Deutsches
Patent- und Markenamt

"R ‘

(9DE 10 2017 107 539 B4 2021.07.22

(12)

21) Aktenzeichen: 10 2017 107 539.9
22) Anmeldetag: 07.04.2017
43) Offenlegungstag: 11.10.2018
45) Veroffentlichungstag
der Patenterteilung: 22.07.2021

—~ e~~~

Patentschrift

(51) Int CL.:

C09J 103/04 (2006.01)
C09J 191/00 (2006.01)
C09J 193/00 (2006.01)
C09J 193/04 (2006.01)

Innerhalb von neun Monaten nach Veréffentlichung der Patenterteilung kann nach § 59 Patentgesetz gegen das Patent
Einspruch erhoben werden. Der Einspruch ist schriftlich zu erkldren und zu begriinden. Innerhalb der Einspruchsfrist ist
eine Einspruchsgebiihr in Héhe von 200 Euro zu entrichten (§ 6 Patentkostengesetz in Verbindung mit der Anlage zu §

2 Abs. 1 Patentkostengesetz).

(73) Patentinhaber:
Leibniz-Institut fiir Polymerforschung Dresden
e.V., 01069 Dresden, DE

(74) Vertreter:
Rauschenbach Patentanwalte
Partnerschaftsgesellschaft mbB, 01187 Dresden,
DE

(72) Erfinder:
Butwilowski, Wladimir, 01445 Radebeul, DE;
Lehmann, Dieter, 01640 Coswig, DE; Schwarz,
Simona, 01468 Moritzburg, DE; Haufe, Sandra,
01159 Dresden, DE

(56) Ermittelter Stand der Technik:
us 5312850 A

(54) Bezeichnung: BIOBASIERTE SCHMELZKLEBSTOFFE UND VERFAHREN ZU IHRER HERSTELLUNG

(57) Hauptanspruch: Biobasierte Schmelzklebstoffe, min-
destens bestehend

- aus 10 bis 90 Ma.-% einer thermoplastischen Starke und
aus 80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes und aus 30 bis 1 Ma.-
% eines Biodles oder

- aus 70 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen Starke und
aus 30 bis 1 Ma.-% eines Biodles oder

- aus 20 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen Starke und
aus 80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes, wobei als thermoplas-
tische Starke Materialien mit einem Schmelzindex MFI von
> 10 g/10 min (170 °C / 2,16 kg) vorhanden sind, und wo-
bei die biobasierten Schmelzklebstoffe vollstandig aus biolo-
gisch abbaubaren und nachwachsenden Rohstoffen herge-
stellten Bestandteilen bestehen.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung bezieht sich auf das Gebiet der
Chemie und betrifft biobasierte Schmelzklebstoffe,
wie sie beispielsweise in der Verpackungsindustrie,
bei der Buch- und Broschirenherstellung, in der Holz-
und Mdbelindustrie, Schuhindustrie, Elektrotechnik
oder in der Textilindustrie zum Einsatz kommen kén-
nen, sowie ein Verfahren zu ihrer Herstellung.

[0002] Der Verpackungsmarkt ist ein stetig wach-
sender Markt, in dem Papierprodukte eine zentra-
le Rolle spielen. Zunehmend erfilllen diese den
Anspruch, eine dkologisch sinnvolle Alternative fur
Kunststoffe zu sein. Einen solchen Anspruch kénn-
ten sie kunftig unterstreichen, wenn auch die in ih-
rem Herstellungsprozess im groflen Umfang einge-
setzten, meist unverzichtbaren Klebstoffe auf nach-
wachsenden Rohstoffen basieren wirden.

[0003] Seit der Entwicklung thermoplastischer Star-
ke (TPS) gibt es Bestrebungen, Starke und kohle-
hydratbasierte Polymere flir Schmelzklebstoffe (Hot-
melt-Klebstoffe) zu verwenden. Solche Produkte sind
in zahlreichen Veroffentlichungen und Patenten be-
schrieben. Sie haben den Markteintritt aber bis heute
nicht geschafft.

[0004] Ein wichtiger Vertreter papier- und kartonba-
sierter Verpackungen ist die Faltschachtel. Zu ihrer
Herstellung werden spezielle Papier- und Kartonqua-
litdten bedruckt, gegebenenfalls veredelt, gestanzt,
gerillt, aufgerichtet und zuletzt verklebt.

