Die Metallocenverbindung ist bevorzugt eine
der Formeln I,

worin R' bis R® die vorab genannte Bedeutung ha-
ben.

[0102] Lineare und verzweigte Alkylgruppen mit 1
bis 10 C-Atomen sind insbesondere Substituenten
ausgewahlt aus der Gruppe umfassend Methyl,
Ethyl, Propyl, iso-Propyl, Butyl, tert.-Butyl, Pentyl,
Hexyl, Heptyl, Octyl, Nonyl oder Decyl.

[0103] Alkoxygruppen mit 1 bis 4 C-Atomen sind
insbesondere ausgewahlt aus der Gruppe umfas-
send Methoxy, Ethoxy, iso-Propyloxy, tert-Butyloxy.

[0104] Arylgruppen mit 6 bis 10 C-Atomen sind ins-
besondere ausgewahlt aus der Gruppe umfassend
Benzyl, Phenyl und Indenyl.

[0105] Alkylarylgruppen mit 6 bis 10 C-Atomen sind
insbesondere ausgewahlt aus der Gruppe umfas-
send Methylenphenyl, Methylenindenyl und Ethyl-
benzyl.

[0106] Aryalkyligruppen mit 6 bis 10 C-Atomen sind
insbesondere ausgewahlt aus der Gruppe umfas-
send Methylphenyl, Dimethylphenyl, Ethylphenyl,
Ethyl-Methylphenyl und Methylindenyl.

[0107] Alkoxyarylgruppen mit 6 bis 10 C-Atomen
sind insbesondere ausgewahlt aus der Gruppe um-
fassend Methoxyphenyl, Dimethoxyphenyl, Ethyoxy-
phenyl, Methoxy-Ethoxyphenyl und Methoxyindenyl,
wobei mindestens eine der enthaltenen Alkoxygrup-
pen in para-Stellung zur Verkniipfung des Substitu-
enten steht.
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[0108] Insbesondere ist Z,R'R™YR?R* ausgewahlt
aus der Gruppe umfassend -CH,-, —HCCH3-
-C(CHy),-, -CH,CH,-, -C(CH,),C(CHy),~,
-CH,C(CH,),, -Si(CH,),-, —S|(CH3)ZS|(CH )oms
-Si(CH;),C(CH,),-,  -C(CH,),Si(CHy),- -C(CeHs),-,
-C(C¢H,OCH,),-,  -C(OCH,C4H),, —C(OCH)
-C(OCH,),C(OCH,),, und -CH,C(OCH,),-.

[0109] Ganz besonders bevorzugt handelt es sich
bei der Metallocenverbindung im vorliegenden erfin-
dungsgemalen Verfahren um Ethylidenbis(inde-
nyl)-Zirkoniumdichlorid, Diphenylsilyl-bis(inde-
nyl)-Zirkoniumdichlorid, Dimethylmethylen-bis(inde-
nyl)Zirkoniumdichlorid, Dimethylsilyl-bis(2-methylin-
denyl)Zirkoniumdichlord, Dimethylsilyl-bis(2-me-
thyl-4,6-diisopropylindenyl)-Zirkoniumdichlorid oder
Dimethylsilyl-bis(2-methyl-benzoindenyl)-Zirkonium-
dichlorid oder Ethylidenbis(tetrahydroindenyl)-Zirko-
niumdichlorid.

[0110] Die genannten Verbindungen liegen vor-
zugsweise als racemisches Enantiomerengemisch
vor und enthalten insbesondere bevorzugt nicht die
enantiomorphe, optisch inaktive meso-Form in signi-
fikantem Umfang. Der Anteil der meso-Form ist bei
der vorliegenden Erfindung nicht grof3er als 5 ma-%,
vorzugsweise nicht gréRRer als 2 ma-% und insbeson-
dere bevorzugt nicht grof3er als 1 ma-%.

[0111] Der Katalysator wird dem Polymerisations-
raum vorzugsweise zusammen mit einem hohen
Uberschuss an aliphatischem Kohlenwasserstoff(en)
zugeflihrt, besonders bevorzugt des ersten Losungs-
mittels, wobei er besonders bevorzugt in homogener
Form, d. h. vollstandig geldst zugefuhrt wird.

[0112] Die bei der Polymerisation eingesetzten
1-Olefin-Monomere kdénnen grundsatzlich aus allen
dem Fachmann bekannten 1-Olefinen ausgewahlt
werden. Insbesondere ist das mindestens eine
1-Olefin-Monomer ausgewahlt aus der Gruppe um-
fassend Ethylen und lineare 1-Olefine. Geeignete li-
neare 1-Olefine sind insbesondere Propen und/oder
1-Buten.

[0113] Die mindestens eine durch Alkylgruppen mo-
difizierte Methylaluminoxankomponente dient im er-
findungsgemafen Verfahren als Cokatalysator. Ins-
besondere handelt es sich bei dem Cokatalysator um
eine Verbindung der Formel Il fir den linearen Typ

R? R R®
\AI——O A—O AI<
R8 RS

n i

und/oder der Formel IV fiir den cyclischen Typ
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R8

b
M

wobei in den Formeln Il und IV R® Methyl und/oder
iso-Butyl bedeutet und n eine ganze Zahl von 2 bis 50
ist. Insbesondere sind 15 bis 45 mol-% der Reste R®
iso-Butyl, bevorzugt 17 bis 45 mol-%, besonders be-
vorzugt 19 bis 43 mol-% und insbesondere bevorzugt
20 bis 40 mol-%. Erst durch den Anteil an iso-Bu-
tyl-Resten wird eine Loslichkeit des Cokatalysators in
nicht aromatischen Ldsungsmitteln ermdglicht. Vor-
zugsweise liegt der Cokatalysator in einem zweiten
Lésungsmittel geldst vor, dessen Siedetemperatur
insbesondere bevorzugt bei maximal 101°C liegt.
Das zweite Loésungsmittel des Cokatalysators ist ins-
besondere ausgewahlt aus linearen Alkanen mit 3-7
C-Atomen, bevorzugt mit 4-6 C-Atomen, wobei vor-
zugsweise die Siedetemperatur des zweiten LO-
sungsmittels deutlich unterhalb der Polymerisations-
temperatur liegt, dies ist jedoch nicht zwingend. Ins-
besondere handelt es sich bei dem zweiten Lésungs-
mittel um Propan, n-Butan, n-Pentan, Cyclopentan,
Methylcyclopentan, n-Hexan, Cyclohexan, Methylcy-
clohexan und/oder n-Heptan.

n+2 v

[0114] Bei dem Reaktionsraum zur Durchfiihrung
des Herstellverfahrens kann es sich um einen Rihr-
kessel, eine Ruhrkesselkaskade mit mindestens zwei
Ruhrkesseln, ein Stromungsrohr und/oder ein Stro-
mungsrohr mit Zwangsférderung (z. B. eine Schne-
ckenmaschine) handeln. Dabei kénnen die oben ge-
nannten Reaktoren entweder als Einzellésung oder
in beliebiger Kombination eingesetzt werden.

[0115] Die Regelung der Molmasse kann Uber die
gewahlte Polymerisationstemperatur und/oder die
Zudosierung und Einmischung von gasformigem
Wasserstoff in die Polymerisationsmasse erfolgen,
besonders bevorzugt erfolgt die Steuerung der Mol-
masse ohne den Einsatz von gasféormigem Wasser-
stoff nur Gber die Wahl der entsprechenden Polyme-
risationstemperatur. Fir den Fall, dass Wasserstoff
zur Regelung der Molmasse eingesetzt wird, wird
dieser bevorzugt in die flissige Reaktionsphase do-
siert, wobei die Dosierung Uber den Boden des Reak-
tionsraumes und/oder Uber ein verwendetes Vermi-
schungsorgan z. B. einen Ruhrer erfolgt.

[0116] Das erhaltene Polymer wird nach der Poly-
merisation entweder durch Ausfallen in einem gegen-
polaren Fallungsmittel (etwa Wasser und/oder Alko-
holen wie z. B. Ethanol, Isopropanol oder Butanol)
oder durch direkte Entgasung mit anschlieRendem
Aufschmelzvorgang erhalten. Im Anschluss an die
Entgasung kann das hergestellte Polymer einer wei-
teren Konfektionierung unterzogen werden, wobei es
sich bei der Konfektionierung um eine Additivierung
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und/oder eine Pulverisierung und/oder eine Pelletie-
rung und/oder eine Granulierung handelt. Auch die
direkte Weiterverarbeitung des schmelzfliissigen Po-
lymers ist moglich.

[0117] Auf die oben beschriebenen unfunktionali-
sierten Basispolymere sind bei den erfindungsgema-
Ren funktionalisierten Polyolefinen ein oder mehrere
funktionelle Gruppen aufweisende Monomere aufge-
pfropft. Die aufzupfropfenden Monomere besitzen
dabei vorzugsweise olefinische Doppelbindungen.
Insbesondere sind die ein oder mehreren funktionel-
len Gruppen aufweisende Monomere ausgewahlt
aus der Gruppe der Carbonsauren und/oder Carbon-
saurederivate (beispielsweise Maleinsaureanhydrid,
Maleinsaure, Itaconsaure, ltaconsaureanhydrid, Cit-
ronensaureanhydrid, Acrylsdure, Methacrylsaure),
der Acrylate (beispielsweise Hydroxymethylacrylat,
Hydroxyethylacrylat, Hydroxypropylacrylat, Methyl-
methacrylat, Ethylmethacrylat, Buthylmethacyrlat,
Glycidylmethacylat usw.), der Vinylsilane (beispiels-
weise Vinyltrimethoxysilan, Vinyltriethoxysilan, Vi-
nyl-tris(2-methoxy-ethoxy)silan, 3-Methacryloxypro-
pyltrimethoxysilan, 3-Methacryloxypropyltriethoxysi-
lan, Vinyldimethylethoxysilan und/oder Vinylmethyl-
dibutoxysilan, insbesondere Vinyltrimethoxysilan),
der Vinylaromaten (beispielsweise Styrol, a-Methyl-
styrol, Divinylbenzol, Aminostyrol, Styrolsulfonsaure
usw.), der cyclischen Imidoester bzw. deren Vinylver-
bindungen (z. B. Isopentenyl-2-oxazolin, Ricinoloxa-
zolinmaleinat usw.), der Vinylimidazoline (z. B. 1-Vi-
nylimidazol), der Vinylpyrolidone (z. B. N-Vinylpyrroli-
don), und/oder der alicyclischen Vinylverbindungen
(beispielsweise 4-Vinyl-1-cyclohexen, Vinylcyclohe-
xan, Vinylcyclopentan usw.).

[0118] Die modifizierten Polymere weisen besonde-
re Eigenschaften auf, die teilweise auf die Eigen-
schaften der zur Modifizierung eingesetzten Basispo-
lymere, teilweise auf die verwendeten Pfropfmono-
mere, teilweise auf das zur Modifikation verwendete
Verfahren bzw. eine Kombination zuriickzufiihren
sind.

[0119] Beziglich der Eigenschaften der erfindungs-
gemalen modifizierten Polyolefine ist insbesondere
der Einfluss der Modifikation auf die Materialeigen-
schaften zu beachten. So neigen insbesondere Vinyl-
silane mit Alkoxygruppen zur Vernetzung bei Anwe-
senheit von Feuchtigkeit, so dass eine Veranderung
der Materialeigenschaften (z. B. Schmelzviskositat,
Nadelpenetration, Erweichungspunkt usw.) je nach
Lagerbedingungen erfolgt. Die im Folgenden aufge-
fuhrten Eigenschaften verstehen sich (sofern nicht
ausdrucklich anders vermerkt) als Eigenschaften von
unvernetzten Materialien ohne weitere Zusatzstoffe.

