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& une fraction consiste en des grains de talc liés entre eux sous forme d'agrégats de dimension moyenne supérieure a celle desdits grains
& de talc. Outre le fait de présenter une bonne compatibilité avec un grand nombre de résines thermoplastiques et une forte teneur en
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COMPOSITIONS SOLIDES DIVISEES A FORTE TENEUR EN TALC,
DESTINEES A ETRE INCORPOREES |
DANS UNE MATIERE THERMOPLASTIQUE.

L'invention concerne un procédé de préparation d'une
composition solide divisée a forte teneur en talc, destinée a étre mcorporée et diluce
dans une matiere thermoplastique -notamment de type oléfinique tel que
polypropyléne et polyéthylene-. Elle s'étend aux compositions ainsi préparées, qui
présentent un 1intérét tout particulier dans la fabrication d'articles en matiéres
thermoplastiques charges en talc.

Dans I''ndustrie de la fabrication d'articles en matiere(s)
thermoplastique(s), l'mcorporation d'agents de charge (par exemple, poudre de
quartz, fibres de verre, poudre de verre, trichite, talc, carbonate de calcium,
kaolin, ...) & des matiéres premiéres thermoplastiques pour en réduire le prix et/ou
pour ameéliorer les caractéristiques méecaniques (notamment, résistance thermique,
solidite, ...) est une pratique courante. Cette incorporation est principalement
réalisée au moyen d'une méthode de mélange par fusion entre une(des) résine(s)
thermoplastique(s) et un(des) agent(s) de charge ; cette méthode est couramment
désignée par le terme de "compoundage" ("compounding" en anglais). L

Pour décrire cette méthode de maniere schématique, la(les)
resine(s) et la(les) agent(s) de charge sont alimentés a une extrudeuse ; une machine
qui comporte un fourreau chauffé dans lequel tournent une ou plusieurs vis qui ont
pour fonction de meélanger, a fort taux de cisaillement, le mélange de matieres, en
tusion ou ramolli, et de le forcer a travers une filiere. Un mélange homogéne sort de
I'extrudeuse en joncs. Ces joncs sont ensuite refroidis et découpés en granulés. Le
produit obtenu, en forme de granulés, renferme ainsi une quantité déterminée
d'agent(s) de charge réparti(s) de fagon homogéne dans wune matrice
thermoplastique. Ce produit, appelé "compound" ou composite, est utilisé par
I''mdustrie de la mise en forme des matieres thermoplastiques ou il fait office de

matériaux de départ dans la mise en oeuvre des techniques de moulage (par
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Injection, compression ou rotation) et/ou d'extrusion et/ou dans celle d'autres
procédés de fabrication d'articles en matiére(s) thermoplastique(s).

Au sein des installations traditionnelles propres a ces
différentes techniques de mise en forme, les composites sont fondus et mélangés
avec un taux de cisaillement tres faible, voir quasi nul, avant de prendre forme lors
du refroidissement.

Concernant la fabrication des composites (mélange solide
divisé d'une matiere thermoplastique et d'au moins un agent de charge), parce que
les 1nstallations déja existantes dans ce domaine sont peu adaptées pour fonctionner
avec des poudres volatiles, et que sous forme de fines poudres, le talc est lui-méme
tres volatil, son incorporation dans les reésines thermoplastiques pose en pratique de

multiples probleémes, et en particulier :

- lors du pesage et du dosage, une partie non négligeable de la
poudre reste en suspension dans I'air, au-dessus des instruments de mesure,

- lors de la charge du mélangeur, on observe des phénomeénes
de refoulement du talc & travers les trémies d'alimentation et la formation d'une
quantite eleveée de poussiere,

- lors du mélange par fusion (compoundage) dans
'extrudeuse, une partie de la poudre de talc reste en suspension dans l'air a
I'intérieur de la machine et ne vient pas se mélanger a la résine thermoplastique ; une
autre partie non négligeable, de part la trés faible densité de la poudre, reste au-
dessus de la nappe de résine (généralement en forme de granulés de densité bien
superieure) et n'est pas entrainée par la vis ou les vis sans fin de l'extrudeuse.

