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@ Aufzeichnungsmaterial fiir das ink jet— Verfahren.

@ Beschrieben wird ein Aufzeichnungsmaterial flir das ink jet — Verfahren mit einer Tintenaufnahmeschicht, die
ein hydrophiles Bindemittel und ein oxydiertes Polyethylen enthilt, wobei das oxydierte Polyethylen in der fiir
die Tintenaufnahmeschicht verwendeten wiBrigen Beschichtungsmasse als ein kationaktiv emulgiertes oxydier —
tes Polyethylen vorliegt.
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Die Erfindung betrifft ein Aufzeichnungsmaterial flr das ink jet — Verfahren sowie eine Beschichtungs —
masse zur Herstellung einer Tintenaufnahmeschicht flir das ink jet — Verfahren.

Bei ink jet—Verfahren werden Trdpfchen einer Aufzeichnungsflissigkeit (Tinte) nach verschiedenen
Techniken auf das Aufzeichnungsmaterial aufgebracht.

Es gibt z.B. ein Verfahren (Hertz—Verfahren), welches durch eine digitale elektronische Steuerung
feiner Tintentr&pfchen, die aus speziellen Disen ausgepreBt werden, das Drucken von Bildern mit sehr
hoher Aufldsung direkt aus elektronischen Daten erlaubt.

Mit zunehmender Verbesserung der Funktionsweise von ink jetDruckern werden an die Aufzeich-—
nungsmaterialien immer h&here Anforderungen gestellt. Das mittels ink jet — Verfahren hergestellte Bild soll
verfiigen Uber

— hohe Aufldsung,

— hohe Farbdichte,

— genlgend Farbabstufungen,

— gute Wischfestigkeit.

Um dies zu erreichen, missen folgende Grundbedingungen erflllt werden:

— das Aufzeichnungsmaterial muB die Tinte m&glichst schnell absorbieren,

— die aufgespritzten TintentrOpfchen missen in mdglichst exakter Weise (kreisférmig) und genau

begrenzt auseinanderlaufen,

— die Tintendiffusion in dem Aufzeichnungsmaterial darf nicht zu hoch sein, damit der Durchmesser der

Tintenpunkte nicht mehr als unbedingt erforderlich vergréBert wird,

— das Aufzeichnungsmaterial muB eine glanzende Oberfldche aufweisen, um eine hohe visuelle Refle -

xionsdichte und eine groBe Brillianz der Farben zu erzielen.

Hierbei handelt es sich zum Teil um sich widersprechende Forderungen, z.B. bedeutet die zu schnelle
Einstellung der Wischfestigkeit, daB ein Tintentropfen nicht oder nur wenig auseinanderlauft und dadurch
die Klarheit des entstandenen Bildes benachteiligt wird.

Ausgehend von den an das Aufzeichnungsmaterial gestellien Forderungen werden trotzdem Wege
gesucht, die zu einem Bild mit m&glichst hoher Farbdichte bei m&glichst hoher Wischfestigkeit flihren.

Ein Aufzeichnungsmaterial flir den mehrfarbigen ink jet — Druck besteht in der Regel aus einem Triger
und einer darauf angeordneten Tintenaufnahmeschicht.

Als Trager kann eine Kunststoffolie (Polyesterharz, Diacetatharz) oder Papier u.4. verwendet werden.

Die Tintenaufnahmeschichten bestehen grundsitzlich aus einer Pigment/Bindemittel — Mischung. Die
Pigmente dienen, neben der Erhhung des WeiBgrades des Materials, zur Retention der Farbstoffe aus der
Aufzeichnungsfllssigkeit an der Oberfliche des Blattes. Eine hohe Pigmentkonzentration fiihrt zu groBer
Porositdt der Schicht (DE —PS 30 24 205). Dadurch wird zwar eine gute Wischfestigkeit erreicht, gleichzeitig
aber werden auch Pigmente aus der Tinte in das Innere des Aufzeichnungsmaterials hereingezogen, was
die Farbdichte des Bildes verschlechtert.

