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Biologisch abbaubares Filtermaterial und Verfahren zu seiner
Herstellung

Die Erfindung betrifft ein biologisch abbaubares Filtermate-
rial aus nachwachsenden Rohstoffen zur Verwendung als Ta-
bakrauchfilterelement von Zigaretten, Zigarren oder Pfeifen
sowie ein Verfahren zu seiner Herstellung.

Raucherartikel wie z.B. Zigaretten haben eine zylindrische
Form, in der das rauchbare Tabakmaterial in geschredderter
Form von einer Hiille aus Papier umgeben ist. Uberwiegend be-
sitzen diese Zigaretten an einem Ende ein Filter, das mit
der Zigarette durch eine Banderole verbunden ist. Filterele-
mente und Zigarettenfilter sind in der Literatur umfangreich
als Filtertow beschrieben. Fiir die Herstellung von Zigaret-
tenfilter wird Ublicherweise ein Fasermaterial aus den Werk-
stoffen Cellulose-2,5-acetat oder Polypropylen verwendet.
Bekannt ist ferner die Verwendung von Papier oder Watte. Ge-
m3f bekannten Verfahren wird Celluoseacetatfasermaterial im
wesentlichen nach dem Diisenspinnverfahren hergestellt. Aus
den Celluloseacetatfilamenten und/oder aus Celluloseacetat-
spinnfasern, die gekriuselt bzw. stauchkammergekriuselt
sind, werden die Filtertows zunichst als Filterstibe herge-
stellt, indem das gekrauselte Band gestreckt, im Volumen
vergrofiert und in einer Formatiereinrichtung auf die ge-
winschte Dimension gebracht und mit Papier umwickelt wird.
Die Cellulose-2,5-acetatrohstoffe werden {iblicherweise mit
Glycerinacetat als Weichmacher compoundiert, welches nicht
unproblemantisch im Tabakrauch enthalten ist. Zur Definition
und Beschreibung eines Filtertows und Tabakrauchfilterele-
mentes wird auf die DE-A-41 09 603 und die DE-A-1 079 521
verwiesen. Verfahren zur Herstellung von Filtertows und Fil-
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terzigaretten werden u.a. in den Druckschriften US-A-5 402
802, DE-A-41 09 603, JP-A-5-377 812, EP-A-0 285 811, WO
93/02070, JP-A-5-392 586, WO 82/15209, und EP-A-0 641 525
beschrieben. Ebenso wurden zahlreiche Vorschlage zur Her-
stellung und Verwendung von bioclogisch abbaubaren Zigaret -
tenfiltern verdffentlicht, die auf Basis von Celluloseester
und/oder Polyhydroxybuttersiure (PHB) bzw. einem Copolymer
aus Polyhydroxybuttersdure/Polyhydroxyvaleriansiure
(PHB/PHV) hergestellt werden, z.B. DE-A-43 22 965, DE-A-
43 22 966, DE-A-43 22 967. Um eine beschleunigte biologische
Abbaubarkeit von Cellulosediacetaten zu erreichen, die unter
N normalen Klimabedingungen erst in ein bis zwei Jahren biolo-
gisch abgebaut sind (M. Korn, Nachwachsende und bioabbaubare
Materialien im Verpackungsbereich, 1. Auflage, 1993 Verlag
Roman Kovar, Mlinchen, Seite 122), sind vielschichtige
Problemldésungen bekannt. In der EP-A-0 632 968 wird die Ver-
wendung von cellulosekettenspaltenden Enzymen und in der DE-
A-43 22 966 die Verwendung der abbaufdrdernden Zusatzstoffe
Harnstoff und Harnstoffderivate vorgeschlagen. Auch der EP-
A-0 632 970 liegt das Problem der Beschleunigung der Abbau-
geschwindigkeit von Celluloseacetatfiltern zugrunde, das
durch eine Additivierung mit Stickstoffverbindungen geldst
werden soll. In der DE-A-43 25 352 wird vorgeschlagen ein
mit e-Caprolacton modifiziertes Celluloseacetat zur Her-
w stellung von Filamenten 2zu verwenden. Die EP-A-0 632 969
zeigt ein abbaubares Celluloseacetat mit niedrigem Substitu-
tionsgrad (Celluloseacetat mit einem Substitutionsgrad von
> 2 gilt als schwer abbaubar). Die EP-A-0 597 478 offenbart
ein Celluloseacetat mit einem Substitutionsgrad < 2,15 und
abbaubeschleunigenden Additiven wie Polycaprolacton. Die EP-
A-0 634 113 beschreibt ein Tabakfilter und ein Verfahren zu
seiner Herstellung auf Basis von Celluloseestermonofilamen-
ten unter Verwendung von bis zu 30 % wasserldslichen Polyme-
ren, 2z.B. Stirken, um die Abbaubarkeit des Filtertows 2zu
verbessern. Die EP-A-0 641 525 schldgt zur Verbesserung der
Abbaubarkeit wvon 2Zigarettenfiltern auf Basis von Cellulose-
acetat (-fasern) die Mitverwendung von wood pulp vor. Auch



Snmoker articles such asTﬁlpgheamypgeg Laf ettes have a cylindrical shape in
whi ch. t he shredded sm)ka erial_is surrounded by a paper w ap.
The majority of said cig Hmamum the one end a filter which is
connect ed to the cigarett a band. Filter elements and
cigarette are exten5| vely described in the as
filter tows. (ﬁ%’?n?ﬁe preparation of cigarette filters usua+¢ltﬁ9%%er

mat erial nade of the materials cellul ose-235-acetate or pol ypropyl ene is
used. The use of paper or cotton wool is known either. According to a known
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method a Celéije!: 035—1?956 4 9fcl09b eb treerﬂa%l el:l.% re éggeﬁﬂlter mit einem
Filtertow aus Celluloseacetat. Die WO 93/07771 beschreibt
ein Verfahren zur Herstellung eines 2Zigarettenfilters aus

Cellulose-2,5-acetat, flir welches durch die Mitverwendung
von St&rke die Abbaugeschwindigkeit beschleunigt werden
soll. Die EP-A-0 597 478 betrifft ein biologisch abbaubares
Celluloseacetat mit einem Substitutionsgrad von 1,0 bis 2,15
zur Verwendung als Rohstoff fiir die Herstellung von u.a. Zi-
garettenfiltern. Die EP-A-0 539 191 zeigt ein leichtgewich-
. tiges Zigarettenfilter, in dem das Filtermaterial teilweise
aus einem geschlossenporigen Schaum besteht. Dadurch wird
eine Gewichtsreduktion des Filters erreicht. Eine verbes-
serte bioclogische Abbaubarkeit offenbaren die DE-A-40 13 293
und die DE-A-40 12 304 durch Verwendung des Biopolymers Po-
lyhydroxybuttersiure und/oder des Copolymers Polyhydroxybut-
tersdure/Polyhydroxyvaleriansdure (PHB/PHV) als Faserroh-
stoff zur Herstellung eines Filtertows.

Wie diese Vielzahl von Ldsungsmbglichkeiten =zeigen, besteht
aufgrund des gestiegenen Umweltbewuftseins das Bedlrfnis
nach einem verbesserten Filtermaterial, z.B. fiir Zigaretten-
filter, mit insbesondere guten bioclogischen Abbaueigenschaf-
ten.

Aufgabe der Erfindung ist es, ein Filtertow bzw. ein Filter-
material aus nachwachsenden Rohstoffen zur Herstellung von
Zigarettenfiltern bzw. Filtern £iir Raucherwaren bereitzu-
stellen, das gute Filtereigenschaften aufweist, keine Beein-
flussung des Rauchgenusses bzw. Aromaverlust verursacht und
dessen biologische Abbaubarkeit verbessert wird.

Bei der Ldésung dieser Aufgabe geht die Exfindung wvon dem
Grundgedanken aus, ein Filtertow bzw. Filtermaterial aus Fa-
sern und Filamenten aus Biopolymeren auf Basis wvon thermo-
plastischer Starke und deren Polymermischungen herzustellen.



nost cases by the nozzle (spinneret) spinning process. Fromthe cell ul ose
acetate filanments and/or cellul ose acetate spun fibers which are curled or
crushed in a conpression chanber, the filter tows are at first prepared as
fi'llter rods by stretching the curled ribbon, increasing it in volume and
bringing it woshes2slesired dinension in a formatti ng devi ceecaveboswappi ng it
with paper. The cel |l ul ose- 4

Biopolymere Werkstoffe aus mnachwachsenden Agrarrohstoffen
sind in den letzten Jahren aus mehreren Grinden in den Mit-
telpunkt des Offentlichen Interesses gerilickt. Die Griinde
hierfiir sind beispielsweise die Innovation in der Entwick-
lung von Werkstoffen aus Biopolymeren, die Schonung fossiler
Rohstoffe, die Reduktion des Milllaufkommens durch schnelle,
vollstandige biologische Abbaubarkeit im natirlichen Kreis-
lauf, der Klimaschutz durch Verringerung der CO,-Freiset-
zung, sowie Verwendungsmdglichkeiten fiir die Landwirtschaft.
Mit dem erfindungsgemifilen Filtertow aus Biopolymeren verse-
hene Zigarettenfilter werden nach dem Gebrauch durch natir-
liche Zersetzungsprozesse schnell biologisch abgebaut und
stellen eine Problemlésung dar, beispielsweise hinsichtlich
der Vermeidung von Verstopfungen und Funktionsstdrungen in
Kldranlagen, die durch abgerauchte Zigarettenreste verur-
sacht werden, die hauptséadchlich Uber das &ffentliche Kanal-
netz eingeschwemmt werden. Die verwendeten Biopolymere, im
wesentlichen bestehend aus Stirkewerkstoffen mit thermopla-
stischen Eigenschaften, zerfallen in kurzer 2Zeit in die Aus-
gangsprodukte Kohlendioxid und Wasser, wenn sie der Witte-
rung unter weiterer Einwirkung wvon Mikroorganismen ausge-
setzt werden oder ins Abwasser gelangen. Besonders vorteil-
haft ist ferner, dafl ein derartiges Tabakrauchfilter die
Teer- und Kondensatgehalte im Tabakrauch reduziert, ohne den
N Rauchgenuff geschmacklich zu beeinflussen.

Nachfolgend soll die Erfindung anhand von Beispielen und da-
zugehdérenden Zeichnungen erlautert werden. Es zeigen:

Fig. 1 ein Verfahrensschema der Filterherstellung aus
Stadrkepolymerfasern,

Fig. 1a einen Querschnitt eines nach Fig. 1 hergestellten
Filterelementes,

Fig. 1b einen Langsschnitt eines nach Fig. 1 hergestellten
Filterelementes,

Fig. 1lc einen Lé&ngsschnitt einer Zigarette mit einem nach
Fig. 1 hergestellten Filter,



2 2,5-acetate raw materials are normally conpounded with the softener
clycerin acetate which is coptained in the tobacco snnke and nay.cause
probl enms. Wth respect to the definition and description of a filter tow
and tobacco filter element it is referred to DE-A-41 09 603 and DE-A-10 79

521. Met hodgw;glrm;{ae preparation of filter tows and fllter@Ws are

explained i.a he docunents US-A-5 402 802, DE-A- A-5-377
812, EP-A-0 285 811, WD 93/02070, JP- 5
Fig. 2 ein Verfahrensschema der Filterherstellung aus

biopolymeren Folien.

Fig. 2a einen Querschnitt eines nach Fig. 2 hergestellten
Filterelementes,

Fig. 2b einen Langsschnitt eines nach Fig. 2 hergestellten
Filterelementes,

Fig. 2c¢ einen Lingsschnitt einer Zigarette mit einem nach
Fig. 2 hergestellten Filter,

Fig. 3 ein Verfahrensschema der Filterherstellung aus
Stérkeschaum,

Fig. 3a einen Querschnitt eines nach Fig. 3 hergestellten

Filterelementes,
Fig. 3b einen Langsschnitt eines nach Fig. 3 hergestellten
Filterelementes,
Fig. 3c einen Langsschnitt einer 2Zigarette mit einem nach
Fig. 3 hergestellten Filter,
Fig. 4 eine graphische Darstellung der biologischen Ab-
baubarkeit verschiedener Filtermaterialien.
Die zur Herstellung von Filterelementen aus dem erfindungs-
gemidfen Filtertow bzw. Filtermaterial verwendeten Starke-
werkstoffe haben thermoplastische Eigenschaften, die eine
Verarbeitung nach Adaption der Betriebsbedingungen &hnlich
der synthetischen Polymeren und/oder Celluloseacetaten im
"

"Melt Blown"-Verfahren oder im Spinnvliesverfahren ermdégli-
chen. Das "Melt Blown"-Verfahren zur Herstellung von biopo-
lymeren Fasern aus einer Schmelzespinnmasse benutzt eine Ex-
trusionsanlage, vorzugsweise mit einer Schmelzepumpe und
speziellen "Melt Blown"-Disen, die reihenfdrmig auf einer
Disenleiste mit ca. 1000 Dusen angeordnet sind. Die extru-
dierten Fasern auf Basis der Stirkepolymerwerkstoffe
BIOPLAST® GF 102 und/oder GF 105 werden als endlose F&den
mit einem Faserdurchmesser von 1 bis 35 um durch Luft ver-
wirbelt, abgekihlt und bei Bedarf geschlichtet. Unter in
Axialrichtung blasenden Luftstrémen, die anfangs auf 40 bis
120°C erwdrmt sind und durch Variation mit kalter Luft die
Faserform beeinflussen, werden die Fasern in den folgenden



A-5-392 586, WD 92/15209 and EP-A-0 641 525. Moreover, a plurality of
suggestions for the preparation and use of bi odegradable cigarette filters,
which are prepared on the basis of cellulose ester and/or pol yhydroxy
bUtyric acid (PHB) or a copolymer of polyhydroxy butyric acid/pol yhydroxy
valeric aciwo92s2sPHV), have been published, e.g. DE-AcT&Pogensds,
DE- A-43 22 966, DE-A-43 22 967. Conpl ex solutlons are known for the problem
of achi eving an accel erated blodegradablllf& of cellul ose diacetates, which
under normal climate conditions degrade in one to two years only (M K9rn
"Nachwachsenterfahdenseohbbeténr eum Mragerbiith@el thlVQEBéﬁgﬁﬂﬂﬁPe£§é£$L
[ Renevabl e agg gveggggr adafy et Ghhhiehded "8aRACKAL185E° G Jin TLLStn
edi tion, 1993 I shi
Kalander m1t teils heizbaren, teils kiihlbaren Walzen zu
einem Endlosfilter bzw. Filtertowstab verpreft und kali-
briert. Diese Fasern werden nicht besonders verstreckt und
haben daher eine weiche flauschige Struktur mit einer fir

ein Filtertow notwendigen grofen Filteroberfléche.

Im Spinnvliesverfahren werden Stérkewerkstoff-Thermoplaste
auf Basis der Stéarkepolymerwerkstoffe BIOPLAST® GF 102
und/oder GF 105 mit MFI (Schmelzindex nach DIN 53 735} 18-
200 im Extruder mit Spinnpumpe sowie Spinndiise mit Disen-
platte und mehr als 1000 Diisendffnungen zu hochfeinen Fasern
und einem Spinnvlies verarbeitet. Dabei wird aus den einzel-
nen Filamenten ein Fadenvorhang hergestellt, in dem die an
der Dise seitlich zugefiihrte Kiihlluft so beschleunigt wird,
daf® die Filamente verstreckt werden. Die extrudierten Faden
fallen 3 - 10 m tief in einen Fallschacht, dabei wird durch
die Falltiefe bei der niedrigen Schmelzviskositit und durch
die axiale Luftstrémung eine Verstreckung (1:5 bis 1:100)
der Fasern erreicht, die dadurch eine betrichtlich erhdhte
Festigkeit und einen Fadendurchmesser von 1 bis 30 pm erhal-
ten. Am unteren Ende des Schachtes werden Luft und F&aden
gleichmdfig verwirbelt, so daR die gebildeten Filamente aus
N dem Starkewerkstoff zu einem unverfestigten Band zusammenge-

faft werden, in einer Stauchkammerkriuselmaschine gekriuselt

und auf einer Filterstabmaschine zu Filterstiben verarbeitet
werden.

