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Beschreibung
Gebiet der Erfindung

[0001] Diese Erfindung bezieht sich auf thermoplastische Zusammensetzungen und daraus hergestellte
Formkorper bzw. Gegenstande, die Gas- und Dampfsperrschichteigenschaften aufweisen (fir Gase und
Dampfe undurchlassig sind).

Hintergrund der Erfindung

[0002] Thermoplastische Materialien werden in groliem Umfange flr die Verpackung verwendet wegen ihrer
niedrigen Kosten und wegen ihrer leichten Formbarkeit zu einer Vielzahl von Formkérpern. Die meisten ther-
moplastischen Materialien haben jedoch den Nachteil, dass sie nur verhaltnismaRig schlechte Sperrschichtei-
genschaften gegeniuber Gasen und Dampfen aufweisen. Schlechte Gassperrschichteigenschaften sind ein
spezieller Nachteil bei der Verpackung von sauerstoffempfindlichen Materialien, wie z.B. Lebensmitteln, die im
ungekuhlten Zustand gelagert werden sollen. Schlechte Dampfsperrschichteigenschaften sind nachteilig beim
Verpacken von Materialien, die gegen Feuchtigkeitsdampfe empfindlich sind, wie z.B. Lebensmittel und Sif3-
waren, die ihre Form verlieren, wenn sie feucht werden, und sie sind auch nachteilig insofern, als dann, wenn
das verpackte Material geruchsbildende Komponenten enthalt, diese durch das Verpackungsmaterial diffun-
dieren, sodass der Geruch (das Aroma) verloren geht.

[0003] Es wurde bereits eine Reihe von Versuchen durchgefiihrt, um die Gassperrschichteigenschaften von
thermoplastischen Materialien zu verbessern. So wird beispielsweise in GB-A-1 136 350 vorgeschlagen, kreis-
férmige plattchenférmige Fullstoffe mit einem Verhaltnis von Durchmesser zu Dicke zwischen 20 : 1 und 300 :
1 und mit einem Durchmesser von héchstens 40 um in Polyolefin-Polymeren, ausgewahlt aus der Gruppe Po-
lyethylen, Polypropylen, Ethylen enthaltende Copolymere, die mindestens 50 Mol-% Ethylen enthalten, und
Polystyrol zu verwenden, wobei die bevorzugte Menge des Fillstoffs 0,1 bis 50 Gew.-%, bezogen auf das Ge-
samtgewicht des geflllten Polymers, betragt. Darin wird vorgeschlagen, diese geflillen Polymerzusammenset-
zungen zu verwenden zur Herstellung von Filmen, wie z.B. solchen fur die Verpackung von Lebensmitteln. In
US-A-3 463 350 ist die Herstellung von geformten Behaltern fur die Verpackung von Lebensmitteln, wobei die
Behalter aus Mischungen aus einem Polyethylen mit hoher Dichte (HDPE) und Glimmer-Teilchen bestehen,
beispielsweise durch Formpressen oder Spritzgielen beschrieben. Von diesen Behaltern ist angegeben, dass
sie eine Verfarbung von so genanntem "Canned Cornbeef" verringern, die durch Sauerstoff hervorgerufen
wird, im Vergleich zur Verwendung von ahnlichen Behaltern, die aus HDPE, gefillt mit Glasfasern oder Titan-
dioxid anstelle von Glimmer, hergestellt sind.

[0004] In US-A-4 528 235 wurde auch bereits vorgeschlagen, plattchenférmige Fullstoffteilchen mit einem
durchschnittlichen aquivalenten Durchmesser von 1 bis 8 ym, wobei der maximale Durchmesser 25 ym be-
tragt, und einer Dicke von weniger als 0,5 um in HDPE mit einem Schmelzindex von 0,01 bis 1,0 g/10 min bei
190 °C, bestimmt nach ASTM D-1238, einzuarbeiten zur Herstellung von Filmen mit einer Dicke von 10 bis 100
pm in dem Bestreben, die Sauerstoffundurchlassigkeit der Filme zu erhéhen im Vergleich zu Filmen, die aus
keinen Fllstoff enthaltendem HDPE hergestellt sind.