Pour toutes ces raisons, les indications concernant la teneur de
talc incorporé dans les composites thermoplastiques, ainsi que les articles obtenus &
partir de ces composites ne sont jamais trés fiables, et 1'homogénéité de la
distribution des particules de talc se révéle bien souvent imparfaite.

Pour remédier a ces inconvénients, propres 2 la manipulation
des poudres volatiles sources de poussieres, US 4 241 001 propose de mettre les

poudres de talc en forme de granulés moins pulvérulents, plus faciles & transporter,
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puis a peser et a doser. Ultérieurement, ces granulés concentrés en poudre de talc
sont dilués directement dans une matiére thermoplastique, par mélange par fusion,
pour former un composite thermoplastique charge en talc. Au cours de ce mélange
par fusion avec une résine thermoplastique, par malaxation a fort taux de
cisaillement au niveau de la(des) vis sans fin de l'extrudeuse, les granulés de talc se
désagrégent en libérant les particules de talc qui se dispersent alors dans la matiere
thermoplastique fondue. Avec des granulés de talc de forme et de densité apparente
voisines ou équivalentes a celles de la matiere thermoplastique a doper
(généralement aussi sous forme de granulé€s), la qualité des composites obtenus par
meélange par fusion, a I'extrudeuse, s'en trouve d'autant plus amelioree.

En particulier, US 4 241 001 décrit un procedé de compaction
de poudres en grahulés, qui consiste a ajouter un agent mouillant a la poudre,
notamment de 1'eau. La compositibn pateuse ainsi obtenue est ensuite transformée
en granuleés. L'adjonction de pertains agents est préconisée pour augmenter la
cohésion des granulés (€mulsion huileuse, hant de type melasse, liquide
oléagineux, ...).

Cependant, la cohésion et la stabilit¢ des granulés de talc
obtenus sont telles qu'il est difficile, par la suite, de redisperser le talc en particules
de finesse proche de celle des grains de la poudre iitiale (avant granulation), et
ceci, malgre le fort taux de cisaillement des extrudeuses. On s'éloigne ainsi des
proprietés inititalement recherchées pour le composite, et pour lesquelles une
granulometrie particulicre avait ¢té précisément définie pour le talc ; une
granulométrie qui influe sensiblement sur les caractéristiques mécaniques et
physiques du composite, et surtout sur celles du produit final.

Par ailleurs, on connait aussi des compositions solides
dispersées, appelees "melanges-maitres” (ou "masterbatches", en anglais) a base de
talc, existant généralement sous forme de granulés, et consistant en un mélange de
poudre de talc (en quantité prépondérante), d'une résine thermoplastique (par
exemple une résine de polypropylene, de polyéthyleéne, ...) jouant le rdle de liant, et

d'un agent dispersant.



CA 02562667 2006-10-12

WO 2005/108506 PCT/FR2005/000910
4

Produits sur extrudeuse a fort taux de cisaillément a partir
d'une poudre de talc ou d'un talc densifié comme décrit par US 4 241 001, les
melanges-maitres sont geéneralement destinés a étre mélangés par fusion a des
matieres thermoplastiques, en vue de préparer des composites thermoplastiques

5 dopes qui seront ultérieurement mis en forme pour donner des articles finis.
Eventuellement, les mélanges-maitres peuvent aussi étre dilués dans les matiéres
thermoplastiques lors de la mise en forme de ces derniéres par des techniques
d'extrusion ou de moulage (par injection, compression ou rotation).

Le choix de la résine utilisée comme liant dans ces mélanges-

10 maitres est 1mportant. Cette résine doit &étre compatible avec la matiére
thermoplastique dans laquelle le mélange-maitre sera incofporé. Elle explique
souvent le coiit €élevé des mélanges-maitres ainsi que celui des composites obtenus
avec ces melanges-maitres. Elle conditionne, d'une part, la qualité de redispersion
des particules de talc dans la matrice thermoplastique du composite formé ; une

15 bonne répartition est une composante essentielle a une bonne qualité des articles
finalement produits. Elle conditionne, d'autre part, la teneur optimale en talc des
melanges-maitres. Aujourd’hui, malgré l'emploi de malaxeurs de plus en plus
puissants, il est reconnu que la teneur pondérale optimale de talc de ces mélanges-
maitres est relativement faible ; elle ne depasse guere 70 %.