[0005] Eine Faltschachtel kann dabei alle wesentli-
chen Funktionen von Verpackungen erfillen, insbe-
sondere auch eine Marketingfunktion. Faltschachteln
erreichen in Deutschland ein Marktvolumen von ca. 9
Milliarden EUR mit steigender Tendenz.

[0006] In Kartonverpackungen spielt der Einsatz von
Altpapier eine groRe Rolle. Dadurch kénnen Verpa-
ckungskartons mit unterschiedlichen Problemstoffen
belastet werden. Insbesondere flihren Mineraldlbe-
standteile aus Druckfarben zu Problemen bei der Ver-
packung von Lebensmitteln, da sie gesundheitsge-
fahrdend sein kénnen. Schmelzklebstoffe, die hau-
fig mineral6lbasierte Paraffine enthalten, kénnen in
der lebensmittelrechtlichen Uberwachung von Verpa-
ckungen eine Mineraldlbelastung.

[0007] Schmelzklebstoffe werden durch Warmezu-
fuhr verflissigt und dann auf die Flgeteile aufgetra-
gen. Sie zeichnen sich dadurch aus, dass sie frei von
Lésemitteln oder Wasser sind und durch ihre thermo-
plastische Eigenschaft physikalisch abbinden. Durch
die universellen Einsatzgebiete miissen die Schmelz-
klebstoffe spezielle Anforderungen erflillen, so dass
in keinem Fall von universellen Rohstoffen oder Re-
zepturen ausgegangen werden kann. Beispielswei-
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se hat die Holzwerkstoffindustrie im Bereich der kon-
struktiven Verklebungen insbesondere die Langzeit-
festigkeit unter hoher Belastung im Fokus, die in der
Regel nur Uber vernetzte Systeme zu erreichen ist. In
der Buchbinderei sind vor allem hohe Bestandigkeit
gegen dynamischen Lastwechsel sowie geringe Mi-
grationsneigung von Bedeutung.

[0008] Erddlbasierte Schmelzklebstoffe im Bereich
der Kartonverpackungen bestehen im Wesentlichen
aus den Hauptkomponenten Basispolymer, Har-
zen sowie Wachsen. Als Basispolymere werden
hauptsachlich Ethylen-Vinylacetat-Copolymere, Po-
lyethylen-Block-Copolymere und Polyurethane sowie
fur Gummierschmelzklebstoffe auch Polyvinylpyrroli-
don/Vinylacetat-Copolymer eingesetzt. Zur Einstel-
lung der Verarbeitungseigenschaften werden Kolo-
phoniumderivate oder Kohlenwasserstoff-Harze so-
wie Paraffin-, Fischer-Tropsch- oder PE-Wachse zu-
gesetzt.

[0009] Als ebenfalls geeignete Basispolymere sind
auch Starkeester bekannt, wobei dafir vollkommen
neue Rezepturen fir Schmelzklebstoffe erforderlich
sind.

[0010] Starke ist ein natlrliches Polysaccharid, wie
Cellulose oder Chitosan und ist als Rohstoff in gro-
Ren Mengen verfugbar und aus nachwachsenden
Rohstoffen herstellbar. Starke besitzt fir den Ein-
satz in Schmelzklebstoffen positive Eigenschaften,
wie Klebstoffeigenschaften und die Mdglichkeit der
thermoplastischen Modifizierbarkeit, jedoch hat Star-
ke fur Schmelzklebstoffe auch die deutlichen Nach-
teile einer hohen Sprddigkeit und Wasserempfind-
lichkeit.

[0011] Die thermoplastische Modifizierung von Stér-
ke kann beispielsweise durch den Zusatz von Gly-
cerin, Paraffin, Sorbitol und/oder Chitosan realisiert
werden, je nach mdglichem Einsatzgebiet der ther-
moplastischen Starke (TPS).

[0012] Ausder DE 102011005849 A1 ist ein Verfah-
ren zur Herstellung eines Klebers bekannt, bei dem
Cellulose in einer Salzschmelze aufgeldst und mit ei-
ner aktivierten Fettsdure zur Reaktion gebracht wird,
so dass ein Celluloseester entsteht.