[0005] Trotz der offensichtlichen Verbesserungen in Bezug auf die Sauestoffundurchlassigkeit, die aus diesen
verschiedenen bisher vorgeschlagenen Verfahren resultiert, in denen lamellare Fillstoffe verwendet werden,
um Polyolefinen Sauerstoffsperrschichteigenschaften zu verleihen, ist man auf der Suche nach noch besseren
Sauerstoffsperrschichteigenschaften. In US-A-4 536 425 wird beispielsweise vorgeschlagen, die Gassperr-
schichteigenschaften von polaren thermoplastischen Harzen wie z.B. Alkylenterephthalaten, zu verbessern
durch Mischen der Harze mit Glimmer-Flocken, die eine Vielzahl von Plattchen aufweisen, unter Anwendung
einer Scherkraft, die eine Delaminierung (Schichtentrennung) der Glimmer-Plattchen und damit eine wesent-
liche VergréRRerung des Aspektverhaltnisses der Flocken bewirkt. Darin ist angegeben, dass die Delaminierung
der Glimmer-Flocken auftritt als Folge von Scherkraften, die wahrend des Vermischens des Harzes mit dem
Glimmer entstehen und die auf die Glimmer-Flocken Ubertragen werden aufgrund einer chemischen Bindung
des Silanols an der Oberflache der Flocken an Hydroxyl- und Carboxylgruppen, die in dem Harz gebildet wer-
den als Folge der Hydrolyse von Estergruppen in dem Harz bei der angegebenen Temperatur. In diesem Do-
kument wird auRerdem darauf hingewiesen, dass ein kontinuierlicher Delaminierungseffekt mit polaren ther-
moplastischen Harzen nicht auftritt bei unpolaren Harzen, wie z.B. nicht-modifizierten Polyethylen- oder Poly-
propylen-Harzen, da unpolare Harze normalerweise keine feststellbaren kovalenten Haftungs- bzw. Klebebin-
dungen gegeniiber den Glimmer-Plattchen-Oberflachen ausbilden.

2/9



DE 69532590 T2 2005.02.03

[0006] EP-A-0 754 531 gehort zum Stand der Technik gemaf Artikel 54(3) EPC und bezieht sich auf ein flam-
menhemmendes mechanisches Hochprazisions-Harzteil fir die Verwendung in Bliroautomatisierungs-Vorrich-
tung.

[0007] WO-A-96/06136 gehort ebenfalls zum Stand der Technik nach Artikel 54(3) EPC und bezieht sich auf
geflllte (d.h. einen Fllstoff enthaltende) Carbonatpolymermischungs-Zusammensetzungen.

[0008] Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung einer Formgebungs-Zusam-
mensetzung (Formmasse) zum Formen eines Formkoérpers bzw. Gegenstandes, der eine verbesserte Un-
durchlassigkeit fir Gase und/oder Dampfe aufweist, wobei das Verfahren die Stufen umfasst: Vermischen ei-
nes nichtpolaren Harzes mit einem lamellaren Fullstoff aus Talk, bei dem eine Delaminierung (Schichtentren-
nung) auftreten kann, wenn die Zusammensetzung einer hohen Scherkraft ausgesetzt wird, zur Erhéhung des
Aspektverhaltnisses des Flllstoffes, wenn er zu Plattchen zerfallt, wobei die Formgebungszusammensetzung
(Formmasse) nach dem Mischen einen CIE-Wei3grad-Index von mindestens 45 aufweist und 10 bis 25
Gew.-% des genannten Talks umfasst.

[0009] Es wurde gefunden, dass erfindungsgemalle Zusammensetzungen gute Sperrschichteigenschaften
(eine gute Undurchlassigkeit) nicht nur gegentiber Sauerstoff, sondern auch gegenuber Geruchsmolekiilen er-
geben. Eine besonders bevorzugte Verwendung der erfindungsgemallen Zusammensetzungen ist die als
Schulterteile in Zahnpastatuben. Obgleich es verhaltnismaRig leicht ist, den rohrférmigen Teil dieser Tuben
herzustellen aus einem starren oder flexiblen Polymerlaminat, das Sperrschichteigenschaften aufweist, durch
Verwendung von Mehrschichten-Strukturen, die eine Schicht aus einem Polymer mit guten Sperrschichteigen-
schaften, wie z.B. aus Ethylen/Vinylalkohol-Copolymeren umfassen, ist es nicht mdglich, den Schulterteil die-
ser Tuben daraus herzustellen. Infolgedessen mussten bisher die Schultern aus teuren thermoplastischen Har-
zen oder Einsatzen aus einem undurchlassigen Harz hergestellt werden und innerhalb einer Schulter mit einer
geringen Undurchlassigkeit fiir Aromamolekiile anzuordnen, was wiederum zu erhéhten Kosten fiihrte.

[0010] Das nicht-polare thermoplastische Harz ist vorzugsweise ein Polyolefinharz, beispielsweise ein Poly-
mer, das abgeleitet ist von einem oder mehreren aliphatischen oder aromatischen Alkenen, beispielsweise ein
Polymer, das Einheiten enthélt, die abgeleitet sind von mindestens einem Vertreter aus der Gruppe Ethylen,
Propylen, But-1-en und Styrol. Zu Beispielen fiir spezifische Polyolefln-Harze, die verwendet werden kénnen,
gehdren Polyethylen, Polypropylen, Ethylen/Propylen-Copolymere, Ethylen/Propylen/But-1-en-Terpolymere,
Polyethylene, die besonders bevorzugt sind aufgrund ihrer guten Spritzgie3-Eigenschaften. Das Polyethylen
kann ein Polyethylen mit niedriger Dichte (mit einer Dichte von 0,910 bis 0,925 g/cm?), ein Polyethylen mit mitt-
lerer Dichte (mit einer Dichte von 0,925 bis 0,950 g/cm?®) oder ein Polyethylen mit hoher Dichte (mit einer Dichte
von 0,950 bis 0,980 g/cm?®) sein. Polyethylen mit hoher Dichte ist besonders bevorzugt wegen seiner ihm eige-
nen besseren Sperrschichteigenschaften, verglichen mit Polyethylenen niedrigerer Dichte.