20 L'imvention vise a4 moderniser les méthodes actuelles de
fabrication d'articles en matiere thermoplastique dopée en talc qui, comme
précédemment indiqué, consistent de maniére générale en la réalisation d'une
succession de trois etapes fondamentales :

1. obtention d'un talc en poudre ou d'un talc densifié, apte a se

25  disperser en poudre dans une matrice thermoplastique par effet de cisaillement
intense dans une extrudeuse (a compoundage),

2. obtention d'un composite (ou compound) souvent cofiteux,
par melange par fusion dans une extrudeuse & fort taux de cisaillement, d'un
mélange-maitre (ou d'une composition équivalente) et d'une matiére

30 thermoplastique,
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3. obtention d'un article fini en matiére thermoplastique dopée
par une mise en forme dudit composite, par des techniques de moulage (par
1njection, compression ou rotation) et/ou d'extrusion.

A cet effet, le principal objectif de l'invention est de proposer

une composition solide divisée, a forte teneur en talc, capable de se disperser en une

- fine poudre lorsqu'elle est mélangée, a faible taux de cisaillement (taux bien

inférieur a celui d'une extrudeuse spécifique au compoundage), 4 une matiére
thermoplastique, et en particulier lors du moulage (par injection, compression ou
rotation) ou de l'extrusion (en vue de la mise en forme) de cette maticre
thermoplastique. |

L'invention vise ainsi & réformer les méthodes de fabrication
des articles thermoplastiques chargés en talc en ce qu'elle permet le dopage en talc
d'une maticre thermoplastique lors de sa mise en forme méme, de sorte que la
préparation d'im composite (a charge déterminée en talc), produit intermédiaire
jusqu'a présent essentiel, soit désormais superflue.

Un autre objectif de l'invention consiste a proposer une
composition solide divisée de proportion pondérale en talc d'au moins 75 %, et dont
la partie solide bénéficie des caractéristiques suivantes :

- cohésion et tenue propre, compatibles avec une
manipulation normale sans rupture ni effritement,

- forme et densité de méme ordre que celles de la matiére
thermoplastique a mouler et a doper,
de fagon a ce qu'elle puisse étre directement mélangée & des matiéres
thermoplastiques, avec les installations traditionnellement adaptées & la.mise en
forme de maticres thermoplastiques, et ce, tout en permettant une homogénéité de
redispersion acceptable du talc dans la matrice thermoplastique et ce, malgré le
taible taux de cisaillement qui caractérise ces installations traditionnelles de mise en

forme.
Un autre objectif de 1'invention est qu'une telle composition

solide divisee, obtenue a partir d'une poudre de talc, puisse étre utilisable et
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compatible pour le dopage d'une grande diversit¢ de matieres thermoplastiques,
notamment de type oléfinique tel que polypropyléne et polyéthyléne.

Ainsi, I'invention concerne un procédé de préparation d'une
composition solide divisée -notamment destinée a €tre incorporée dans une matiére
thermoplastique, et en particulier selon une méthode de mélange par fusion a faible
taux de cisaillement-. Une telle composition comprend une poudre de talc dont au |
moins une fraction consiste en des grains de talc liés entre eux sous forme d'agrégats
de dimension moyenne superieure a celle desdits grains de talc.