[0120] So betragt die Schmelzviskositat des erfin-
dungsgemalien modifizierten (gepfropften) Polyole-
fins im unvernetzten Zustand, bestimmt mit Oszillati-
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onsrheometrie bei 1 Hz und einer Deformation von
maximal 1% bei 190°C, 500-95.000 mPa-s, vorzugs-
weise 1.000-85.000 mPa-s, besonders bevorzugt
1.500-75.000 mPa-'s und insbesondere bevorzugt
2.000-65.000 mPa-s, wobei weitere Vorzugsberei-
che zwischen 2.500 und 5.500, 5.000 und 12.500,
9.000 und 17.500, 15.000 und 27.500 sowie zwi-
schen 20.000 und 60.000 mPa-s liegen. Dabei zeigen
die Schmelzen der erfindungsgemafien modifizierten
Polymere sowohl ein viskoelastisches wie auch ein
strukturviskoses Verhalten. Es werden somit modifi-
zierte Polyolefine zur Verfligung gestellt, die sich auf
Grund ihrer variablen Schmelzviskositat im unver-
netzten Zustand fur die unterschiedlichsten Applikati-
onsverfahren eignen, und dementsprechend auch in
unterschiedlichsten Anwendungsbereichen (z. B.
Schmelzklebstoffe, Dichtmassen, Formmassen, Pri-
mer usw.) zum Einsatz kommen kénnen. Ein beson-
ders Merkmal der erfindungsgemafRen modifizierten
Polyolefine ist, dass ihre Strukturviskositat (d. h. die
Abhangigkeit der Schmelzviskositat von der Scher-
geschwindigkeit) im unvernetzten Zustand mit stei-
gendem Molekulargewicht zunimmt.

[0121] Der Erweichungspunkt des unvernetzten er-
findungsgemaRen modifizierten (gepfropften) Polyo-
lefins, gemessen mittels Ring & Kugel-Methode, be-
tragt 80 bis 155°C, bevorzugt 85 bis 150°C, beson-
ders bevorzugt 87 bis 145°C und insbesondere be-
vorzugt von 90 bis 140°C, wobei weitere Vorzugsbe-
reiche zwischen 90 und 99°C, zwischen 98 und
110°C, zwischen 108 und 122 sowie zwischen 120
und 140°C liegen. Es werden somit modifizierte Poly-
olefine zur Verfligung gestellt, die je nach Polymerzu-
sammensetzung und aufgepfropften Monomeren ei-
nen niedrigen bis mittleren Erweichungspunkt auf-
weisen, d. h. einerseits auch im unvernetzten Zu-
stand zu einer ausreichenden Warmestandfestigkeit
einer unter Verwendung der erfindungsgemafen mo-
difizierten Polyolefine hergestellten Verklebung fiih-
ren, andererseits aber auch eine Verarbeitung (vor al-
lem in der Schmelze) bei moderaten Verarbeitungs-
und Applikationstemperaturen zulassen, und somit
auch fur temperatursensitive Anwendungen geeignet
sind.

[0122] Die Nadelpenetration des unvernetzten erfin-
dungsgemafen modifizierten Polyolefins betragt zwi-
schen 2 und 45-0,1 mm, bevorzugt zwischen 3 und
40-0,1 mm, besonders bevorzugt zwischen 4 und
35:0,1 mm und insbesondere bevorzugt zwischen 5
und 30:0,1 mm. Es werden somit modifizierte Polyo-
lefine zur Verfligung gestellt, die im unvernetzten Zu-
stand eine gute Balance zwischen Festigkeit/Harte
und Flexibilitat aufweisen.

[0123] Die Zugfestigkeit der erfindungsgemafien
modifizierten Polyolefine liegt (ohne weitere Zusatze)
im unvernetzten Zustand zwischen 1 und 25 MPa,
bevorzugt zwischen 1,5 und 20 MPa, besonders be-
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vorzugt zwischen 2 und 18 MPa und insbesondere
bevorzugt zwischen 2,5 und 16 MPa, wobei weitere
Vorzugsbereiche zwischen 2 und 7,5 MPa, zwischen
5 und 13 MPa, zwischen 7,5 und 15 MPa sowie zwi-
schen 10 und 16 MPa liegen. Dadurch wird insbeson-
dere eine hohe Grundkohasion im unvernetzten Zu-
stand gewahrleistet. Die im Zugversuch ermittelte
Reilkdehnung der erfindungsgemafien, modifizierten
Polyolefine liegt (ohne weitere Zusatze) im unver-
netzten Zustand zwischen 10 und 1.200%, bevorzugt
zwischen 15 und 1.100%, besonders bevorzugt zwi-
schen 20 und 1.000% und insbesondere bevorzugt
zwischen 20 und 900% wobei weitere Vorzugsberei-
che zwischen 25 und 225%, zwischen 200 und 450%
sowie zwischen 400 und 850% liegen. Dadurch wer-
den modifizierte Polyolefine zur Verfigung gestellt,
die im unvernetzten Zustand lGber ein hohes Mal} an
Flexibilitat verfligen.

[0124] In einer besonderen bevorzugten Ausfih-
rungsform liegt die Nadelpenetration des unvernetz-
ten erfindungsgemafRen modifizierten Polyolefins bei
maximal 15-0,1 mm, bevorzugt bei maximal 12-0,1
mm und insbesondere bevorzugt zwischen 2 und
10-0,1 mm, wahrend gleichzeitig der Erweichungs-
punkt zwischen 80 und 140°C bevorzugt zwischen 90
und 135 und insbesondere bevorzugt zwischen 95
und 132°C liegt wobei gleichzeitig die Zugfestigkeit
maximal 15 MPa, bevorzugt maximal 12 MPa, beson-
ders bevorzugt maximal 10 MPa betragt und insbe-
sondere bevorzugt zwischen 2 und 9 MPa liegt, wo-
bei gleichzeitig die ReiRdehnung maximal 500%, be-
vorzugt maximal 450%, besonders bevorzugt maxi-
mal 400% betragt, und insbesondere bevorzugt zwi-
schen 40 und 380% liegt.

[0125] In einer besonders bevorzugten Ausfih-
rungsform handelt es sich bei mindestens einem der
zur Modifikation verwendeten Monomeren um ein Si-
lizium-haltiges Monomer, insbesondere um ein Vinyl-
silan. Die erfindungsgemafRen modifizierten Polyole-
fine weisen fur diesen Fall (nach vollstandiger Ab-
trennung von unreagiertem Restmonomer) einen
durch RFA-Spektroskopie (Rontgenfluoreszenzspek-
troskopie) bestimmten Siliziumgehalt von mindes-
tens 0,25 ma-%, bevorzugt von mindestens 0,30
ma-%, besonders bevorzugt von mindestens 0,35
ma-% und insbesondere bevorzugt von 0,40-2 ma-%
auf, wobei weitere besonders bevorzugte Bereiche
zwischen 0,4 und 0,75 ma-%, zwischen 0,7 und 0,95
ma-%, zwischen 0,8 und 1,25 ma-% und zwischen
1,1 und 2 ma-% liegen. Die erfindungsgemaflen mo-
difizierten Polymere welche einen Siliziumgehalt von
mindestens 0,25 ma-% aufweisen zeichnen sich ins-
besondere dadurch aus, dass sie (ohne weitere Zu-
satze) nach einer Lagerdauer von mindestens 14 Ta-
gen im Klimaschrank (20°C/65% relative Luftfeuchte)
in einer reinen Polypropylenverklebung (Material: un-
behandeltes isotaktisches Polypropylen) eine Kleb-
scherfestigkeit von mindestens 1,5 N/mm?, bevorzugt
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von mindestens 1,75 N/mm?, besonders bevorzugt
von mindestens 2 N/mm? und insbesondere bevor-
zugt von mindestens 2,25 N/mm? aufweisen. Weiter-
hin zeichnen sie sich dadurch aus, dass sie (ohne
weitere Zusatze) in einer reinen Holzverklebung
(Holzart: unbehandelte Buche) nach mindestens 14
Tagen Lagerung im Klimaschrank (20°C/65% relative
Luftfeuchte) eine Klebscherfestigkeit von mindestens
1,5 N/mm?, bevorzugt von mindestens 2,0 N/mm?,
besonders bevorzugt von mindestens 2,5 N/mm? und
insbesondere bevorzugt von mindestens 3,0 N/mm?
aufweisen.

[0126] In einer weiteren besonders bevorzugten
Ausfihrungsform handelt es sich bei mindestens ei-
nem der zur Modifikation verwendeten Monomeren
um eine Carbonsaure bzw. ein Carbonsaureanhyd-
rid. Fur diesen Fall betragt der durch Elementarana-
lyse bestimmte Sauerstoffgehalt insbesondere min-
destens 0,1 ma-%, bevorzugt mindestens 0,15
ma-%, besonders bevorzugt mindestens 0,2 ma-%
und insbesondere bevorzugt mindestens 0,25 ma-%.
Diese erfindungsgemafRen modifizierten Polyolefine
zeichnen sich insbesondere durch eine sehr gute
Haftung auf Metallen, insbesondere auf Aluminium
aus. Die erfindungsgemafRen modifizierten Polymere
welche einen Sauerstoffgehalt von mindestens 0,1
ma-% aufweisen, zeichnen sich insbesondere da-
durch aus, dass sie (ohne weitere Zuséatze) nach ei-
ner Lagerdauer von mindestens 14 Tagen im Klima-
schrank (20°C/65% relative Luftfeuchte) in einer rei-
nen Aluminiumverklebung (Material: unbehandeltes
Aluminium, 99.5) eine Klebscherfestigkeit von min-
destens 0,5 N/mm?, bevorzugt von mindestens 0,6
N/mm?, besonders bevorzugt von mindestens 0,7
N/mm? und insbesondere bevorzugt von mindestens
0,75 N/mm? aufweisen.

[0127] In einer weiteren besonders bevorzugten
Ausfuhrungsform handelt es sich bei mindestens ei-
nem der zur Modifikation verwendeten Monomeren
um ein Acrylat bzw. Methacrylat. Fur diesen Fall be-
tragt der durch Elementaranalyse bestimmte Sauer-
stoffgehalt mindestens 0,15 ma-%, bevorzugt min-
destens 0,25 ma-%, besonders bevorzugt mindes-
tens 0,3 ma-% und insbesondere bevorzugt mindes-
tens 0,35 ma-%. Diese erfindungsgemafien modifi-
zierten Polyolefine zeichnen sich insbesondere durch
eine gute Haftung auf Acrylat-basierten Polymeren,
wie z. B. Polymethylmethacrylat, sowie auf unbehan-
delten Polyolefinoberflachen aus. Die erfindungsge-
malen Acrylat-modifizierten Polymere welche einen
Sauerstoffgehalt von mindestens 0,15 ma-% aufwei-
sen, zeichnen sich insbesondere dadurch aus, dass
sie (ohne weitere Zusatze) nach einer Lagerdauer
von mindestens 14 Tagen im Klimaschrank
(20°C/65% relative Luftfeuchte) in einer reinen PM-
MA-Verklebung (Formmasse ,7N”, Evonik Réhm
GmbH; Verklebungstemperatur 200°C) eine Kleb-
scherfestigkeit von mindestens 0,5 N/mm?, bevorzugt
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von mindestens 0,75 N/mm?, besonders bevorzugt
von mindestens 1,0 N/mm? und insbesondere bevor-
zugt von mindestens 1,25 N/mm? aufweisen.

[0128] In einer weiteren besonders bevorzugten
Ausfuhrungsform handelt es sich bei mindestens ei-
nem der zur Modifikation verwendeten Monomeren
um ein Silanacrylat. Fir diesen Fall betragt der durch
RFA-Spektroskopie (Rontgenfluoreszenzspektrosko-
pie) bestimmten Siliziumgehalt mindestens 0,15
ma-%, bevorzugt mindestens 0,20 ma-%, besonders
bevorzugt mindestens 0,25 ma-% und insbesondere
bevorzugt von 0,30-2 ma-%.

[0129] Diese erfindungsgemaflien modifizierten Po-
lyolefine zeichnen sich insbesondere durch eine gute
Haftung auf Glas, Metallen, unbehandelten Polyolefi-
nen und PMMA aus und sind gleichzeitig Vernetzbar,
was zu sehr hohen Zugscherfestigkeiten fihrt.

[0130] Polyolefine mit den genannten bevorzugten
Eigenschaften eignen sich in ganz besonderer Weise
fur Verklebungen, insbesondere fur den Einsatz als
oder in HeilBschmelzklebstoffen und zeigen vorteil-
hafte Eigenschaften gegeniiber bekannten Syste-
men. Dies gilt insbesondere fiir die weiter verbesser-
te Haftung auf unbehandelten Polyolefinen, insbe-
sondere auf unbehandeltem Polypropylen sowie Pa-
pier/Pappe, Holz, Glas, polaren Kunststoffen wie z.
B. Polycarbonat, Polyethylenterephhalat usw. und
oder Metallen, insbesondere Aluminium.