[0013] Weiter ist aus der WO 9925756 A1 ist eine
Komponente zur Herstellung von Polymermischun-
gen auf der Basis von Starke und ein Verfahren
zur Herstellung der Komponente bekannt, bei dem
die Komponente zur Herstellung von thermoplas-
tisch verformbaren, gut wasserformbesténdigen, bio-
logisch abbaubaren und hellen Polymermischungen
auf der Basis von Starke, deren Wasserformbestan-
digkeit und biologische Abbaubarkeit einstellbar ist,
und die zur Herstellung von Folien, Halbzeugen oder
Fertigprodukten eingesetzt werden kann. Die Her-
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stellung der Komponente erfolgt aus Polyvinylacetat
und Alkali-Silikat. Eine Suspension aus Polyvinylace-
tat wird in Gegenwart katalytischer Zusatze, wie ins-
besondere Glycerol, im Batch-Prozess durch Zuga-
be des Alkali-Silikats und von Hydroxiden bei hohen
Temperaturen hydrolysiert und verseift. Es entste-
hen Organosilikat-Produkte groler Homogenitat und
Feinheit. Geringe Zusatze dieser Komponente wirken
positiv auf die Phasenvertraglichkeit der hydrophilen
Starke.

[0014] Ebenfalls aus der WO 2013/100301 A1 ist
ein starke-basierter Schmelzkleber, der aus 25 bis 55
Gew.-% Starke besteht, wobei weiter 20 bis 150 Ge-
wichtsteile eines Ethylenvinylacetats (EVA) als ther-
moplastisches Polymer bezogen auf 100 Gewichts-
teile Starke, 25 bis 125 Gewichtsteile eines Kleb-
rigkeitsvermittlers, wie hydriertes Kohlenwasserstoff-
Harz, bezogen auf 100 Gewichtsteile Starke, 10 bis
40 Gewichtsteile eines Weichmachers, wie Pentaery-
thritol bezogen auf 100 Gewichtsteile Starke, und O,
1 bis 10 Gewichtsteile Polyacrylamid als Haftvermitt-
ler bezogen auf 100 Gewichtsteile Starke, vorhanden
sind.

[0015] Weiterhin ist aus der US 5 312 850 A ein
Polyactide und Starke enthaltender Schmelzklebstoff
bekannt, der 20 bis 98 Gew.-% Polyactid und 2 bis
80 Gew.-% eines polaren Klebstoffs enthalt, wobei 0
bis 50 Gew.-% Plastifizierer, 0 bis 20 Gew.-% modifi-
zierte Starke, 0 bis 30 Gew.-% Wachsverdinner und
0 bis 3 Gew.-% Stabilisierer vorhanden sein kénnen.

[0016] Nachteilig bei den bekannten Losungen des
Standes der Technik ist, dass noch kein vollstédndig
biobasierter Schmelzklebstoff vorhanden ist, der die
den jeweiligen Anforderungen entsprechende Krite-
rien in ausreichendem Male erflllt. Ebenso ist ihre
Herstellung oft zeitaufwandig und umstandlich.

[0017] Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es,
biobasierte Schmelzklebstoffe anzugeben, die voll-
stédndig aus biologisch abbaubaren und nachwach-
senden Rohstoffen hergestellten Bestandteilen be-
stehen und die eine gute Verarbeitbarkeit und Kleb-
wirkung insbesondere flr Papierprodukte aufweisen,
und ein einfaches und kostengunstiges Verfahren zu
ihrer Herstellung anzugeben.

[0018] Die Aufgabe wird durch die in den Anspri-
chen angegebene Erfindung geldst. Vorteilhafte Aus-
gestaltungen sind Gegenstand der Unteranspriiche.

[0019] Die erfindungsgemalien biobasierten
Schmelzklebstoffe bestehen mindestens

- aus 10 bis 90 Ma.-% einer thermoplastischen
Starke und aus 80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes
und aus 30 bis 1 Ma.-% eines Biooles

oder
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- aus 70 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen
Starke und aus 30 bis 1 Ma.-% eines Biodles

oder

- aus 20 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen
Starke und aus 80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes,

wobei als thermoplastische Starke Materialien mit ei-
nem Schmelzindex MFl von > 10 g/ 10 min (170 °C/
2,16 kg) vorhanden sind, und wobei die biobasierten
Schmelzklebstoffe vollstandig aus biologisch abbau-
baren und nachwachsenden Rohstoffen hergestell-
ten Bestandteilen bestehen.