Pour ce faire, dans un procédée selon l'invention, on réalise les
ctapes suivantes :

- on melange sous agitation, une poudre de talc en proportion
pondérale au moins de l'ordre de 75 %, par rapport au poids total de ladite
composition, et un liant qui comprend une cire de polyéthylene en proportion
pondérale au moins de l'ordre de 6 % par rapport au poids total de ladite
composition ; pour réaliser ledit melange, la poudre de talc et la cire de
polyéethyléne, sous forme solide, sont mis en contact a une température a laquelle
ladite cire de polyéethylene est a I'état solide, et tout en maintenant 1'agitation, on
cleve la température,

- apres obtention dun mélange homogéne, pulvérulent et
dans lequel les grains de talc se trouvent au moins en partie encapsulés par la cire
de polyethylene, on refroidit le mélange, et

- on granule le mélange, au moyen d'une presse a granuler,
pour former lesdits agrégats.

Par le terme "granuler", on entend ici une opération
d'extrusion du mélange (poudre de talc et cire de polyéthyléne) a travers les filidres
d'une presse a granuler.

Concernant ['étape de mélange, il s'agit d'un mélange a chaud
facile a realiser, entre une poudre de talc et une cire de polyéthyléne initialement
sous forme solide, et dont le but est d'encapsuler les particules de talc dans une

gangue de cire de polyéthyléne.
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De nombreuses méthodes et installations peuvent étre
envisagées a cet effet, et qui peuvent faire intervenir aussi bien des mélangeurs de
type discontinu (ou "batch") que de type continu.

Par exemple, on peut avantageusement utiliser des mélangeurs
munis de moyens d'agitation mécaniques et de moyens de chauffage. A cet effet, on
peut citer, a titre d'exemple, des mélangeurs a double enveloppe dans laquelle
circule un fluide calorifique tel que de I'huile.

Au cours de cette étape de meélange a chaud, lorsqu'on
s'approche de la température de fusion de la cire, probablement dés la température
de ramollissement de celle-ci, et alors que le mélange conserve un aspect
pulverulent, on assiste a un phénomeéne d'effondrement, plus ou moins brutal, du
volume du mélange.

Une adhésion des grains de talc entre eux, aux moins en partie
recouverts de cire fondue, pourrait étre une explication a ce phénoméne.

Le choix du matériel ainsi que le réglage des différents
parametres de fonctionnement -notamment de chauffage (de montée en température,
de temps de chauffage) et d'agitation du mélange (méthode, vitesse et temps
d'agitation, ...)- sont déterminés pour obtenir une homogénéité suffisante du
meélange et éviter 'apparition d'une masse pateuse.

Avantageusement, dés constatation d'une réduction notable du
volume du mélange -notamment une réduction de volume d'environ de moitié (par
simple appreciation visuelle)-, on met fin a 1'étape de mélange a chaud ; on estime
que le mélange de talc et de cire est alors suffisamment homogeéne et complet. Bien
entendu, 1l est possible de laisser le mélange se poursuivre d'avantage, en évitant
toutetois l'apparition d'une masse pateuse tassée.

Avantageusement et selon l'invention, le refroidissement du
melange se fait de manicre progressive et continue, par exemple a température
ambiante, apres extraction hors du mélangeur.

Les essais realisés par les inventeurs ont permis de montrer

quavec un tel procédé, et en particulier grice a l'utilisation dune cire de
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polyéthyléne, il est possible d'obtenir des agrégats concentrés en talc, notamment en
forme de graﬁulés, qui renferment avantageusement une teneur ponderale en talc au
moins égale a 75 % et ce, tout en présentant une cohésion propre assurant une
rigidité et une bonne stabilité. Ces caractéristiques mécaniques se traduisent par un
maintien de forme sans rupture ni effritement excessif (sans émission prononcée de
fines, ou poussiéres) lors de conservation ou manipulation ultérieures de ces
agregats.

Qui plus est, leur dilution dans les résines thermoplastiques,
en particulier par un mélange par fusion ne nécessite qu'un taux de cisaillement tres
faible.