Gemdaffs einem in Figur 1 dargestellten bevorzugten Verfahren
zur Herstellung der Filterelemente 1 nach der Erfindung wird
ein Stdrkepolymer-Granulat 2, das als Ausgangsstoff dient,
unter Beimischung ausgewdhlter Additive in einer Extruderan-
lage 3 zu einer Schmelze verarbeitet und als Folie in Form
von einzelnen Fasern 4 durch eine Disenplatte mit einer ent-
sprechenden Anzahl von Offnungen extrudiert. Die Fasern 4
durchlaufen eine drehende Verspinnungsplatte 5, werden zu



house Roman Kovar, Minich, page 122). EP-A-0 632 968 suggests the use
of enzynmes which split cellulose chains and DE-A-43 ?2? 966_suggests—the
use of the degradation- increasing additives urea and urea derivatives.
Aso EP-A- 0 632 970 is based on the problemof accelerating the
degradation_r cellul ose acetate filters, which is to by
adging nitrgggkﬁggﬁbounds. DE- A-43 25 352 suggests to use gg§5ﬁ$h¥§ge
acetate which is nodified with e-caprol actwne for the preparation of
filaments. EP-A- 0 632 969 shows a degradabl e cellul ose acetate with a | ow

substituation,_coefficient a _cellulos cetate . .w a substituyation

coef ficient eﬁ?em>=é?sqégungséar%ﬂﬁfmﬂﬁ9g%%§F%Vy %Eiﬁ%&hﬁﬁésﬁ. é?xék(JQ§§? 478

di scl oses a Féhruhgsé, abeispielsweise Kompressionswalzen, gezogen und zu
einem Endlosfilter 7 ausgeformt. In einer Konfigurationsan-

lage 8 erfolgt die abschliefende Formgebung, wobei der End-
losfilter 7 gegebenenfalls nochmals einer Stauchkammerkréu-
selmaschine zugefihrt und in einer Filterstabmaschine 2zu
einzelnen Filterelementen 1 verarbeitet wird.

Die Figuren la und 1b zeigen jeweils einen Querschnitt sowie
einen Lingsschitt eines Filterelementes 1 aus Fasern 4 eines
Stérkepolymers.

Die Figur lc zeigt einen Langsschnitt einer Zigarette 10 mit
dem nach der Erfindung hergestellten Filterelement 12, wobei
ein Tabak 11 enthaltender Abschnitt und ein das Filterele-
ment 1 enthaltender Abschnitt mit Zigarettenpapier 12 um-
wickelt und verbunden sind, sowie das Filterelement 1 und
der Ubergangsbereich zum den Tabak 11 enthaltenden Abschnitt
mit einer weiteren Banderole 13 zur Verstidrkung umhillt
sind.

Nachfolgend werden die nach der Erfindung zu verwendenden
Biopolymere auf Basis nachwachsender Rohstoffe beschrieben.
Sie sind fir die Herstellung von Fasern, Filamenten, Faser-
filtern und Watten geeignet, basieren im wesentlichen auf
Stérke und umfassen insbesondere thermoplastische Stérke und
die Gruppe der Polymermischungen aus thermoplastischer
Stirke und weiteren abbaubaren Polymerkomponenten, wie Poly-
milchsfure, Polyvinylalkohol, Polycaprolacton, aliphatische
und aromatische Polyester und deren Copolymere. Weitere ver-
wendete Additive sind Plastifizierungsmittel, wie Glycerin
und deren Derivate, sechswertige Zuckeralkohole, wie Sorbit
und deren Derivate. Die Herstellung der thermoplastischen
Stdrke erfolgt in einer ersten Verfahrensstufe unter Zuhil-
fenahme eines Quell- oder Plastifizierungsmittels ohne
Zugabe von Wasser und unter Verwendung von trockener bzw.
getrockneter Stédrke und/oder Stérke, die durch Entgasung bei
der Verarbeitung getrocknet wird.



with a substituation coefficient of < 2.15 and degradati on- accel erati ng

additives such as polycaprolactone. EP-A- 0 634 113 describes a tobacco
filter and a nmethod for its 3
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Stdrken enthalten als native Sté&rken handelsliblich 14 % Was-
ser, Kartoffelstdrke sogar 18 % natlrliche Feuchtigkeit als
Ausgangsfeuchte. Wenn eine Starke mit mehr als 5 % Feuchtig-
keit unter Druck und/oder Temperatur plastifiziert bzw. ver-
kleistert wird, entsteht eine destrukturierte Starke, deren
Herstellungsverfahren endotherm ablduft. Das Herstellungs-
verfahren der thermoplastischen Stirke ist demgegeniiber ein
exothermer Vorgang. Zudem betragen die kristallinen Anteile
bei der thermoplastischen Stdrke weniger als 5 % und bleiben
unverandert. Bei destrukturierter Stdrke sind die kristalli-
nen Anteile unmittelbar nach der Herstellung ebenfalls ge-
ring, jedoch nehmen diese bei Lagerung von destrukturierter
Starke wieder 2zu. Veradnderungen unterworfen ist auch der
Glasumwandlungspunkt, welcher bei thermoplastischer Starke
bei -40°C verbleibt, wahrend er vergleichsweise bei destruk-
turierter StArke wieder auf iber 0°C ansteigt (vgl. auch EP-
A-0 397 819). Aus diesen Grinden werden destrukturierte
Stérke und Werkstoffe auf Basis destrukturierter Stérke bei
Lagerung allmahlich relativ sprdéde. Bei der Herstellung der
Polymermischungen werden Phasenvermittler fir die Homogeni-
sierung der hydrophilen und polaren Stérkepolymerphase und
der hydrophoben und unpolaren Polymerphase verwendet, die
entweder zugefligt werden oder vorzugsweise bei der Herstel-
. lung der Polymermischung in situ entstehen. Als Phasenver-
mittler werden Blockcopolymere verwendet, die u.a. in der WO
91/16375, EP-A-0 539 544, US-A-5 280 055 und EP-A-0 596 437
beschrieben sind. Die intermolekulare Compoundierung dieser
unterschiedlichen Polymeren erfolgt unter differenzierten
Temperatur- und Scherbedingungen 2zu verarbeitungsfahigen
Granulaten. Diese thermoplastischen Blends werden durch An-
kopplung der Phasengrenzfldchen zwischen den wenig vertrag-
lichen Polymeren technologisch so hergestellt, daf die Ver-
teilungsstruktur der dispersen Phase bei der Verarbeitung
durch das optimale Verarbeitgungsfenster (Temperatur- und
Scherbedingungen} erreicht wird. Die Materialeigenschaften
von Celluloseacetatfaser-Filter und anderen Filtern aus nie-



preparation on the basis of cellul ose ester nonofilanments by the use of up
to 30%vwater-soluble polyners e g starches—in—order to i npreve—the
degradability of the filter tow In order to inprove the degradability of
cigarette filters on the basis of cellulose acetate (fibers), EP-A-0 641
525 suggest g, pﬁl -application of wood pul p. A so US- A-

descri bes a C|gare te filter wwth a filter tow from cel | ul ose acetate WO
93/07771 describes a nethod for the prepar&tion of a cigarette filter from
cellul ose-2,5- acetate, the degradation rate of which should be accel erated
by the co- ap@éﬁ@iéﬁl&{}eétﬁc&i&ﬁ“ n0 Wi’ b1 fnfakaksudee dab:ad5@hada0! ©

cellul ose acetate
und Polymilchsdure (PLA) sow:.e Flltern mit dem erfindungsge-

mdflen Filtermaterial aus Starkepolymerfasern unterscheiden
sich aufgrund der unterschiedlichen chemischen Struktur der
Polymercberflachen voneinander. Die verwendeten Stirken als
Makromolekiil haben ein Molekulargewicht > 1 Million durch
die mit mehr als 75 % dominierende Amylopektinfraktion. Dies
fihrt zusammen mit der hydrophilen Polymeroberfliche zu
verbesserten  Adhdsionseigenschaften der zZu filternden
Schadstoffteilchen im Tabakrauch. Insbesondere wird die
Kondensatkonzentration im inhalierbaren Tabakrauch im Ver-
gleich 2zu Celluloseacetat-Filter reduziert. Dieser Effekt
wird von dem Anteil an Stdrkepolymer-Feinfasern und der Hy-
drophilie der Faser beeinflufit.

Geeignete Polymermischungen auf Basis thermoplastischer
Starke und Verfahren zu deren Herstellung sind beispiels-
weise aus der DE-A-43 17 696, WO 90/05161, DE-A-41 16 404,
EP-A-0 542 155, DE-A-42 37 535 und der DE-A-195 13 235 be-
kannt und wurden ferner in der PCT/EP 94/01946, der DE-A-
196 24 641, der DE-A-195 13 237, der DE-A-195 15 013, der CH
1996-1965/96 und der DE-A-44 46 054 vorgeschlagen.

Wie die Fig. 2 zeigt, wird nach einem weiteren Verfahren das
~ erfindungsgemife Filtertow bzw. Filtermaterial fiir Zigaret-
ten und Rauchwaren aus einer Folie 16 aus einem Stérkewerk-
stoff hergestellt, indem die Folie 16 gekriuselt, gefaltet
und in Langsrichtung orientiert als Rundfilterstab herge-
stellt und mit einer &uferen Umhiillung aus Papier und/oder
Folienmaterial versehen wird. Die nach der Erfindung zu ver-
wendenden Ausgangsstoffe entsprechen den bereits beschriebe-
nen Polymerwerkstoffen, die im wesentlichen auf Stirke ba-
sieren. Ein Filtertow aus gekrduselter und perforierter Fo-
lie aus Celluloseacetat wird in der US-A-5 396 909 bekannt
gemacht. Gemdf dem in Figur 2 schematisch dargestellten Ver-
fahren wird ein Starkepolymer-Granulat 2 (Starkewerkstoff
BIOPLAST® GF 102) in einer Extruderanlage 3 und daran ange-



coefficient of 1.0 to 2.15 for the use as a raw material for the
preparation of i.a. cigarette filters. EP-A-0 539 191 shows a | ow wei ght
cigarette filter in which the filter material partly consists of a

cl osed-pore foam Thus, a reduction of the filter weight is achieved. An
I mproved bi svieowe2szsbi | ity is disclosed in DE-A-40 13 293 arCI/EE642340 13
304 which is achieved by using the biopolg&er pol yhydroxy butyric acid
and/ or the copol ymer pol yhydroxy butyric i d/ pol yhydroxy val eric acid
(PHB/ PHV) as the fiber raw material for the preparation of a filter tow
EP- A-0 614 GkthloesmemereFalienblagantiadpeelbi hckeiakenPoliénis (BIOFLEX®

BF 102) verarbeitet. Die Folie 16 hat folgende Eigenschaf-
ten:
Sie besteht 2zu 100 % aus kompostierbarer Monofolie, ent-
spricht den Qualitatsanforderungen der DIN 54 900 Prifnormen
fiir biologisch abbaubare Werkstoffe und besitzt die "ok
Compost" Zertifizierung. Die Foliendicke betra&gt 15-40 um,
die Dichte 1,2 g/cm®, die Zugfestigkeit lings 20 N/mm2?, die
Zugfestigkeit quer 15 N/mm? und die Wasserdampfdurchlassig-
keit 600 g/24 Std./m? (bei 23°C, und 85 % relativer Luft-
feuchte). Eine Folie mit einem "harten Griff" und einer Fo-
N, lienstarke von 30 um wird in Streifen geschnitten, gereckt,
in einexr Krauselanlage 17 gekriduselt, gefalten, gegebenen-
falls perforiert und in einer Konfigurationsanlage 8 ab-
schlieffend zu einzelnen Filterelementen 1 verarbeitet. Vor-
teilhaft ist hierbei, dafs die Stédrkefolie 16 eine viel h&-
here Wasseraufnahme hat als synthetische Polymerfolien wie
Polyethylen-, Polypropylen- und Celluloseacetat-Folien. Da-
durch wird die Kondensataufnahme steuerbar und die Flexibi-
litdt des Filters nimmt zu. Erfindungsgemifie Filtertows baw.
Filtermaterialien kdnnen auch aus biopolymeren Folien herge-
stellt werden, die wenigstens teilweise thermoplastische
Stdrken enthalten. Dazu wird beispielsweise auf die DE-A-43
17 696, DE-A-42 28 016, WO 90/05161, DE-A-41 16 404, EP-A-0
542 155, DE-A-42 37 535, PCT/EP 94/01946, DE-A-44 46 054,
DE-A-195 13 235, sowie auf die DE-A-195 13 237, DE-A-
196 24 641, CH 1996-1965/96 und die DE-A-195 15 013
verwiesen.

Die Figur 2a zeigt einen vergrdferten Querschnitt und die
Figur 2b einen vergrdferten Lingsschnitt eines Filterelemen-
tes 1 aus einer gekriuselten biopolymeren Folie 16.

Die Figur 2c zeigt einen Langsschnitt einer Zigarette 10 mit
einem gemaf in Figur 2 dargestellten Verfahren hergestellten
Filterlement 1. Ein den Tabak 11 enthaltender Abschnitt und
ein das Filterelement 1 enthaltender Abschnitt der Zigarette



the formof a foamor a filmon the basis of starch. The filter material is
prepared by extrusion. The extruder arrangenent conprises a plurality of

t enper at ure zones. GB- A-2 205 102 describes a nethod for prepari ng'
cigarette filters froman extruded pol ysaccharide material such as,

starch, in 6P,?uaiormof a film foam or strand. Biodggy starch
fibers and t™H B in cigarette filters are also knownfrom 541
050. As can be seen by this variety of 3dlutions, based on the

10 sind nmit Zigarettenpapier 12 umwickelt. 2Zusdtzlich ist
das Filterelement 1 bis in den Ubergangsbereich zum den Ta-
bak 11 enthaltenden Abschnitt mit einer verstirkenden Bande-
role 13 umhGllt.

Fig. 3 zeigt ein Verfahrensschema fiir die Herstellung eines
erfindungsgemaflen Filtertows bzw. Filtermaterials zur Ver-
wendung als Zigarettenfilter und Filter £flr Rauchwaren aus
einem extrudierten Schaum aus nachwachsenden Rohstoffen wie
Starke.

Die Herstellung von Stdrkeschaum durch Extrusion ist prinzi-
piell z.B. aus der DE-A-32 06 751 und dexr DE-A-43 17 697 be-
kannt. Bereits seit etwa 1930 ist die sogenannte Kochextru-
sion von Starke bekannt. Dabei wird vorzugsweise in einem
Zweiwellenextruder die Starke unter Druck und Temperatur ge-
latinisiert, destrukturiert und als Schaumstrang ausextru-
diert. Vorrangige Anwendung findet diese Verfahrenstechnik
bei der Herstellung von geschiumten Snackprodukten. Auch
sind extrudierte Stirkeschiaume als Verpackungschips bekannt.
Die EP-A-0 447 792 offenbart ein Verfahren zum Herstellen
von Papierschaum aus Papierfasern, Starke und vollverseiftem
Polyvinylalkohol durch Extrusion zur Verwendung als Daémmate-
rial.

Nach der Erfindung (Fig. 3) wird in einer Extrusionsanlage 3
Stdrkeschaum 20 aus einem Ausgangsgemisch 21 wvon Stérke,
vorzugsweise nativer Kartoffelstédrke, und plastifizierenden
und filmbildenden Additiven durch thermische und mechanische
Energieeinleitung verdichtet, gegebenenfalls modifiziert,
plastifiziert und durch Temperatur- und Druckabfall expan-
diert, als aufgeschiumtes Rundprofil in einem Durchmesser
von 10 mm hergestellt und im Formatierungsprozeff auf einen
Durchmesser von 7,8 mm rundgewalzt und zu Filterstiben mit
einer Lange von 12,6 mm verarbeitet. Das spezifische Raumge-
wicht der Schaumfilterelemente betrdgt 12 kg/m>. Besonders
vorteilhaft ist hierbei, daB der extrudierte Starkeschaum 29



I ncr eased environnental conSC|ousness there is the need for an | mpr oved
filter material, e. pllga{ ta@dfl | ters, having good biodegradability
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im wesentlichen offenporig ist, so daf das aufgeschiumte
Filtermaterial aus destrukturierter Stirke mit einem kri-
stallinen Anteil von weniger als 5 % in der Lage ist, die im
Tabakrauch enthaltenen Flissigkeiten und £lisgsigen Schad-
stoffe, wie Kondensat und Teerprodukte, zu adsorbieren, wo-
bei der Stéarkeschaumstoff selbst keine inhalierbaren, £flich-
tigen Produkte in den Tabakrauch emittiert.

Die Figur 3a zeigt einen vergrdferten Querschnitt und die
Figur 3b einen vergrdferten Langsschnitt eines Filterelemen-
tes 1 aus einem Stdrkeschaum 20.

Die Figur 3c zeigt einen Langsschnitt einer Zigarette 10 mit
einem Filterelement 1 wie es gem3ff in Figur 3 dargestelltem
Verfahren hergestellt wird. Dem Tabak 11 und das Filterele-
ment 1 enthaltende Abschnitte der 2Zigarette 10 sind gewein-
sam mit 2Zigarettenpapier 12 umwickelt. Ferner ist das Fil-
terelement 1 bis in den Ubergangsbereich zum den Tabak 11
enthaltenden Abschnitt mit einer &uferen, verstadrkenden Ban-
derole 13 umwickelt.