[0020] Weiterhin vorteilhafterweise ist 20 bis 80 Ma.-
% an thermoplastischer Starke vorhanden.

[0021] Ebenfalls vorteilhafterweise sind als Bioharz
Kolophonium, Dammar, Mastix, Balsam, Sandarak
und/oder Copal vorhanden.

[0022] Und auch vorteilhafterweise sind 70 bis 5
Ma.-% an Bioharz vorhanden.

[0023] Vorteilhaft ist es auch, wenn als Biodl native
Ole mit Anteilen an olefinisch ungeséttigten Doppel-
bindungen, wie Rizinusdl und/oder Leindl, vorhanden
sind, wobei vorteilhafterweise diese Ole in modifizier-
ter Form als epoxidierte und/oder sulfatierte Derivate
vorhanden sind.

[0024] Weiterhin vorteilhaftist es, wenn 25 bis 5 Ma.-
% an Bio6l vorhanden sind.

[0025] Ebenfalls vorteilhaft ist es, wenn weitere bio-
logisch basierte Zuséatze, Zusatz- und Hilfsstoffe in
Anteilen von 0 bis 40 Ma.-% vorhanden sind.

[0026] Bei dem erfindungsgemafien Verfahren zur
Herstellung biobasierter Schmelzklebstoffe werden -
10 bis 90 Ma.-% einer thermoplastischen Starke mit
einem Schmelzindex MFI von > 10 g / 10 min (170
°C /2,16 kg) und 80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes und
30 bis 1 Ma.-% eines Biodles oder

- 70 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen Star-
ke mit einem Schmelzindex MFI von >10g/ 10
min (170 °C / 2,16 kg) und aus 30 bis 1 Ma.-%
eines Biodles

oder

- 20 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen Star-
ke mit einem Schmelzindex MFI von >10g/ 10
min (170 °C / 2,16 kg) und aus 80 bis 1 Ma.-%
eines Bioharzes,

wobei die Bestandteile vollstdndig aus biologisch ab-
baubaren und nachwachsenden Rohstoffen herge-
stellt sind, in einem Mischer unter Schereinwirkung
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bei Temperaturen von 140 bis 190 °C und innerhalb
von 3 bis 150 min gemischt,

wobei zuerst thermoplastische Starke zugegeben
und nachfolgend Biodl und/oder Bioharz zugegeben
werden,

und wobei bei Einsatz zuerst einer thermoplastischen
Starke und eines Biodls unter Schereinwirkung bei
Temperaturen von 140 bis 190 °C innerhalb von 3 bis
150 min und anschliel3end innerhalb von 10 min nach
Mischung der thermoplastischen Starke und des Bio-
Ols mindestens noch 80 bis 1 Ma.-% Bioharz zuge-
geben und mindestens noch 3 bis 120 min gemischt
werden,

und alle Mischungen nachfolgend abgekhlt werden.

[0027] Vorteilhafterweise werden 20 bis 80 Ma.-%
einer thermoplastischen Starke und 25 bis 5 Ma.-%
eines Biodls und 70 bis 5 Ma.-% Bioharz zugegeben
und gemischt.

[0028] Und auch vorteilhafterweise werden als Mi-
scher mit Schereinwirkung ein Riuhrkessel mit Zahn-
scheibenrthrer (Disperser) und/oder ein Kneter und/
oder Zwei- oder Mehrwellen-Extruder eingesetzt.

[0029] Mit der vorliegenden Erfindung wird es erst-
mals mdglich biobasierte Schmelzklebstoffe anzuge-
ben, die vollstdndig aus biologisch abbaubaren und
nachwachsenden Rohstoffen hergestellten Bestand-
teilen bestehen und die eine gute Verarbeitbarkeit
und Klebwirkung insbesondere flir Papierprodukte
aufweisen und ein einfaches und kostenglinstiges
Verfahren zu ihrer Herstellung anzugeben.

[0030] Erreicht wird dies durch biobasierte Schmelz-
klebstoffe, die ausschlieRlich aus biobasierten Aus-
gangsstoffen hergestellt worden sind. Die biobasier-
ten Schmelzkleber kénnen aus unterschiedlichen na-
tiven thermoplastischen Starken, Bioharzen und Bio-
Olen in der Kombination thermoplastische Starke-
Bioharz-Biodl, thermoplastische Starke-Bioharz und
thermoplastische Starke-Biodl hergestellt werden,
dabei konnen sie sehr unterschiedliche Klebeigen-
schaften besitzen und ganz verschiedene technische
Anforderungen erfillen.