Les travaux des inventeurs ont également mis en €évidence que
'addition d'une composition solide divisée selon l'invention, a une matiere
thermoplastique lors de sa mise en forme -notamment par les techniques et
installations traditionnelles de moulage par injection, compression ou rotation, ou
d'extrusion-, permettait avantageﬁsement la réalisation simultanée des étapes du
dopage en talc et de mise en forme d'un article thermoplastique fini. Bien que le
taux de cisaillement soit relativement faible, son effet, sans doute combiné avec
celle de la chaleur, est toutefois suffisant pour désagréger et disperser la partie
solide de ladite composition, en fines particules de talc dans la matiere
thermoplastique fondue. Il a aussi eté constaté que les particules de talc ainsi
disperseées présentent une finesse tres proche de celle des grains de la poudre de talc
initiale (avant compaction), voire équivalente.

Ainsi, outre le fait de présenter une bonne compatibilité¢ avec
un grand nombre de résines thermoplastiques de type oléfinique et une teneur en talc
pouvant dépasser sensiblement 75 % et donc de pouvoir constituer une alternative
intéressante a l'emplo1 des meélanges-maitres ordinaires a base de talc, une
composition solide divisée obtenue selon l'invention permet avantageusement de se
dispenser, dans la fabrication d'articles thermoplastiques dopés en talc, des

composites charges en talc.
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Avantageusement et selon l'invention, on utilise une cire de
polyéthyléne de masse molaire comprise entre 1 000 et 50 000 g.mol“l.

Concernant I'étape de pressage du mélange a travers les
filieres d'une presse a granuler, celle-ci conduit a la compaction et a la granulation
du mélange. On obtient alors de courts batonnets, que 1'on peut avantageusement
tronconner, juste a la sortie des filieres, de facon a obtenir des agrégats en forme de
granulés de taille homogene et bien definie.

A titre de presse a granuler particulicrement adaptee a la mise
en oeuvre de l'invention, on peut citer avantageusement les presses de type KAHL®
(AMANDUS KAHL NACHF., Allemagne), qui comportent des filiéres verticales et des
rouleaux a axe de rotation verticale.

L'invention peut egalement étre mise en oeuvre au moyen
d'une presse a granuler disposant de filieres horizontales comme, par exemple, les
presses de type CPM® (CPM Europe S.A., France).

Avantageusement et selon I''nvention, on melange a la poudre
de talc, une quantit¢ de cire de polyethylene adaptée pour permetire 1'obtention
d'agregats de proportion pondérale en cire de polyethylene de 'ordre de 20-25 %. La
teneur ponderale en talc des agrégats est alors de I'ordre de 75-80 % et le liant, ic1
utilisé, consiste simplement en une cire de polyéthylene selon I'invention.

Selon une autre variante de mise en oeuvre d'un procédé selon
I''lmvention, on realise un meélange de talc et de liant en quantités respectives
adaptées pour permetire I'obtention d'agrégats de proportion pondérale en talc de
'ordre de 85 a 92 %.

Avantageusement et selon cette variante, on utilise en
complément de la °cire de polyéthyléne, au moins un agent tensioactif choisi parmi :
des amines, des sels d'ammonium quaternaire, des sels de polyammonium
quaternaire, des acides carboxiliques. :

Par amine, on désigne aussi bien des amines primaires,
secondaires que tertiaires, aussi bien lin€aires que cycliques, saturées qu'insaturées,

et éventuellement ramifiées et/ou ethoxylées.
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L'agent tensioactif est ict utilisé en une quantité qui
correspond a une proportion pondérale de I'ordre de 1 a 2 % du poids des agregats a
obtenir, c'est-a-dire de l'ordre de 1 & 2 % en poids du mélange a réaliser (poudre de
talc, cire de polyéthyléne et agent tensioactit).

Pour ce faire, avant de procéder au meélange de la poudre de
talc et de 1a cire de polyéthyléne, ladite poudre de talc est préalablement chauffée et
mélangée audit agent tensioactif et & une temperature au moins egale a “ la
température de fusion dudit agent tensioactif.

Avantageusement et selon I'mvention, on ajoute a la poudre de
talc ledit agent tensioactif a 1'état liquide.