Es ist bekannt, fir ein ink jet— Aufzeichnungsmaterial ein mit Gelatineliberzug versehenes Papier zu
verwenden (DE—-PS 22 34 823). Durch diese Beschichtung soll die Wischfestigkeit verbessert und das
Auflosungsvermdgen erhdht werden. Nachteilig an diesem Aufzeichnungsmaterial ist vor allem, daB die
aufgespritzten Bildzeichen nicht in der gewlinschten kurzen Zeit, sondern erst nach mehr als 10 sek.
ausreichend wischfest sind. Nachteilig ist ferner, daB die Tintentr&pfchen nicht ausreichend und schnell
genug auseinanderlaufen.

In der DE - OS 30 167 66 wird ein Aufzeichnungsmaterial beansprucht, welches durch Aufbringen eines
Uberzuges aus einem wasserl&slichen Polymer auf einen Papiertréiger, der durch eine Innenleimung eine
definierte Wasserabsorptionsfihigkeit aufweist, eine hohe Dichte und Auflésung des gedruckten Bildes
gewihrleisten soll.

Nachteilig an diesem Aufzeichnungsmaterial ist der Umstand, daB das Material zur Erzielung der
angestrebten Farbdichte nach Aufbringen der Tintenaufnahmeschicht zusitzlich in einem gesonderten
Arbeitsgang gegldttet werden muB, z. B. durch Anwendung eines Glanz — oder Superkalanders.

In der japanischen Schrift JP 58 —~193 185 werden auf einen Triger zwei Schichten aufgetragen. Die
obere aus Polyvinylalkohol bestehende Schicht soll flir eine schnelle Tintenabsorption sorgen. Die untere
eine synthetische Kieselsdure enthaltende Schicht soll eine hohe Farbdichte gewahrleisten. Nachteilig ist
daran, daB8 zur Herstellung dieses Aufzeichnungsmaterials mehrere Arbeitsgdnge erforderlich sind, namlich
das gesonderte Auftragen zweier Schichten und das Glatten mit Hilfe eines Kalanders.

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein Aufzeichnungsmaterial fir das ink jet— Verfahren
vorzuschlagen, welches die oben erwdhnten Nachteile nicht aufweist und sich insbesondere durch eine
hohe Farbdichte und ein hohes Aufléseverm&gen bei gleichzeitig schnell erreichbarer Wischfestigkeit der
Tintentropfchen auszeichnet.
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Aufgabe der Erfindung ist es ebenfalls, eine Beschichtungsmasse zur Herstellung einer Tintenaufnah —
meschicht flr ein ink jet — Aufzeichnungsmaterial bereitzustellen, die die Herstellung eines Aufzeichnungs —
materials ohne die oben erwdhnten Nachteile ermdglicht.

Diese Aufgabe wird dadurch gelost, daB auf ein polyolefinbeschichtetes Basispapier eine Tintenauf -
nahmeschicht aufgetragen wird, die ein hydrophiles Bindemittel und ein oxydiertes Polyethylen enthilt,
wobei das oxydierte Polyethylen in der flir die Tintenaufnahmeschicht verwendeten wafrigen Beschich —
fungsmasse als ein kationaktiv emulgiertes oxydiertes Polyethylen vorliegt.

Bei dem hydrophilen Bindemittel handelt es sich in einer bevorzugten Form der Erfindung um ein
proteinhaltiges Bindemittel, insbesondere Gelatine.

Das in der Tintenaufnahmeschicht enthaltene oxydierte Polyethylen liegt in der hierfiir verwendeten
Beschichtungsmasse in einer kationaktiv emulgierten Form vor. Vorzugsweise ist das oxydierte Polyethylen
mit Verbindungen aus der Gruppe der Fettamine, Fettaminacetate, der quartdren Ammoniumverbindungen
u.4. kationaktiv emulgiert. Insbesondere ist das oxydierte Polyethylen ein mit Stearylfettaminacetat kation —
aktiv emulgiertes oxydiertes Polyethylen.

Die Menge des kationaktiv emulgierten oxydierten Polyethylens in der wéBrigen Beschichtungsmasse
betrdgt zwischen 0,1 und 5 Gew. — %, insbesondere zwischen 1 und 4 Gew. — %.

Die Menge des Bindemittels in der Tintenaufnahmeschicht betrdgt wenigstens 50 Gew. — %, vorzugs —
weise 70 bis 99 Gew. — %, bezogen auf die trockene Schicht.