[0011] Der plattchenférmige Fullstoff aus Talk kann irgendeiner aus einer Vielzahl von lamellaren Fllstoffen
sein, vorausgesetzt, dass die Plattchen unter der Einwirkung einer Scherkraft delaminieren (einer Schichten-
trennung unterliegen), wie sie auftritt, wenn der Fullstoff mit dem nicht-polaren Harz vor dem SpritzgieRen ge-
mischt wird und insbesondere dann, wenn die Mischung aus Flillstoff und Harz einem SpritzgieRen unterwor-
fen wird. Zu lamellaren Fullstoffen gehoren Tone, Glimmer, Graphit, Montmorillonit und Talk. Talk wird verwen-
det aufgrund seiner leichten Schichtentrennung (Delaminierung) wahrend der Einwirkung einer Scherkraft.

[0012] Der Fullstoff sollte eine Struktur haben, die aus Plattchen besteht, bevor sie und nachdem sie einer
hohen Scherkraft ausgesetzt worden ist. Es sei darauf hingewiesen, dass dann, wenn man diese Flillstoffe ei-
ner hohen Scherkraft aussetzt, zusatzlich zur Delaminierung (Schichtentrennung) auch die Neigung besteht,
dass ihr wirksamer Durchmesser abnimmt. Trotz einer Abnahme des wirksamen Durchmessers der Fiill-
stoff-Teilchen flihrt die hohe Scherkraft jedoch im Allgemeinen zu einer Zunahme des Aspektverhaltnisses der
einzelnen Fllstoffteilchen.

[0013] Talk, bei dem es sich um ein in der Natur vorkommendes hydratisiertes Magnesiumsilicat handelt, ist
in verschiedenen Sorten mit groRerer oder geringerer Reinheit erhaltlich. Es wurde Gberraschend gefunden,
dass die Leichtigkeit der Zunahme des Aspektverhaltnisses von Talk, wenn er in einem nicht-polaren thermo-
plastischen Harz einer hohen Scherkraft ausgesetzt wird, mit abnehmendem Gehalt an Verunreinigungen des
Talks zuzunehmen scheint. So scheint es, dass sich die Plattchen des Talks nicht nur leichter delaminieren (in
Schichten auftrennen), sondern dass auch die Plattchen selbst bestandig gegen Bruch sind.

[0014] Gemal einem anderen Aspekt betrifft die vorliegende Erfindung eine Zusammensetzung zur Herstel-

3/9



DE 69532590 T2 2005.02.03

lung eines Formkoérpers bzw. Gegenstandes mit einer erhéhten Undurchlassigkeit fur Gase und/oder Dampfe,
wobei die Zusammensetzung umfasst ein nicht-polares thermoplastisches Harz, das mit Talk-Plattchen gefiillt
ist, die ein Aspektverhaltnis von mindestens 5 und ein durchschnittliches Aspektverhaltnis zwischen 16 und 30
aufweisen, wobei die Zusammensetzung einen CIE-Weil3grad-Index von mindestens 45 aufweist und 10 bis
25 Gew.-% des Talks umfasst.

[0015] Die Zusammensetzung weist vorzugsweise einen CIE-Weiligrad-Index von mehr als 55 auf. Die
Talk-Plattchen in der Zusammensetzung haben eine durchschnittliche GréRe von 2 bis 8 um, vorzugsweise
von 4 bis 8 ym.

[0016] Unabhéangig von dem Mechanismus, nach dem das Aspektverhaltnis einiger Talke bis zu einem be-
sonders hohen Grad zunimmt, wenn sie in nicht-polaren thermoplastischen Harzen einer hohen Scherkraft
ausgesetzt sind, wurde Uberraschend gefunden, dass Talke, die zu erfindungsgemafen Zusammensetzungen
fuhren, die hohe Werte fir den CIE (Commission Internationale d'Eclairage) -Weilgrad-Index aufweisen, aus
Talken gebildet werden, die verhaltnismaRig leicht delaminieren und gegen Bruch bestéandig sind, d.h. bestan-
dig sind gegen Verringerung ihres Durchmessers, wenn sie einer Scherkraft ausgesetzt werden. Es wurde ge-
funden, dass die Delaminierung (Schichtentrennung) des Talks in der Regel auftritt, wenn der CIE-Weil3-
grad-Index der Zusammensetzung nach dem Scheren mindestens 40 betragt, und dass in der Regel eine sig-
nifikante Zunahme des Aspektverhaltnisses auftritt, wenn der CIE-Index der Zusammensetzung nach dem
Scheren mindestens 45 betragt. Diese CIE-Weilkgrad-Index-Werte wurden bestimmt fir Zusammensetzun-
gen, die 15 Gew.-% Talk in Polyethylen mit hoher Dichte ohne einen weiteren Fiillstoff enthielten, wobei die
Bestimmung nach dem Reflexionsmodus erfolgte, wobei UV-Licht eingeschlossen und eine Spiegelreflexion
ausgeschlossen war, der Betrachtungswinkel 10 ° betrug und die Proben auf einer weif3en Fliese als Unterla-
gen lagen.