En recouvrant et en modifiant fonctionnellement la surface
des particules de talc, ces agents tensioactifs améliorent sensiblement le pouvoir
liant des cires de polyéthyléene conformes a linvention. Dés lors, une quantité tres
faible d'agent tensioactif permet avantageusement de réduire notablement la quantite
de cire de polyéthyléne utilisée et d'augmenter, en contrepartie, celle du talc et ce,
pour des résultats sensiblement équivalents, voire meilleurs, notamment en terme de
stabilité mécanique des granulés. Les agents tensioactifs selon I'invention
interviendraient également au niveau de l'aptitude des particules de talc a se
redisperser dans la matrice thermoplastique.

De facon surprenante, les inventeurs ont ainsi constate qu'avec
environ 1 % (en proportion pondérale par rapport au mélange total) d'agent
tensioactif, il €tait possible de diminuer de 'ordre de 5 % celle de la cire.

Ainsi, avec cette variante particuliere de mise en oeuvre de
''mvention, utilisant un(des) agent(s) tensioactif(s), les mventeurs sont parvenus a
obtenir des granulés de poudre de talc pouvant présenter avantageuserﬁent une
proportion pondérale en talc bien supérieure ; une proportion pondérale qui peut
dépasser nettement les 85 %.

Avantageusement et selon Il'invention, on utilise plus
particulierement un agent tensioactif choisi parmi : une N-N,bis(hydroxyéthyl)amine

(par exemple, le Noramox® SH2 de la société CECA, France), une polyétheramine,
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un oxyde d'amine, une bétaine, la stéarine (ou acide stéarique), un
polydimeéthylsiloxane diammonium (par exemple, le Tegopren® 6922, un produit de
la firme GOLDSCHMIDT, Allemagne).

Avantageusement et selon 1'invention, on utilise une cire de
polyéthyléne de masse molaire de l'ordre de 3 800 g.mol™ et de point de fusion de
I'ordre de 100°C. A titre de cire de polyéthyléne répondant a cette caractéristique, on
peut citer la cire AC617A (HONEYWELL, Etats-Unis) qui présente une masse molaire
de 3 796 g.mol™ et un point de fusion de 101°C. Celle-ci est notamment disponible
dans le commerce sous la forme d'une poudre blanche.

L'invention s'étend également a des produits susceptibles
d'étre obtenus a l'issue de la mise en oeuvre d'un procédé selon I'invention, tel que
préecedemment decrit. En particulier, de tels produits se distinguent en ce qu'ils sont
formeés a partir d'une poudre de talc transformée en des agrégats -notamment en
forme de granulés- a forte teneur pondérale en talc, au moins de I'ordre 75 %, et qui
comprennent au moins de l'ordre 6 %, en poids, dune cire de polyéthyléne.
Eventuellement, ces agrégats présentent de l'ordre de 1 4 2 %, en poids, d'un agent
tensioactif selon l'invention.

L'imvention porte aussi sur des compositions solides et
divisées qui comprennent des produits répondant & ce descriptif, et couvre plus
particuliérement leur application a la fabrication d'article en matiére thermoplastique
dopee, en particulier en talc.

L'invention concerne ainsi une composition solide divisée
-notamment destinée a €tre incorporée dans une matiére thermoplastique, et en
particulier lors de la mise en forme de cette matiere thermoplastique en un article
fini-.

Une telle composition comprend une poudre de talc dont au
moins une fraction consiste en des grains de talc liés entre eux sous forme d'agrégats
de dimension moyenne supérieure a celle desdits grains de talc. Lesdits agrégats se

composent de talc en proportion pondérale au moins de l'ordre de 75 %, et d'un liant
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qui comprend une cire de polyéthyléne. Selon l'invention, la proportion pondérale en
cire de polyéthylene desdits agrégats est au moins de 1'ordre de 6 %.
Avantageusement et selon l'invention, ladite cire de
polyéthyléne présente une masse molaire comprise entre 1 000 et 50 000 g.mol™.
Avantageusement, dans une composition selon I'invention, les
agregats de talc ont la forme de granulés de taille homogéne et bien définie.
Selon un aspect particulier de I'invention, avantageusement la
proportion pondérale en cire de polyé€thyléne des agrégats est de 'ordre de 20-25 %.