[0131] Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden
Erfindung sind Verfahren zur Herstellung eines erfin-
dungsgemalen modifizierten Polyolefins, dadurch
gekennzeichnet, dass ein teilkristallines Polyolefin
mit einem durch "*C-NMR-Spektroskopie bestimmten
Gehalt an Ethylen von maximal 30 ma-%, entweder
70-98 ma-% oder maximal 30 ma-% Propylen
und/oder entweder 70-100 ma-% oder maximal 25
ma-% 1-Buten, wobei die Summe der Anteile 100
ma-% betragt, welches sich weiterhin dadurch aus-
zeichnet, dass seine ebenfalls durch *C-NMR be-
stimmte Triadenverteilung flr Propentriaden (flr den
Fall, dass die Polymere Propentriaden enthalten) ei-
nen ataktischen Anteil von 20-55 ma-%, einen syndi-
otaktischen Anteil von maximal 30 ma-% und einen
isotaktischen Anteil von 40-80 ma-% aufweisen,
und/oder die durch ®*C-NMR bestimmte Triadenver-
teilung fur 1-Butentriaden (fir den Fall, dass die erfin-
dungsgemalien Polymere 1-Butentriaden enthalten)
einen ataktischen Anteil von 2-85 ma-% und einen
syndiotaktischen Anteil von maximal 20 ma-% auf-
weisen, wobei sich die Anteile isotaktischer, syndio-
taktischer und ataktischer Triaden von Propen bzw.
1-Buten jeweils zu 100% addieren, wobei das un-
funktionalisierte Polymer unter Verwendung eines
Metallocen-Katalysators hergestellt worden ist, mit
mindestens einem Radikalstarter und einem oder
mehreren funktionelle Gruppen aufweisende Mono-
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meren in Kontakt gebracht wird, woraufhin eine
Pfropfreaktion der ein oder mehreren funktionelle
Gruppen aufweisende Monomere auf das Polyolefin
stattfindet.

[0132] Die ein oder mehreren Monomere kdnnen
auf das Basispolymer nach allen Methoden des Stan-
des der Technik aufgepfropft werden, beispielsweise
in Lésung oder bevorzugt in der Schmelze, wobei ein
bzw. mehrere Radikalspender in ausreichender Men-
ge eingesetzt wird/werden. Eine geeignete Arbeits-
weise kann der DE-OS 40 00 695 entnommen wer-
den, auf die ausdricklich Bezug genommen wird.
Beispielsweise kdnnen folgende Radikalspender ver-
wendet werden: Diacylperoxide wie z. B. Dilaurylper-
oxid oder Didecanoylperoxid, Alkylperester wie z. B.
tert-Butylperoxy-2-ethylhexanoat, Perketale wie z. B.
1,1-Di(tert-butylperoxy)-3,3,5-trimethylcyclohexan
oder 1,1-Di(tert-butylperoxy)cyclohexan, Dialkylpero-
xide wie z. B. tert-Butylcumylperoxid, Di(tert.butyl)pe-
roxid oder Dicumylperoxid, C-Radikalspender wie z.
B. 3,4-Dimethyl-3,4-diphenylhexan oder 2,3-Dime-
thyl-2,3-diphenylbutan sowie Azoverbindungen wie
z. B. Azobisisobutyronitril, 2,2'-Azo-di(2-acetoxypro-
pan) usw. Das Aufpfropfen erfolgt insbesondere bei
einer Temperatur von 30 bis 250°C.

[0133] In einer besonderen Ausfiihrungsform han-
delt es sich um ein Lésungsverfahren, wobei alipha-
tische und/oder aromatische Kohlenwasserstoffe
und/oder cyclische Ether als Lésungsmittel einge-
setzt werden kdnnen. Besonders bevorzugt wird als
Lésungsmittel mindestens ein aromatischer Kohlen-
wasserstoff eingesetzt. Geeignete aromatische Koh-
lenwasserstoffe sind insbesondere Trichlorbenzol,
Dichlorbenzol, Toluol und Xylol, besonders bevorzugt
wird Xylol eingesetzt. Besonders bevorzugte aliphati-
sche Kohlenwasserstoffe sind beispielsweise Pro-
pan, n-Butan, Hexan, Heptan, Cyclohexan und Oc-
tan. Besonders bevorzugter cyclischer Ether ist Te-
trahydrofuran (THF).

[0134] Werden Ether, insbesondere cyclische Ether
als Lésungsmittel verwendet, so miissen der verwen-
dete Initiator sowie die Reaktionsbedingungen mit
besondere Sorgfalt ausgewahlt werden, um die Bil-
dung von explosiven Peroxiden der verwendeten
Ether zu unterbinden bzw. zu kontrollieren. Insbeson-
dere ist der zusétzliche Einsatz spezieller Inhibitoren
(z. B. IONOL) zu erwégen.

[0135] Im Fall eines Pfropfprozesses in LOsung liegt
die Konzentration des eingesetzten Basispolymers
bei mindestens 10 ma-%, bevorzugt bei mindestens
15 ma-%, besonders bevorzugt bei mindestens 20
ma-% und insbesondere bevorzugt bei mindestens
22,5 ma-%. Die Reaktionstemperatur des Pfropfpro-
zesses in Losung liegt bei 30 bis 200°C, bevorzugt
bei 40 bis 190°C, besonders bevorzugt bei 50 bis
180°C und insbesondere bevorzugt bei 55 bis 140°C.
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Die Lésungspfropfung erfolgt entweder in diskontinu-
ierlicher oder in kontinuierlicher Weise. Im Fall einer
diskontinuierlichen Reaktionsfihrung wird zunachst
das feste Polymer (z. B. als Granulat, Pulver usw.) im
verwendeten Lésungsmittel geldst. Alternativ dazu
wird direkt eine konditionierte Polymerisationslésung
aus dem Herstellverfahren des Basispolymers ver-
wendet, und auf Reaktionstemperatur gebracht. Es
folgt die Zugabe des Monomers/der Monomeren und
der/des Radikalstarter(s). In einer besonders bevor-
zugten Ausfihrungsform werden Lésungsmittel Ba-
sispolymere(e) und Monomer(e) vorgelegt und auf
Reaktionstemperatur gebracht, wahrend der/die Ra-
dikalstarter Uber einen definierten Zeitraum kontinu-
ierlich zudosiert wird/werden. Dies hat den Vorteil,
dass die stationare Radikalkonzentration niedrig ist,
und daher das Verhaltnis von Pfropfreaktion zu Ket-
tenspaltung besonders ginstig (d. h. mehr Pfropfre-
aktion und weniger Kettenspaltung) ausfallt. In einer
weiteren besonders bevorzugten Ausfuhrungsform
werden Lésungsmittel und Basispolymer(e) vorge-
legt und auf Reaktionstemperatur gebracht, wahrend
Monomer(e) und Radikalstarter — gemeinsam (z. B. in
Form einer Mischung) oder voneinander getrennt —
Uber einen definierten Zeitraum kontinuierlich zudo-
siert werden. Dies hat den Vorteil, dass sowohl die
stationare Radikalkonzentration als auch die Mono-
merkonzentration am Reaktionsort niedrig sind, was
sowohl die Kettenspaltung als auch die Bildung von
Homopolymeren zuriickdrangt. Dies ist insbesondere
bei der Verwendung von Monomeren wichtig, die bei
Reaktionstemperatur stark zur thermisch initiierten
(Homo)polymerisation neigen. Ganz besonders be-
vorzugt wird im Anschluss an die unterschiedlichen
definierten Zudosierungszeitrdume eine weitere
Menge an Radikalstarter(n) zudosiert, um den Gehalt
an Restmonomeren in der Reaktionslésung zu mini-
mieren. Als Reaktor wird bevorzugt ein Ruhrkessel
verwendet, die Verwendung alternativer Reaktions-
behalter wie z. B. diskontinuierlicher Knetreaktoren
ist ebenfalls méglich, und insbesondere bei niedrigen
Reaktionstemperaturen und/oder hohen Polymer-
konzentrationen bevorzugt.

[0136] Im Fall einer kontinuierlichen Reaktionsfih-
rung wird zunachst in einem oder mehreren Vorlage-
behaltern (z. B. Ruhrkesseln) das feste Polymer in
mindestens einem Ld&sungsmittel geldst und an-
schlielend kontinuierlich in den/die Reaktionsbehal-
ter dosiert. In einer alternativen, ebenfalls besonders
bevorzugten Ausfiihrungsform, wird direkt eine kon-
ditionierte Polymerldsung aus einem Herstellprozess
des Basispolymers verwendet. In einer weiteren
ebenfalls besonders bevorzugten Ausfihrungsform
wird das feste Polymer (z. B. in Form von Pulver, Gra-
nulat, Pellets usw.) zusammen mit mindestens einem
Lésungsmittel kontinuierlich in eine (ein- oder mehr-
wellige) Schneckenmaschine oder einen Kontikneter
dosiert, unter Einwirkung von Temperatur und/oder
Scherung gel6st, und anschlieend kontinuierlich in
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den/die Reaktionsbehalter dosiert. Als Reaktionsbe-
halter bzw. Reaktoren fur die Durchfiihrung der kon-
tinuierlichen Pfropfreaktion in Ldsung kommen konti-
nuierliche Ruhrkessel, Ruhrkesselkaskaden, Stro-
mungsrohre, Stromungsrohre mit Zwangsférderung
(z. B. Schneckenmaschinen), Reaktionskneter sowie
deren beliebige Kombinationen in Frage. Werden
Strémungsrohre mit Zwangsférderung eingesetzt, so
handelt es sich dabei bevorzugt um Extruder, wobei
sowohl ein-, zwei- wie auch mehrwellige Extruder
eingesetzt werden konnen. Besonders bevorzugt
werden zwei- und/oder mehrwellige Extruder einge-
setzt. Insbesondere bevorzugt zur kontinuierlichen
Herstellung der erfindungsgemafen modifizierten
Polymere in Ldsung ist die Verwendung einer Reak-
torkombination aus Strémungsrohr, Strdomungsrohr
mit Zwangsforderung und kontinuierlichem Rihrkes-
sel in beliebiger Reihenfolge, wobei bevorzugt ent-
weder im Strémungsrohr mit Zwangsférderung oder
im kontinuierlichen Rihrkessel auch die Entfernung
von Restmonomeren und fllichtigen Neben-/Abbau-
produkten erfolgt.

[0137] Alternativ bevorzugt handelt es sich um ein
Schmelzeverfahren, wobei mindestens ein Radikal-
starter direkt in die Schmelze dosiert wird. Insbeson-
dere liegt bei dieser Verfahrensvariante die Tempera-
tur der Polymermasse zum Zeitpunkt der Zudosie-
rung mindestens eines Radikalstarters oberhalb der
SADT (Self accelerating decompositon temperature
= Temperatur oberhalb der eine selbstbeschleuni-
gende Zersetzung einsetzen kann) mindestens eines
der zudosierten Radikalstarter. Die Reaktionstempe-
ratur des Pfropfprozesses in der Schmelze liegt bei
160-250°C, bevorzugt bei 165-240°C, besonders
bevorzugt bei 168 bis 235°C und insbesondere be-
vorzugt bei 170 bis 230°C.

[0138] Die Schmelzepfropfung erfolgt entweder in
diskontinuierlicher oder in kontinuierlicher Fahrweise.
Im Fall einer diskontinuierlichen Reaktionsfiihrung
wird das feste Polymer (z. B. als Granulat, Pulver,
Pellets usw.) zunachst aufgeschmolzen und gegebe-
nenfalls homogenisiert. Alternativ wird direkt eine
konditionierte Polymerschmelze aus einem Polymeri-
sationsprozess verwendet und auf Reaktionstempe-
ratur gebracht. Es folgt die Zugabe von Monome-
re(en) und Radikalstarter(n).

[0139] In einer besonderen Ausflihrungsform wer-
den Monomer(e) und Polymerschmelze homogen
durchmischt und auf Reaktionstemperatur gebracht,
wahrend der/die Radikalstarter tiber einen definierten
Zeitraum kontinuierlich zudosiert werden. Dies hat
den Vorteil, dass die stationare Radikalkonzentration
niedrig ist, und daher das Verhaltnis von Pfropfreak-
tion zu Kettenspaltung besonders gunstig (d. h. mehr
Pfropfreaktion und weniger Kettenspaltung) ausfallt.