[0017] Reinere Talk-Sorten sind daher im Allgemeinen bevorzugt, da es scheint, dass sie zu erfindungsge-
malfen Zusammensetzungen flhren, die nicht nur gute Sperrschichteigenschaften, sondern auch einen hohen
Weillgrad aufweisen, ohne dass es erforderlich ist, ein weiles Pigment, wie z.B. Titandioxid, einzuarbeiten.
Vorzugsweise haben sie zu 50 % eine durchschnittliche Teilchengrof3e von 17,4 um und 70 % der Teilchen ha-
ben eine GrofRe von 10 bis 25 ym.

[0018] Besonders bevorzugte Talk-Sorten fir die Verwendung gemaf der vorliegenden Erfindung werden von
der Firma Richard Baker Horizon Group, England, unter dem Warenzeichen "Magsil" vertrieben, wobei eine
besonders bevorzugte Sorte "Magsil osmanthus" ist.

[0019] Bevor sie einer hohen Scherkraft ausgesetzt werden, weisen die Flillstoff-Teilchen vorzugsweise einen
durchschnittlichen Teilchendurchmesser von nicht mehr als 100 ym, besonders bevorzugt von nicht mehr als
50 um und am meisten bevorzugt von nicht mehr als 20 ym auf. Die Teilchendicke des Fiillstoffs kann auch
Uber einen breiten Bereich variieren, sie betragt vorzugsweise weniger als 10 uym, bevor der Fllstoff einer ho-
hen Scherwirkung ausgesetzt wird, und insbesondere betragt die Teilchendicke weniger als 5 ym.

[0020] Die besonders bevorzugte Talk-Sorte, die vorstehend als "Magsil osmanthus" bezeichnet wird, weist
in der Regel einen durchschnittlichen Teilchendurchmesser von etwa 20 uym und eine Dicke von etwa 2,5 ym
vor der Einwirkung einer hohen Scherkraft auf.

[0021] Der erfindungsgemaf verwendete Fillstoff wird als Folge der einwirkenden hohen Scherkraft in seiner
Dicke vermindert und dies fuhrt im Allgemeinen zu einer Zunahme des Aspektverhaltnisses der Fillstoff-Teil-
chen, obgleich die Dickenverminderung in der Regel begleitet ist von einer Verminderung des durchschnittli-
chen Durchmessers der Flllstoff-Teilchen. Eine typische Zunahme des Aspektverhaltnisses der Fullstoff-Teil-
chen liegt bei einem Faktor von mindestens 1,8 und vorzugsweise von mindestens 3. So stieg beispielsweise
bei Fullstoff-Teilchen mit einem urspriinglichen Aspektverhaltnis von etwa 7 ihr Aspektverhaltnis bis auf etwa
15 oder mehr, beispielsweise bis auf mehr als 21, an.

[0022] Die hohe Scherwirkung, der die Flillstoff-Teilchen erfindungsgemaf ausgesetzt werden, kann durch
Anwendung verschiedener Methoden erzielt werden. Es ist besonders bevorzugt, eine hohe Scherkraft wah-
rend des Vermischens vor dem Formen der gewlinschten Gegenstande bzw. Artikel anzuwenden, sodass eine
Delaminierung (Schichtentrennung) der Flllstoff-Teilchen vor der Formung der gewiinschten Formkorper bzw.
Gegenstande bewirkt wird. Aulerdem kann eine Delaminierung (Schichtentrennung) auch bewirkt werden
wahrend der Formgebungsstufe. Es ist jedoch im Allgemeinen bevorzugt, den gréiten Teil der Delaminierung
wahrend des Mischvorganges zu bewirken, wobei das bevorzugte Mischen erfolgt durch Verwendung eines

4/9



DE 69532590 T2 2005.02.03

Doppelschnecken-Extruders oder eines Banbury-Mischers. Zusatzlich zur Delaminierung der Fullstoff-Teil-
chen ist es im Allgemeinen bevorzugt, das gefillte Harz unter solchen Bedingungen zu formen, die bewirken,
dass die Fullstoff-Teilchen so ausgerichtet werden, dass ihre grof3ere Flache im Wesentlichen auf die Oberfla-
che der Formkoérper ausgerichtet ist. Dies wird auf besonders wirksame Weise erzielt durch SpritzgieRen des
geflllten Harzes und das Spritzgief3en fiihrt auch zu einer besonders wirksamen Delaminierung der Fiill-
stoff-Teilchen, sodass eine besonders gute Undurchlassigkeit fir Aromamolekile (Geruchsmolekule) erzielt
wird.