In einem einstufigen Verfahren, wie in Fig. 3 dargestellt,
wird der Stdrkeschaum 20 durch Extrusion mittels eines Zwei-
wellenextruders Continua 37 hergestellt und in einem Kom-
s pressionsschritt verdichtet, wobei er in einer Kalanderan-
lage 22 zu einem Endlosfilter 7 verarbeitet wird. Die -ab-
schlieffende Formgebung und Vereinzelung zu Filterelementen 1
erfolgt in einer Konfigurationsanlage 8. Die Verfahrensbe-
dingungen und Rezepturen 2zur einstufigen Verfahrensgestal-
tung der Herstellung des Filtertows bzw. Filtermaterials aus
Stadrkeschaum sind in Tabelle I und IA anhand von je 4 Bei-
spielen gezeigt. Dabei stellt ein im wesentlichen elasti-
scher und komprimierbarer Filtertow mit einer offenporigen
Schaumstruktur ein befriedigendes Verfahrensergebnis dar
(Beispiele 1 bis 3 und 5 bis 8). Bei den Verfahren gemiaf
Beispiel 1 bis 8 (Tabelle I und Ia) und Fig. 3 wird ein
Zweiwellenextruder vom Typ Continua C 37 der Firma Werner &



It is the object of this invention to provide a filter towor filter
material fromrenewable raw.materials for the preparation of cigarette
fiTters or filters for smoker articles which has good filtering properties,
does not influence the taste of the snoke or does not lead to a flavour
| oss and the b| odeqgradability of which is inproved. Thi s 'g%“'
achi eved wi t*H s;Fqieatures of the clains. PBWE 234
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Pfleiderer zur Extrusion des Starkeschaum-Materials verwen-
det. Er weist eine Disenplatte auf, die mit 1 bis 4 Disen-
Offnungen mit jeweils Durchmesser von 1,5 bis 4 mm ausge-
stattet sein kann. Die Temperatureinstellung der Extruderan-
lage erfolgt durch externe Kihl-Heizgerdte. Die Extruder-
anlage hat sechs Temperaturzonen, wobei die ersten vier Zo-
nen auf Temperaturen von 25 bis 140°C gehalten werden. Die
Temperaturzonen 5 und 6 kdénnen mit Temperatureinstellungen
von 140 bis 165°C gefahren wexrden. Die bevorzugten Tempera-
tureinstellungen sind der Tabelle I und Ia entnehmbar:
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Fig.

1c is a longitudinal view of a cigarette with a filter

prepared according to Fig. 1, Fig. 2 is a nethod diagramof the
preparation of filters

WO 97/12528 PCT/EP96/04234
18

Die Drehzahlen des 2Zweiwellenextruders bewegen sich vorzugs-
weise zwischen 200 und 300 UpM. Die Drehzahl bestimmt ge-
meinsam mit der Dosiermenge der Ausgangsstoffe auch das
Drehmoment der Extruderanlage wesentlich. Fiir die Versuche
wurde eine Drehzahl von 350 UpM gew&hlt. Eine optimale Ex-
pansion des Stédrkeschaumes 20 wird bei Massetemperaturen der
Schmelze von 160 bis 195°C erzielt. Diese Massetemperaturen
wurden bei den Versuchen realisiert. In der Extruderanlage
entstehen Betriebsdriicke von 25 bis 55 bar, wobei die besten
Ergebnisse bei hohen Massendriicken erzielt werden. Beziiglich
der Disenkonfiguration wurden Variationen des Durchmessers,
der Anzahl der Disen und der Anordnung der Ditsendffnungen in
der Disenplatte untersucht. Die Disendéffnungen wurden mit
1,5 bis 3 mm Durchmesser getestet, wobei die Anzahl der Dii-
sen von 1 bis 3 Disen variiert wurde. Die Anordnung der Dii-
sendffnung wurde vom Zentrum der Diisenplatte tiiber einen
mittleren Durchmesser bis zum grd8ten Durchmesser getestet.,
Von den durchgeflihrten Versuchen des einstufigen Verfahrens
wurde je eine Dise mit einem Offnungsdurchmesser von 2,5 mm
{Beispiel 1) bzw. 4 mm (Beispiele 2 bis 4), welche zentral
plaziert wurde, getestet.

Die Ausgangsstoffe £flir das Verfahren zur Herstellung des er-
findungsgemé@ffen Filtertows bzw. Filtermateriales sind:

Native Kartoffelstirke der Fa. Emsland, Typ Superior
Treibmittel (NaHCO4 -CaCO5 -Citronensiure-Mischung)
Polyvinylalkohol der Fa. Hoechst vom Typ Mowiol 17-88 und
Fliefhilfsmittel (Tricalciumphosphat), sowie gegebenenfalls
Polyesteramid (beziehbar wvon der Firma Bayer AG unter der
Bezeichnung VP BAK 1095), wie aus EP-A-0 641 817 bekannt und
Polyesterurethan (beziehbar von der Firma Bayer AG unter der
Bezeichnung Degranil DLN), wie in DE-A- 196 15 151
vorgeschlagen.

Zur Dosierung der Stdrke-Additiv-Mischung (Feststoffdosie-
rung) dient ein einwelliges, volumetrisches Dosiergerit, wo-
bei die Dosiermengen von den Betriebsparametern der Extru-



from bi opol ynmer films, Fig. 2a is a cross-sectional view of a filter

el ement prepared accordinag to Fig. 2. Fig 2bis a longitudinal
view ol a filter elenment prepared according to Fig. 2, Fig. 2c IS
alongitudinal view of a cigarette with a filter prepared accordi ng

to Fig. 2, Fig. 3 _is a nethod diagram of the preparation |
fromstarch wtggmzs?_si g. 3a is a cross-sectional view of a f?h’éﬂ‘é’ﬁé?rgnt
prepared according to Fig. 3, Fig. 3b isi@ longitudinal viewof a filter
el enent prepared according to Fig. 3,

deranlage direkt abhdngig sind. Das Gerit arbeitet mit einer
Hohlwelle und hat einen Einsatzbereich von 1,5 kg/Std. bis
35 kg/Std. Die bevorzugten Dosiermengen sind aus der Fig. 4
ersichtlich.

Zur Flissigdosierung dient ein Membrandosiergerit vom Typ
Gamma/5 der Firma ProMint. In den Beispielen 1 bis 8 wurde
die Flissigkeitsmenge von 0 bis 5 Liter/Std. variiert. In
Tabelle I sind die dosierten Volumen der Fliissigkeit als
Hubmengeneinstellung (in 0,1 ml/Hub) pro Hubfrequenzeinstel-
lung (in Hiben pro Minute) der Dosierpumpe angegeben. Bei
der Einstellung des Dosiergerites von 5 : 55 werden 0,5 ml
pro Hub mit 55 Hiben pro Minute zudosiert. Dies ergibt eine
Dosiermenge von 27,5 ml pro Minute.

Die Kalanderanlage 22 besteht aus vier hintereinanderlaufen-
den gefrdsten Riemenscheiben. Der Durchmesser der Riemen-
scheiben und die Nutentiefe/Nutenbreite wurden bei den
durchgefiihrten Versuchen variiert. Es wurde weiterhin der
Einsatz von Zugfedern mit verschiedenen Zugstdrken getestet,
die einen Anprefidruck der Riemenscheiben von 5 bis 100 N er-
zeugen koénnen. Die bevorzugten Anprefdriicke der Kalander-
anlage sind aus Tabelle I ersichtlich. Der Endlosfilter 7
des Starkeschaumes 20 wurde dabei unterschiedlich stark ver-

N kleinert und schliefflich auf einen standardisierten End-
durchmesser gebracht.

Bei einer anschliefenden Konditionierung wird der Starke-
schaum 20 gegebenenfalls auf eine bestimmte Restfeuchte ein-
gestellt.

Als Konfigurationsanlage 8 wird ein Stranggranulator mit
eingebauter Einzugswalze verwendet. Durch Einstellung der
Messerdrehzahl und der Anzahl der Messer kann bei konstanter
Einzugsgeschwindigkeit die LAnge der Filterelemente 1 bzw.
Zigarettenfilter eingestellt werden.



Fig. 3c is a longitudinal viewof a cigarette with a filter

prepared according to Fig. 3, Fig. 4 is a graphical view of the

bi odegradability of different filter materials. The starch
materials used for the preparation of filter elenents fromthe filter tow
or filter nmewewymdszsiccording to the present invention have pchaipsgisabsst i C
properties which, after adaption of the operating conditions, allow a
processing simlar to that of synthetic p(ﬂ(ﬂ/mers and/ or cellul ose acetates
in the nelt blown process or in the spinbonding process. In the nelt bl own
process for Ahband der durchgefiihrten Beispiele wurden folgende Erkennt-

nisse gewonnen:

Bei Erhéhung der Schneckendrehzahl der Extruderanlage stei-
gen der Massedruck und die Schmelztemperatur an und die Ex-
pansion des Starkeschaumes verbessert sich. Gleichzeitig muB
die Dosiermenge erhdht werden, um diesen Effekt beibehalten
zu kénnen. Eine grofe zudosierte Fliissigkeitsmenge hat die
Auswirkung, da der Stérkeschaum direkt hinter der Dise
stark expandiert, aber dann in sich zusammenfillt. Deshalb
muf3 das Dosiermengenverhiltnis der Feststoffe und der Fliis-
sigkeit genau abgestimmt werden. Die einstellbaren Be-
triebsparameter werden durch das maximale Drehmoment der Ex-
truderanlage 3 begrenzt, so daR die Durchsatzmenge und die
Temperaturfliihrung wihrend dem Bearbeiten der Ausgangsstoffe
im Extruder im mittleren Bereich liegen. Je nach den einge-
stellten Betriebsparametern der Extruder- und Dosieranlagen
hat der Endlosfilter 7 aus St&rkeschaum 20 vor dem Durchlau-
fen der Kalanderanlage 22 eine Dichte von 6 kg/m3 bis 10
kg/m3. Nach der Kompression in der Kalanderanlage 22 steigt
die Dichte des Endlosfilters 7 durch Volumenverkleinerung
bei konstanter Masse an. Dieser Dichteanstieg ist wesentlich
von dem Durchmesser des Endlosfilters 7 vor der Kalanderan-

lage 22, der Anzahl der Riemenscheiben und den Anprefdriicken
abhéngig.

Bei einer zweistufigen Verfahrensgestaltung wird zunichst
ein Stérkegranulat nach einem bekannten Verfahren (z.B. DE-
A-43 17 696 oder WO 90/05161l) hergestellt. AnschlieRend er-
folgt die Verarbeitung der Stérkegranulate durch erneute Ex-
trusion in einem Einwellenextruder 2zu einem Starkeschaum-
strang und die Konfektionierung zum Filtertow bzw. Filter-
element 1 unter Bedingungen, &hnlich denen des einstufigen
Verfahrens. Auf eine ausfiihrliche Verfahrensbeschreibung
wird daher verzichtet. Die Tabellen II und IIa zeigen anhand
von je vier Beispielen Verfahrensbedingungen .und Rezepturen

zur Herstellung von thermoplastischem Starke-Polymer-Granu-
lat (1. Verfahrensstufe):
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40 to 120[err]C and influencing the fiber shape by variation with cold

6

put on a rotating belt and pressed in a cal ender

the fibers are conbined in the followi ng nethod steps to a fiber
wi'th partly heatable and partly coolable rolls to an endless filter or

filter tow rwoomtk2ere calibrated. Said fibers are not el ongaimdet@sd

bundl e or fiber strand,

air,
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much and, therefore, have a soft and hairy structure and the great filter
surface necessary for a filter tow _ In the spinbonding process the
starch thernoplastic materials on the basis of the starch pol yner
materials BI OPLAST[err] GF 102 and/or GF 105 with a MFI (nelting index
accordi ng toyld y3eag735) value of 18-200 are processed to extremely fine
fibers and a spin web in the extruder with a spin punp and BERER6M234t with
a die plate and nore than 1000 die orificess Fromthe single filanments a
fiber curtain is prepared in which the cooling air supplied laterally at

the die is acﬁféeﬁﬂﬁéﬂléﬁcﬁlihﬂhdtq&igléggagfséyéaé&g¥gkrensbedingungen
zur Herstellung von Filtertows bzw. Filtermaterial aus zu

Stérkeschaum verarbeiteten thermoplastischem Starke-Polymer-
Granulat (2. Verfahrensstufe) :
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a

i nventi on,

IS processed--to a

preparation of the filter elenments 1 according to the present

is the basic materi al

ich

ranul ate 2

starch pol ymer

I n an extruder arrangenent 3 by the addition of selected additives

through a die plate with a respective nunber of orifices,

t

ne

extruded as

and,

afilmint
spin plate

gﬁoﬁﬂﬁghpf single fibers 4. The fibers 4 pass tBrpupdinaassOt ating

are conbi ned
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In a configuration
7

wherein the endless filter

is optionally again supplied to a conpressi on chanber crushing apparatus

rod rAVEP96e4234

for exanple

7.

t hen drawn through a guide 6,
shapi ng takes pl ace,

and forned to an endless filter

bundl e,

to a fiber

conpr.ession rolls,
and processeWOO1TRgl e filter elenents 1 in a filter

arrangenent 8 the final

7
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Vi ew,

wherein a portion

vi ew and | ongi t udi nal

i nventi on,

1 fromthe fibers 4 of a starch polyner.

view of a cigarette 10 with a filter el enment

12 and connected with each ot

el egent

1 and a portion containing the filter

te paper

of a filter

la and I b show a cross-secti onal
Fig. 1c shows a | ongitudi nal

respectively,
the filter element 1 and the transition ar2a to the portion containing

tobacco 11 are wrapped with a further band 13 for strengtheni ng purposes.

12 prepared according to the present

containing t
wr apped mﬁthagﬁgéggé

Fi gs.
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In the follow ng, the biopolyners on the basis of renewable raw materials
to be used according to the invention are described. They are suitable for
the preparation of fibers, filanments, fiber filters and cotton wools, are
mai nly based on starch and conprise especially thernoplastic starch and the
group of polwowinssegpositions fromthernopl astic starch angcrepbdnasss

degr adabl e pol yner conponents such as polylactic acid, polyvinyl alcohol,
pol ycaprol actone, aliphatic and aromatic 4flyesters and its copol yners.
Further used additives are plasticizers such as glycerin and its

derivatives, igxaval galgfUgahaphhseRoldargdshe st SaBabnfse | bSot65iVatdVES.
The prepar at oy 0f,LEr MDPLASl! Gos! e & AKEN BEASSnblle il LSl ELISH ST &P
with the aid ’
wobei Linie a) Stérkeschaum, Linie b) Fasern und Folien
(St&rkewerkstoff BIOFLEX® BF 102), Linie c¢) Cellulosepulver
und Linie d) Cellulose-2,5-acetat darstellt. Die wesentliche
Eigenschaft des erfindungsgemdfien Filtermaterials ist der
schnelle biolocgische Abbau. Diese Eigenschaft wurde an dem
Starkepolymerwerkstoff BIOLFELEX® BF 102 nach folgender Me-
thode (beim Institut O.W.S. in Gent, Belgien) getestet: CEN
Draft "Evaluation of the Ultimate Aerobic Biodegradability
and Disintegration of Packing Materials under Controlled
Composting Conditions - Method by Analysis of Released
Carbon Dioxide" entsprechend modifizierter ASTM D 5338-92.
Der Starkewerkstoff BIOFLEX® BF 102, aus dem die Fasern und
Folien zur Herstellung des erfindungsgemdfien Filtertows bzw.
Filtermaterials bestehen, war nach 45 Tagen zu 96,6 % unter
den Testbedingungen mineralisiert. Die Referenzsubstanz,
reines Cellulosepulver (Linie <¢)), das als vollsténdig
biologisch abbaubar gilt, war in der gleichen Zeit unter den
gleichen Bedingungen nur zu 79,6 % abgebaut. Daher kann
BIOFLEX® BF 102 laut Gutachten des Institutes O.W.S. als
vollstandig biologisch abbaubar gelten. Das Filtermaterial
aus Stéarkeschaum (Linie d)) ist aufgrund seiner pordsen
Oberfldche und Polymerzusammensetzung noch schneller wvoll-
s standig abbaubar. Die sehr gute biochemische Abbaubarkeit
wurde ermittelt durch den CSB (chemischer Sauerstoffbedarf
in mg/l) und den BSBg; (Biologischer Sauerstoffbedarf in
mg/l), wobei ein CSB von 1050 mg/l und ein BSB; von 700 mg/l
gemessen wurden. Der Quotient aus BSBg/CSB x 100 ergibt die
sehr hohe biochemische Abbaubarkeit von 66 %, wobei Werte
von mehr als 50 % als sehr gut abbaubar gelten. Bereits nach
10 Tagen war das Filtermaterial aus Stdrkeschaum unter aero-
ben Kompostbedingungen zu mehr als 90 % bioclogisch abgebaut.



swel ling agent or plasticizer without addition of water and by the use of
dry or_dried starch and/or starch which is dnad_b;;d_e_gasjﬂcat_l_gn during
proce33|ng

WO 97/12528 PCT/EP96/04234
29

Alle erfindungsgemdfen Filtermaterialien entsprechen den
Qualitatsanforderungen des LAGA-Merkblatt M 10: Qualité&ts-
kriterien und Anwendungsempfehlungen fiir Kompost sowie der
DIN 54 900: "Prifung der Kompostierbarkeit von polymeren
Werkstoffen" und dem "ok Compost" Zertifikat.