[0140] In einer weiteren besonders bevorzugten
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Ausfuhrungsform wird die Polymerschmelze vorge-
legt und homogenisiert, wahrend Monomer(e) und
Radikalstarter gemeinsam (z. B. in Form einer Mi-
schung) oder getrennt uUber einen definierten Zeit-
raum kontinuierlich zudosiert werden. Dies hat den
Vorteil, dass sowohl die stationare Radikalkonzentra-
tion, als auch die Monomerkonzentration am Reakti-
onsort niedrig bleibt, was sowohl die Kettenspaltung
als auch die Bildung von Homopolymer zurick-
drangt. Letzteres ist besonders bei der Verwendung
von Monomeren wichtig, die bei der vorliegenden Re-
aktionstemperatur zur thermischen (Homo)polymeri-
sation neigen. Als Reaktor wird bevorzugt ein Ruhr-
kessel mit wandgangigem Riihraggregat oder ein
Reaktionskneter verwendet.

[0141] Im Fall einer kontinuierlichen Reaktionsfih-
rung wird zunachst in einem oder mehreren Vorlage-
behaltern (z. B. Rihrkesseln) das feste Polymer auf-
geschmolzen und anschlieBend kontinuierlich in
den/die Reaktionsbehalter dosiert. In einer alternati-
ven, ebenfalls besonders bevorzugten Ausfiihrungs-
form, wird direkt eine konditionierte Polymerschmel-
ze aus einem Polymerisationsprozess verwendet. In
einer weiteren ebenfalls besonders bevorzugten
Ausfuhrungsform wird das feste Polymer (z. B. in
Form von Pulver, Granulat, Pellets usw.) kontinuier-
lich in eine (ein- oder mehrwellige) Schneckenma-
schine oder einen Kontikneter dosiert, unter Einwir-
kung von Temperatur und/oder Scherung aufge-
schmolzen, und anschlieBend kontinuierlich in
den/die Reaktionsbehalter dosiert. Als Reaktionsbe-
halter bzw. Reaktoren fir die Durchfiihrung der kon-
tinuierlichen Pfropfreaktion in der Schmelze kommen
kontinuierliche Ruhrkessel, RuUhrkesselkaskaden,
Strdmungsrohre, Strdomungsrohre mit Zwangsfoérde-
rung (z. B. Schneckenmaschinen), Reaktionskneter
sowie deren beiliege Kombinationen in Frage. Wer-
den Strémungsrohre mit Zwangsférderung einge-
setzt, so handelt es sich dabei bevorzugt um Extru-
der, wobei sowohl ein-, zwei- wie auch mehrwellige
Extruder eingesetzt werden. Besonders bevorzugt
werden zwei- und/oder mehrwellige Extruder einge-
setzt. Insbesondere bevorzugt zur kontinuierlichen
Herstellung der erfindungsgemafen modifizierten
Polymere in der Schmelze ist die Verwendung einer
Reaktorkombination aus Strémungsrohr, Stréomungs-
rohr mit Zwangsférderung und kontinuierlichem
Ruhrkessel in beliebiger Reihenfolge, wobei bevor-
zugt entweder im Strémungsrohr mit Zwangsférde-
rung oder im kontinuierlichen Rihrkessel auch die
Entfernung von Restmonomeren und flichtigen Ne-
ben-/Abbauprodukten erfolgt.

[0142] Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden
Erfindung ist die Verwendung der erfindungsgema-
Ren modifizierten Polyolefine in Formmassen, als
oder in Klebstoffen, in Markierungsmassen, Be-
schichtungsmassen, Dichtungsbahnen, Bodenbela-
gen oder Dachbahnen, als Primer oder in Primerfor-
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mulierungen und/oder Haftvermittlerformulierungen
und/oder in wassrigen Dispersionen, Suspensionen
und/oder Emulsionen. Entsprechende Formmassen,
Klebstoffe, Markierungsmassen, Beschichtungsmas-
sen, Dichtungsbahnen, Bodenbelage oder Dachbah-
nen, Primer oder Primerformulierungen, Haftvermittl-
erformulierungen, wassrige Dispersionen, Suspensi-
onen und/oder Emulsionen enthaltend die erfin-
dungsgemalien Polymere sind ebenfalls Gegen-
stand der vorliegenden Erfindung.

[0143] Im Falle von Formmassen enthalten diese
das erfindungsgemalRe Polyolefin, sowie mindestens
ein weiteres Polymer. In einer besonderen bevorzug-
ten Ausflihrungsform wird mindestens ein erfin-
dungsgemales modifiziertes Polyolefin als Vertrag-
lichkeitsvermittler zusammen mit mindestens zwei
weiteren Polymeren eingesetzt, wobei der Anteil der
erfindungsgemafien modifizierten Polyolefine an der
Formmassen maximal 50 ma-%, bevorzugt maximal
40 ma-%, besonders bevorzugt maximal 30 ma-%
und insbesondere bevorzugt maximal 25 ma-% be-
tragt.

[0144] Die weiteren Bestandteile der erfindungsge-
malken Formmassen konnen insbesondere andere
Polymere umfassen, wobei es sich bei diesen ande-
ren Polymeren um ein oder mehrere Ethylenpolyme-
risate, und/oder isotaktische Propylenpolymerisate
und/oder syndiotaktische  Propylenpolymerisate
und/oder isotaktische Poly-1-buten-Polymerisate
und/oder syndiotaktische Poly-1-buten-Polymerisate
handeln kann.

[0145] Hierbei besteht insbesondere bevorzugt zwi-
schen den enthaltenen erfindungsgemafien Polyme-
ren und den zuséatzlich enthaltenen Polymeren ein si-
gnifikanter Unterschied in der Schmelzviskositat, ge-
messen durch Oszillationsrheometrie bei 190°C, wo-
bei die zusatzlich enthaltenen Polymere eine mindes-
tens doppelt so hohe Schmelzviskositat wie die erfin-
dungsgemalien Polymere, bevorzugt eine mindes-
tens 3 mal so hohe, besonders bevorzugt eine min-
destens 4 mal so hohe und insbesondere bevorzugt
eine mindestens 5 mal so hohe Schmelzviskositat
aufweisen.

[0146] Die genannten Formmassen kénnen zur
Herstellung von Fertigteilen (z. B. durch Spitzguss)
oder zur Herstellung von Filmen und/oder Folien ver-
wendet werden.

[0147] Vorzugsweise werden die erfindungsgema-
Ren modifizierten Polymere als oder in Klebstoffen
eingesetzt, insbesondere bevorzugt in Klebstofffor-
mulierungen.

[0148] In den erfindungsgemalen Klebstoffformu-
lierungen kénnen neben den erfindungsgemalfien
Polymeren weitere Bestandteile enthalten sein. Bei
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den weiteren Bestandteilen kann es sich insbesonde-
re bei Lésungsformulierungen um cyclische und/oder
lineare aliphatische und/oder aromatische Kohlen-
wasserstoffe handeln, auch um entsprechende halo-
genierte Kohlenwasserstoffe. Hierbei erweist sich die
gute Ldslichkeit der erfindungsgemafien Polymere in
unterschiedlichen Lésungsmitteln wie z. B. Xylol und
Tetrahydrofuran als besonders vorteilhaft. Es ist so-
mit nicht notwendig, halogenierte Lésungsmittel zu
wahlen, um eine Lésungsformulierung herstellen zu
kdnnen. Vorzugsweise werden daher keine haloge-
nierten Kohlenwasserstoffe verwendet. In den bei
Raumtemperatur flissigen Klebstoffformulierungen
haben die genannten Kohlenwasserstoffe einen For-
mulierungsanteil von maximal 90 ma-% bevorzugt
maximal 80 ma-%, besonders bevorzugt maximal 75
ma-%, und insbesondere bevorzugt von maximal 50
ma-%.

[0149] Ganz besonders bevorzugt handelt es sich
bei der erfindungsgemaflen Klebstoffformulierung
um eine Heiflschmelzklebstoffformulierung, die fur
alle dem Fachmann bekannten Arten von Verklebun-
gen eingesetzt werden kénnen.

[0150] Die erfindungsgemale HeilRschmelzkleb-
stoffformulierung kann weitere Bestandteile enthal-
ten, die zur Erzielung spezieller Eigenschaften wie z.
B. Verformungsfahigkeit, Haftungsvermégen, Verar-
beitungsfahigkeit, (Schmelz- bzw. Lésungs-)Viskosi-
tat, Festigkeit, Kristallisationsgeschwindigkeit, Kleb-
rigkeit, Lagerstabilitat usw. notwendig sind. Der Anteil
der weiteren Bestandteile liegt in einer besonderen
Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung insbe-
sondere bevorzugt bei maximal 10 ma-%. Dies hat
den Vorteil, dass die Materialeigenschaften der Kleb-
stoffformulierung im Wesentlichen die des verwende-
ten erfindungsgemafRen Polymers sind. Eine solche
Klebstoffformulierung lasst sich mit sehr geringem
Aufwand herstellen.

[0151] Alternativ kann in einer weiteren Ausfuh-
rungsform der vorliegenden Erfindung der Anteil der
weiteren Bestandteile > 10 ma-% betragen. In die-
sem Falle machen die weiteren Bestandteile maximal
80 ma-% der Gesamtformulierung, bevorzugt maxi-
mal 60 ma-%, besonders bevorzugt maximal 50
ma-%, insbesondere bevorzugt maximal 40 ma-%
aus.

[0152] Bei den weiteren Bestandteilen kann es sich
um anorganische und/oder organische Fllstoffe, die
wahlweise elektrisch leitfahig oder isolierend sein
kdnnen, anorganische und/oder organische Pigmen-
te, die wahlweise elektrisch leitfahig oder isolierend
sein kdnnen, synthetische und/oder naturliche Harze,
insbesondere Klebharze, synthetische und/oder na-
turliche Ole, anorganische und/oder organische, syn-
thetische und/oder naturliche Polymere, die wahlwei-
se elektrisch leitfahig oder isolierend sein kdnnen,
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anorganische und/oder organische, synthetische
und/oder natirliche Fasern, die wahlweise elektrisch
leitfahig oder isolierend sein kdnnen, anorganische
und/oder organische Stabilisatoren, anorganische
und/oder organische Flammschutzmittel handeln.

[0153] Insbesondere umfassen die weiteren Be-
standteile Harze, wobei die Harze eingesetzt werden,
um bestimmte Eigenschaften der Klebschicht, insbe-
sondere die Klebrigkeit und/oder Haftung, das Fliel3-
und Kriechverhalten der Klebschicht und/oder die
Klebstoffviskositat an besondere Anforderungen an-
zupassen. Es kann sich dabei um Naturharze
und/oder Kunstharze handeln. Im Falle von Naturhar-
zen enthalten diese Naturharze als Hauptbestandteil
Abietinsaure (z. B. Kollophonium). Weiterhin kann es
sich bei den Harzen um Terpen- bzw. Polyterpenhar-
ze, Petroleumharze und/oder Kumaron-Inden-Harze
handeln, wobei es sich insbesondere um sogenannte
C,-Harze und/oder C,-Harze und/oder um Mischpoly-
merisate aus C,-/C4-Harzen handelt. Der Anteil der
Harze in der erfindungsgemafRen Heilkschmelzkleb-
stoffformulierung betragt insbesondere maximal 45
ma-%, bevorzugt zwischen 1 und 40 ma-%, beson-
ders bevorzugt zwischen 2 und 30 ma-% und insbe-
sondere bevorzugt zwischen 3 und 20 ma-%, bezo-
gen auf die Gesamtformulierung.

[0154] Weiterhin kdénnen in den erfindungsgema-
Ren HeilRschmelzklebstoffformulierungen klassische
amorphe Poly(a-Olefine) (sog. APAOs) als weitere
Bestandteile enthalten sein. Bei den genannten
amorphen Poly(a-Olefinen) kann es sich um Ho-
mo-/Co- und/oder Terpolymere aus Ethylen, Propy-
len, 1-Buten bzw. linearen und/oder verzweigten
1-Olefinen mit 5-20 Kohlenstoffatomen handeln, wel-
che z. B. durch klassische Ziegler-Natta-Katalyse
oder Metallocenkatalyse erhéltlich sind. Der Anteil
der amorphen Poly(a-Olefine) liegt insbesondere bei
maximal 50 ma-% bevorzugt bei maximal 40 ma-%
und besonders bevorzugt bei maximal 30 ma-%, be-
zogen auf die Gesamtformulierung. Vorzugsweise
handelt es sich bei den weiteren Bestandteilen um
kristalline beziehungsweise teilkristalline Polyolefine,
die insbesondere isotaktisches Polypropylen, syndio-
taktisches Polypropylen, Polyethylen (HDPE, LDPE
und/oder LLDPE), isotaktisches Poly(1-buten), syndi-
otaktisches  Poly(1-buten) deren Copolymere
und/oder deren Copolymere mit linearen und/oder
verzweigten 1-Olefinen mit 5 bis 10 Kohlenstoffato-
men umfassen. Weiterhin ist bevorzugt, dass es sich
bei den kristallinen bzw. teilkristallinen Polyolefinen
um chemisch modifizierte Polyolefine handelt, wobei
die chemische Modifizierung insbesondere solche
durch Maleinsaureanhydrid, Itaconsaureanhydrid,
Acrylsaure, Acrylate, Methacrylate, ungesattigte Ep-
oxyverbindungen, Silanacrylate, Silane und Hydroxy-
alkylsilane umfasst.