[0023] Die Orientierung (Ausrichtung) der Fllstoff-Teilchen kann auch bewirkt werden durch Extrudieren von
erfindungsgemaflen Zusammensetzungen. Die Zusammensetzungen kénnen zu verschiedenen Formen ex-
trudiert werden, beispielsweise zu Filmen oder Schlduchen (Tuben) mit verbesserten Sperrschichteigenschaf-
ten. Sie kénnen in Form einer einzelnen Bahn extrudiert werden oder sie kbnnen zusammen mit anderen
Schichten auf der einen oder auf der anderen Seite einer Kernschicht coextrudiert werden, die aus einer erfin-
dungsgemalen Zusammensetzung hergestellt ist. Beispielsweise kénnen Filme oder Schlauche (Tuben), die
aus erfindungsgemafien Zusammensetzungen hergestellt worden sind, zum Formen des Kdérperabschnitts
von Zahnpastatuben verwendet werden, und eine besonders bevorzugte Kombination ist die aus einem tuben-
férmigen Korperabschnitt, hergestellt aus einer erfindungsgemaflien Zusammensetzung, und aus einem Schul-
terabschnitt, hergestellt aus einer erfindungsgemalen Zusammensetzung.

[0024] Obgleich die Erfindung von speziellem Wert ist bei der Herstellung von Zahnpastatuben, ist es fiir den
Fachmann auf diesem Gebiet klar, dass die Endverwendung der Tuben flr irgendeinen beliebigen Zweck sein
kann, wobei solche Zwecke, bei denen die besonders guten Sperrschichteigenschaften der erfindungsgema-
Ren Zusammensetzungen ausgenutzt werden, besonders bevorzugt sind, insbesondere nach einem Formge-
bungsarbeitsgang, bei dem die Flillstoff-Teilchen parallel zu der Oberflache der daraus hergestellten Formkor-
per bzw. Gegenstande ausgerichtet werden.

Beschreibung der bevorzugten Ausfiihrungsformen
[0025] Die folgenden Beispiele sollen der Erlauterung der Erfindung dienen.

[0026] In den Beispielen wurde die Sauerstoffdurchlassigkeit bestimmt unter Verwendung einer Mocon
100-Twin-Sauerstoffdurchlassigkeitsraten-Testvorrichtung. Die Sauerstoffdurchlassigkeit der Schulterteile von
Zahnpastatuben wurde nach ASTM D39885-81 bestimmt.

[0027] Die CIE WeilRgrad-Index-Werte wurden unter den vorstehend angegebenen Bedingungen unter Ver-
wendung eines Macbeth-Spektrofotometers 2020+ gemessen.

[0028] Der mittlere Durchmesser und die Dicke der Talk-Teilchen wurden gemessen durch Abtastelektronen-
mikroskopie entweder bei dem am Anfang verwendeten Talk oder bei dem Talk innerhalb der Polymermatrix,
je nach Bedarf.

[0029] Die Duftstoff-Undurchlassigkeit der Zahnpastatuben-Schulter wurde bewertet anhand des Prozentsat-
zes des Verlustes an Eukalyptol durch die Schulter unter Anwendung des nachstehend beschriebenen Verfah-
rens.

[0030] Jede spritzgegossene Schulter, die getestet wurde, wurde durch Luftverschweildung mit einer Kunst-
stofflaminattube verbunden, die aus finf Schichten bestand, von denen die beiden du3eren Schichten aus Po-
lyethylen bestanden und die mittlere Schicht eine Sperrschicht aus einem Ethylen/Vinylalkohol-Copolymer war,
wobei die beiden mittleren Schichten aus einem Bindungspolymer bestanden, um die Polyethylen-Schichten
mit der Sperrschicht zu verbinden. Ein bekanntes Gewicht (etwa 0,1 g) Eucalyptol wurde in die Tube mit der
daran befestigten Schulter eingefihrt und die Tube und die Schulter wurden beide versiegelt. Zur Kontrolle
wurde eine ahnliche und bekannte Menge Eukalyptol in eine Tube eingesiegelt, die nur aus dem flinfschichti-
gen Sperrschicht-Laminat bestand.

[0031] Die versiegelten Tuben wurden dann 7 Tage lang bei 70 °C verschlossen gehalten und es wurde der
Gewichtsverlust der Tuben als Prozentsatz der urspringlichen Eukalyptol-Menge in der Tube bewertet. Die
Vergleichstube zeigte wahrend der siebentagigen Testperiode keinen Gewichtsverlust und es wurde daher an-
genommen, dass der Gewichtsverlust aus den anderen Tuben resultierte aus dem Verlust an Eukalyptol durch
die verschiedenen Schultern.
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Beispiel 1

[0032] 15 Gew.-Teile Talk (Magsil osmanthus, durchschnittliche Teilchengrofie 17,4 um und durchschnittliche
Dicke 2,5 um — von der Firma Richard Backer Horizon, England) in Form eines trockenen Pulvers und 85
Gew.-Teile Polyethylen mit hoher Dichte (Dichte 0,964 g/cm?®, Schmelzflussindex 8 g/10 min (Belastung 2160
g bei 190 °C), gemessen nach ISO/IEC1133 — Lupolen 6031 m von der Firma BASF) in Form von Pellets wur-
den vorher miteinander gemischt.