St andard starches co arches 14% wat er,
starches even 18% nat Bj gm t as the starting
starch with nore tha is plasticized

and as potato
noi sture. If a
or bonded under

pressure and/or tenperature, a destructed starch is formed which is
prepared envatdragszl | y. The preparation method of the therranare604284 st arch,
however, is an exothernmal process. Nbreoxfg, the thernoplastic starch

contains less than 5%crystalline parts

I ch remain unchanged. In the case

of destructed starch the amount of crystalline parts is also snal

i mredi ately after the prepakagine BRitimd ahgpy Uhoheeer,

destructed starch. Subject to changes is also the gl ass

1. Biologisch abbaubares Filterelement (1)
fir Tabakrauchfilterelemente mit einem

upon storage of

bzw. Filtertow

Filtermaterial

aus nachwachsenden Rohstoffen, dadurch gekennzeichnet,
dafs der nachwachsende Rohstoff eine Stérke und/oder eine

Polymermischung auf Stidrkebasis ist.

2. Filterelement nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
dal die Polymermischung auf Starkebasis in Form von

Fasern vorliegt.

3. Filterelement nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,

daR die Polymermischung auf Starkebasis
Folie vorliegt.

in Form einer

4, Pilterelement nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
daR die Starke und/oder die Polymermischung in Form

eines Schaums vorliegt.

5. Filterelement nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch

gekennzeichnet, daf das Filtermaterial
queraxial verdichtet und umhiillt ist.

strangfdrmiqg,

6. Verfahren zur Herstellung von Filterelementen nach einem
der Anspriiche 1 bis 5, gekennzeichnet durch die

Schritte:

a) kontinuierliches Zufiithren einer dosierten Mischung
aus nachwachsenden Rohstoffen und/oder einer Poly-
mermischung auf Starkebasis sowie weiteren Additiven

in eine Extruderanlage,

b) Erhitzen und Xneten der Mischung unter einem defi-

nierten Temperatur-Druckregime =zur Ausbildung einer

Schmelze,

c) Extrudieren der Schmelze durch eine Dise,

d) Ausbilden eines Extrudates mit luftdurchldssiger

Konfiguration,

heet Has Been Reﬁlaced

“THm



transition p0|nt mh 40[err]C for thernoplastic starch while,
I n_conparison [ h@gﬁlﬁg lmo_n:n.r_e_r.ha.n_o.[.er_r_]_c.fm -destructed

starch (cf. also E * or these reasons destructed starch and
miterials on the basis of destructed starch becone rel atively brittle when
they are st the preparation of the polymer conmpoupds £Ha0ents
for the hormqggg-lmzéﬁon of the hydrophilic and polar starch poIFymer phase
and the hydrophobic and unpol ar polynmer pRBase are used which are either
supplied or preferably result in situ during the preparation of the polyner

o n w0 017 16% E‘*‘*‘E@E imidken 380 ﬁ%&*?ﬁaﬁﬁe%q%‘%ég' 1" kg RS
The i nt ernol ecul ar R¥pdgilterstabes und
f) Umhullen des Rundfilterstabes und Ausbilden einzel-

nexr Filterelemente.

7. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, daf
die Schritte c¢) und d) kontinuierlich aufeinanderfolgen.

8. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, daf

in einer ersten Verfahrensstufe mit den Schritten a) bis

"\ ¢} ein thermoplastisches Stirke-Polymer-Granulat herge-

stellt wird, das in einer zweiten Verfahrensstufe in

einem Einwellenextruder nach den Schritten a) bis f) zu
Filterelementen verarbeitet wird.

9. Verfahren nach Anspruch 6 oder 8, dadurch gekennzeich-
net, daB der in den Verfahrensschritten a) bis c¢) einge-
setzte Extruder ein Zweiwellenextruder Continua C37 ist.

10. Verfahren nach einem der Anspriiche 6 bis 9, dadurch ge-
kennzeichnet, daf der nachwachsende Rohstoff eine native
oder modifizierte Starke, vorzugsweise eine native Kar-
toffelstarke ist.

11. Verfahren nach einem der Anspriiche 6 bis 10, dadurch ge-
kennzeichnet, daf die weiteren Additive ein Treibmittel,
Polyvinylalkohol, und ein FlieBhilfsmittel sind.

12. Verfahren nach einem der Anspriiche 6 bis 10, dadurch
gekennzeichnet, daf die weiteren Additive Polyesteramid,
Polyesterurethan, ein Fliefhilfsmittel sowie gegebenen-
falls ein Treibmittel sind.

13. Verfahren nach einem der Anspriiche 6 bis 12, dadurch ge-
kennzeichnet, da® das Extrudat als Spinnfiden, Folie
oder Schaum ausgetragen wird.

This Sheet Has B

L Ilﬁll



i trarentiated i ﬁﬁ!llllﬂ LA BRI car o Concie Fons. sara

t her nopl astic bl ends ¢ar®e " prsepdared technologically by coupling the
phase interfaces between the rather intolerant polyners such that the

di stributi oowobmpsegire of the dispersed phase is achipevERI60d284i Ng
processi ng t hr ough t he opti mum  prQcessing w ndow (tenperature

and shearing conditions). The mat er P4 properties of cellul ose
acetate fiber filters and other filters from | ow nol ecul ar bi opol ynmers such
as pol yhydr oxg. brdnfrahreac indichPldRnemndepobykpeiiciie o ilshg RI34A) dadueehl gas

filters with t h%éﬂﬂée%.rch%tt(?r id"?:llﬁ fdri%nbﬁggﬁc pleR? ! s r1$66) eﬂ\"?senéffnungen
fir die Extrusion von Spinnfaden, 1 bis 2 Disendffnungen

fir die Extrusion von Folien bzw. 1 bis 40 Diisendffnun-
gen flir die Extrusion von Schaum aufweisen.

15. Verfahren nach einem der Anspriiche 6 bis 14, dadurch ge-
kennzeichnet, daff die Diise fiir die Extrusion wvon Folien
eine Breitschlitzdiise oder eine Ringdise bzw. Doppel-

ringdiise ist und eine Flachfolie oder eine geblasene Fo-
lie geformt wird.

N

16. Verfahren nach einem der Anspriiche 6 bis 15, dadurch ge-
kennzeichnet, daf die Extruderanlagen mehrere Tempera-
turzonen, vorzugsweise sechs Temperaturzonen aufweisen.

17. Verfahren nach einem der Anspriche 6 bis 16, dadurch ge-
kennzeichnet, daf3 der Verfahrensschritt a) in einer 1.
und 2. Temperaturzone und der Verfahrensschritt b) in
einer 3. bis 6. Temperaturzone ablauft.

18. Verfahren nach einem der Anspriche 6, 7 oder 9 bis 17,
dadurch gekennzeichnet, daf das folgende Temperaturre-
gime gefahren wird:

N, Zone 1: 25 - 45°C
Zone 2: 70 - 110°C
Zone 3: 110 - 160°C
Zone 4: 150 - 220°C
Zone §5: 180 - 220°C
Zone 6: 180 - 220°C
und die Schmelze als Schaum bei 180 - 220°C extrudiert
wird.
This Sheet Has Been R,
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9 according to
di f ferent chen1c
a nacro nDIecuIe

WO 97/12528

iﬁﬂ ||ImiiF

tion differ fromeach other due to the

e_pol viher

surfaces

The starches._used as

33

PCT/EP96/04234

19. Verfahren nach Anspruch 8 oder Anspruch 8 in Kombination

mit einem der Anspriiche 9 bis 17,

dadurch gekennzeich-

net, daf das folgende Temperaturregime gefahren wird:

Zone
Zone
Zone
Zone
Zone
Zone

und die Schmelze als Granulat bei 80

1:
2:
3:
4:
5:
6:

25
60
90
S0
90
90

-

45°C
l100°C
120°C
120°C
120°C
125°C

180°C extrudiert

_ wird.
U
20. Verfahren nach Anspruch 19, dadurch gekennzeichnet, daR
das folgende Temperaturregime gefahren wird:
Zone 1: 25 - 45°C
Zone 2: 60 - 120°C
Zone 3: 100 - 190°C
Zone 4: 140 - 190°C
Zone 5: 140 - 190°C
Zone 6: 140 - 200°C
und die Schmelze als Schaum bei 150 - 200°C extrudiert
wird.
21. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, daf
N die Schmelze vor dem Extrudieren plastifiziert wird.

eet Has Been Replaced

T



nmol ecul ar weight of > 1 mllion due to the anylopectin fraction dom nating
with nmore than 75% Together .with the hydrophilicopolyner surfaces -this

| eads to inproved adhesion properties of the harnful particles in the

t obacco snoke to be filtered. Conpared to the cellul ose acetate filter,
especially t ,?[g@nsate concentration in the inhalable t ke is
r educed. Saidgse ect is influenced by the anpbunt of starchi;g(i)l "y;%é"?m
fibrillars and the hydrophilicy of the fiber. Sui t abl e

t her nopl asti c-starch-based pol yner corrpi)&mds and nethods for their
preparation are known e.g. from DE-A-
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43 17 696, WO 90/05161, DE-A-41 16 404, EP-A-0 542 155, DE-
DE-A-195 13 235 and were also.suggested in PCT/EP .94/ 01946,

641,
054.

DE- A-195 13 237,
As shown in Fig. 2, according to a further

filter mat erJvB'smiﬁSs cigarettes and snoker articles accordi ?ng%m
yocur

DE- A-

A-42 37 535 and
DE-A-196 24

195 15 013, CH 1996-1965/96 and DE- A-44 46

I nvention is prepared froma film16 froma starch material,
oriented in the | ongitudinal
Eé“ wi th. an external wrap consisting

film 16,

folding it and,
it as a round filter rod, and providin
of paper and/or filmmaterial.
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materials to be used according to the present invention correspond to the
pol yner materials described so far which are nmainly hased on_starch. A
filter towfroma curled and perforated filmfromcellul ose acetate is
dirsclosed in US-A- 5 396 909. According to the nmethod schematically shown
in Fig. 2, I pol ymer granulate 2 (starch materi al r] GF
102) is prog‘é(g;s@& oafilml16 (BIOFLEX[err] BF 102) in an @S{Qﬁéer
arrangenent 3 and a film blow ng arrangenment 15 connected thereto. The
film216 has the follow ng properties: 3/4
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10 It consists of 100% conpostible nmono film corresponds to the quality
requi renents of DIN 54 900 of the test standard for bhiodegradable.
materials and has the "ok Conpost" certification. The thickness of the
fi'lmis 15-40 [err]m the density 1.2 g/cnferr], the tensile strength in
t he | ongi tqungzszs

PCT/EP96/04234
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direction 20 N nmferr], the tensile strength in the t r ansvePk ;%;g?VHQP‘dt =
15 NNmmierr] and the water vapour perneability 600 g/ 4 err] (at
23[err]C and 85% relative atnospheric noisture). A filmhaving a "hard
grip" and a filmthickness of 30 [err]Jmis cut in strips, stretched, curled
in acurling arrangenent 17, folded, possibly perforated and finally
processed to single filter elenments 1 in a configuration apparatus 8. It is
advant ageous that the starch film 16 can take up nmuch nore water than
synthetic polyner filns such as pol yethyl.ene, polypropyl ene and cel | ul ose
acetate filnms. Thus, the condensate absorption can be controlled and the
flexibility of the filter is increased. Filter tows or filter materials
according to the present invention can al so

THIS SHEET HAS BEEN
REPLACED :

Biodegradable Filter Material and Method for Preparing it

The invention relates to a biodegradable filter material
from renewable raw materials for the use as tobacco smoke

filter elements of cigarettes, cigars or pipes and a method
for preparing it.

Smoker articles such as for example cigarettes have a
cylindrical shape in which the shredded smokable tobacco
material is surrounded by a paper wrap. The majority of said
cigarettes have at the one end a filter which is connected
to the cigarette by means of a band. Filter elements and
cigarette filters are extensively described in the
literature as filter tows. For the preparation of cigarette
filters usually a fiber material made of the materials
cellulose-2,5~acetate or polypropylene is used. The use of
paper or cotton wool is known either. According to a known
method a cellulose acetate fiber material is prepared in
most cases by the nozzle (spinneret) spinning process. From
the cellulose acetate filaments and/or cellulose acetate
spun fibers which are curled or crushed in a compréssion
chamber, the filter tows are at first prepared as filter
rods by stretching the curled ribbon, increasing it in
volume and bringing it in the desired dimension in a

formatting device and wrapping it with paper. The cellulose-

This Sheet Has Been Reﬂ
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. be prepared from bi opol ynmer filns, at |east sonme of which contain
t hernopl astic starches. In this connection it is e.qg. referred to

DE- A-43 17 696, DE- A-42 28 016, WO 90/05161, DE-A-41 16 404, EP-A-0 542
155, DE-A-42 37 535, PCT/EP 94/01946, DE-A-44 46 054, DE-A-195 13 235, as
well as to DE-A-195 13 237, DE-A-196 242641, CH 1996-1965/96 and DE- A-195
15 013. Fig. 2a shows an enl arged cross-sectional view and Fig. 2b an
enlarged longitudinal view of a filter element 1 froma curled bi opol yner

film16. 2,5-acetate raw materials are normally compounded with the
softener clycerin acetate which is contained in the tobacco
smoke and may cause problems. With respect to the definition
and descripticn of a filter tow and tobacco filter element
it is referred to DE-A-41 09 603 and DE-A-10 79 521. Methods
for the preparation of filter tows and filter cigaréttes are
explained i.a. in the documents US-A-5 402 802, DE-A-
41 09 603, JP-A-5-377 812, EP-A-0 285 811, WO 93/02070, JP-
A-5-392 586, WO 92/15209 and EP-A-0 641 525. Moreover, a
plurality of suggestions for the preparation and use of
biocdegradable cigarette filters, which are prepared on the
basis of cellulose ester and/or polyhydroxy butyric acid
(PHB) or a copolymer of polyhydroxy butyric acid/polyhydroxy
valeric acid (PHB/PHV), have been published, e.g. DE-A-

43 22 965, DE-A-43 22 966, DE-A-43 22 967. Complex solutions

are known for the problem of achieving an accelerated

biodegradability of cellulose diacetates, which under normal
climate conditions degrade in one to two years only (M.
Korn: "Nachwacnhsende und Dbiocabbaubare Materialien im
Verpackungsbereicn"® [Renewable and Biodegradable Materials
in the Packaging Sector], first edition, 1993, publishing
house Roman Kovar, Munich, page 122). EP-A-0 632 968
suggests the use of enzymes which split cellulose chains,
and DE-A-43 22 956 suggests the use of the degradation-
increasing additives urea and urea derivatives. Also EP-A-
0 632 970 is based on the problem of accelerating the
degradation rate of cellulose acetate filters, which is to
‘be solved by adding nitrogen compounds. DE-A-43 25 352
suggests to use a cellulose acetate which is modified with
e—caprolactone £for the preparation of filaments. EP-A-
0 632 969 shows a degradable cellulose acetate with a low
substituation coefficient (a cellulose acetate with a
substituation ccefficient of > 2 is regarded as hardly
degradable). EP-A-0 597 478 discloses a cellulose acetate
with a substituation coefficient of < 2.15 and degradation-
accelerating additives such as polycaprolactone. EP-A-
0 634 113 descrikes a tobacco filter and a method for its



Fig. 2c—shows—atongitudinal view of a cigarette 10 with a filter element 1
pr epar ed..ac | 43y et hod shown in Fig. 2. A portion containing

t obacco ]ﬁlﬁgﬂqﬁiﬁe&lﬂ[m containing the filter ele -1 of the cigarette
10 are w . iggprette paper 12. Moreover, theHfg "RTERt—L i s
wr apped w 1 M ning band 13 up to the transitioslh’:gé[% AE;' Ne

portion containing tobacco 11.