[0155] Weiterhin kénnen die weiteren Bestandteile
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Polymere mit polaren Gruppen umfassen. Polymere
mit polaren Gruppen umfassen Polystyrolcopolymere
(z. B. mit Maleinsaureanhydrid, Acrylnitril usw.), Poly-
acrylate, Polymethacrylate, (Co)polyester, Polyure-
thane, (Co)polyamide, Polyetherketone, Polyacryl-
saure, Polycarbonate sowie chemisch modifizierte
Polyolefine (wie z. B. Poly(propylen-graft-maleinsau-
reanhydrid) oder Poly(propylen-graft-alkoxyvinylsi-
lan).

[0156] Weiterhin kénnen die weiteren Bestandteile
Homo- und/oder Copolymere auf Basis von Ethylen,
Propylen, Acrylnitril, Butadien, Styrol und/oder Iso-
pren umfassen, insbesondere handelt es sich bei die-
sen Polymeren um Blockcopolymere, insbesondere
um Kautschuke wie z. B. Beispiel Natur- und Synthe-
sekautschuk, Poly(butadien), Poly(isopren), Sty-
rol-Butadien-Kautschuk und Nitrilkautschuk. Der An-
teil der Polymere auf Basis von Butadien, Styrol,
und/oder Isopren betragt maximal 20 ma-%, bevor-
zugt 1-15 ma-%, besonders bevorzugt 1,5-10 ma-%
und insbesondere 2-9 ma-%, bezogen auf die Heil3-
schmelzklebstoffformulierungen.

[0157] Weiterhin kénnen die weiteren Bestandteile
elastomere Polymere auf Basis von Ethylen, Propy-
len, einem Dien und/oder cis,cis-1,5-Cyclooctadien,
exo-Dicyclopentadien, endo-Dicyclopentadien und
1,4-Hexadien und 5-Ethyliden-2-norbornen umfas-
sen, insbesondere handelt es sich hierbei um Ethy-
len-Propylen-Rubber, EPM (doppelbindungsfrei,
Ethylengehalt 40-75 ma-%) und/oder EPDM. Der
Anteil der Polymere auf Basis von Ethylen, Propylen,
einem Dien und/oder cis,cis-1,5-Cyclooctadien,
exo-Dicyclopentadien, endo-Dicyclopentadien,
1,4-Hexadien und 5-Ethyliden-2-norbornen betragt
Ublicherweise maximal 20 ma-%, bevorzugt 1-15
ma-%, besonders bevorzugt 1,5-10 ma-% und insbe-
sondere 2-9 ma-%, bezogen auf die HeiRschmelz-
klebstoffformulierungen.

[0158] Alternativ kdnnen die weiteren Bestandteile
Wachse umfassen, insbesondere modifizierte und
unmodifizierte Wachse, wobei es sich bei diesen vor-
zugsweise um kristalline, teilkristalline und/oder
amorphe Polyolefinwachse auf Basis von Polyethy-
len, Polypropylen und/oder Poly(1-buten), Paraffin-
wachse, Metallocenwachse, Mikrowachse, Polya-
midwachse, Polytetrafluorethylenwachse und/oder
Fischer-Tropsch-Wachse handelt. Der Anteil der
Wachse betragt maximal 50 ma-%, bevorzugt 1-40
ma-%, besonders bevorzugt 2-30 ma-% und insbe-
sondere bevorzugt 3-20 ma-%, bezogen auf die
HeilRschmelzklebstoffformulierungen.

[0159] Weiterhin kénnen die weiteren Bestandteile
Fillstoffe umfassen, wobei die Flillstoffe eingesetzt
werden, um spezielle Eigenschaftsprofile der Kleb-
schicht, wie z. B. den Temperaturanwendungsbe-
reich, die Festigkeit, die Schrumpfung, die elektri-
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sche Leitfahigkeit, den Magnetismus und/oder die
Warmeleitfahigkeit gezielt an spezifische Anforde-
rungen anzupassen. Allgemein handelt es sich bei
den Fiullstoffen um anorganische und/oder organi-
sche Flillstoffe. Die anorganischen Fllstoffe sind ins-
besondere ausgewahlt aus Kieselsauren (inkl. hydro-
phobierte Kieselsauren), Quarzmehl, Kreiden,
Schwerspat, Glaspartikeln (insbesondere sphari-
schen Partikeln zur Erhdhung der Lichtreflexion),
Glasfasern, Kohlefasern, Asbestpartikeln, Asbestfa-
sern und/oder Metallpulvern. Organische Fullstoffe
sind beispielsweise Rul, Bitumen, vernetztes Polye-
thylen, vernetzte Kautschuk- bzw. Gummimischun-
gen synthetische Fasern wie z. B. Polyethylenfasern,
Polypropylenfasern, Polyesterfasern, Polyamidfa-
sern, Aramidfasern, Saranfasern, MP-Fasern oder
Naturfasern wie Stroh, Wolle, Baumwolle, Seide,
Flachs, Hanf, Jute, und/oder Sisal. Der Anteil der
Fullstoffe betragt maximal 80 ma-%, bevorzugt 1-60
ma-%, besonders bevorzugt 5-40 ma-% und insbe-
sondere bevorzugt 7-30 ma-%, bezogen auf die
HeilRschmelzklebstoffformulierungen.

[0160] Ebenfalls kénnen die weiteren Bestandteile
Stabilisatoren umfassen, wobei diese eingesetzt wer-
den, um die Klebstoffformulierung vor externen Ein-
flissen wie z. B. dem Einfluss von (Verarbei-
tungs-)Warme, Scherbeanspruchung, Sonnenein-
strahlung, Luftfeuchtigkeit und Sauerstoff zu schit-
zen. Geeignete Stabilisatoren sind beispielsweise
gehinderte Amine (HALS-Stabilisatoren), gehinderte
Phenole, Phosphite und/oder aromatische Amine. In
den genannten Formulierungen betragt der Anteil der
Stabilisatoren maximal 3 ma-%, bevorzugt zwischen
0,05 und 2,5 ma-% und insbesondere bevorzugt zwi-
schen 0,1 und 2 ma-%, bezogen auf die Heil-
schmelzklebstoffformulierungen.

[0161] Dariber hinaus kénnen die weiteren Be-
standteile ein oder mehrere Ole umfassen, wobei es
sich um naturliche und/oder synthetische dle handeln
kann. Diese ein oder mehreren 6le haben vorzugs-
weise bei der Verarbeitungstemperatur eine Viskosi-
tat von 1 bis 1000 mPas, bevorzugt von 2-750
mPa-s, am meisten bevorzugt von 3-500 mPa-s. Ge-
eignete odle sind beispielsweise Mineraldle, (medizini-
sche) Weildle, Isobutendle, Butadiendle, hydrierte
Butadiendle und/oder Paraffindle. Der Anteil der ein
oder mehreren 6le betragt maximal 50 ma-%, bevor-
zugt 1-45 ma-%, besonders bevorzugt 3—-40 ma-%
und insbesondere 5-38 ma-%, bezogen auf die Heil3-
schmelzklebstoffformulierungen.

[0162] Weiterhin kénnen in den HeilRschmelzkleb-
stoffformulierungen anorganische und/oder organi-
sche Pigmente, UV-aktive Substanzen, organische
und/oder anorganische Nukleierungsmittel, die die
Kristallisation der Polymere beschleunigen und damit
die offene Zeit der Verklebung reduzieren, enthalten
sein.
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[0163] In einer weiter bevorzugten Form der erfin-
dungsgemalen Heillschmelzklebstoffformulierun-
gen handelt es sich bei den vorab beschriebenen
Formulierungen um Multiphasenblends.

[0164] Die erfindungsgemaRen Heillschmelzkeb-
stoffformulierungen kénnen insbesondere mittels
Spruhauftrag, als Raupe(n) und/oder durch Rakeln
auf die zu verklebende Oberflache aufgebracht wer-
den.

[0165] Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden
Erfindung sind Verklebungen enthaltend ein oder
mehrere Polymere der vorliegenden Erfindung. Ins-
besondere handelt es sich bei den Verklebungen um
Verpackungsverklebungen, Verklebungen von Hygi-
eneartikeln, Holzverklebungen, Verklebungen von
Glasoberflachen, Etikettverklebungen Laminierungs-
verklebungen, Teppich- oder Kunstrasenverklebun-
gen, Schuhverklebungen, druckempfindliche Verkle-
bungen, Buchverklebungen oder Textilverklebungen.

[0166] Im Falle von Verpackungsverklebungen kon-
nen die Verpackungsmaterialien die Werkstoffe Holz,
Pappe, Papier, Kunststoff, Metall, Keramik, Glas,
Kunst- und/oder Naturfasern und/oder Textilen um-
fassen. Bei den Verpackungsmaterialien handelt es
sich vorzugsweise um unpolare Kunststoffe, insbe-
sondere um Polyethylen, Polypropylen, Poly(1-bu-
ten) oder ihre Copolymere mit linearen und/oder ver-
zweigten C,_,, 1-Olefinen, beispielsweise unvernetz-
tes Polyethylen wie z. B. LDPE, LLDPE und/oder HD-
PE, und/oder um (z. B. silan-)vernetztes Polyolefin,
insbesondere um silanvemetzes Polyethylen. Weiter-
hin kann es sich bei den unpolaren Kunststoffen ins-
besondere um Polystyrol-, Polybutadien-, Polyiso-
pren-Homo- und/oder Copolymere, und/oder ihre Co-
polymere mit linearen und/oder verzweigten C,_,
1-Olefinen bzw. Dienen, wie z. B. EPDM, EPM oder
EPR, und/oder Synthese- bzw. Naturkautschuk han-
deln.

[0167] Im Falle von polaren Kunststoffen handelt es
sich insbesondere um Polyacrylate, insbesondere
Polyalkylmethacrylate, um Polyvinylacetat, um Poly-
ester und/oder Copolyester, insbesondere um Polye-
thylentherephthalat und/oder Polybuthylenterephtha-
lat, um Polyamide und/oder Copolymamide, um
Acrylnitrilcopolymere, insbesondere um Acylnitril/Bu-
tadien/Styrol-Copolymere und/oder Styrol/Acrylnit-
ril-Copolymere, um Maleinsdureanhydridcopolyme-
re, insbesondere um S/MSA-Copolymere und/oder
MSA-gepfropfte Polyolefine wie z. B. Polypropylen
und/oder Polyethylen, um Polyvinylchlorid und/oder
um Polycarbonate. Generell kénnen die Verpa-
ckungsmaterialien als Schachtel, Box, Container,
Blatt, Scheibe, Film und/oder Folie vorliegen. Bei-
spielsweise konnen entsprechende Kunststofffolien
Uber Extrusion, Kalander, Blasformen, Giel3technik,
Lésungsziehen, Tiefziehen oder einer Kombination
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aus mehreren dieser Techniken hergestellt werden.
Beispielsweise handelt es sich bei den Kunststofffoli-
en um Einschichtfolien, die orientiert oder nicht orien-
tiert sind. Im Falle einer Orientierung der Einschicht-
folie kann eine ein-, zwei- oder multiachsiale Orientie-
rung vorliegen, wobei die Orientierungsachsen in be-
liebigem Winkel zur Folien-Abzugsrichtung stehen
kénnen. Alternativ kann es sich bei den Kunststofffo-
lien um Mehrschichtfolien handeln, wobei die Folien-
schichten sowohl aus dem gleichen wie auch aus un-
terschiedlichem Material gefertigt sein kénnen. Die
Mehrschichtfolien kénnen orientiert oder nicht orien-
tiert sein. Im Falle einer Orientierung der Mehr-
schichtkunststofffolien kann eine ein-, zwei- oder
multiachsiale Orientierung vorliegen, wobei die Ori-
entierungsachsen in beliebigem Winkel zur Foli-
en-Abzugsrichtung stehen kénnen. In einer besonde-
ren Ausfiuhrungsform handelt es sich bei der Mehr-
schichtkunststofffolie um eine Verbundfolie. Bei der
Verklebung von Verbundfolien kdénnen eine oder
mehrere der Folienschichten aus Verbundmaterial
bestehen, wobei die Verbundmaterialien in kontinu-
ierlicher Form (z. B. Papier, Aluminiumfim o. &.)
und/oder diskontinuierlicher Form (z. B. Partikel
und/oder Fasern) vorliegen kénnen.