[0033] Die Vormischung wurde in einen Doppelschneckenextruder mit einem Temperaturprofil in dem Bereich
von 150 bis 220 °C eingefihrt, in dem sie einer hohen Scherwirkung ausgesetzt wurde, und dann zu einem
Strang mit einem Durchmesser von 3 um extrudiert, der nach dem Extrudieren zu Pellets zerschnitten wurde.
Der Talk in den resultierenden Pellets hatte einen durchschnittlichen Durchmesser, bestimmt durch Abtaste-
lektronenmikroskopie, von 6,94 um und eine durchschnittliche Dicke von 0,53 ym. Dies entspricht einem As-
pektverhaltnis von etwa 13, verglichen mit 7 vor der Einwirkung einer hohen Scherkraft.

[0034] Die mit Talk geflillten HDPE-Pellets wurden dann zu Zahnpastatuben-Schultern bei 220 bis 250 °C
spritzgegossen unter Verwendung eines 32 Impressions-Heizkanal-Spritzwerkzeugs. Die durchschnittliche Di-
cke der resultierenden Tubenschultern betrug 1 mm.

[0035] Anstatt spritzgegossen zu werden, wurden einige der Pellets einer hohen Scherwirkung ausgesetzt
unter Verwendung eines Rosand-Rheometers und die auf die geschmolzenen Pellets einwirkende Scherrate
wurde von 170 s " auf 16 000 s™' erhéht. Dies fiihrte dazu, dass das Aspektverhaltnis des Talks auf 23 anstieg.

[0036] Die Sauerstoftdurchlassigkeitsrate fiir die spritzgegossen Zahnpastatubenschultern betrug 0,008
cm®/Schulter.atm.Tag, verglichen mit 0,01555 cm®/Schulter.atm.Tag fuir Schultern, die aus dem gleichen Poly-
ethylen mit hoher Dichte, jedoch ohne Talk, spritzgegossen worden waren.

[0037] Der Prozentsatz des Verlustes an Eukalyptol aus einer versiegelten Zahnpastatube, die eine mit Talk
gefillte Schulter, wie vorstehend beschrieben, umfasste, betrug 14,4 nach sieben Tagen bei 70 °C, verglichen
mit 62,3 fur eine ahnliche Tube, die eine Schulter aufwies, die aus dem gleichen, jedoch ungefillten HDPE her-
gestellt war.

Beispiel 2

[0038] Das Verfahren des Beispiels 1 wurde wiederholt durch Mischen entweder von 20 Gew.-Teilen des glei-
chen Talks mit 80 Gew.-Teilen des gleichen HDPE oder von 25 Gew.-Teilen des gleichen Talks mit 75 Gew.-Tei-
len des gleichen HDPE zur Bildung von zwei Vormischungen. Die Vormischungen wurden dann verwendet zur
Herstellung von Zahnpastatubenschultern unter Anwendung des Verfahrens des Beispiels 1.

[0039] Die Sauerstoffdurchlassigkeitsraten der Schultern betrugen 0,00713 bzw. 0,00688 cm?®/Schul-
ter.atm.Tag und der Prozentsatz der Verluste an Eukalyptol nach 7 Tagen bei 70 °C betrug 21,9 bzw. 18,3.

Beispiel 3 (Vergleich)

[0040] 15 Gew.-Teile Talk (Micro Talc IT Extra, mittlerer Teilchendurchmesser 5,64 um, Dicke 0,34 ym und
Aspektverhaltnis 16,6 — von der Firma Norwegian Talc AS) in Form eines trockenen Pulvers und 85 Gew.-Teile
des in Beispiel 1 verwendeten HDPE wurden vorgemischt und die Vormischung wurde dann in einen Doppel-
schneckenextruder wie in Beispiel 1 eingefihrt, in dem sie zu gefillten HDPE-Pellets geformt wurde. Der mitt-
lere Teilchen-Durchmesser der Talk-Teilchen betrug 2,98 ym und ihre Dicke betrug 0,21 ym, entsprechend ei-
nem Aspektverhaltnis von 14,3. Unter den in Beispiel 1 beschriebenen Bedingungen wurden diese Pellets ver-
wendet zur Herstellung von spritzgegossenen Zahnpastatubenschultern.

[0041] Die Sauerstoffdurchlassigkeit der resultierenden Schultern betrug 0,01025 cm?®/Schulter.atm.Tag und
der Prozentsatz des Eukalyptol-Verlustes betrug nach sieben Tagen bei 70 °C 20,2.

Beispiel 4
[0042] 15 Gew.-Teile Talk (Magsil osmanthus wie in Beispiel 1) in Form eines trockenen Pulver und 85

Gew.-Teile der in Beispiel 1 verwendeten HDPE-Pellets wurden vorgemischt und dann in einem Banbu-
ry-Mischer bei 220 °C einem Schmelzmischen unterworfen, bevor sie zur Herstellung von Zahnpastatuben-
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schultern wie in Beispiel 1 beschrieben geformt wurden.

[0043] Die resultierende Zahnpastatubenschulter wies eine Sauerstoffdurchlassigkeitsrate von 0,008
cm®/Schulter.atm.Tag und einen Gewichtsprozentsatz an Eukalyptol-Verlust nach sieben Tagen bei 70 °C von
16,9 auf.