Die Tintenaufnahmeschicht kann zusitzlich WeiBpigmente, Farbstoffe, Hartungsmittel, Dispergierhilfs —
mittel, Netzmittel u.4. Hilfsstoffe enthalten.

Die Auftragsmenge der Tintenaufnahmeschicht betrdgt 0,5 bis 10 g/m?, vorzugsweise 2 bis 7 g/m?. Die
Beschichtungsmasse fiir die Tintenaufnahmeschicht kann mit allen gebrduchlichen Auftrags — und Dosier —
verfahren auf den Triger aufgetragen werden, wie z.B. Walzenauftrag —, Gravur— oder Nipp — Verfahren
sowie Luftblrsten — oder Rollrakeldosierung.

Die Beschichtungsmasse wurde folgendermaBen hergestellt (Mengen wie in Beispiel 1 und 2):

Eine wiBrige Gelatineldsung mit einem Gelatinegehalt von 20 Gew.— % wurde unter Riihren in auf 45° C
erwdmtes Wasser zugegeben. Danach wurde unter Rilhren eine kationaktiv stabilisierte 32 %ige wiaBrige
Emulsion eines oxydierten Polyethylens zugegeben. Die Mischung wurde mittels Natron — Lauge auf einen
pH—-Wert = 8,5 eingestellt.

Die Zugabe weiterer Komponenten erfolgte in der in Beispiel 1 und 2 angegebenen Reihenfolge, wobei
zwischen den einzelnen Zugaben eine Rihrzeit von ca. 3 bis 5 Minuten eingehalten werden soll. Nach
Zugabe der letzten Komponente wurde die Mischung noch 30 Minuten bei 45° C weitergerlhrt und
anschlieBend verarbeitet.

Das zur Beschichtung des Basispapiers verwendete Polyolefin ist vorzugsweise Polyethylen niedriger
Dichte (LDPE) und/oder Polyethylen hoher Dichte (HDPE). Aber auch andere Polyolefine, wie z. B. LLDPE
oder Polypropylen k&nnen verwendet werden. Die Auftragsmenge der Polyolefinbeschichtung, die zusitz -
lich Pigmente und andere Zuséize enthalten kann, betrdgt wenigstens 5 g/m?.

Es war Uberraschend, daB eine Kombination des hydrophilen Bindemittels mit einem oxydierten
Polyethylen, welches in der wiBrigen Beschichtungsmasse in Form einer kationaktiv eingestellten Emulsion
vorlag, eine so ausgezeichnete Druckbildqualitit lieferte. Es war Uberraschend, weil das hydrophile
Bindemittel allein oder in Kombination mit einem oxydierten Polyethylen, dessen Emulsion nicht kationaktiv
stabilisiert war, keine entsprechend guten Ergebnisse lieferte.

Der Glanz des erfindungsgeméBen Aufzeichnungsmaterials erfordert keine zusitzlichen Nachbehand —
lungen, z.B. mittels eines Glanzkalanders.

Uberraschenderweise wird die sehr gute Farbdichte auch ohne Pigmentierung der Tintenaufnahme -
schicht erreicht.

Darliber hinaus ist auch eine gute Wasserfestigkeit und Abriebfestigkeit der Druckbilder gegeben.

Die folgenden Beispiele sollen die Erfindung n3her erlautern.
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Beispiel 1

Die Vorderseite eines nachfolgend beschriebenen
polyethylenbeschichteten Basispapiers*! wurde mit den
folgenden Beschichtungsmassen beschichtet (Tab.1)
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Zusammensetzung, Gew.-%
Bestandteile
la 1b lc

Gelatine (220 Bloom)
20%1g in Wasser 61,0 61,0 56,4
oxydiertes Polyethylen
32 %1g in Wasser
mit Stearylfettaminacetat 0,4 1,0 5,0

stabilisiert
(Sudranol 270, Siddeutsche
Emulsions-Chemie GmbH)
Netzmittel (Triton Xloo)
10%1ig in Wasser 0,5 0,5 0,5
Alkohol-Mischung IPA/BU/H,0
25 : 25 : 50 10,0 10,0 10,0
Zitronensaure
10%ig in Wasser 0,3 0,3 0,3
Chromalaun
10%ig in Wasser 1,5 1,5 1,4
TAF*/Formaldehyd (1:0,05)
2%ig in IPA/BU/H,0 1,5 1,5 1,4
Wasser, entmineralisiert 24,8 24,2 25,0