[0031] Starke allgemein sind organische Verbindun-
gen, die ein Polysaccharid der allgemeinen Formel
(CeH1¢0s),, das aus a-D-Glukose-Einheiten besteht,
darstellt und meist aus 20 - 30 % Amylose und 70 - 80
% Amylopektin aufgebaut ist. Thermoplastische Star-
ke ist ein thermoplastisches Biopolymer, bei dem die
Starkekorner destrukturiert sind (Wikipedia, Stichwort
thermoplastische Starke).

[0032] Biodle sind in der Regel Pflanzendle, die Es-
ter des Glycerols mit Fettsduren sind, sogenannte
Triglyceride. Je nach Anteil an ungeséttigten Fettsau-
ren werden trockene, halbtrockene und nicht trocke-
ne Ole unterschieden. Bei den trockenen Olen wird
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zwischen Isolenélen mit isolierten Doppelbindungen
und Konjuendlen mit konjugierten Doppelbindungen
unterschieden. Isolendle sind beispielsweise Leindl,
Sojadl, Sonnenblumendl, Disteldl, Rapsol, Fischol.
Konjugierte Ole sind beispielsweise Tungél, Oiticica-
Ol, Rizinusal.

[0033] Bioharze sind je nach Temperatur und Alter
mehr oder weniger flissige Produkte, die sich aus
verschiedenen organischen Stoffen zusammenset-
zen. In natirlicher Form werden Harze als Naturharze
von Tieren und Pflanzen abgesondert. Diese Harze
enthalten Uberwiegend Harzsauren, die zu den Car-
bonsauren zahlen. Frische Harze enthalten oft flich-
tige und aromatische Verbindungen, die nach dem
Verdunsten dazu fuhren, dass das Harz zaher und
harter wird. Daneben flihren Polymerisations-, Ver-
netzungs- und Oxidationsreaktionen zum Erstarren
der Ausscheidung.

[0034] Diese erfindungsgeméalen Schmelzklebstof-
fe bestehen mindestens aus 10 bis 90 Ma.-% einer
thermoplastischen Starke und aus 80 bis 1 Ma.-% ei-
nes Bioharzes und aus 30 bis 1 Ma.-% eines Biodles
oder aus 70 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen
Starke und aus 30 bis 1 Ma.-% eines Biodles oder
aus 20 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen Starke
und aus 80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes.

[0035] Die hergestellten Bestandteile der erfin-
dungsgemalien biobasierten Schmelzklebstoffe be-
stehen vollstédndig aus biologisch abbaubaren und
nachwachsenden Rohstoffen.

[0036] Die Klebeigenschaften von thermoplasti-
schen Stérken sind nicht ausreichend. Deshalb sind
thermoplastische Starken allein aufgrund der hohen
Schmelzviskositat, der schwierigen Verarbeitbarkeit
und auch hinsichtlich der Langzeitwirkung als Kleber
nicht geeignet, um flr die industrielle Anwendung als
Schmelzklebstoff eingesetzt zu werden.

[0037] Zur Verbesserung der rheologischen Eigen-
schaften der thermoplastischen Starke werden Biod-
le als Weichmacher hinzugegeben, ebenso wie Bio-
harze, die als Plastifizierer das Fliel3- und Verarbei-
tungsverhalten der thermoplastischen Starke verbes-
sern und gleichzeitig auch die Klebwirkung erhéhen.

[0038] Mit der thermoplastischen Starke werden die
mechanische Stabilitdt und die Komponentenbin-
dung in den Gemischen erreicht. Als thermoplasti-
sche Starke werden Produkte als Basismaterial mit
einem Schmelzindex MFlvon>10g/10 min (170°C/
2,16 kg) eingesetzt. Vorteilhafterweise kénnen diese
eine Viskositat von < 850 Pas (bei 170 °C und einer
Frequenz von 10/ s), von < 270 Pas (bei 170 °C und
einer Frequenz von 100 / s) und von < 110 Pas (bei
170 °C und einer Frequenz von 1000 / s) in vorteil-
haften Bereichen von 20 bis 80 Ma.-% aufweisen, wie
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dies beispielsweise bei SOLANYL C1201 vorhanden
ist.