[0168] Insbesondere sind bei der Verklebung von
Kunststoff-Verpackungsmaterialien gemaR der vor-
liegenden Erfindung in der Regel keine chemischen
und/oder energetischen Vorbehandlungen der Kunst-
stoffoberflachen (z. B. Plasma, Coronabehandlung,
Atzung, Sulfonierung usw.) fiir die Erzielung einer
Haftung notwendig.

[0169] Im Falle von Verklebungen von Holz-Verpa-
ckungsmaterialien kann es sich bei der Holzverpa-
ckung um massives Echtholz, um Echtholzlaminate,
um Kunststofflaminate, um MDF-Platten und/oder
ahnliche holzartige Stoffe handeln. Dabei kénnen so-
wohl harz- beziehungsweise 6larme Holzer wie z. B.
Buche, Eiche usw., aber auch harz- beziehungswei-
se Olreiche Holzer wie Teak, Kiefer usw. verwendet
werden.

[0170] Bei den genannten Verpackungsverklebun-
gen weist vorzugsweise mindestens eines der ent-
haltenen erfindungsgemafRen Polymere eine offene
Zeit von kleiner 30 Sekunden auf.

[0171] Bei den Verklebungen von Hygieneartikeln
gibt es grundsatzlich keine Einschrankungen, bei-
spielsweise kann es sich hier um Windeln, Binden
usw. handeln. Im Regelfall wird durch die erfindungs-
gemale Verklebung eine mehrschichtige Struktur
aufgebaut, die unterschiedliche Materialien wie z. B.
Polymerfolien und Nonwoven umfasst. Dartber hin-
aus kénnen feuchtigkeitsabsorbierende Substanzen,
wie z. B. Polyacrylsaurepartikel, in der Verklebung
enthalten sein.
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[0172] Ein weiteres Anwendungsgebiet der erfin-
dungsgemalien Verklebungen sind strukturelle Holz-
verklebungen, insbesondere Kantenumleimungen
und/oder Dekorpapierummantelungen und/oder De-
korfolienlaminierungen und/oder Montageverklebun-
gen.

[0173] Ein weiteres wesentliches Anwendungsge-
biet der erfindungsgeméafen Verklebungen sind Ver-
klebungen unter Beteiligung einer Glasoberflache.
Dabei kann die Verklebung feuchtigkeitsabsorbieren-
de Substanzen wie z. B. Kieselgel, Polyacrylsaurep-
artikel usw. enthalten. Vorzugsweise handelt es sich
hierbei um einen Mehrscheibenisolierglasverbund.
Hierzu eignen sich alle dem Fachmann bekannten
Arten von Mehrscheibenisolierglasverbunden, unab-
hangig vom einzelnen Aufbau, beispielsweise mit
oder ohne weiteren Abstandshalter.

[0174] Weiterhin kann bei erfindungsgemafen Ver-
klebungen unter Beteiligung einer Glasoberflache
eine Laminierung durchgefuhrt werden.

[0175] Darlber hinaus kann es sich bei der Glaso-
berflache um die Oberflache von Glasfasern han-
deln, beispielsweise die Oberflache eines Glasfaser-
kabels, wie es z. B. fur Daten- und/oder Telefonleitun-
gen verwendet wird.

[0176] In einer weiteren Ausfliihrungsform der vor-
liegenden Erfindung handelt es sich bei dem zu ver-
klebenden Gegenstand um ein Etikett. Das Etikett
kann hierbei aus einer Papier-, Kunststoff-, Metall-
und/oder Mehrschichtfolie bestehen und insbesonde-
re flr die Kennzeichnung von lackierten, beschichte-
ten, eloxierten und/oder auf anderer Weise oberfla-
chenbehandelten Metall- insbesondere Weillblech-
dosen sowie Glas- oder Kunststoff(insbesondere
PET-)-Flaschen verwendet werden. Insbesondere
kann es sich bei dem Klebstoff fur Etikettenverkle-
bungen um einen sogenannten ,druckempfindlichen”
Klebstoff (PSA) handeln.

[0177] In einer weiteren Ausflihrungsform der vor-
liegenden Erfindung handelt es sich bei den Verkle-
bungen um eine Laminierung, wobei es sich bei der
zu laminierenden Oberflaiche um die Oberflache ei-
ner anorganischen und/oder organischen Substanz
handeln kann, vorzugsweise aus Metallen (z. B.
Stahl, Aluminium, Messing, Kupfer, Zinn, Zink,
Email), aus Glas, aus Keramiken und/oder anorgani-
schen Baustoffen, wie z. B. offen- oder geschlossen-
porigen Beton. Dartiber hinaus kann es sich bei der
Oberflache um Holz, Papier, Pappe und/oder Kunst-
stoffe handeln. Die Oberflache kann selbst ein Ver-
bundwerkstoff aus anorganischen und organischen
Materialien (z. B. Glasfaserverbundwerkstoffe) sein.
Dabei kann das gegenkaschierte Laminiermaterial
anorganischer und/oder organischer Natur sein. Bei-
spiele gegenkaschierter anorganischer Laminierma-
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terialien sind ultradinne Glasscheiben, Keramik-
membranen und/oder Metallfolien (z. B. Aluminium-
folie). Entsprechende Beispiele gegenkaschierter or-
ganischer Laminiermaterialien sind Papier, Pappe,
Holzfurnier, Kunststoffe, nattrliche und/oder syntheti-
sche Textilien, Nonwoven, Kunstleder und/oder Na-
turleder.

[0178] Selbstverstandlich kann es sich bei den erfin-
dungsgemalien Verklebungen auch um eine Verkle-
bung im Kfz-Innenraum (z. B. Sichtblenden, Dach-
himmel usw.) handeln.

[0179] In einer weiteren besonderen Ausfihrungs-
form der vorliegenden Erfindung handelt es sich um
Verklebungen zur Herstellung von Teppichen
und/oder Kunstrasen. Insbesondere wird die Verkle-
bung zur Noppen- und Filamenteinbindung einge-
setzt. Dabei kann es sich bei den einzubindenden Fa-
sern bzw. Faserverbunden um naturliche und/oder
synthetische Fasern handeln. Beispiele naturlicher
Fasern bzw. Faserverbunde sind Wolle, Baumwolle,
Sisal, Jute, Stroh, Hanf, Flachs, Seide und/oder Mi-
schungen aus diesen Fasern.

[0180] Beispiele einzubindender synthetischer Fa-
sern bzw. Faserverbunde sind (Co)Polyamidfasern,
Polyethylenfasern, Co(polyesterfasern), Polypropy-
lenfasern und/oder Mischungen aus diesen Fasern.
Im Falle von Kunstrasenverklebungen sind die durch
die Verklebung eingebundenen Filamente ausge-
wahlt aus Polypropylenfilamenten, Polyethylenfila-
menten, Polyamidfilamenten, Polyesterfilamenten
oder Mischfilamenten der aufgeflihrten Kunststoffe.

[0181] Vorzugsweise wird die Verklebung zur Tep-
pichriickenbeschichtung eingesetzt. Daruber hinaus
kann zusatzlich ein textiles Substrat gegenlaminiert
werden. Bei den erhaltenen Teppichelementen han-
delt es sich beispielsweise um sogenannte Meterwa-
re, um Teppichfliesen oder um einen nachtraglich
verformbaren Autoteppich. In den genannten Anwen-
dungen zur Noppen- und Filamenteinbindung weist
das enthaltene erfindungsgeméafie Polyolefin eine
Schmelzviskositat bei 190°C von maximal 10000
mPa-s, bevorzugt von 500 bis 8000 mPa-s, beson-
ders bevorzugt von 600 bis 6000 mPa-s und insbe-
sondere bevorzugt von 750 bis 4000 mPa-s auf. Der
Anteil der erfindungsgemafien Polyolefine liegt ins-
besondere bei 60-98 ma-%. Das Auftragsgewicht
betragt insbesondere 20-1500 g/m?. Weitere Bei-
spiele liegen im fachmannischen Kénnen eines
Fachmanns.

[0182] Weiterhin kann es sich bei den erfindungsge-
maRen Verklebungen um Schuhverklebungen han-
deln, die beispielsweise im Bereich der Sportschuhe
und/oder zur Herstellung von sog. Spaltleder einge-
setzt werden koénnen.
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[0183] Ebenfalls erfindungsgemalie Verklebungen
sind sogenannte ,druckempfindliche Verklebungen”
(PSA). Hierbei ist es vorteilhaft, wenn mindestens ei-
nes der enthaltenen erfindungsgemaflen Polymere
und/oder Formulierungsbestandteile einen ,kalten
Fluss” (das heildt einen Schmelzpunkt unterhalb der
Raumtemperatur) aufweist. Formulierungsbestand-
teile mit kaltem Fluss sind beispielsweise Poly(1-he-
xen), Poly(1-octen), Poly(1-hexen-co-1-octen), Poly-
acrylate usw.

[0184] Im Falle von Buchverklebungen handelt es
sich in der Regel um eine Verklebung die beim Vor-
gang des Buchbindens vorgenommen wird.

[0185] Bei Textilverklebungen kénnen mehrere tex-
tile Schichten punktuell oder flachig miteinander ver-
bunden werden, wobei zu verklebenden Textilele-
mente natirliche oder synthetische Materialien um-
fassen kdnnen. Insbesondere handelt es sich bei den
naturlichen Textilelementen um Wolle, Rosshaar,
Baumwolle, Leinengewebe, Hanf, Jute, Sisal, Flachs,
Stroh und/oder Leder. Bevorzugte synthetische Tex-
tilelemente enthalten als Bestandteile Polypropylen,
Polyethylen, (Co)polyamide, (Co)polyester, Nylon,
Perlon und/oder Keflar®. Insbesondere kann es sich
bei einem oder mehreren der zu verklebenden Ele-
mente um eine Einlage handeln. In einer besonderen
Ausfuhrungsform wird die erfindungsgemale Kleb-
stoffformulierung in Form eines Pulvers zwischen die
zu verklebenden textilen Schichten eingebracht und
durch thermische Energie (z. B. mit Hilfe einer Bugel-
presse) aktiviert.

[0186] In einer ebenfalls erfindungsgemalen Aus-
fuhrungsform der vorliegenden Erfindung kénnen die
erfindungsgemafien Polymere in Markierungsmas-
sen, Beschichtungsmassen, Dichtungsbahnen oder
Dachbahnen eingesetzt werden.

[0187] Die erfindungsgemaen Markierungsmas-
sen konnen die bereits bei der Beschreibung der
Formmassen bzw. Klebstoffformulierungen genann-
ten weiteren Bestandteile enthalten. Beispielsweise
kdnnen die erfindungsgemafien Markierungsmassen
als StralRenmarkierungsmassen eingesetzt werden.

[0188] Im Falle von Beschichtungsmassen kann es
sich beispielsweise um eine Beschichtungsmasse
zur Pappe- bzw. Papierbeschichtung handeln.

[0189] Weiterhin eignen sich die erfindungsgema-
Ren Polymere zur Verwendung in Dichtungsbahnen.
Neben den erfindungsgemafien Polymeren kénnen
in den Dichtungsbahnen weitere Bestandteile enthal-
ten sein, insbesondere handelt es sich bei den weite-
ren Bestandteilen um andere Polymere, Fillstoffe
und Bitumen. Im Falle der Dichtungsbahnen liegt der
Anteil der erfindungsgemafien Polymere bei maximal
30 ma-%, bevorzugt bei maximal 27 ma-%, beson-
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ders bevorzugt bei maximal 25 ma-% und insbeson-
dere bevorzugt bei maximal 22 ma-%, bezogen auf
die Dichtungsbahn. Insbesondere handelt es sich bei
den Dichtungsbahnen um Dachbahnen. Im Falle der
Dachbahnen hat mindestens eines der erfindungsge-
mafRen Polymere eine Glasiibergangstemperatur
von maximal —10°C, bevorzugt von maximal -15°C,
besonders bevorzugt von maximal —18°C und insbe-
sondere bevorzugt von maximal —20°C.