Auftragsmenge, g/m? 0,5 5,5 7

*TAF - 1,3,5 - Triacryloyl-Hexahydro-S-Triazin
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Sonstige Versuchsbedingungen:

- Maschinengeschwindigkeit : 100 m/min
~ Trocknungstemperatur : 100° C
~ Trocknungszeit : 1 - 2 Minuten

X)

Die Ruckseite des Basispapiers mit einem Flachengewicht von
175 g/m?* wurde mit klarem Polyethylen in einer Auftragsmenge

von 15 g/m? beschickt.

Die Vorderseite wurde mit pigmentiertem Polyethylengemisch

(37 % LDPE mitd = 0,934 g/cm?, MFI = 3,0; 43 % HDPE mit d = 0,959 g/cm?, MFI = 8,0; 20 % TiO, —
Masterbatch mit 50 Gew.— % TiO», MFI 15)

in einer Auftragsmenge von 12 g/m? beschichtet.

Die Vorderseite wies folgende colorimetrische Werte auf:
L=980,a= -02,b= +186.

Das erhaltene Aufzeichnungsmaterial wurde in einem "continuous ink jet printing" — Verfahren bedruckt
und anschlieBend analysiert. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 zusammengestellt.

Beispiel 2

Die Vorderseite eines polyethylenbeschichteten Basispapiers gem&B Beispiel 1 wurde mit den folgenden
Beschichtungsmassen beschichtet:

Bestandteile Zusammensetzung, Gew. — %
2a 2b
Gelatine (220 Bloom) 20 — %ig in Wasser 51,0 46,0
oxydiertes Polyethylen 32 — %ig in Wasser mit Stearylfettaminacetat 0.4 5,0
stabilisiert (Stidranol 270, Siiddeutsche Emulsions — Chemie GmbH)
amphotere Kieselsdure 10,0 10,0
Netzmittel (Triton X100) 10%ig in Wasser 05 0,5
Alkohol - Mischung IPA/BU/H20 25 : 25 : 50 10,0 10,0
Zitronens&ure 10%ig in Wasser 0,3 03
Chromalaun 10%ig in Wasser 1,2 1,1
TAF/Formaldehyd (1 : 0,05) 2%ig in IPA/BU/H20 1,2 1,1
Wasser, entmineralisiert 254 26,0
Auftragsmenge, g/m? 7 7

Die sonstigen Versuchsbedingungen waren wie im Beispiel 1.
Die Prifergebnisse sind in Tabelle 1 zusammengestellt.
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Vergleichsbeispiele

V1. Fir die Beschichtungsmasse wurde als Bindemittel Gelatine allein verwendet. Auf den Zusatz von
kationaktiv stabilisiertem oxydiertem Polyethylen wurde verzichtet.
Die sonstigen Versuchsbedingungen waren wie im Beispiel 1.
V2. Fir die Beschichtungsmasse wurde neben Gelatine ein nicht ionogen stabilisiertes oxydiertes
Polyethylen verwendet.
Die sonstigen Versuchsbedingungen waren wie im Beispiel 1.
Die Tintenaufnahmeschichten gemadB V1 und V2 wurden aus wiafBrigem Milieu in folgender Zusam —
mensetzung aufgetragen:

Bestandteile Zusammensetzung, Gew. — %
Vi1 V2
Gelatine (220 Bloom) 20%ig in Wasser 61,4 61,0
oxydiertes Polyethylen 32%ig in Wasser nichtionoges Emulgatorensystem - 0,4
(Slidranol 340, Siliddeutsche Emulsions — Chemie GmbH)
Netzmittel (Triton X100) 10%ig in Wasser 05 0,5
Alkohol — Mischung IPA/BU/H>O 25 : 25 : 50 10,0 10,0
Zitronens&ure 10%ig in Wasser 0,3 0,3
Chromalaun 10%ig in Wasser 1,5 1,5
TAF/Formaldehyd (1 : 0,05) 2%ig in IPA/BU/H20 1,5 1,5
Wasser, entmineralisiert 248 24,8
Auftragsmenge, g/m? 7 7

Das gemafB den Vergleichsbeispielen erhaltene Aufzeichnungsmaterial wurde in einem kontinuierlichen
ink jet—Verfahren bedruckt und anschlieBend analysiert. Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 zusammenge —
stellt.