XD

preparation on the basis of cellulose ester monofilaments by
the use of up to 30% water-soluble polymers, e.g. starches,
in order to improve the degradability of the filter tow. In
order to improve the degradability of cigarette filters on
the basis of cellulose acetate (fibers), EP-A-0 641 525
suggests the co-application of wood pulp. Also US-A-
5 396 909 describes a cigarette filter with a filter tow
from cellulose acetate. WO 93/07771 describes a method for
the preparation of a cigarette filter from cellulose-2,5-
acetate, the degradation rate of which should be accelerated
by the co-application of starch. EP-A-0 597 478 relates to a
biodegradable <cellulose acetate with a  substitution
coefficient of 1.0 to 2.15 for the use as a raw material for
the preparation of i.a. cigarette filters. EP-A-0 539 191
shows a low-weight cigarette filter in which the filter
material partly consists of a closed-pore foam. Thus, a
reduction of the filter weight is achieved. An improved
biodegradability is disclosed in DE-A-40 13 293 and DE-A-
40 13 304 which is achieved by using the biopolymer
polyhydroxy butyric acid and/or the copolymer polyhydroxy
butyric acid/polyhydroxy valeric acid (PHB/PHV) as the fiber
raw material for the preparation of a filter tow.

As can be seen by this variety of solutions, based on the
increased environmental consciousness there is the need for
an improved filter material, e.g. for cigarette filters,
having good biodegradability properties.

It is the object of this invention to provide a filter tow
or filter material from renewable raw materials for the
preparation of cigarette filters or filters for smoker
articles which has good filtering properties, does not
influence the -taste of the smoke or does not lead to a
flavour loss and the biodegradability of which is improved.

In achieving this object, the invention is based on the
concept to provide a filter tow or filter material £from



Figf 3 shows a nethod diagramfor the preparation of a filter towor filter
mat eri al according to the present invention for the use as a cigarette

filter and filter for snoker articles froman extruded foam from renewabl e
raw materials such as starch. .

fibers and filaments from biopolymers on the basis of
thermoplastic starch and its polymer compositions.

In recent years, biopolymers from renewable agricultural raw
materials have for many reasons been put in the center of
public interest. Reasons therefor are for example the
innovation in the development of materials from biopolymers,
the preservation of fossil raw materials, the reduction of
waste by a rapid complete biodegradability in the natural
cycle, the climate protection by a reduction of the COp
emission, as well as the usability in agriculture. After
being used, cigarette filters provided with the filter tow
from biopolymers according - to the present invention
biodegrade rapidly due to natural degradation processes and
proVide an achievement, for example with respect to the
prevention of cloggings and malfunctions in sewage treatment
plants caused by smoked cigarette rests which are mainly
flushed in via the public canal system. The used biopolymers
which mainly consist of starch materials with thermoplastic
properties, deccmpose in a ‘short period of time into the .
basic products carbon dioxide and water when being exposed
to the weather and the further influence of micro-organisms
or reaching the sewage. Moreover, a great advantage is that
such a tobacco smoke filter reduces the tar and condensate

contents in the tobacco smoke without influencing the taste
of the smoke.

In the following, the invention will be described in

connection with Examples and the respective drawings in

which:

Fig. 1 is a method diagram of the preparation of filters
from starch polymer fibers,

Fig. la is a cross-sectional view of a filter element
prepared according to Fig. 1,

Fig. 1b is a lorngitudinal view of a filter element prepared
according to Fig. 1,



Jhe preparation of starch foam by neans of extrusion is basically known
frome.g. DE-A-32 06 751 and DE-A-43 17 697. Since about 1930 the so-called
boi ling extrusion of starch has been known. In said nethod the starch is
gel atini zed under pressure and tenperature preferably in a double shaft
extruder, destructurized and extruded & a foam strand. Said technique is
basically applied in the preparation of foaned snack products. Extruded
starch foans are al so known as packing chips. EP-A-0 447 792 discl oses a
met hod f ddig.helPpr emrat longbyudihalisvéewobfpapeighvantérwiithagefifliceer s,

starch and conpl etelap SARPNL ELEHa PRGY YL MYl g @l gohol Tor the
' Fig. 2 is a method diagram of the preparation of filters

from biopolymer films,

Fig. 2a 1is a cross-sectional view of a filter element
prepared according to Fig. 2,

Fig. 2b is a longitudinal view of a filter element prepared
according to Fig. 2,

Fig. 2c¢ 1is a longitudinal view of a cigarette with a filter
prepared according to Fig. 2,

Fig. 3 is a method diagram of the preparation of filters
from starch foam,

Fig. 3a 1is a cross-sectional view of a filter element
prepared according to Fig. 3,

Fig. 3b is a longitudinal view of a filter element prepared
according to Fig. 3,

Fig. 3c 1is a longitudinal view of a cigarette with a filter
prepared according to Fig. 3,

Fig. 4 is a graphical view of the biodegradability of
different filter materials.

The starch materials used for the preparation of filter
elements from the filter tow or filter material according to
the present invention have thermoplastic properties which,
after adaption of the operating conditions, allow a
processing similar to that of synthetic polymers and/or
cellulose acetates in the melt blown process or in the
spinbonding process. In the melt blown process for the
preparation of biopolymeric fibers from a melt spinning mass
an extrusion arrangement is used, preferably with a melt
pump and special melt blown dies (spinnerets) which are
arranged in a row on .,a die rail with about 1000 dies. The
extruded fibers on the basis of the starch polymer materials
BIOPLAST® GF 102 and/or GF 105 are swiriad by the air as
endless fibers having a fiber diameter of 1 to 35 um, cooled
down and, if required, smoothed. Under air streams blowing
in the axial direction which are heated in the beginning to



.use'as an insulating material. According to the invention (Fig. 3) starch
foam 20 froma basic m xture 21 of starch, preferably native potato starch
and plasticizing and filmformng additives is conpressed in an extrusion
apparatus 3 by supplying thermal and nmechani cal energy, optionally

nodi fied,. plasticized and expanded by & tenperature and pressure drop,
prepared as a foaned round profile having a dianmeter of 10 mmand rolled to
a circle having a dianeter of 7.8 nm and processed in a formatting process
to filterd®of® hhePhg @nenynfluencing rhhe TRébepedlane ghryiviaxistt idme foam

fllter el ©did 1819/ k&N Ifibers are combined in the following
method steps to a fiber bundle or fiber strand, put on a
rotating belt and pressed in a calender with partly heatable
and partly coolable rolls to an endless filter or filter tow
rod and are calibrated. Said fibers are not elongated very
much and, therefore, have a soft and hairy structure and the
great filter surface necessary for a filter tow.

In the spinbonding process the starch thermoplastic

materials on the basis of the starch polymer materials

BIOPLAST® GF 102 and/or GF 105 with a MFI (melting index
according to DIN 53 735) value of 18-200 are processed to

extremely fine fibers and a spin web in the extruder with a

spin pump and a spinneret with a die plate and more than

1000 die orifices. From the single filaments a fiber curtain

is prepared in which the cooling air supplied laterally at

the die is accelerated such that the filaments are drawn.

The extruded fibers fall 3 to 10 m into a £fall stack and due

to the falling depth at the low melting viscosity and due to

the axial air stream the fibers are drawn (1:5 to 1:100);
therefore, the strength of the fibers is increased
considerably and the fiber diameter becomes 1 to 30 um. At

the bottom end of the stack air and fibers are swirled

uniformly so that the formed filaments from the starch-
material are combined to an unsolidified band, crushed in a
compression chamber crushing apparatus and processed to
filter rods in a filter rod machine.

According to a preferred method shown in Fig. 1 for the
preparation of the filter elements 1 according to the
present invention, a starch polymer granulate 2 which is the
basic material 1is processed to a melt in an extruder
arrangement 3 by the addition of selected additives and,
through a die plate with a respective number ocf orifices,
extruded as a £film in the form of single fibers 4. The

fibers 4 pass through a rotating spin plate 5, are combined



Extrénely advant ageous is that the extruded starch foam 29 is basically
open-pored so that the foamed filter material fromdestructed starch having
a crystalline content of less than 5%is able to absorb the |iquids and
liquid harnful particles such as condengate and tar products contained in
the tobacco snoke, wherein the starch fdamitself does not emit inhal able,
volatile matters into the tobacco snoke.

to a fiber bundle, then drawn through a guide 6, for example

compression rolls, and formed to an endless filter 7. In a

configuration arrangement 8 the final shaping takes place,

wherein the endless filter 7 is optionally again supplied to

a compression chamber crushing apparatus and processed to

single filter elements 1 in a filter rod machine.

Figs. la and 1b show a cross-sectional view and longitudinal
view, respectively, of a filter element 1 from the fibers 4
of a starch polymer. '

Fig. 1lc shows a longitudinal view of a cigarette 10 with a
filter element 12 prepared according to the present
invention, wherein a portion containing tobacco 11 and a
portion containing the filter element 1 are wrapped with
cigarette paper 12 and connected with each other, and
wherein the filter element 1 and the transition area to the
portion containing tobacco 11 are wrapped with a further
band 13 for strengthening purposes.

In the following, the biopolymers on the basis of renewable .
raw materials to be used according to the invention are

described. They are suitable for the preparation of fibers,

filaments, fiber filters and cotton wools, are mainly based

on starch and comprise especially thermoplastic starch and

the group of polymer compositions from thermoplastic starch

and further degradable polymer components such as polylactic

acid, polyvinyl alcohol, polycaprolactone, aliphatic and

aromatic polyesters and its copolymers. Further used

additives are ©plasticizers such as glycerin and its

derivatives, hexavalent sugar alcohols such as sorbit and
its derivatives. The preparation of thermoplastic starch
takes place in a first method step with the aid of a

swelling agent or plasticizer without addition of water and
by the use of dry or dried starch and/or starch which is

dried by degasification during processing.



12 ' Fig. 3a shows an enl arged cross-sectional view and Fig. 3b an enl arged
| ongitudinal view of a filter elenent 1 from starch foam 20. Fig. 3c
shows a | ongitudinal view of a cigarette 10 with a filter elenment 1

prepared according to the method shown én Fig. 3. The portions containing
the tobacco 11 and the

Standard starches contain as native starches 14% water, and
as potato starches even 18% natural water content as the
starting moisture. If a starch with more than 5% water
content is plasticized or bonded under pressure' and/or
temperature, a destructed starch is formed which is prepared
endothermally. The preparation method of the thermoplastic
starch, however, is an éxothermal procesé. Moreover, the
thermoplastic starch contains less than 5% crystalline parts
which remain unchanged. In the case of destructed starch the
amount of crystalline parts is also small immediately after
the pfeparation, it increases, however, upon storage of
destructed starch. Subject to changes is also the glass
transition point which remains at -40°C for thermoplastic
starch while, in comparison, it increases again to more than
0°C for destructed starch (cf. also EP-A-0 397 819). For
these reasons destructed starch and materials on the basis
of destructed starch become relatively brittle when they are
stored. For the preparation of the polymer compounds phase
agents for the homogenization of the hydrophilic and polar
starch polymer phase and the hydrophobic and unpolar polymer
phase are used which are either supplied or preferably
result in situ during the preparation of the polymer
compound. Block copolymers are used as phase agents, which
are described i.a. in WO 91/16375, EP-A-0 539 544, US-A-
5 280 055 and EP-A-0 596 437. The intermolecular compounding
of said different polymers to processible granulates takes
place under differentiated temperature and shearing
conditions. Said thermoplastic blends are prepared
technologically by coupling the phase interfaces between the
rather intolerant polymers such that the distribution
structure of the dispersed phase 1is achieved during
processing through the optimum . processing window
(temperature and shearing conditions). The material
- properties of cellulose acetate fiber filters and other
filters from low-molecular biopolymers such as polyhydroxy
butyric acid (PHB) and polylactic acid (PLA) as well as
filters with the filter material from starch polymer fibers



filter element 1 of the cigarette 10 are wapped with cigarette paper 12.
Moreover, the filter elenent 1 is wapped with an outer, strengthening band
13 up to the transition area to the portion containing tobacco 11. In a
single step nethod, as shown in Fig. 3,9the starch foam 20 is prepared by
extrusion with a-double shaft extruder”Continua 37 and conpressed in a
conpression step, wherein it is processed in a cal ender apparatus 22 to an

endless filter ;7. The fipal shaping and separation to filter elenents 1
t akes pl a%‘écPﬁdéngoEEr? gtgﬁt PG r ARYenBionh difdeRo FxImdearBnLther

reci pes fduet heositigée differsithodhemical structure of the polymer
) surfaces. The starches used as a macro molecule have a
molecular weight of > 1 million due to the amylopectin
fraction dominating with more than 75%. Together with the
hydrophilic polymer surface, this leads to improved adhesion
properties of the harmful particles in the tobacco smoke to

be filtered. Compared to the cellulose acetate filter,
especially the condensate concentration in the inhalable

tobacco smcke is reduced. Said effect is influenced by the

amount of starch polymer fibrillars and the hydrophilicy of
the fiber. '

Suitable thermoplastic-starch-based polymer compounds and
methods for their preparation are known e.g. from DE-A-
43 17 696, WO 90/05161, DE-A-41 16 404, EP-A-0 542 155, DE-
A-42 37 535 and DE-A-195 13 235 and were also suggested in
PCT/EP 94/019456, DE-A-196 24 641, DE-A-195 13 237, DE-A-
195 15 013, CH 1996-1965/96 and DE-A-44 46 054.

As shown in Fig. 2, according to a further method the filter
tow or filter material for cigarettes and smoker articles
according to the present invention is prepared from a film
16 from a starch material, by curling the film 16, folding
it and, oriented in the longitudinal direction, preparing it
as a round filter rod, and providing it with an external
wrap consisting of paper and/or film material. The basic
materials to be used according to the present invention
correspond to the polymer materials described so far which
are mainly based on starch. A filter tow from a curled and
perforated film from cellulose acetate is disclosed in US-A-
5 396 909. According to the method schematically shown in
Fig. 2, a starch polymer granulate 2 (starch material
BIOPLAST® GF 102) is processed to a film 16 (BIOFLEX® BF
102) in an extruder arrangement 3 and a film blowing

arrangement 15 connected thereto. The £ilm 16 has the
following properties:



orga‘nization of the preparation of the filter towor filter material from
starch foamare shown in Tables | and Ia by neans of 4 exanples each. In
this connection, a mainly elastic and conpressible filter tow with an
open-pore foam structure leads to a satisfying nethod result (Exanples 1 to
3 and 5to 8). In the method accordi ngit®o Exanples 1 to 8 (Tables | and |a)
and Fig. 3 a double shaft extruder nodel Continua C 37 of the conpany
Werner & Pfleiderer is used for the extrusion of the starch foam materi al.

Sai d extritdercdresi st sdi ef pliatog whombosetbbe picd dfsﬂlm\a t Rokregpbndist to

gél/rlzggscgﬁtgL%aaﬁan@d;{ z;:t%];reé.1 (%té)%ene t$§d§9°a9 aﬁ‘ grrethetS% %‘%&?F der

ar r angenef®rhadiqdes lgt ureaterials and has the "ok Compost™®
certification. The thickness of the film is 15-40 um, the
density 1.2 g/cm®, the tensile strength in the longitudinal
direction 20 N/mm2, the tensile strength in the transverse
direction 15 N/mm? and the water vapour permeability
600 g/24 h/m:? (at 23°C and 85% relative atmospheric
moisture). A film having a "hard grip" and a film thickness
of 30 pm is cut in strips, stretched, curled in a curling
arrangement 17, folded, possibly perforated and finally
processed to single filter elements 1 in a configuration
apparatus 8. It is advantageous that the starch film 16 can
take up much more water than synthetic polymer films such as
polyethylene, polypropylene and cellulose acetate films.
Thus, the condensate absorption can be controlled and the

flexibility of the filter is increased. Filter tows or
filter materials according to the present invention can also
be prepared from biopolymer films, at least some of which
contain thermoplastic starches. In this connection it is
e.g. referred to DE-A-43 17 696, DE-A-42 28 01s,
WO 90/05161, DE-A-41 16 404, EP-A-0 542 155, DE-A-42 37 535,
PCT/EP 94/01946, DE-A-44 46 054, DE-A-195 13 235, as well as

to DE-A-195 13 237, DE-A-196 24 641, CH 1996-1965/96 and DE-
A-195 15 013.

Fig. 2a shows an enlarged cross-sectional view and Fig. 2b
an enlarged longitudinal wview of a filter element 1 from a
curled biopolymer £ilm 16.

Fig. 2c shows a longitudinal wview of a cigarette 10 with a
filter element 1 prepared according to the method shown in
Fig. 2. A portion containing tobacco 11 and a portion
containing the £filter element 1 of the cigarette 10 are
wrapped with cigarette paper 12. Moreover, the filter
element 1 is wrapped with a strengthening band 13 up to the
transition area to the portion containing tobacco 11.