[0190] Weiterhin eignen sich die erfindungsgema-
Ren Polymere zur Verwendung als Primer, Haftver-
mittler bzw. in Primerformulierungen und/oder in
Haftvermittlerformulierungen, wobei insbesondere
das Fehlen halogenierter organischer Bestandteile
von Vorteil ist. Insbesondere werden Primer- und
Haftvermittlungsformulierungen, welche die erfin-
dungsgemalien Polymere enthalten eingesetzt, um
eine Haftung von organischen Beschichtungen
und/oder Klebstoffen auf unbehandelten Polyolefino-
berflachen, insbesondere auf unbehandeltem Poly-
propylen zu erzielen. In einem speziellen Fall werden
die Primer- und/oder Haftvermittlerformulierungen
als Grundierung auf Polypropylenformteilen wie z. B.
Kfz-Stol3fangern und/oder Verkleidungsteilen aufge-
bracht, um eine bessere Haftung der anschlieRenden
Lackierung zu erzielen.

[0191] Weiterhin eignen sich die erfindungsgema-
Ren Polymere zur Verwendung in wassrigen Disper-
sionen, Suspensionen und/oder Emulsionen. Neben
den erfindungsgemafen Polymeren kénnen in den
Dispersionen, Suspensionen und/oder Emulsionen
oberflachenaktive Substanzen (z. B. anorganische
und/oder organische Tenside ionischer und/oder
nichtionischer Natur) sowie weitere Polymere, insbe-
sondere solche mit polaren Monomereinheiten (wie
z. B. Poly(propylen-graft-maleinsdureanhydrid) ent-
halten sein. Bevorzugt erfolgt die Herstellung der
wassrigen Dispersionen, Suspensionen und/oder
Emulsionen unter Verwendung einer Lésung der er-
findungsgemafien Polymere, insbesondere in Tetra-
hydrofuran oder Xylol. Auch eine Herstellung unter
Verwendung einer Schmelze der erfindungsgema-
Ren Polymere ist mdglich, wobei in diesem Fall be-
vorzugt Polymere mit einer Schmelz-/Erweichungs-
temperatur von < 100°C, insbesondere bevorzugt
von < 90°C eingesetzt werden.

[0192] In den genannten wassrigen Dispersionen,
Suspensionen und/oder Emulsionen betragt der An-
teil der erfindungsgemafien Polyolefine mehr als 10
ma-% bezogen auf die Gesamtformulierung.

[0193] Auch ohne weitere Ausfiihrungen wird davon
ausgegangen, dass ein Fachmann die obige Be-
schreibung im weitesten Umfang nutzen kann. Die
bevorzugten Ausfiihrungsformen und Beispiele sind
deswegen lediglich als beschreibende, keinesfalls
als in irgendeiner Weise limitierende Offenbarung
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aufzufassen. Nachfolgend wird die vorliegende Erfin-
dung anhand von Beispielen naher erlautert. Alterna-
tive Ausfiihrungsformen der vorliegenden Erfindung
sind in analoger Weise erhaltlich.

Beispiele:
Analytik:
a) Hochtemperatur-">C-NMR

[0194] Die Polymerzusammensetzung wird Uber
Hochtemperatur-*C-NMR bestimmt. Die
3C-NMR-Spektroskopie von Polymeren ist beispiels-
weise in folgenden Publikationen beschrieben:

[11 S. Berger, S. Braun, H.-O. Kalinowski,
13C-NMR-Spektroskopie, Georg Thieme Verlag
Stuttgart 1985

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

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

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

[6] A. Zambelli et al: Macromolecules, 8, 687 (1975)
[6] A. Filho, G. Galland: J. Appl. Polym. Sci., 80, 1880
(2001)

b) Hochtemperatur-GPC

[0195] Die Bestimmung des Molekulargewichts er-
folgt Uber Hochtemperatur-GPC. Die Bestimmung
wird gemall ASTM D6474-99 durchgefiihrt, jedoch
bei einer hdéheren Temperatur (160°C statt 140°C)
sowie einem geringeren Injektionsvolumen von 150
il statt 300 pl. Als weitere Literatur zur GPC-Analyse
von Polymeren sei angefuhrt:

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

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

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

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

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

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

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

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

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

[0196] Als Losungsmittel wird Trichlorbenzol ver-
wendet. Die Messung erfolgt bei einer Saulentempe-
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ratur von 160°C. Die dabei fir die Auswertung der
Elutionskurven verwendete universelle Kalibrierung
wird auf Basis von Polyolefin-Standards durchge-
fuhrt. Die Ergebnisse sind nicht mit Messungen ver-
gleichbar, deren Kalibrierungen auf Basis von art-
fremden Polymeren — z. B. auf Polystyrol-Basis — er-
folgte, oder die ohne universelle Kalibrierung erfolgt
sind, da ansonsten ein unzulassiger Vergleich unter-
schiedlicher dreidimensionaler Polymerstrukturen
bzw. hydrodynamischer Radien erfolgt. Auch der Ver-
gleich mit Messungen, die andere als das angegebe-
ne Losungsmittel verwenden, ist nicht zulassig, da in
unterschiedlichen Lésungsmitteln unterschiedliche
dreidimensionale Polymerstrukturen bzw. hydrody-
namische Radien vorliegen kdnnen, die zu einem ab-
weichenden Ergebnis bei der Molekulargewichtsbe-
stimmung fuhren.

[0197] Die Polydispersitat P, ist als Quotient von
zahlenmittlerer und gewichtsmittlerer Molmasse defi-
niert. Sie ist insbesondere ein Mal fir die Breite der
vorliegenden Molmassenverteilung, die wiederum
Ruckschlisse auf das vorliegende Polymerisations-
verhalten zuldsst. Sie wird Uber Hochtempera-
tur-GPC bestimmt. Die Polydispersitat ist in gewissen
Grenzen fur eine bestimmte Katalysator-Cokatalysa-
tor-Kombination charakteristisch. Die Polydispersitat
hat einen relativ starken Einfluss auf die Klebrigkeit
des Materials bei Raumtemperatur sowie auf die Haf-
tung.

[0198] Bei der Bestimmung der Molmassen mittels
Gel-Permeations-Chromatographie (GPC) spielt der
hydrodynamische Radius der in Lésung vorliegenden
Polymerketten eine besondere Rolle. Als Detektions-
mechanismen werden neben Warmeleiffahigkeits-,
RI- (Brechungsindex) bzw. UVNIS- und FTIR- oder
Lichtstreuungsdetektoren auch Viskositatsdetekto-
ren eingesetzt. Betrachtet man die Polymerkette als
ungestortes Knauel, so lasst sich die Beziehung zwi-
schen ihrer Grenzviskositatszahl und der Molmasse
empirisch durch die sog. KMHS-Gleichung

[n] = K\M,*

beschreiben (H.-G. Elias, Makromolekile, Band 2, 6.
Auflage, Wiley-VCH, Weinheim 2001, S. 411-413).
K, und a sind dabei Konstanten, die sowohl von der
Konstitution, Konfiguration und Molmasse des Poly-
meren beeinflusst werden als auch vom Lésungsmit-
tel und der Temperatur. Die wesentliche Aussage des
Alpha-Wertes in der vorliegenden Erfindung ist die
des hydrodynamischen Radius, dieser hangt mehr
oder weniger von den an den Polymerketten befindli-
chen Verzweigungsstellen ab. Bei einer geringen
Verzweigung ist der Alpha-Wert hoch, bei einer hdhe-
ren Verzweigung niedrig.
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c) Rheologie

[0199] Die Rheologischen Messungen erfolgen ge-
maflk ASTM D 4440-01 (,Standard Test Method for
Plastics: Dynamic Mechanical Properties Melt Rheo-
logy”) unter Verwendung eines Rheometers MCR
501 der Firma Anton Paar mit einer Platte-Platte-Ge-
ometrie (Plattendurchmesser: 50 mm) als Oszillati-
onsmessung. Als maximale Probendeformation wird
in allen Messungen 1% verwendet, die temperatur-
abhangigen Messungen werden bei einer Messfre-
quenz von 1 Hz und einer Abkuhlgeschwindigkeit von
1,5 K/min durchgefuhrt.

[0200] Die Schmelzviskositat wird durch Oszillati-
onsrheometrie bestimmt, wobei mit einer Scherge-
schwindigkeit von 1 Hz gearbeitet wird. Die maximale
Deformation der Probe wird so gewahlt, dass sich die
Probe wahrend der gesamten Messdauer im linear
viskoelastischen Bereich befindet. Viskoelastische
Materialien zeichnen sich gegeniiber Hookschen
Festkdrpern durch die Fahigkeit aus, aus einer Defor-
mation resultierende Spannungen Uber eine be-
stimmte Zeit dissipativ abzubauen (Relaxation). Im
Gegensatz zu Newtonschen Flissigkeiten, die unter
Einwirkung einer Scherung/Dehnung einer aus-
schliel3lich irreversiblen Verformung unterliegen,
kénnen viskoelastische Fluide einen Teil der Defor-
mationsenergie zuriickgewinnen, nachdem die
Scherkraft entfernt wurde (sog. ,Memory Effekt”) [N.
P. Cheremisinoff; "An Introduction to Polymer Rheo-
logy and Processing”; CRC Press; London; 1993].
Ein weiteres Kennzeichen polymerer Schmelzen ist
das Auftreten einer sogenannten Strukturviskositat.
Als solche bezeichnet man ein Verhalten, bei dem die
Schubspannung als auftretende Kraft die Ausgangs-
struktur des Materials in Abhangigkeit von der Scher-
geschwindigkeit abbaut. Da dieser Abbauprozess
eine Mindestschergeschwindigkeit voraussetzt, flief3t
das Material unterhalb dieser Schergeschwindigkeit
wie eine Newtonsche Flussigkeit. Eine Erklarung lie-
fert das Prinzip von Le Chatelier, wobei das ,Auswei-
chen” der strukturviskosen Flissigkeit (vor der me-
chanischen Beanspruchung) in der Ausrichtung ent-
lang der Schubflachen zur Verminderung des Rei-
bungswiderstandes besteht. Letzteres fihrt zum Ab-
bau der Gleichgewichtsstruktur des Anfangszustan-
des und zum Aufbau einer schuborientierten Struktur,
was wiederum ein erleichtertes FlieRen (Viskositats-
verminderung) zur Folge hat. In Polymerschmelzen
ist der Newtonsche Bereich nur bei sehr kleinen
Schergeschwindigkeiten bzw. kleinen Scheramplitu-
den wahrnehmbar. Seine Bestimmung ist tiber rheo-
metrische Testmethoden (Amplituden-,Sweeps”, d.
h. Messung bei fester Frequenz in Abhangigkeit von
der Scheramplitude) moglich und notwendig, wenn
die Messung im reversiblen, d. h. reproduzierbaren
Bereich durchgeflihrt werden soll [R. S. Lenk; "Rheo-
logie der Kunststoffe”; C. Hanser Verlag; Minchen;
1971; J. Meissner; "Rheologisches Verhalten von
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Kunststoff-Schmelzen und -Lésungen” in: ,Prakti-
sche Rheologie der Kunststoffe”; VD/-Verlag; Dussel-
dorf; 1978; J.-F. Jansson; Proc. 8th. Int. Congr. Rhe-
ol.; 1980; Vol. 3]. Die Schwingungsrheometrie ist auf
Grund ihrer geringen Krafteinwirkung, ihrer geringen
Deformation und der somit geringen Auswirkung auf
die Probenmorphologie besonders gut zur Untersu-
chung von Materialien geeignet, die ein strukturvisko-
ses Verhalten zeigen.

d) Nadelpenetration

[0201] Die Nadelpenetration wird gemafd DIN EN
1426 bestimmt.

e) DSC

[0202] Die Bestimmung der Schmelzenthalpie, der
Glaslibergangstemperatur und des Schmelzbereichs
des kristallinen Anteils erfolgt Gber Differentialkalori-
metrie (DSC) gemafl DIN 53 765 aus der 2. Aufheiz-
kurve bei einer Heizrate von 10 K/min. Der Wende-
punkt der Warmestromkurve wird als Glasubergang-
stemperatur ausgewertet.

f) Xylolidslichkeit

[0203] Es wird ein Xylol-lsomerengemisch verwen-
det, wobei das Polymer unter Ruckfluss geldst und
dann die Lésung auf Raumtemperatur abgekuhlt
wird.