Prifung des gemaB Beispiel 1 — 2 und Vergleichsbeispiel V1 — V2 hergestellten Aufzeichnungsmaterials

Das Aufzeichnungsmaterial wurde mit Hilfe eines nach dem Hertz — Tintenstrahldruck — Prinzip arbei —
tenden Excelerator 4/1120 - Tintenstrahldruckers der Fa. Stork X-cel unter Verwendung der von der Fa.
Stork entwickelten Tinten bedruckt. Bei den erhaltenen Druckbildern wurden Farbdensitat, Abriebfestigkeit,
Woasserfestigkeit und Glanz untersucht.

Die Densitdtsmessungen erfolgten vor und nach einer 24 —h - Belichtung der Bilder mittels Xenon —
Lampe. Das hierzu verwendete Gerdt war ein Original Reflection Densitometer SOS —45. Die Messungen
erfolgten in den Farbabstufungen F1 — F6 fir die Farben Cyan, Magenta, Gelb und Schwarz, wobei in den
Tabellen die Werte fir F1 und F6 angegeben sind.

Die Wischfestigkeit wurde nach dem Grad des sog. "Wegschlagens™ der Druckfarbe von der Oberfld -
che des Materials beurteilt. Der Test wurde flir alle vier Grundfarben einzeln durchgefiihrt. Die Bezeichnung
"+ " bedeutet, daB alle Farben gleichermaBen sofort von der Blattoberfliche "wegschlagen”, d.h. in das
Schichtinnere penetrieren. Die Bezeichnung "o" bedeutet, da 3 Grundfarben sofort von der Blattoberfliche
in das Schichtinnere penetrieren und die vierte Grundfarbe erst nach Ablauf von einigen Sekunden. Mit " —"
wurde eine schlechte Wischfestigkeit des Materials bezeichnet, d.h. es wird keines oder nur schwaches
Penetrieren fast aller Farben beobachtet.

Fir den Wasserfestigkeits— und Abriebfestigkeitstest wurde das Aufzeichnungsmaterialmuster in
Wasser erhitzt und in Abstdnden von 5° C mit dem Finger gerieben. Die Temperatur, bei der der weiBe
Untergrund des Aufzeichnungsmaterials durchscheint, wurde als MaB der Wasserfestigkeit und Abriebfe —
stigkeit genommen.

Der Glanz des Aufzeichnungsmaterials wurde mit einem Dreiwinkel — GlanzmeBgerdt nach Dr. Lange bei
einem MeBwinkel von 60° C gemessen.



EP 0 539 678 A1

Die in den Tabellen 1 und 2 zusammengestellten Ergebnisse zeigen, daB mit dem erfindungsgemiBen

Aufzeichnungsmaterial Druckbilder mit hohen Werten der Farbdensitdt bei gleichzeitig schnell erreichbarer
weisen die auf erfindungsgemiB erzeugtem Aufzeichnungsmaterial gedruckten Bilder bessere Werte als

Wischfestigkeit erzielt werden. Aber auch hinsichtlich der Wasser — und Abriebfestigkeit und des Glanzes
das Vergleichsmaterial auf.
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Aufzeichnungsmaterial fiir das ink jet—Verfahren, bestehend aus einem Trdger und einer darauf
angeordneten ein Bindemittel enthaltenden Tintenaufnahmeschicht, dadurch gekennzeichnet, daB die
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auf dem Triger angeordnete Tintenaufnahmeschicht ein hydrophiles Bindemittel und ein oxydiertes
Polyethylen enthilt, wobei das oxydierte Polyethylen in der fiir die Tintenaufnahmeschicht verwendeten
wiBrigen Beschichtungsmasse als ein kationaktiv emulgiertes oxydiertes Polyethylen vorliegt.