_zonés, wherein the first four zones are kept at tenperatures between 25 and
140[ err] C. The tenperature zones 5 and 6 can have tenperatures between

140 and 165[err] C The preferred tenperature adjustnments can be
taken from Tables | and | a: ﬁ

Fig. 3 shows a method diagram for the preparation of a
filter tow or filter material according to the present
invention for the use as a cigarette filter and filter for

smoker articles from an extruded foam from renewable raw
materials such as starch. '

The preparation of starch foam by means of extrusion is
basically known from e.g. DE-A-32 06 751 and DE-A-43 17 697.
Since about 1930 the so-called boiling extrusion of starch
has been known. In said method the starch is gelatinized
under pressure and temperature preferably in a double shaft
extruder, destructurized and extruded as a foam strand. Said
technique is basically applied in the preparation of foamed
snack products. Extruded starch foams are also known as
packing chips. EP-A-0 447 792 discloses a method for the
preparation by extrusion of paper foam from paper fibers,

starch and completely saponified polyvinyl alcohol for the
use as an insulating material.

According to the invention (Fig. 3) starch foam 20 from a
basic mixture 21 of starch, preferably native potato starch,
and plasticizing and film forming additives is compressed in
an extrusion apparatus 3 by supplying thermal and mechanical
energy, optionally modified, plasticized and expanded by a -
temperature and pressure drop, prepared as a foamed round
profile having a diameter of 10 mm and rolled to a circle
having a diameter of 7.8 mm and processed in a formatting
process to filter rods having a length of 12.6 mm. The
specific gravity of the foam filter elements is 12 kg/m3.
Extremely advantageous is that the extruded starch foam 29
is basically open-pored so that the foamed filter material
from destructed starch having a crystalline content of less
than 5% is able to absorb the 1liquids and liquid harmful
particles such as condensate and tar products contained in
the tobacco smoke, wherein the starch foam itself does not
emit inhalable, wvolatile matters into the tobacco smoke.



[err]
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Fig. 3a shows an enlarged cross-sectional view and Fig. 3b

an enlarged longitudinal view of a filter element 1 from
starch foam 20. '

Fig. 3c shows a longitudinal view of a cigarette 10 with a
filter element 1 prepared according to the method shown in
Fig. 3. The portions containing the tobacco 11 and the
filter element 1 of the cigarette 10 are wrapped with
cigarette paper 12. Moreover, the filter element 1 is
wrapped with an outer, strengthening band 13 up to the
transition area to the portion containing tobacco 11.

In a single step method, as shown in Fig. 3, the starch foam
20 is prepared by extrusion with a double shaft extruder
Continua 37 and compressed in a compression step, wherein it
is processed in a calender apparatus 22 to an endless filter
7. The final shaping and separation to filter elements 1
takes place in a configuration apparatus 8. The method
conditions and recipes for the single step method-
organization of the preparation of the filter tow or filter
material from starch foam are shown in Tables I and Ia by
means of 4 examples each. In this connection, a mainly
elastic and compressible filter tow with an open-pore foam
structure leads to a satisfying method result (Examples 1 to
3 and 5 to 8). In the method according to Examples 1 to 8
(Tables I and Ia) and Fig. 3 a double shaft extruder model
Continua C 37 of the company Werner & Pfleiderer is used for
the extrusion of the starch foam material. Said extruder has
a die plate which can be provided with 1 to 4 die orifices
having a diameter of 1.5 to 4 mm each. External cooling-
heating devices control the temperature of the extruder
arrangement. The extruder arrangement has six temperature
zones, wherein the first four zones are kept at temperatures
between 25 and 140°C. The temperature zones 5 and 6 can have
temperatures between 140 and 165°C. The . preferred
temperature adjustments can be taken from Tables I and Ia:
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The speeds of the double

17
15

shaft extruder are preferably
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For the tests a speed of 350 rpmwas sel ected. An optinmum

the speed essentially determ nes the torque of the extruder
expansion of the starch foam 20 is achi eveéd at nmass tenperatures of the

arrangenent .

bet ween 200 and 300 rpm Together with the dosage anount of the basic
mat eri al ,
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between 1 and 3 dies. The arrangenent of the die orifices was tested from
the center of the die plate to a nediumdi aneter and to the greatest
dianeter. Fromthe tests of the single step nmethod one die having an

openi ng dianeter of 2.5 mm (Exanple 1) and one di e having an opening

di aneter of 4 nm (Exanples 2 to 4), whildh were placed centrally, were

t est ed. The basic materials for the preparation nethod of the filter tow
or filter material according to the present invention are: native potato
starch of Thehespeeganyofnsilend doublee Shafti oexblrodeng agentpreferably

(NaHCO erpled@Eh] 906! aHd "ddo 3f. CRUBOUALY  with the dosage amount of
the basic material, the speed essentially determines the
torque of the extruder arrangement. For the tests a speed of
350 rpm was selected. An optimum expansion of the starch
foam 20 is achieved at mass temperatures of the melt betiween
160 to 195°C. Said mass temperatures were realized during
the tests. In the extruder arrangement operating pressures
between 25 to 55 bars arise, wherein the best results are
achieved with high mass pressures. With respect to the die
configuration, variations of the diameter, the number of
dies and the arrangement of the die orifices in the die
plate were tested. The die orifices were tested with a
diameter of 1.5 to 3 mm, wherein the number of dies varied
between 1 and 3 dies. The arrangement of the die orifices
was tested from the center of the die plate to a medium
diameter and to the greatest diameter. From the teets of the
single step method one die having an opening diameter of 2.5
mm (Example 1) and one die having an opening diameter of 4

mm (Examples 2 to 4), which were placed centrally, were
tested.

The basic materials for the preparation method of the filter
tow or filter material according to the present invention
are: native potato starch of the company  Emsland, type
Superior blowing agent (NaHCO3-CaCO3 citric acid compound),
polyvinyl alcohol of the company Hoechst, type Mowiol 17-88
and flow auxiliary (tricalciumphosphate), as well as
possibly polyester amide (obtainable from the company Bayer
AG under the name VP BAK 1095) as known from EP-A-0 641 817
and polyester urethane (obtainable from the company Bayer AG

under the name Degranil DLN) as suggested in DE-A-
1%6 15 151.

A single-shaft volumetric dosing apparatus is used for
dosing the starch additive mixture (solid matter dosage),
wherein the dosage amounts directly depend on the operating



pol yvinyl al cohol of the conpany Hoechst, type Mow ol 17-88 and flow
auxiliary (trical ci unphosphate), as well as possibly polyester am de
(obt ai nabl e fromthe conpany Bayer AG under the nanme VP BAK 1095) as known
fromEP-A-0 641 817 and pol yester urethane (obtainable fromthe conpany
Bayer AG under the name Degranil DM as suggested in DE-A- 196 15
151. A single-shaft volunetric dosing apparatus is used for dosing the
starch additive m xture (solid matter dosage), wherein the dosage anounts

direct|ly pepemetemst b€ apher @xitifider arrangement. The apparatus uses a
hollow shaft and has an operative range of 1.5 kg/h to

35 kg/h. The preferred dosage amounts can be taken from Fig.
4,

A membrane dosing apparatus model Gamma/S of the company
ProMint is used for liquid dosage. In Examples 1 to 8 the
liquid dosage amount was varied from 0 to 5 liters/hour. In
Table I the dosed volumes of the liquid are indicated as the
stroke amount adjustment (in 0.1 ml/stroke) per stroke
frequency adjustment (in strokes per minute) of the dosage
pump. When the dosing apparatus is adjusted at 5:55, 0.5 ml
per stroke are added in 55 strokes per minute. This results
is_a dosage amount of 27.5 ml per minute.

The calender arrangement 22 consists of four milled pulleys
arranged in tandem. The diameter of the pulleys and the
groove depth/groove width were varied in the tests.
Furthermore, the application of tension springs with
different tension strengths were tested, which can create a
pressure acting against the pulleys of 5 to 100 N. The
preferred pressures of the calender arrangement can be taken
from Table I. The endless filter 7 from the starch foam 20

was thus decreased to varying sizes and then brought to a
standardized final diameter.

During a subsequent conditioning the starch foam 20 is
optionally adjusted to a particular residual water content.

A pelletizer with an incorporated draw-in roller is used as
the configuration arrangement 8. At a constant draw-in rate
the length of the filter elements 1 or the cigarette filter

can be adjusted by the adjustment of the cutter speed and
the number of cu:tters.

Based on the Examples carried out, the following findings
were made:



18 paraneters of the extruder arrangenent. The apparatus uses a hol |l ow
shaft and has an operative range of 1.5 kg/h to 35 kg/h. The preferred
dosage anounts can be taken from Fig.

19

When the screw speed of the extruder arrangement is
increased, the mass pressure and the melting temperature
increase and the expansion of the starch foam improves. At
the same time the dosage amount has to be increased in order
to maintain this effect. If a great amount of liquid is
added, the starch foam expands very much directly behind the
die and then collapses. Therefore, the dosage amount ratio
of the solid matters and the 1liquid must be exactly
adjusted. The adjustable operating parameters are limited by
the maximum torque of the extruder arrangement 3 so that the
transferred amount and the temperature control during the
processing of the basic materials in the extruder are in the
medium range. Depending on the adjusted operating parameters
of the extruder and dosage arrangements, before passing
through the calender arrangement 22 the endless filter 7
from starch foam 20 has a density between 6 kg/m® to 10
kg/m3. After compression in the calender arrangement 22, the
density of the endless filter 7 increases since the volume
is decreased at a constant mass. Said density increase
essentially depends on the diameter of the endless filter 7.
upstream of the calender arrangement 22, the number of
pulleys and the pressures.

In a two-step method, first the starch granulate is prepared
according to a known method (e.g. DE-A-43 17 696 or
WO 90/05161). Then the starch granulate is processed in a
further extrusion process in a single shaft extruder to a
starch foam strand and fabricated to a filter tow or filter
element 1 under conditions similar to those of the single
step process. A detailed description of this method is
therefore not necessary. Based on four examples each, Tables
ITI and IIa show method conditions and recipes for the
preparation of a thermoplastic starch polymer granulate
(first method step). .

Tables III and IIIa show the method conditions for the
preparation of filter tows or filter material from a
thermoplastic starch polymer granulate which is processed to
starch foam (second method step).
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A pelletizer wwth an incorporated

content.

wat er

resi dual
is used as the configuration arrangenent 8. At a constant

.Durfng a subsequent conditioning the starch foam 20 is optionally adjusted
to a particular

the followi ng findings were

ments 1 or the cigarette filter
cutter speed and the nunber of

¥

Based on the Exanples carried out,

can be adjusted by the adjustnent of th

cutters.

draw-in rate the length of the filter e
made:

drawin roller
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t he

IS increased,

When the screw speed of the extruder arrangenent

mass pressure and the nelting tenperature
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increase and the expansion of the starch foaminproves. At the sane tine

t he dosage anmpbunt has to be increased in order to naintain this effect. If
a great amount of liquid is added, the starch foam expands very much
directly behind the die and then coll ap . Therefore, the dosage anount
ratio of the solid matters and the |liquid nust be exactly adjusted. The
adj ust abl e operating paraneters are limted by the maxi numtorque of the

extruder arrangenent 3 sq that the trapsferred apo T and the tenperature
control during the proEESSiPR g)gr]ega@gcm@tvesg alig} i et he extruder are in
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'step process. A detailed description of this nethod is therefore not

necessary. Based on four exanples each, Tables Il and Ila show net hod
conditions and recipes for the preparation of a thernoplastic starch
pol ynmer granulate (first nethod step). Tables IIl and Illa show the nethod

conditions for the preparation of filteg tows or filter material froma

t hernopl astic starch pol yner granul ate which is processed to starch foam
(second net hod step).

Fig. 4 graphically shows results of biodegradation tests for
the filter material according to the present invention,
wherein line a) represents starch foam, line b) fibers and
films (starch material BIOFLEX® BF 102), line c¢) cellulose
powder and line d) cellulose-2,5-acetate. The essential
property of the filter material according to the present
invention is the rapid biodegradation. Said property was
tested (at the institute O0.W.S. in Gent, Belgium) with the
starch polymer material BIOFLEX® BF 102 according to the
following method: CEN Draft "Evaluation of the Ultimate
Aercbic Biodegradability and Disintegration of Packing
Materials under Controlled Composting Conditions - Method by
Analysis of Released Carbon Dioxide" according to modified
ASTM D 5338-92. Under the test conditions, 96.6% of the
starch material BIOFLEX® BF 102 of which the fibers and
films for the preparation of the filter tow or £filter
material according to the present invention consist, were
mineralized after 45 days. Only 79.6% of the reference
substance, pure cellulose powder (line c)) which is regarded
as completely biodegradable, degraded in the same time under
the same conditions. According to an opinion of the
institute 0.W.S., BIOFLEX® BF 102 can therefore be regarded
as completely biodegradable. Due to its porous surface and
polymer composition, the filter material from starch foam
(line d)) completely biodegrades more rapidly. The excellent -
biodegradability was determined by the CSB (chemical oxygen
requirement in mg/l) and the BSBz (biological oxygen
requirement in mg/l), wherein a CSB of 1050 mg/l and a BSBEg
of 700 mg/l were measured. The quotient from BSBg/CSB x 100
gives the very high biodegradability of 66%, wherein values
of more than 50% are ©regarded as a very good
biodegradability. After 10 days only, more than 90% of the
filter material from starch foam biodegraded under aerobic
composting conditions. All filter materials according to the
present invention correspond to the quality requirements of
the LAGA Information Sheet M 10: Quality criteria and
application recommendations for compost and DIN 54 900:
"Testing the compostibility of polymer materials" and the
"ok Compost" certification.



.20 [err]

R A O

. THIS SHEET HAS BEEN
Claims REPLACED

1. Biodegradable filter element (1) or filter tow for
tobacco smoke filter elements including a filter
material from renewable raw materials, characterized in
that the renewable raw material is a starch and/oxr a
starch-based polymer composition.

2. The filter element according to claim 1, characterized

in that the starch-based polymer composition is provided
as a fiber.

3. The filter 'element according to claim 1, characterized

in that the starch-based polymer composition is provided
as a film.

4. The filter element according to claim 1, characterized

in that the starch and/or the polymer composition is
provided as a foam.

5. The filter element according to any one of claims 1 to
4, characterized in that the filter material is

compressed to a strand transversely to its axis and
wrapped.

6. Method for preparing filter elements according to any
one of claims 1 to 5, characterized by the steps:

a) continuously supplying a dosed mixture of renewable
raw materials and/or a starch-based polymer
composition as well as further additives in an
extruder, _

b) heating and kneadlng the mixture under a def:.ned
temperature-pressure characteristic for the
development of a melt,

¢) extruding the melt through a die,

d) developing an extrudate with p‘orous configuration,

This Sheet Has Been Re ﬂ
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10.

11.

12.

13.

THIS SHEET HAS BEEN
REPLACED

e) compressing the extrudate and developing of an
endless round filter rod, and

f) wrapping the round filter rod and developing single
filter elements.

The method according to claim 6, characterized in that
steps c¢) and d) continuously follow each other.

The method according to claim 6, characterized in that
in a first method step comprising steps a) to c¢) a
thermoplastic starch polymer granulate is prepared which
is processed in a single-shaft extruder to 'fiiter

elements in a second method step according to steps a)
to f).

The method according to claim 6 or 8, characterized in
that the extruder used in method steps a) to c) is a
double shaft extruder Continua C37.

The method according to any one of claims 6 to 9,
characterized in that the renewable raw material is a

native or modified starch, preferably a native potato
starch.

The method according to any one of claims 6 to 10,
characterized in that the further additives are a
blowing agent, polyvinyl alcohol and a flow auxil'ia_ry.

The method according to any one of claims 6 to 10,
characterized in that the further additives are
polyester amide, polyester urethane, a flow auxiliary
and optionally a blowing agent. '

The method according to any one of claims 6 to 12,

characterized in that the extrudate is extruded as
filaments, a film or foam.

This Sheet Has Been Rep
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14. The method according to any one of claims 6 to 13,
characterized in that the dies have more than 1000 die
orifices for the extrusion of filaments, 1 to 2 die
orifices for the extrusion of films and 1 to 40 die
orifices for the extrusion of foam, respectively.

29 THIS SHEET HAS Beﬁ]

15. The method according. to any one of claims 6 to 14,
characterized in that the die for the extrusion of films
is a film die or a tubular die or double tubular die and
that a flat film or a blown film is formed.

16. The wmethod according to any one of claims 6 to 15,
characterized in that the extruder arrangements have a

plurality of temperature - 2zones, preferably six
temperature zones.