[0204] 2 g Polyolefin werden in 250 ml Xylol unter
Ruhren und Heizen bis zum Siedepunkt von Xylol ge-
I6st. Nachdem 20 min unter Rickfluss gekocht wur-
de, lasst man die Polymerlésung auf 25°C abkihlen.
Ungeldstes bzw. ausgefallenes Polyolefin wird mit
abgenutscht (15 cm-Nutsche, Sartorius 390-Filterpa-
pier) und getrocknet. Die Uberbleibende Polymerl6-
sung wird in einem 5fachen Uberschuss an Methanol
(mit einem Tropfen 37-prozentiger wassriger HCI ver-
setzt) ausgefallt. Der entstehende Niederschlag wird
abgenutscht und bei 80°C im Trockenschrank (Vaku-
um) getrocknet.

g) Loslichkeit in THF
[0205] Die Loslichkeit in THF ist ein Kennzeichen
teilkristalliner Polyolefine. Die Durchfiihrung erfolgt
analog zu den Ldsungsversuchen in Xylol.

h) Zugfestigkeit und Reifddehnung

[0206] Die Bestimmung der Zugfestigkeit und Reif3-
dehnung erfolgt nach DIN EN ISO 527-3.

i) Erweichungspunkt (Ring & Kugel)

[0207] Die Bestimmung des Erweichungspunktes
nach der Ring- und Kugelmethode erfolgt nach DIN
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EN 1427.
j) Klebscherfestigkeit
[0208] Die Bestimmung der Klebscherfestigkeit er-

folgt nach DIN EN 1465.
k) Elementeranalyse
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Patentanspriiche

1. Modifizierte Polyolefine auf Basis unfunktiona-
lisierter Polyolefine, die maximal 30 ma-% Ethylen,
entweder 70-98 ma-% oder maximal 30 ma-% Pro-
pylen und/oder entweder 70-100 ma-% oder maxi-
mal 25 ma-% 1-Buten enthalten, wobei die Summe
der Anteile 100 ma-% betragt, wobei die durch
3C-NMR bestimmte Triadenverteilung fiir Propentria-
den einen ataktischen Anteil von 20-55 ma-%, einen
syndiotaktischen Anteil von maximal 30 ma-% und ei-
nen isotaktischen Anteil von 40-80 ma-% aufweisen,
und/oder die durch *C-NMR bestimmte Triadenver-
teilung fur 1-Butentriaden einen ataktischen Anteil
von 2-85 ma-% und einen syndiotaktischen Anteil
von maximal 20 ma-% aufweisen, wobei sich die An-
teile isotaktischer, syndiotaktischer und ataktischer
Triaden von Propen bzw. 1-Buten jeweils zu 100%
addieren, wobei die unfunktionalisierten Polymere
unter Verwendung eines Metallocen-Katalysators
hergestellt worden sind und wobei auf die unfunktio-
nalisierten Polyolefine ein oder mehrere funktionelle
Gruppen aufweisende Monomere aufgepfropft sind.

2. Modifizierte Polyolefine gemal Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet, dass bei den unfunktionali-
sierten Polyolefinen der bei der Untersuchung durch
Gelpermeationschromatographie gefundene Anteil
an niedermolekularen Bestandteilen mit einem Mole-
kulargewicht von 500 bis 1000 Dalton bei maximal
0,4 ma-% liegt.

3. Modifizierte Polyolefine gemall Anspruch 1
oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass das funktio-
nelle Gruppen aufweisende Monomer ausgewahilt ist
aus der Gruppe der Carbonsauren und/oder Carbon-
saurederivate, der Acrylate, der Vinylsilane, der Vi-
nylaromaten, der cyclischen Imidoester bzw. deren
Vinylverbindungen, der Vinylimidazoline, der Vinylpy-
rolidone und/oder der alicyclischen Vinylverbindun-
gen.

4. Modifizierte Polyolefine gemal einem oder
mehreren der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekenn-
zeichnet, dass es sich bei den unfunktionalisierten
Polymeren um Poly(ethylen-co-propylen)-Copolyme-
re mit einem Ethylenanteil von maximal 30 ma-%, um
Poly(ethylen-co-1-buten)-Copolymere mit einem
Ethylenanteil von maximal 30 ma-%, um Poly(propy-
len-co-1-buten)-Copolymere mit einem Propylenan-
teil von maximal 30 ma-%, um Poly(propy-
len-co-1-buten)-Copolymere mit einem 1-Butenanteil
von maximal 25 ma-% oder um Poly(ethylen-co-pro-
pylen-co-1-buten)-Terpolymere mit einem Ethylenan-
teil von maximal 28 ma-% handelt.

5. Modifizierte Polyolefine gemal einem oder
mehreren der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekenn-
zeichnet, dass der Metallocen-Katalysator ausge-
wahlt ist aus Verbindungen gemaf der Formel |
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Z R'R™YR?R*(IndR°R*R°R°R'R?),MCl, |

worin M ein Ubergangsmetall ist, ausgewahlt aus der
Gruppe umfassend Zr, Hf und Ti, worin Ind Indenyl
bedeutet und worin Z,R'R™YR?R? als Briicke die In-
denyl-Reste verbindet, mit Z und Y ausgewahlt aus
Kohlenstoff und/oder Silizium, mit x = 0 oder 1, worin
R', R™und R? und R* unabhangig voneinander aus-
gewahlt sind aus H, linearen oder verzweigten Alkyl-
gruppen mit 1 bis 6 C-Atomen, Alkoxylalkylgruppen
mit 1 bis 6 C-Atomen, Arylgruppen oder Alkoxyaryl-
gruppen mit 6 bis 10 C-Atomen und mit R bis R® aus-
gewahlt aus der Gruppe umfassend H und/oder line-
are oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis 10 C-Ato-
men, Alkylarylgruppen, Arylalkylgruppen oder Aryl-
gruppen mit 6 bis 10 C-Atomen.

6. Verfahren zur Herstellung eines modifizierten
Polyolefins gemal Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, dass mindestens ein teilkristallines Polyole-
fin mit einem durch "*C-NMR-Spektroskopie be-
stimmten Gehalt an Ethylen von maximal 30 ma-%,
entweder 70-98 ma-% oder maximal 30 ma-% Pro-
pylen und/oder entweder 70-100 ma-% oder maxi-
mal 25 ma-% 1-Buten enthalt, wobei die Summe der
Anteile 100 ma-% betragt, welches sich weiterhin da-
durch auszeichnet, dass seine ebenfalls durch
3C-NMR bestimmte Triadenverteilung fir Propentria-
den einen ataktischen Anteil von 20-55 ma-%, einen
syndiotaktischen Anteil von maximal 30 ma-% und ei-
nen isotaktischen Anteil von 40-80 ma-% aufweisen,
und/oder die durch *C-NMR bestimmte Triadenver-
teilung fir 1-Butentriaden einen ataktischen Anteil
von 2-85 ma-% und einen syndiotaktischen Anteil
von maximal 20 ma-% aufweisen, wobei sich die An-
teile isotaktischer, syndiotaktischer und ataktischer
Triaden von Propen bzw. 1-Buten jeweils zu 100%
addieren, wobei das unfunktionalisierte Polymer un-
ter Verwendung eines Metallocen-Katalysators her-
gestellt worden ist, mit mindestens einem Radikal-
starter und einem oder mehreren funktionelle Grup-
pen aufweisende Monomeren in Kontakt gebracht
wird, woraufhin eine Pfropfreaktion der ein oder meh-
reren funktionelle Gruppen aufweisende Monomere
auf das Polyolefin stattfindet.

7. Verfahren gemafl® Anspruch 6, dadurch ge-
kennzeichnet, dass das funktionelle Gruppen aufwei-
sende Monomer ausgewahlt ist aus der Gruppe der
Carbonsauren und/oder Carbonsaurederivate, der
Acrylate, der Vinylsilane, der Vinylaromaten, der cyc-
lischen Imidoester bzw. deren Vinylverbindungen,
der Vinylimidazoline, der Vinylpyrolidone und/oder
der alicyclischen Vinylverbindungen.

8. Verfahren gemaf Anspruch 6 oder 7, dadurch
gekennzeichnet, dass das Aufpfropfen der ein oder
mehreren funktionelle Gruppen aufweisenden Mono-
mere in LOsung oder in der Schmelze erfolgt.
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9. Verfahren gemal einem oder mehreren der
Anspriche 6 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass
das Aufpfropfen bei einer Temperatur von 30 bis
250°C erfolgt.

10. Verwendung von modifizierten Polyolefinen
gemal einem oder mehreren der Anspriche 1 bis 5
als oder in Formmassen, in Schutzmassen, als oder
in Klebstoffen, in Dichtungsmassen, in Markierungs-
massen,

Beschichtungsmassen, Dichtungsbahnen, Bodenbe-
lagen oder Dachbahnen, als Primer oder in Primer-
formulierungen und/oder
Haftvermittlerformulierungen und/oder in Dispersio-
nen, Suspensionen oder Emulsionen.

11. Formmassen, Schutzmassen, Klebstoffe,
Dichtungsmassen,

Markierungsmassen, Beschichtungsmassen, Dich-
tungsbahnen, Bodenbelage oder Dachbahnen, Pri-
mer, Primerformulierungen,
Haftvermittlerformulierungen, Dispersionen, Suspen-
sionen und/oder Emulsionen enthaltend ein oder
mehrere modifizierte Polyolefine gemal einem oder
mehreren der Anspriiche 1 bis 5.

12. Klebstoffe gemafl Anspruch 11, dadurch ge-
kennzeichnet, dass es sich um HeilRschmelzkleb-
stoffformulierungen handelt.

13. Klebstoffe gemaly Anspruch 11 oder 12, da-
durch gekennzeichnet, dass sie zusatzlich Vernet-
zungsbeschleuniger, anorganische und/oder organi-
sche Fllstoffe, anorganische und/oder organische
Pigmente, synthetische und/oder naturliche Harze,
anorganische und/oder organische, synthetische
und/oder naturliche Polymere, anorganische
und/oder organische, synthetische und/oder naturli-
che Fasern, anorganische und/oder organische Sta-
bilisatoren, anorganische und/oder organische
Flammschutzmittel, Harze, amorphe Poly(a-Olefine),
Polymere mit polaren Gruppen, Polymere auf Basis
von Ethylen, Butadien, Styrol und/oder Isopren, elas-
tomere Polymere auf Basis von Ethylen, Propylen,
Acrylnitril, einem Dien und/oder einem cyclischen Di-
en, Styrol, Wachse, ein oder mehrere synthetische
oder natiirliche Ole und/oder UV-aktive Substanzen
enthalten.

14. Dichtungsbahnen gemafl Anspruch 11, da-
durch gekennzeichnet, dass sie zusatzlich andere
Polymere, Fillstoffe und/oder Bitumen enthalten.

15. Verklebungen enthaltend ein oder mehrere
modifizierte Polyolefine gemaf einem oder mehreren
der Anspriiche 1 bis 5.

16. Verklebungen gemafl® Anspruch 15, dadurch
gekennzeichnet, dass es sich bei den Verklebungen
um Verpackungsverklebungen, Verklebungen von

2011.01.05

Hygieneartikeln, Holzverklebungen, Verklebungen
von Glasoberflachen, Etikettverklebungen, Laminie-
rungsverklebungen, Teppich- oder Kunstrasenverkle-
bungen, Schuhverklebungen, druckempfindliche Ver-
klebungen, Buchverklebungen oder Textilverklebun-
gen handelt.

17. Primer- und/oder Haftvermittlerformulierung
nach Anspruch 11, enthaltend ein oder mehrerer Po-
lyolefine gemal einem oder mehreren der Anspru-
che 1 bis 5 dadurch gekennzeichnet, dass sie zur Be-
handlung einer Polyolefinoberflache eingesetzt wird.

18. Dispersionen, Suspensionen und/oder Emul-
sionen nach Anspruch 11 enthaltend ein oder mehre-
re Polyolefine gemal einem oder mehrerer der An-
spriche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass der
Anteil an Polymer mehr als 10 ma-%, bezogen auf
die Gesamtformulierung, betragt.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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