Aufzeichnungsmaterial nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB der Trager ein polyolefinbe —
schichtetes Basispapier oder eine Kunststoffolie ist.

Aufzeichnungsmaterial nach Anspruch 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, daB8 das hydrophile Binde —
mittel ein proteinhaltiges Bindemittel ist.

Aufzeichnungsmaterial nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB das hydrophile Bindemittel
Gelatine ist.

Aufzeichnungsmaterial nach Anspruch 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB das oxydierte Polyethylen
ein mit Verbindungen aus der Gruppe der Fettamine, Fettaminacetate, der quartdren Ammoniumver —
bindungen u.d. kationaktiv emulgiertes oxydiertes Polyethylen ist.

Aufzeichnungsmaterial nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, daB das oxydierte Polyethylen ein
mit Stearylfettaminacetat kationaktiv emulgiertes oxydiertes Polyethylen ist.

Aufzeichnungsmaterial nach Anspruch 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB die Menge des kationaktiv
emulgierten oxydierten Polyethylens in der fiir die Tintenaufnahmeschicht verwendeten Beschich —
tungsmasse zwischen 0,1 bis 5 Gew.— % betrégt.

Aufzeichnungsmaterial nach Anspruch 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, daB die Menge des Bindemit —
tels in der Tintenaufnahmeschicht wenigstens 50 Gew. — % betragt.

Aufzeichnungsmaterial nach Anspruch 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB die Tintenaufnahmeschicht
zusitzlich Pigmente, Farbstoffe, Hartungsmittel, Dispergierhilfsmittel, Netzmittel u.4. Hilfsstoffe enthilt.

Aufzeichnungsmaterial nach Anspruch 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, daB der Trager ein polyeth —
ylenbeschichtetes Basispapier ist.

Aufzeichnungsmaterial nach Anspruch 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, daB die Auftragsmenge der
Polyolefinbeschichtung auf dem Basispapier wenigstens 5 g/m?, vorzugsweise 10 bis 35 g/m? betrigt.

Beschichtungsmasse zur Herstellung einer Tintenaufnahmeschicht flir das ink jet — Verfahren, dadurch
gekennzeichnet, daB sie ein hydrophiles Bindemittel und ein kationaktiv emulgiertes oxydiertes Poly —
ethylen enthilt.

Beschichtungsmasse nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, daB8 das oxydierte Polyethylen ein
mit Verbindungen aus der Gruppe der Fettamine, Fettaminacetate, der quartiren Ammoniumverbin —
dungen u.4. kationaktiv emulgiertes oxydiertes Polyethylen ist.

Beschichtungsmasse nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, daB das oxydierte Polyethylen ein
mit Stearylfettaminacetat kationaktiv emulgiertes oxydiertes Polyethylen ist.

Beschichtungsmasse nach Anspruch 12 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB die Menge des kation —
aktiv emulgierten oxydierten Polyethylens in der Beschichtungsmasse 0,1 bis 5 Gew. — % betrégt.

Beschichtungsmasse nach Anspruch 12 bis 15, dadurch gekennzeichnet, daB das hydrophile Binde -
mittel ein proteinhaltiges Bindemittel ist, insbesondere Gelatine.

Beschichtungsmasse nach Anspruch 12 bis 16, dadurch gekennzeichnet, da die Menge des Binde -
mittels in der Beschichtungsmasse wenigstens 30 Gew. — % betragt.

Beschichtungsmasse nach Anspruch 12 bis 17, dadurch gekennzeichnet, daB sie zusitzlich Pigmente,
Farbstoffe, Hartungsmittel, Dispergierhilfsmittel, Netzmittel u.4. Hilfsstoffe enthilt.
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19.

20.

Beschichtungsmasse nach Anspruch 12 bis 18, dadurch gekennzeichnet, daB sie auf ein polyolefinbe —
schichtetes Basispapier, insbesondere polyethylenbeschichtetes Basispapier aufgetragen ist.

Beschichtungsmasse nach Anspruch 12 bis 18, dadurch gekennzeichnet, daB sie auf eine Kunststoffolie

aufgetragen ist.

EP 0 539 678 A1
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