[0039] Mit Bioharzen kdénnen die technisch optima-
le Viskositat und die Klebkraft eingestellt werden. Als
Bioharze kénnen beispielsweise Kolophonium in vor-
teilhaften Bereichen von 10 bis 70 Ma.-% vorhanden
sein.

[0040] Biodle werden als Weichmacher und Kleb-
kraftverstarker eingesetzt. Als Biodle kénnen das Ri-
zinusodl und/oder epoxidierte und/oder oxidierte nati-
ve Ole wie Leindl, Sonnenblumend! und Rapsdl so-
wie deren Derivate und vorteilhafterweise das sulfa-
tierte Rizinuso6l in vorteilhaften Bereichen von 5 bis 25
Ma.-% vorhanden sein.

[0041] Diese und weitere biologisch basierten Zusat-
ze, Zusatz- und Hilfsstoffe wie beispielsweise Glyce-
rin, Chitosan, Wachs und/oder anorganische Zuséat-
ze, Zusatz- und Hilfsstoffe wie beispielsweise Titandi-
oxid, Aerosil verbessern die Umweltvertraglichkeit in
der Herstellung und Anwendung dieser Schmelzkle-
bermischungen und wirken gleichzeitig kostenredu-
zierend. Damit lassen sich umweltgerechte und um-
weltschonende Schmelzkleber herstellen, die biolo-
gisch abbaubar sind.

[0042] Hergestellt werden die erfindungsgemaflen
Schmelzklebstoffe, indem dem 10 bis 90 Ma.-% ei-
ner thermoplastischen Starke mit einem Schmelzin-
dex MFIl von > 10 g / 10 min (170 °C / 2,16 kg) und
80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes und 30 bis 1 Ma.-
% eines Biodles oder 70 bis 99 Ma.-% einer thermo-
plastischen Starke mit einem Schmelzindex MFI von
>10g/10 min (170 °C / 2,16 kg) und aus 30 bis 1
Ma.-% eines Biodles oder 20 bis 99 Ma.-% einer ther-
moplastischen Starke mit einem Schmelzindex MFI
von > 10 g/ 10 min (170 °C / 2,16 kg) und aus 80
bis 1 Ma.-% eines Bioharzes in einem Mischer unter
Schereinwirkung bei Temperaturen von 140 bis 190
°C und innerhalb von 3 bis 150 min gemischt werden,
wobei die Bestandteile vollstédndig aus biologisch ab-
baubaren und nachwachsenden Rohstoffen herge-
stellt sind, und wobei zuerst thermoplastische Starke
zugegeben und nachfolgend Biodl und/oder Bioharz
zugegeben werden, und wobei bei Einsatz zuerst ei-
ner thermoplastischen Stéarke und eines Biodls unter
Schereinwirkung bei Temperaturen von 140 bis 190
°C und innerhalb von 3 bis 150 min, anschlief3end in-
nerhalb von 10 min nach Mischung der thermoplasti-
schen Starke und des Biodls mindestens noch 80 bis
1 Ma.-% Bioharz zugegeben und mindestens noch 3
bis 120 min gemischt werden, und alle Mischungen
nachfolgend abgekuhlt werden.

[0043] Die Zusammensetzung aus thermoplasti-
scher Starke und Biodl und/oder Bioharz wird so kom-
biniert, dass eine Komplexe Viskositat bei einer Tem-
peratur von 150 °C bei < 10? Pa's und vorzugswei-
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se < 10" Pa-s liegt. Da diese Viskositatseinstellung
vor allem von der Ausgangsviskositat des Basisma-
terials (thermoplastische Stérke) abhangig ist, lasst
sich dies fir den Fachmann in wenigen Versuchen
einstellen. Ferner hdngen die Mischzeiten stark von
der Misch- und Scherwirkung der(des) eingesetzten
(Misch-)Aggregate(s) ab und kbnnen vom Fachmann
ebenso in wenigen Versuchen angepasst und opti-
miert werden.