Beispiel 5

[0044] 39 Gew.-Teile Talk (Magsil osmanthus wie in Beispiel 1) in Form eines trockenen Pulvers und 61
Gew.-Teile der in Beispiel 1 verwendeten HDPE-Pellets wurden vorgemischt und dann wie in Beispiel 1 be-
schrieben zu geflillten Pellets extrudiert.

[0045] Die geflllten HDPE-Pellets wurden dann als Masterbatch verwendet durch Mischen derselben mit wei-
teren HDPE-Pellets bei einem Austragsverhaltnis von Masterbatch zu ungefiilitem HDPE, bezogen auf das
Gewicht, von 1 : 2 zur Herstellung von Zahnpastatuben durch Spritzgie3en unter Anwendung des in Beispiel
1 beschriebenen Verfahrens.

[0046] Es waren keine visuellen Unterschiede zwischen der resultierenden spritzgegossenen Schulter und
den in Beispiel 1 hergestellten Schultern erkennbar.

Beispiel 6

[0047] 10 Gew.-% Talk (Magsil osmanthus) wurden mit 90 Gew.-% Polyethylen mit hoher Dichte unter Ver-
wendung eines Doppelschneckenextruders in der Schmelze gemischt, die resultierende Mischung wurde ex-
trudiert und zu Pellets zereschnitten.

[0048] Bei einer Ausflihrungsform wurden die resultierenden Pellets dann zu einem Zahnpastatubenkérper
extrudiert, der bestand aus einer Einfachschicht aus der Mischung und der eine Dicke von 460 um hatte. In
einem weiteren Versuch wurden die resultierenden Pellets in Form eines ebenen einlagigen Films einer Dicke
von 350 um extrudiert, wobei die einlagige Bahn dann zu einem Zahnpastatubenkérper geformt wurde.

Beispiel 7

[0049] Das Verfahren des Beispiels 6 wurde wiederholt, wobei diesmal jedoch lineares Polyethylen mit nied-
riger Dichte anstelle von Polyethylen mit hoher Dichte verwendet wurde, und dann wurden die Pellets zu einer
Tube oder einem Film extrudiert, wie in Beispiel 6 beschrieben.

Beispiel 8

[0050] 25 Gew.-Teil Talk (Magsil osmanthus) und 75 Gew.-Teile Polyethylen mit hoher Dichte wurden in einem
Doppelschneckenextruder in der Schmelze gemischt und die Mischung wurde dann extrudiert und das Extru-
dat wurde zu Pellets zerschnitten.

[0051] Die Pellets wurden dann zur Herstellung der duReren Kernschicht der beiden Coextrudate verwendet.
In jedem Fall bestanden die Coextrudate aus einer Kernschicht, hergestellt aus der Mischung, und einer
Schicht aus linearem Polyethylen mit niedriger Dichte auf jeder Seite der Kernschicht. Das erste Coextrudat
wurde dann zu einer Tube fiir Zahnpastatubenkérper geformt, wobei die aulRere Schicht aus nicht gefillitem
linearem Polyethylen mit niedriger Dichte eine Dicke von 260 ym hatte, die Kernschicht aus der Mischung 50
pum dick war und die innere Schicht 150 um dick war. Das zweite Coextrudat bestand aus einem ebenen Film
mit zwei 100 ym dicken ungefillten duferen Schichten aus lineareem Polyethylen mit niedriger Dichte, wobei
eine Kernschicht aus der Mischung aus Talk und Polyethylen mit hoher Dichte bestand. Der ebene Film wurde
dann zu dem Koérper einer Zahnpastatube geformt.

[0052] Die in den Beispielen 6 bis 8 geformten Tuben wiesen alle gute Sperrschichteigenschaften auf sowohl
gegeniber Sauerstoff als auch gegentiber Aromastoffen.

[0053] Es wurden eine Reihe von unterschiedlichen Sorten von Talk und eine einzige Glimmersorte (Microfine
P66) mit Schmelzen von HDPE oder Polypropylen in einem Gewichtsverhaltnis von 15 Teilen Fullstoff zu 85
Teilen Polymer unter Verwendung eines Doppelschneckenextruders gemischt, wobei die Mischung wahrend
des Mischens vor der Extrusion einer hohen Scherwirkung ausgesetzt wurde, die Mischung dann extrudiert
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und zu Pellets zerschnitten wurde.

[0054] Die resultierenden Pellets wurden dann formgepresst zur Bildung von Testproben fir CIE-Weil3-
grad-Index-Bestimmungen. Die geformten Proben lagen in Form von Platten vor, die unter einem Druck von
0,39 t pro cm? 5 min lang bei 150 °C formgepresst wurden.

[0055] Das Aspektverhaltnis des Talks wurde vor dem Vermischen und in den Pellets nach dem Extrudieren
und Zerschneiden bestimmt.

[0056] Die Ergebnisse der verschiedenen Bestimmungen sind in der nachstehenden Tabelle angegeben, in
der auch das Aspektverhaltnis des Fllstoffs vor und nach dem Vermischen mit dem jeweiligen Polymer ange-
geben ist.