Avantageusement et selon un autre aspect particuliérement

~apprecie de l'invention, la proportion pondérale en talc des agrégats est de 'ordre de

85 a 92 %. Selon cet aspect de l'invention, le liant comprend, outre la cire de
polyéthyléne, de 1'ordre de 1 & 2 %, en poids des agrégats, d'un agent tensioactif
choisi parmi : des amines, des sels d'ammonium quaternaire, des sels de
polyammonium quaternaire, des acides carboxyliques.

Avantageusement et selon l'invention, ledit agent tensioactif
est chois1 parmt : une N-N,bis(hydroxyéthyl)amine (par exemple, le Noramox® SH2
de la sociéte CECA, France), une polyétheramine, un oxyde d'amine, une bétaine, la
stearine, un polydiméthylsiloxane diammonium (par exemple, le Tegopren® 6922,
un produit de la firme GOLDSCHMIDT, Allemagne).

Avantageusement et selon I'invention, ladite cire de

polyéthyléne présente une masse molaire de 'ordre de 3 800 g.mol™ et un point de

fusion de l'ordre de 100°C -notamment la cire AC617A (HONEYWELL, Etats-Unis)

de masse molaire de 3 796 g.mol™ et de point de fusion de 101°C-.
Avantageusement et selon I'invention, lesdits agrégats
presentent une densité apparente comprise entre 1,2 et 1,7 -notamment entre 1,4 et
1,5-.
L'imvention s'étend enfin & un procédé de fabrication d'un
article en matiere thermoplastique dopée en talc, dans lequel le dopage en talc de

ladite matiere thermoplastique est réalisé simultanément & sa mise en forme.
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Pour ce faire, une composition solide divisée selon l'invention
est utilisée. Elle est melangée a la matiére thermoplastique au t:ours de sa mise en
forme. A cet effet, on utilise les techniques et installations traditionnelles qui sont
adaptées au moulage -notamment par injection, compression ou rotation- ou a
l'extrusion.

L'mmvention concerne aussi un procédé de préparation d'une
composition solide divisée a base de talc, une composition solide divisée a base de
talc, amsi qu'une utilisation de cette composition, caractérisés en combinaison, par
tout ou partie des caractéristiques ci-dessus ou ci-apres.

D'autres buts, caractéristiques et avantages de l'invention
apparaitront a la lecture de la des cription détaillée qui suit.

Les exemples expos€s ci-aprés correspondent a des
formulations particulieres d'agrégats de poudre de talc selon l'invention et pour
lesquelles il a pu étre apprécié, une cohésion et une tenue propre compatibles avec
une manipulation normale, sensiblement sans rupture ni effritement.

Ces agrégats qui comprennent une proportion pondérale de
talc d'au moins 75 %, atteignant méme 92 %, se présentent sous la forme de
granulés composes de petits trongons cylindriques de poudre de talc agglomérée. La
densite¢ apparente de ces granulés est généralement comprise entre 1,2 et 1,7
-notamment entre 1,4 et 1,5- (mesures de densités apparentes effectuées selon la
norme ISO 787/11).

Des tests de dispersion du talc dans une matrice
thermoplastique ont par ailleurs été entrepris avec différentes compositions de
granulés conformes a l'invention. Les résultats, obtenus et présentés dans les
tableaux ci-apres, attestent d'une bonne redispersion du talc dans les matrices
thermoplastiques. Ces résultats permettent de confirmer que ces granulés, de
fabrication simple et peu coliteuse par rapport a celle des mélanges-maiires, peuvent
avantageusement &tre dilues de fagon homogeéne dans des matiéres thermoplastiques

en fusion, avec un faible taux de cisaillement. Dés lors, ils peuvent é&tre
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avantageusement utilisés lors de la mise en forme de ces matiéres thermoplastiques

pour les doper en talc, par 1a méme occasion.

e Meéthode de préparation

La préparation d'une composition solide divisée selon
I'lnvention se déroule en deux étapes principales : mélange et granulation.