[0044] Biologisch basierte Zusatze, Zusatz- und
Hilfsstoffe wie beispielsweise die organischen Stof-
fe Glycerin, Chitosan, Wachs und/oder anorganische
Stoffe wie beispielsweise Titandioxid, Aerosil in An-
teilen von 0 bis 40 Ma.-% kdénnen weiterhin vorteilhaf-
terweise zur Mischung von thermoplastischer Starke
und Biodl oder zur Mischung aller drei Komponenten
zugegeben werden.

[0045] Es ist besonders vorteilhaft, wenn erst die
thermoplastische Starke und das Biodl gemischt und
nachfolgend das Bioharz zugegeben wird, wobei die
Mischung in einem Mischer unter Schereinwirkung,
vorteilhafterweise in einem Kneter oder Rihrkessel
oder Extruder, durchgefihrt wird.

[0046] Im Falle eines Zweikomponentengemisches
muss immer thermoplastische Starke vorhanden
sein, die auch zuerst in den Mischer gegeben wird
und nachfolgend oder gleichzeitig Biodl oder Bioharz.

[0047] Um eine umweltgerechte und -schonende
Anwendung der biobasierten Schmelzkleber zu er-
zielen, sind nicht nur die Klebstoffe fiir die heutige Ap-
plikationstechnik zu optimieren, sondern auch die Ap-
plikationstechnik muss weiterentwickelt und auf be-
stimmte Arten und Klebeigenschaften von Schmelz-
klebern angepasst werden. Damit kénnen derartige
Schmelzklebstoffe auch fir die Handarbeiten einge-
setzt werden.

[0048] Nachfolgend wird die Erfindung an mehreren
Ausfiihrungsbeispielen naher erlautert.

Beispiel 1

[0049] In einen 100 ml Rundkolben mit Rihrer wer-
den 32 g SOLANYL C1201(MFI von 20 g/10 min (170
°C /2,16 kg), 2 g sulfatiertes Rizinus6l und 14 g Kolo-
phonium gegeben und unter Rihren auf 170 °C mit-
tels Olbad erwarmt. Nach 120 Minuten ist eine homo-
gene Schmelze entstanden.

[0050] Schmelze wurde mittels Spatel auf einen un-
beschichteten Pappstreifen aufgetragen und breitge-
strichen. Sofort danach wird ein zweiter Pappstreifen
mit einer beschichteten Oberflache als Referenz auf-
gepresst. Nach dem Abkihlen war ein stabiler Ver-
bund entstanden, bei dem im Schéltest die Oberfla-
che der Pappstreifen einen Faserriss aufwies. Eine
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Delamination zwischen den Pappstreifen und dem
Kleber war nicht nachweisbar.

[0051] In einem Ares-Rheometer (TA Instruments)
wurde die Viskositat der Mischung bei 150 °C mit 40
Pas bei einer Frequenz von 10 rad/s bestimmt.

Beispiel 2

[0052] In einem beheizten 60 ccm Kneter werden bei
150 °C und 100 rpm 45 g SOLANYL C1201 (MFI
von 20 g/10 min (170 °C / 2,16 kg) aufgeschmolzen
und nach 3 Minuten werden zu dieser Schmelze 15
g Kolophonium und 2 ml sulfatiertes Rizinusél zuge-
geben. Die Mischung wird noch 5 Minuten homoge-
nisiert. Der Versuch wird beendet, die Schmelze ent-
nommen und nach dem Abkuihlen in eine PE-Flasche
abgefiillt.

[0053] Schmelze aus dem gedffneten Kneter wurde
mittels Spatel auf einen unbeschichteten Pappstrei-
fen aufgetragen und breitgestrichen. Sofort danach
wird ein zweiter Pappstreifen mit einer beschichteten
Oberflache als Referenz aufgepresst. Nach dem Ab-
kiihlen war ein stabiler Verbund entstanden, bei dem
im Schaltest die Oberflache der Pappstreifen einen
Faserriss aufwies. Eine Delamination zwischen den
Pappstreifen und dem Kleber war nicht nachweisbar.

[0054] In einem Ares-Rheometer (TA Instruments)
wurde die Viskositat der Mischung bei 150 °C mit 32
Pas bei einer Frequenz von 10 rad/s bestimmt.