17. The method according to any one of claims 6 to 186,
characterized in that method step a) takes place in a
first and second temperature zone and method step b)
takes place in a third to sixth temperature zone.

18. The method according to any one of claims 6, 7 or 9 to

17, characterized in that the following temperature
profile is used:

Zone 1: - 25 - 45°C
Zone 2: 70 - 110°C
Zone 3: 110 - 160°C
Zone 4: 150 - 220°C
Zone 5: 180 - 220°C
Zone 6: 180 - 220°C

and the melt is extruded at 180 - 220°C as a foam.

19. The method according to <claim 8 or claim 8 in
combination with any one of claims 9 to 17,

characterized in that the following temperature profile
is used:

This Sheet Has Been
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Zone 1: 25 - 45°C
Zone 2: 60 - 100°C
Zone 3: ~ 90 - 120°C
Zone 4: 90 - 120°C
Zone §S: ' 90 - 120°C
Zone 6: 90 - 125°C

and the melt is extruded at 80 - 180°C as a granulate.

20. The method according to c¢laim 19, characterized in that
the following temperature profile is used:

Zone 1: 25 - 45°C
Zone 2: 60 - 120°C
Zone 3: 100 - 190°C
Zone 4: 140 - '190°C
Zone 5: 140 - 190°C
Zone 6: 140 - 200°C

and the melt is extruded at 150 - 200°C as a foam.

21. The method according to claim 6, characterized in that
the melt is plasticized before extrusion.

THIS SHEET HAS BEEN
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Abstract

Biodegradable Filter Material and Method for Preparing it

There is provided a biocdegradable filter tow or filter
material from renewable raw materials for the use as a
tobacco smoke filter element of cigarettes, cigars or pipes
as well as a method for preparing it, wherein fibers, films
or foams prepared in an extrusion method from biopolymers
based on thermoplastic starch or its polymer compositions

are processed to the filter tow or filter material according
to the present invention.

The advantages of this invention reside in the use of mainly
renewable raw materials, a fast and - complete
biodegradability of the natural biopolymer filter material,
a pollutant-reducing flavour-increasing filtering effect and
an economically favourable preparation method.
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26 Fig. 4 graphically shows results of biodegradation tests for the
filter material according to the present invention, wherein |line a)
represents starch foam line b) fibers and filns (starch materi al

Bl OFLEX[ err] BF 102), line c) cellul ose powder and |ine d)

cel lul ose-2,5-acetate. The essential property of the filter material
according to the present invention is tBé4rapid biodegradation. Said
property was tested (at the institute OWS. in Gent, Belgiun) with the
starch polymer material BIOFLEX[err] BF 102 according to the
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followng nmethod: CEN Draft "Evaluation of the Utinmte Aerobic
" Bi odegradability and Di sintegration of Packing Materials under Controlled
Conposting Conditions - Method by Anal ysis of Rel eased Carbon D oxi de"
according to nodified ASTM D 5338-92. Under the test conditions, 96.6% of
the starch material BIOFLEX[err] BF 102 of which the fibers and filns for
the preparation of the filter tow or f#Vt#er material according to the
present invention consist, were mneralized after 45 days. Only 79. 6% of
the reference substance, pure cellul ose powder (line c)) which is regarded
as conpletely biodegradabl e, degraded in the sane tine under the sane

conditions. According to an opinion of the institute OWS.,
Bl OFLEX[ err] BF 102 can therefore be regarded '
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gﬁsgpnggghggh bmp@qgﬁaQaQIe Due to its porous surface and pol yner
conposi tion, the filter material frpm stargh foan1§$)ne d) *“eonpl et-eTy”
I

bt odegr ades nore rapidly. The excellent blodegraddb ity was. deternlned by

oxygen requirenent in ng/l), wherein a CSB of 1050 ny/| and a BSB[err] “of
700 ng/l were neasured. The quotient from BSB5/ CSB x 100 gi ves the very

hi gh bi odegradability of 66% wherein values of nore t han 50% are
regarded as a very good bi odegradability. After 10 days only, nore
than 90% of the filter material from starch foam bi odegraded under aerobic
conposting conditions. Al filter materials according to the present

invention correspond to the quality_requirenents of
Verfahren zur Herstellung von bioclogisch abbaubarem

Filtermaterial

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von
biologisch abbaubarem Filtermaterial aus nachwachsenden Roh-
stoffen zur Verwendung als Tabakrauchfilterelement von Zi-
géfetten,.Zigarren oder Pfeifen.

Raucherartikel wie z.B. Zigaretten haben eine zylindrische
Form, in der das rauchbare Tabakmaterial in geschredderter
Form von einer Hille aus Papier umgeben ist. Uberwiegend be-
sitzen diese Zigaretten an einem Ende ein Filter, das mit
der Zigarette durch eine Banderole verbunden ist. Filterele-
mente und Zigarettenfilter sind in der Literatur umfangreich
als Filtertow beschrieben. Flir die Herstellung von Zigaret-
tenfilter wird Ublicherweise ein Fasermaterial aus den Werk-
stoffen Cellulose-2,5-acetat oder Polypropylen verwendet.
Bekannt ist ferner die Verwendung von Papier oder Watte. Ge-
méB bekannten Verfahren wird Celluoseacetatfasermaterial im
wesentlichen nach dem Disenspinnverfahren hergestellt. Aus
den Celluloseacetatfilamenten und/oder aus Celluloseacetat-
.spinnfasern, die gekriuselt bzw. stauchkammergekriauselt
sind, wérden die Filtertows zunichst als Filterstibe herge-
stellt, indem das gekrduselte Band gestreckt, im Volumen
vergrdfiert und in einer Formatiereinrichtung auf die ge-
winschte Dimension gebracht und mit Papier umwickelt wird.
- Die Cellulose-z,S-acetatrohstoffé werden tUblicherweise mit
Glycerinacetat als Weichmacher compoundiert, welches mnicht
unproblemantisch im Tabakrauch enthalten ist. Zur Definition
und Beschreibung eines Filtertows und Tabakrauchfilterele-
mentes wird auf die DE-A-41 09 603 und die DE-A-1 079 521
verwiesen. Verfahren zur Herstellung von Filtertows und Fil-

GEANDERTES BLATT
| IPEA/EP |



the LAGA Information Sheet M 10: Quality crlterla and application
recommendations for conpost and DIN 54 900: "Testing the conpostibility of
pbl yner materials" and the "ok Conpost” ceﬁtlflcatlon

die US-A-5 396 909 beschreibt ein Zigarettenfilter mit einem
Filtertow aus Celluloseacetat. Die' WO 93/07771 beschreibt

ein Verfahren zur Herstellung eines Zigarettenfilters aus

Cellulose-2,5-acetat, -fﬁr welches durch die Mitverwendung

von Starke die Abbaugeschwindigkeit beschleunigt werden

soll. Die EP-A-0 597 478 betrifft ein biologisch abbaubares

Celluloseacetat mit einem Substitutionsgrad von 1,0 bis 2,15

zur Verwendung als Rohstoff flir die Herstellung von u.a. 2Zi--
garettenfiltern. Die EP-A-0 539 191 zeigt ein leichtgewich-

tiges Zigarettenfilter, in dem das Filtermaterial teilweise

aus einem geschlossenporigen Schaum besteht. Dadurch wird

eine Gewichtsreduktion des Filters erreicht. Eine verbes-

serte biologische Abbaubarkeit offenbaren die DE-A-40 13 293
und die DE-A-40 13 304 durch Verwendung des Biopolymers Po>
lvhydroxybuttersiure und/oder des Copolymers Polyhydroxybut-

tersdure/Polyhydroxyvaleriansdure (PHB/PHV) als Faserroh-

stoff zur Herstellung eines Filtertows. |

EP-A-0 614 620 beschreibt ein biologisch abbaubares Filter-
element in Form eines Schaums oder einer Folie auf Basis von
Stérke. Das Filtermaterial wird durch Extrusion hergestellt.
Die Extruderanlage weist mehrere Temperaturzonen auf.

GB-A-2 205 102 beschreibt ein Verfahren zur Herstellung von
Zigarettenfiltern aus extrudiertem Polysaccharidmaterial wie
z.B. Stdrke, in Form von .Folie, Schaum oder Strang. Biolo-
gisch abbaubare Starkefasern und ihre Verwendung in Zigaret-
tenfiltern sind aus EP-A-0 541 050 bekannt. |

Wie diese Vielzahl von Ldsungsméglichkeiten zeigen, besteht
aufgrund des gestiegenen Umweltbewuftseins das Bedlrfnis
nach einem verbesserten Filtermaterial, z.B. flr Zigaretten-
filter, mit insbesondere guten biologischen Abbaueigenschaf-

ten.

GEANDERTZS BLATT
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é_l ai ms 1. Method for -preparing biodegradable filter elements (1)

or filter tows for tobacco snoke filter elenents including a filter
fraterial fromstarch and/or a starch- 3a based polynmer conposition
conprising the follow ng met hod st eps: a) continuously supplying a
dosed m xture of renewable . raw materials  and/or a starch-based

pol yrer Aufgaivpoderi Befanduwag it fas,t heeim aiditeneswilbzan ein Filter-
material aus nacliwachsenden Rohstoffen zur Herstellung von
Zigarettenfiltern bzw. Filtern fir Raucherwaren bereitzu-
stellen, das gute Filtereigenschaften aufweist, keine Beein-
flussung des Rauchgenusses bzw. Aromaverlust verursacht und
dessen biologische.Abbaubarkeit verbessert wird.

Diese Aufgabe wird mit den Merkmalen der Anspriliche geldst.

Bei der L&sung dieser Aufgabe geht die Erfindung von dem
Grundgedanken aus, ein Filtertow bzw. Filtermaterial aus Fa-
sern und Filamenten aus Biopolymeren auf Basis wvon thermo-
plastischer Stirke und deren Polymermischungen herzustellen.




éxtruder arrangement, wherein the further additives _are polyvinyl

al cohol , pol yester amde and/or -:..:¢ polyester urethane, a flow
auxiliary and optionally a bl owi ng agent, b) heating and kneadi ng
the m xture under a defined : terrpera{' re-pressure characteristic
“for t he devel opment of a nelt, c) extruding the nelt through a

die, d); e VRl NG e XJdalfoM d h R 0USCORRRIHA | QRufgeschiumte
conpressing the extrudate and devel opi ng of an endl ess round filter

rod, and Filgexpappraglt RUT o AREHIUREIT I ehd ST pMAE sPhyfR kri-

filter el @AM Binen Anteil von weniger als 5 % in der Lage ist, die im
. Tabakrauch enthaltesnen - Flussigkeiten und fldssigen Schad—
stoffe, wie Kondensat und Teerprodukte, 2zu adsorbieren, wo-
bei der Starkeschaumstoff selbst keine inhalierbaren, flﬁch-

tigen Produkte in den Tabakrauch emittiert.

' Die Figur 3a zeigt einen vergrdferten Querschnitt und die
Figur 3b einen vergréferten Lé&ngsschnitt eines Filterelemen-
tes 1 aus einem Starkeschaum 20.

Die Figur 3c zeigt einen Langsschnitt einer Zigarette 10 mit
einem Filterelement 1 wie es gemafs in Figur 3 dargestelltem
Verfahren hergestellt wird. Dem Tabak 11 und das Filterele-
ment 1 enthaltende Abschnitte der Zigarette 10 sind g:emein-
sam mit Zigarectenpapier 12 umwickelt. Ferner ist das Fil-
terelement 1 bis in den Ubergangsbereich zum den Tabak 11
enthaltenden Abschnitt mit einer &uReren, verstidrkenden Ban-
derole 13 umwickelt.

In einem einstufigen Verfahren, wie in Fig. 3 dargestellt,
wird der Starkeschaum 20 durch Extrusion mittels eines Zwei-
wellenextruders Continua 37® hergestellt und in einem Kom-
pressionsschritt verdichtet, wobei er in einer Kalanderan-
lage 22 zu einem Endlosfilter 7 verarbeitet wird. Die ab-
schliefRende Formgebung und Vereinzelung zu Filterelementen 1
erfolgt in einer Konfigurationsanlage 8. Die Verfahrensbe-
dingungen und Rezepturen zur einstufigen Verfahrensgestal-
tung der Herstellung des Filtertows bzw. Filtermaterials aus
Stirkeschaum sind in Tabelle I und IA anhand von je 4 Bei-
spielen gezeigt. Dabei stellt ein im wesentlichen elasti-
scher und komprimierbarer Filtertow mit einer offenporigen
Schaumstruktur ein befriedigendes Veffahrensergebni_s dar
(Beispiele 1 bis 3 und 5 bis 8). Bei den Verfahren gemaR®
Beispiel 1 bis 8 (Tabelle I und Ia) und Fig. 3 wird ein
Zweiwellenextruder vom Typ Continua C 37 der Firma Werner &

GEANDERTES BLATT
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to claim1, characterized in that steps c) and

2 T

continuously follow each other. . 3. The nethod accofding to claim1l,
char ﬁﬂmmﬂlimmlm inafirst method step conprising steps a) to c) a
t her Iyner granul ate is ﬁrepared whi ch is processed in
a single- shaf't Ext fuder to filter el ements in a second net hod step
according to steps a) topfd.t entanspriiche

1. Verfahren =zur Herstellung von biologisch abbaubarens
Filterelementen (1) bzw. Filtertows fUr Tabakrauchfil-
terelemente mit einem Filtermaterial aus einer Stéarke
und/oder einer Polymermischung auf Stirkebasis mit den
folgenden Verfahrensschritten:

a) kontinuierliches Zufiihren einer dosierten Mischung
aus nachwachsenden Rohstoffen und/oder einer Poly-
mermischung auf Stdrkebasis sowie weiteren Additiven
in eine Extruderanlage, wobei die weiteren Additive
Pdlyvinylalkohol, Polyesteramid und/oder Poly-
esterurethan, ein FlieBhilfsmittel sowie gegebeneﬁ-_
falls ein Treibmittel sind, )

b) Erhitzen und Kneten der Mischung unter einem defi-
nierten Temperatur-Druckregime zur Ausbilduné einer
Schmelze,

c) Extrudieren der Schmelze durch eine Dise,

d) Ausbilden eines Extrudates mit luftdurchléassiger
Konfiguration,

e) Komprimieren des Extrudates und Ausbilden eines end-
losen Rundfilterstabes und

f) Umhiillen des Rundfilterstabes und Ausbilden einzel-
ner Filterelemente.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daf
die Schritte ¢) und d) kontinuierlich aufeinanderfolgen.

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daf
in einer ersten Verfahrensstufe mit den Schritten a) bis
c) ein thermoplastisches Starke-Polymer-Granulat herge-
stellt wird, das in einer 2zweiten Verfahrensstufe in
einem Einwellenextruder nach den Schritten a) bis £f) zu
Filterelementen verarbeitet wird.

GEANDEF:TES BLATT



4. The nethod according to claim 1 or

3, characterized in t hat the

ext rude lll,“mllllnlwllrmlllsteps a) toc) is a doubl e shaft extruder.

10.

- 11.

31

Verfahren nach Ahspruch 1 oder 3, dadurch gekennzeich-
net, daR der in den Verfahrensschritten a) bis c) einge-

setzte Extruder ein Zweiwellenextruder ist.

Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 4, dadurch ge-
kennzeichnet, daR der nachwachsende Rohstoff eine native
oder modifizierte Stdrke, vorzugsweise eine native Kar-
toffelstarke ist.

Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 5, dadurch-ge—
kennzeichnet, daf das Extrudat als Spinnfaden, Folie
oder Schaum ausgetragen wird.

Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 6, dadurch ge=
kennzeichnet, da die Diisen mehr als 1000 Dusenoffnungen
fiir die Extrusion von Spinnfédden, 1 bis 2 Dusenoffnungen
fir die Extrusion von Folien bzw. 1 bis 40 Disendffnun-
gen fiir die Extrusion von Schaum aufweisen.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch ge-
kennzeichnet, daf® die Diise fir die Extrusion von Folien
eine Breitschlitzdlise oder eine Ringdise bzw. Doppel-
ringdiise ist und eine Flachfolie oder eine geblasene Fo-
lie geformt wird.

Verfahren nach- einem der Ansprliche 1 bis 8, dadurch ge-
kennze:.chnet daR die Extruderanlagen mehrere Tempera-
turzonen, vorzugsweise sechs Temperaturzonen aufweisen.

Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 9, dadurch ge-
kennzeichnet, daf der Verfahrensschritt a) in einer 1.
und 2. Temperaturzone und der Verfahrensschritt b) in
einer 3. bis 6. Temperaturzore ablauft.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1, 2 oder 4 bis 107,
dadurch gékennzeichnet, daRR das folgende Temperaturre-
gime gefahren wird:

- Ly
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(Z:ﬁaractSimlmmlmum mngr ?laggwtagl Zn?/a\cl)vnﬁa?];r'ic!aﬁl r: a1 to‘ngi ive or nodified

starch, preferably & native potato st ar ch. 6. The nethod according to
any one of clainms 1 to 5, characterized2in that the extrudate is
extruded as filaments, a filmor foam

Zone 1: 25 - 45°C

Zone 2: 70 - 110°C

Zone 3: 110 - 1é0°C

Zone 4: 150 - 220°C

Zone 5: 180 - 220°C

Zone 6: 180 - 220°C

und die Schmelze als Schaum bei 180 - 220°C extrudiert

wird.

12. Verfahren nach Anspruch 3 oder Anspruch 3 in Kombination
] mit einem der Anspriiche 4 bis 10, dadurch gekennzeich-
net, da das folgende Temperaturregime gefahren wird:

Zone 1: 25 - 45°C
Zone 2: 60 - 100°C )
Zone 3: 90 - 120°C
Zone 4: 90 - 120°C
Zone 5: 90 - 120°C
Zone 6: 90 - 125°C

und die Schmelze als Granulat bei 80 - 180°C extrudiert
wird.

13. Verfahren nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, daf.
das folgende Temperaturregime gefahren wird:

Zone 1: 25 - 45°C
Zone 2: 60 - 120°C
) Zone 3: 100 - 190°C
Zone 4: 140 - 190°C
Zone 5: 140 - 190°C
Zone 6: 140 - 200°C |
-und die Schmelze als Schaum bei 150 - 200°C extrudiert

wird.

14. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 13, dadurch ge-
kennzeichnet, dafs die Schmelze vor dem Extrudieren
plastifiziert wird.



L7. The nmethod according to any one of claims .1 to 6, . characterized

e nore than 1000 die orifices for the extrusion of

fl I llul"mm“mmmarm orifices for thgextrusion of film and 1 to 40
* cortfictess for the extrusion of foam respectively. 8. The nethod
accordlngto any one of clains, 1 to 7, - characterized in that the die

for the extgusiefaiirénl nach einema Jeir Ardiperiarhen 1 ubid a4 di dadurdbulyes-
tubular die and . e {0fhe8, "hdk Wddm1 Rl {41 %ﬁaﬁgfmlg, quer-

axial verdichtet und umh{illt ist.



.9. The method .according to any one of clains 1 to 8§, charactg{lq din

.that the extruder arrangenments have a plL.urality of tenperature
zones, preferably six t enper at ure zohes. 10. The met hod accordi ng
to any one of clains 1 to 9, characterized in that nmethod step a)
takes place in a first and second tenperature zone and nethod step b)

takes place in a third to sixth tenperature zone.

ANNEX TO THE INTERNATIONAL
PRELIMINARY EXAMINATION REPORT

Method for Preparing a Biodegradable Filter Material
The invention relates to a method for prepariné' a
biodegradable filter material from renewable raw materials
for the use as tobacco smoke filter elements of cigarettes,
cigars or pipes. '

Smoker articles such as for example cigarettes have a
cylindrical shape in which the shredded smokable tobacco
material is surrounded by a paper wrap. The majority of said
cigarettes have at the one end a filter which is connected
to the cigarette by means of a band. Filter elements and
cigarette filters are extensively <described in the
literature as filter tows. For the preparation of cigarette
filters wusually a fiber material made of the materials
cellulose-2,5-acetate or polypropylene is used. The use of
paper or cotton wool is known either. According to a known
method a cellulose acetate fiber material 1is prepared in
most cases by the nozzle (spinneret) spinning process. From
the cellulose acetate filaments and/or cellulose acetate
spun fibers which are curled or crushed in a compression
chamber, the filter tows are at first prepared as filter
rods by stretching the curled ribbon, increasing it in
volume and brirging it in the desired dimension in a
formatting device ahd'w;apping it with paper. The cellulose-
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41. The method according to any one of clains 1 IEFIIAQEMBNT h

characterized in that the following: teéiper atur profile i's
Zone 1 25 - 45[err]C " Zone| 2 A MAR 1998 -
110[err]C Zone 3: 1%0 - 160fe r]l: M ne

150 - 220[err]C

preparation on the basis of cellulose ester monofilaments by
the use of up to 30% water-soluble polymers, e.g. starches,
in order to improve the degradability of the filter tow. In
order to improve the degradability of cigarette filters on
the basis of cellulose acetate (fibers), EP-A-0 641 525
suggests the co-application of wood pulp. Also TUS-A-
5 396 909 describes a cigarette filter with a filter tow
from cellulose acetate. WO 93/07771 describes a method for
the preparation of a cigarette filter from cellulose-2,5-
acetate, the degradation rate of which should be accelerated
by the co-application of starch. EP-A-0 597 478 relates to a
biodegradable cellulose acetate with a substitution
coefficient of 1.0 to 2.15 for the use as a raw material for
the pfeparation of i.a. cigarette filters. EP-A-0 539 191
shows a low-weight cigarette filter in which the filter
material partly consists of a closed-pore foam. Thus, a
reduction of the filter weight is achieved. An improved
biodegradability is disclosed in DE-A-40 13 293 and DE-A-
40 13 304 which 1is achieved by wusing the biopolymer
polyhydroxy butyric acid and/or the copolymer polyhydroxy
butyric acid/polyhydroxy valeric acid (PHB/PHV) as the fiber
raw material for the preparation of a filter tow.

EP-A-0 614 620 describes a biodegradable filter element in
the form of a foam or a film on the basis of starch. The
filter material is prepared by extrusion. The extruder
arrangement comprises a plurality of temperature zones.

GB-A-2 205 102 describes a method for preparing cigarette
filters from an extruded polysaccharide material such as,
e.g., starch, in the form of a film, foam or strand.
Biodegradable starch fibers and their use in cigarette
filters are also known from EP-A-0 541 050.

As can be seen by this variety of solutions, based on the
increased environmental consciousness there is the need for
an improved filter material, e.g. for cigarette filters,
having good biodegradability properties.



:Zone 5: : 180 - 220[err]C EA@EMENT SHE%T 180 -
a4 04

.220[err]C and the nelt is extruded at 180 - {246rettie=es
12. The nethod according to claim 3 or clgih 3 .in
' 1 1 MAR 1998

3a

It is the object of this invention to provide a filter tow
or filter material from renewable raw materials for the
preparation of cigarette filters or filters for smoker
articles which has good filtering properties, does not
influence the taste of the smoke or does not lead to a
flavour loss and the biodegradability of which is improved.

This object is achieved with the features of the claims.

In achieving this object, the invention is based on the
concept to provide a filter tow or filter material from



s S e =0

-Conbl nation wth any one of - C| a| TTB 4 i %J?LACi@H ':{ ¥

.characterized in that the f0||0mﬁn? tenperature pr of T é s Usdd:

Zone 1: 25 - 45[err]C n 60 -
100[err]C Zone 3: 90 - 1R0fe 18AR1998 Zone
4: 90 - 120[err]C 12 Zzone 5} | '9Q -
120[err]C Zone 6: 90 - 1p5[err]C and it he nelt
S extruded at 80 --180[err]C as a granul ate. . ¥37The met hod accor di ng
to claim3Fe8- CP%IﬁQPW% WnBAtACESA cross-sectional view and Fig. 3b

an enlarged longitudinal view of a filter element 1 from -
starch foam 20.

Fig. 3c shows a longitudinal view of a cigarette 10 with a

- filter element 1 prepared according to the method shown in
Fig. 3. The portions containing the tobacco 11 and the
filter element 1 of the cigarette 10 are wrapped with
cigarette paper 12. Moreover, the filter element 1 is
wrapped with an outer, strengthening band 13 up to the
transition area to the portion containing tobacco 11.

In a single step method, as shown in Fig. 3, the starch foam
20 is prepared by extrusion with a double shaft extruder
Continua 37® and compressed in a compression step, wherein
it is processed in a calender apparatus 22 to an endless
filter 7. The final shaping and separation to filter
elements 1 takes place in a configuration apparatus 8. The
method conditions and recipes for the single step method
organization of the preparation of the filter tow or filter
material from starch foam are shown in Tables I and Ia by
means of 4 examples each. In this connection, a mainly
elastic and compressibie filter tow with an open-pore foam
structure leads to a satisfying method result (Examples 1 to
3 and 5 to 8). In the method according to Examples 1 to 8
(Tables I and Ia) and Fig. 3 a double shaft extruder model
Continua C 37 of the company Werner & Pfleiderer is used for
the extrusion of the starch foam material. Said extruder has
a die plate which can be provided with 1 to 4 die orifices
having a diameter of 1.5 to 4 mm each. External cooling-
heating devices control the temperature of the extruder
arrangement. The extruder arrangement has six temperature
zones, wherein the first four zones are kept at temperatures
between 25 and 140°C. The temperature zones 5 and 6 can have
temperatures between 140 and 165°C. The preferred
temperature adjustments can be taken from Tables I and Ia:



fmﬁtﬁ any one of clains 4 to 10 characterlzed I n that UL
«tenperature profile 1s used. B Zdne 1 REPLACEN&Q&O {Eﬂq

ig%err]_wco||||||||ml“l“mmmz(me % 0 1i%efr]:9¢[em]mw199§0n

200[err]C
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540+ 190[ e 27 Zone 6: 140
and the nelt is extruded at 150 - 200[efr]C as a toam
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Claims

Method for preparing biodegradable filter elements .(1)
or filter tows for tobacco smoke filter elements
including a filter material from starch and/or a starch-
based polymer composition, comprising the following
method steps: '

a) continuously supplying a dosed mixture of renewable

raw materials and/or a starch-based polymer

composition as well as further additives in an
extruder arrangement, wherein the further additives
are polyvinyl alcohol, polyester amide and/or
polyester urethane, a flow auxiliary and optionally a
blowing agent, .

b) heating and kneading the mixture under a defined
temperature-pressure characteristic for ‘the
development of a melt,

¢) extruding the melt through a die,

d) developing an extrudate with porous configuration,

e) compressing the extrudate and developing of an
endless round filter rod, and

f) wrapping the round filter rod and developing single
filter elements.

The method according to claim 1, characterized in that
steps ¢) and d) continuously follow each other.

The method according to claim 1, characterized in that
in a first method step comprising steps a) to c¢) a
thermoplastic starch polymer granulate is prepared which
is processed in a single-shaft extruder to filter
elements in a second method step according to steps a)
to £f).

The method according to claim 1 or 3, characterized in
that the extruder used in method steps a) to c¢) is a
double shaft extruder.
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The method according to any one of claims 1 to 4,
characterized in that the renewable raw material is a
native or modified starch, preferably a native potato
starch. '

The method according to any one of claims 1 to 5,
characterized in that the extrudate 1is extruded as
filaments, a f£ilm or foam.

The method according to any one of claims 1 to &,
characterized in that the dies have more than 1000 die
orifices for the extrusion of filaments, 1 to 2 die
orifices for the extrusion. of films and 1 to 40 die
orifices for the extrusion of foam, respectively.

The wmethod according to any one of claims 1 to 7,
characterized in that the die for the extrusion of f£ilms
is a film die or a tubular die or double tubular die and
that a flat film or a blown film is formed.

The method according to any one of claims 1 to 8,
characterized in that the extruder arrangements have a
plurality of temperature zones, preferably  six
temperature zones.

The wmethod according to any one of claims 1 to 9,
characterized in that method step a) takes place in a
first and second temperature zone and method step b)
takes place in a third to sixth temperature zone.

The method according to any one of claims 1, 2 or 4 to
107, characterized in that the following temperature
profile is used: '

Zone 1: 25 - 45°C )
Zone 2: 70 - 110°C _ DR
Zone 3: 110 -

Zone 4: 150

160°C This Sheet Has Been R m

=
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Zone 5: 180 - 22008

Zone 6: 180 - 220°C

and the melt is extruded at 180 - 220°C as a foam.

The method according to claim 3 or c¢laim 3 in
combination with any one of claims 4 to - 10,
characterized in that the following temperature profile
is used:

Zone 1: 25 - 45°C
Zone 2: 60 - 100°C
Zone 3: 90 - 120°C
Zone 4: 90 - 120°C
Zone '5: 90 - 120°C
Zone 6: 90 - 125°C

and the melt is extruded at 80 - 180°C as a granulate.

The method according to claim 12, characterized in that
the following temperature profile is used:

Zone 1: 25 - 45°C
Zone 2: 60 - 120°C
Zone 3: 100 - 190°C
Zone 4: 140 - 190°C
Zone 5: 140 - 190°C

Zone 6: 140 - 200°C
and the melt is extruded at 150 - 200°C as a foam.

The wmethod according to any one of claims 1 to 13,
characterized in that the melt is plasticized before
extrusion. '

The method according to any one of claims 1 to 14,
characterized in that the filter material is compressed

to a strand transversely to its axis and wrapped.

is Sheet Has Been Replaced




REPLACEMENT SHEET

28

11MAR 998 | N 0 O LA

10.

11.

The method according to any one of claims 1 to 4,
characterized in that the renewable raw material is a

native or modified starch, preferably a native potato
starch.

The method according to any one of claims 1 to 5,
characterized in that the extrudate is extruded as
filaments, a film or foam.

The method according to any one of claims 1 to 6,
characterized in that the dies have more than 1000 die
orifices for the extrusion of filaments, 1 to 2 die
orifices for the extrusion . of films and 1 to 40 die
orifices for the extrusion of foam, respectively.

The method according to any one of claims 1 to 7,
characterized in that the die for the extrusion of films
is a film die or a tubular die or double tubular die and
that a flat film or a blown film is formed.

The method according to any one of c¢laims 1 to 8,
characterized in that the extruder arrangements have a

plurality of temperature zones, preferably six
temperature zones.

The method according to any one of claims 1 to 9,
characterized in that method step a) takes place in a
first and second temperature zone and method step b)
takes place in a third to sixth temperature zone.

The method according to any one of claims 1, 2 or 4 to

10, characterized in that the following temperature
profile is used:

Zone 1: ' 25 - 45°C
Zone 2: 70 - 110°C .
Zone 3: 110 - 160°C
Zone 4: 150 - 220°C
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13.

14.

15.
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3
Zone 5: 180 - 220°C
- Zone 6: 180 - 220°C

and the melt is extruded at 180 - 220°C as a foam.

The method according to «claim 3 or claim 3 in
combination with any one of claims 4 to 10,

characterized in that the following temperature profile

is used:
Zone 1: 25 - 45°C
Zone 2: 60 - 100°C
Zone 3: 90 - 120°C
Zone 4: 90 - 120°C
Zone S: 90 - 120°C
Zone 6: 90 - 125°C

and the melt is extruded at 80 --180°C as a granulate.

The method according to claim 3 or claim 3 in combination
with any one of claims 4 to 10, characterized in that the

following temperature profile is used :

Zone 1: 25 - 45°C
Zone 2: 60 - 120°C 3
Zone 3: 100 - 190°C
zZone 4: 140 - 19%0°C
Zone S: 140 - 180°C

Zone 6: 140 - 200°C
and the melt is extruded at 150 - 200°C as a foam.

The method according to any one of claims 1 to 13,
characterized in that the melt is plasticized before

extrusion.

The method according to any one of claims 1 to 14,
characterized in that the filter material is compressed

to a strand transversely to its axis and wrapped.
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(57) Abstract

The invention concerns a biodegradable filter tow or filter material (1) of renewable raw materials for use as tobacco filter elements
for cigarettes, cigars or pipes, as well as a process for its manufacture. Fibres, foils or foams produced in an extrusion process and
consisting of biopolymers based on thermoplastic starch and their polymer mixture are processed to form the filter tow or filter material
according to the invention. The advantages of the invention reside in the use of biodegradability of the natural biopolymer filter material,
a polhutant-reducing aroma-enhancing filter effect and an economical manufacturing method.




(57) Zusammenfassung

Es wird ein biologisch abbaubares Filtertow bzw. Filtermaterial (1) aus nachwachsenden Rohstoffen zur Verwendung als
Tabakrauchfilterelement von Zigaretten, Zigarren oder Pfeifen sowic ein Verfahren zu seiner Herstellung bereitgestellt, wobei in
einem Extrusionsverfahren hergestellte Fasem, Folien oder Schiiume aus Biopolymeren auf Basis von thermoplastischer Stirke und
deren Polymermischungen zum erfindungsgemiiBen Filtertow bzw. Filtermaterial verarbeitet werden. Die Vorteile der Erfindung
liegen in der Verwendung Uberwiegend nachwachsender Rohstoffe, einer schnellen und vollstindigen. biologischen Abbaubarkeit des
natiirlichen Biopolymer-Filtermateriales, einem schadstoffreduzierenden aromafdrdernden Filtereffekt und in e¢inem Skonomisch glnstigen
Hersteliungsverfahren.
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