Fullstoff Polymer Weiltgrad Aspektverhéaltnis des
(CIE-Index) Fullstoffs
vor dem nach dem
Mischen Scheren
Talke
Magsil 2628 HDPE 7,22 15,29
Magsil Superstar HDPE 8,68 17,29
Magsil osmanthus |HDPE 56,3 7.1 13,1
Magsil osmanthus |PP 7.1 13,32
Norwegischer Talk* | HDPE 42,1 16,1 14,3
Luzenac 8218* HDPE 35,6 13,9 13,3
Glimmer
Microfine P66* HDPE 28,4 17,8
* nicht erfindungsgeman
Patentanspriiche

1. Verfahren zur Herstellung einer Formgebungszusammensetzung (Formmasse) zum Formen eines
Formkdorpers mit erhéhter Undurchlassigkeit fiir Gase und/oder Dampfe, wobei das Verfahren umfasst das Ver-
mischen eines nicht-polaren Harzes mit einem lamellaren Fiillstoff aus Talk, bei dem eine Schichtentrennung
auftreten kann, wenn die Zusammensetzung einer hohen Scherkraft ausgesetzt wird, zur Erhéhung des As-
pektverhaltnisses des Flillstoffes, wenn er zu Plattchen zerfallt, wobei die Formgebungszusammensetzung
nach dem Vermischen einen CIE-WeilRgrad-Index von mindestens 45 aufweist und 10 bis 25 Gew.-% des Talks
umfasst.

2. Verfahren nach Anspruch 1, bei dem die hohe Scherkraft wahrend des Vermischens ausgetibt wird, be-
vor die Zusammensetzung zu einem fertigen Formkorper geformt wird.

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, bei dem die hohe Scherkraft ausgelibt wird durch SpritzgielRen der
Zusammensetzung.

4. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, bei dem das durchschnittliche Aspektverhaltnis des Fiill-
stoffs um einen Faktor von mindestens 1,8, vorzugsweise um einen Faktor von mindestens 3, erhoht wird.

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, bei dem die Fiillstoff-Teilchen, bevor sie der hohen Scher-
kraft ausgesetzt werden, einen durchschnittlichen Teilchendurchmesser von nicht mehr als 20 um haben.

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, bei dem der Fillstoff ein Talk mit hoher Reinheit ist, bei
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dem 50 % der Teilchen eine durchschnittliche TeilchengréfRe von 17,4 ym und 70 % der Teilchen eine Teilchen-
gréRRe zwischen 10 und 25 pym haben.

7. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin das nicht-polare Harz ein Polyolefin ist.

8. Verfahren nach Anspruch 7, worin das Polyolefinharz Polyethylen, Polypropylen, Polystyrol oder ein Co-
polymer umfasst, das Einheiten enthalt, die von mindestens zwei der Monomeren Ethylen, Propylen und
But-1-en abgeleitet sind.

9. Zusammensetzung zum Formen eines Formkoérpers mit erhdhter Undurchlassigkeit fir Gase und/oder
Dampfe, wobei die Zusammensetzung ein nicht-polares thermoplastisches Harz umfasst, das mit Plattchen
aus Talk mit einem Aspektverhaltnis von mindestens 5 und einem durchschnittlichen Aspektverhaltnis zwi-
schen 16 und 30 geflllt ist und die Zusammensetzung einen CIE-Weilgrad-Index von mindestens 45 aufweist
und 10 bis 25 Gew.-% des Talks umfasst.

10. Zusammensetzung nach Anspruch 9, worin das nicht-polare thermoplastische Harz ein Polyolefinharz
ist.

11. Zusammensetzung nach Anspruch 10, worin das Polyolefinharz Polyethylen, Polypropylen, Polystyrol
oder ein Copolymer umfasst, das Einheiten enthalt, die von mindestens zwei der Monomeren Ethylen, Propy-
len und But-1-en abgeleitet sind.

12. Zusammensetzung nach Anspruch 11, worin das nicht-polare thermoplastische Harz ein Polyethylen
mit hoher Dichte umfasst.

13. Zusammensetzung nach einem der Anspriiche 10 bis 12, in der die Talk-Plattchen eine durchschnittli-
che GroRe von 2 bis 8 ym haben.

14. Zusammensetzung nach Anspruch 13, in der die Talk-Plattchen eine durchschnittliche Groéf3e von 4 bis
8 um haben.

15. Zusammensetzung nach Anspruch 13 oder 14, die einen CIE-Weillgrad-Index von > 55 aufweist.

16. Spritzgegossener Formkorper, der aus einer Zusammensetzung nach einem der Anspruche 9 bis 15
hergestellt ist.

17. Spritzgegossener Formkorper nach Anspruch 16, der die Form einer Zahnpastatuben-Schulter hat.
18. Tube oder Film, der aus einer Zusammensetzung nach einem der Anspriiche 9 bis 15 hergestellt ist.

19. Formkérper nach Anspruch 17 oder 18 fur die Einarbeitung in eine Zahnpastatube.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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