Patentanspriiche

1. Biobasierte Schmelzklebstoffe, mindestens be-
stehend
- aus 10 bis 90 Ma.-% einer thermoplastischen Starke
und aus 80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes und aus 30
bis 1 Ma.-% eines Biodles oder
- aus 70 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen Starke
und aus 30 bis 1 Ma.-% eines Biodles oder
- aus 20 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen Star-
ke und aus 80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes, wo-
bei als thermoplastische Starke Materialien mit einem
Schmelzindex MFI von > 10 g/10 min (170 °C / 2,
16 kg) vorhanden sind, und wobei die biobasierten
Schmelzklebstoffe vollstandig aus biologisch abbau-
baren und nachwachsenden Rohstoffen hergestell-
ten Bestandteilen bestehen.

2. Biobasierte Schmelzklebstoffe nach Anspruch
1, bei denen 20 bis 80 Ma.-% an thermoplastischer
Starke vorhanden ist.

3. Biobasierte Schmelzklebstoffe nach Anspruch 1,
bei denen als Bioharz Kolophonium, Dammar, Mas-
tix, Balsam, Sandarak und/oder Copal vorhanden
sind.
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4. Biobasierte Schmelzklebstoffe nach Anspruch 1,
bei denen 70 bis 5 Ma.-% an Bioharz vorhanden sind.

5. Biobasierte Schmelzklebstoffe nach Anspruch 1,
bei denen als Biodl native Ole mit Anteilen an olefi-
nisch ungesattigten Doppelbindungen, wie Rizinusél
und/oder Leindl, vorhanden sind, wobei vorteilhafter-
weise diese Ole in modifizierter Form als epoxidierte
und/oder sulfatierte Derivate vorhanden sind.

6. Biobasierte Schmelzklebstoffe nach Anspruch 1,
bei denen 25 bis 5 Ma.-% an Biodl vorhanden sind.

7. Biobasierte Schmelzklebstoffe nach Anspruch
1, bei denen weitere biologisch basierte Zuséatze, Zu-
satz- und Hilfsstoffe in Anteilen von 0 bis 40 Ma.-%
vorhanden sind.

8. Verfahren zur Herstellung biobasierter Schmelz-
klebstoffe, bei dem
- 10 bis 90 Ma.-% einer thermoplastischen Starke mit
einem Schmelzindex MFI von > 10 g / 10 min (170
°C /2,16 kg) und 80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes und
30 bis 1 Ma.-% eines Biodles oder
- 70 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen Starke mit
einem Schmelzindex MFI von > 10 g / 10 min (170
°C /2,16 kg) und 30 bis 1 Ma.-% eines Biodtles oder
- 20 bis 99 Ma.-% einer thermoplastischen Starke mit
einem Schmelzindex MFI von > 10 g / 10 min (170
°C /2,16 kg) und 80 bis 1 Ma.-% eines Bioharzes, wo-
bei die Bestandteile vollstadndig aus biologisch abbau-
baren und nachwachsenden Rohstoffen hergestellt
sind,
in einem Mischer unter Schereinwirkung bei Tempe-
raturen von 140 bis 190 °C und innerhalb von 3 bis
150 min gemischt werden,
wobei zuerst thermoplastische Starke zugegeben
und nachfolgend Biodl und/oder Bioharz zugegeben
werden,
und wobei bei Einsatz zuerst einer thermoplastischen
Starke und eines Biodls unter Schereinwirkung bei
Temperaturen von 140 bis 190 °C innerhalb von 3 bis
150 min, anschlief3end innerhalb von 10 min nach Mi-
schung der thermoplastischen Starke und des Biodls
mindestens noch 80 bis 1 Ma.-% Bioharz zugegeben
und mindestens noch 3 bis 120 min gemischt werden,
und alle Mischungen nachfolgend abgekihlt werden.

9. Verfahren nach Anspruch 8, bei dem 20 bis 80
Ma.-% einer thermoplastischen Stéarke und 25 bis 5
Ma.-% eines Biodls und 70 bis 5 Ma.-% Bioharz zu-
gegeben und gemischt werden.

10. Verfahren nach Anspruch 8, bei dem als Mi-
scher mit Schereinwirkung ein Rihrkessel mit Zahn-
scheibenrthrer (Disperser) und/oder ein Kneter und/
oder Zwei- oder Mehrwellen-Extruder eingesetzt wer-
den.

Es folgen keine Zeichnungen

Das Dokument wurde durch die Firma Jouve hergestellt.
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