L'etape de mélange consiste a traiter la poudre de talc par une
cire de polyéthyléne fondue. Préalablement a l'incorporation de ladite cire, la poudre
de talc peut éventuellemeﬁt ctre traitée au moyen d'un agent tensioactif afin
d'optimiser I'effet de la cire.

Le mélange est effectué de préférence au moyen dun
melangeur muni de moyens d'agitation mécaniques et de moyens de chauffage. En
particulier, on peut utiliser un mélangeur de type HENSCHEL® (HENSCHEL
INDUSTRIETECHNIK GmbH, Allemagne) qui dispose d'un récipient (d'une contenance
de l'ordre de 500 litres) muni dune couverture d'huile chaude permettant le
chauffage du mélange, et d'un dispositif de mélange mécanique, en l'espéce, un
systtme a double pile. Une sonde thermique interne permet de contrdler la

température du mélange.

On peut aussi utiliser un mélangeur plus rudimentaire, de type
Moritz® (MORITZ S.A., France) présentant une contenance de 200 litres.

On charge le mélangeur avec, par exemple, 40 kg de poudre
de talc. En particulier, il a été testé des talcs de granulométrie moyenne de 'ordre de
3,5 pm (par exemple, le talc LUZENAC A20 commercialisé par LUZENAC
NAINTSCH, Autriche) et de l'ordre de 1,7 um (par exemple, le talc Steamic OOS
commercialisé par TALC DE LUZENAC S.A., France).

On regle le chauffage de fagon a porter progressivement le
talc a une température au moins égale a la température de fusion de la cire de
polyéthylene.

Le talc, a I'intérieur du mélangeur, est maintenu sous agitation

permanente.
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Dans le cas d'une synthése de granulés a base d'une poudre de
tale, comprenant une quantité de cire de polyéthyléne AC617A (de point de fusion
de 101°C) et exempts d'agent tensioactif, cette température de reglage est fixée a
environ 120°C.

Pendant la montée en température de la poudre de talc, et de
preference avant que celle-ci n'atteigne le point de fusion de la cire de polyéthyléne
(101°C, pour la cire AC617A), cette derniére, préalablement dosée, est InCorporeée
au talc. Bien entendu, on peut ajouter la cire alors que la poudre de talc est encore
froide.

Le melange est malaxé efficacement jusqu'a homogénéisation,
pendant la montée en température du talc.

De bons résultats ont aussi été obtenus en ajoutant la cire de
polyethylene AC617A directement dans du talc préalablement porté a 90°C.

Il n'y a donc pas de conditions et de paramétres absolus 3
respecter pour obtenir un mélange homogéne conforme a 1'invention. Les
caracteristiques exposées ci-dessus ou ci-aprés et qui sont relatives a cette étape de
melange, mise a part la composition méme du mélange ne constituent en rien des
conditions nécessaires dans I'absolu. Ces caractéristiques se rapportent seulement a
des modes de réalisation préférentiels, donnés  titre d'exemples non limitatifs.

Dans le cas d'une formulation de granulés comprenant, en plus
de la cire de polyéthyléene AC617A, un agent tensioactif, notamment de type
legopren® 6922, Noramox® SH2 ou encore stéarine, tels que ceux déja testés par
les inventeurs, on fixe le chauffage du talc également & une température de I'ordre
de 120°C.

L'mcorporation d'une quantité prédéterminée d'un agent
tensioactif, en particulier & I'état liquide et notamment choisi parmi Iin de ceux
précedemment cités, se réalise avant celle de la cire de polyéthyléne et de preférence
lorsque le talc est déja chaud. En effet, il a été observé que le traitement du talc 3
chaud par lesdits agents tensioactifs, 4 une température de l'ordre de 60-80°C,

ameliore considérablement, par la suite, le débit de granulation (multipliant par 10



10

15

20

235

CA 02562667 2006-10-12

WO 2005/108506 PCT/FR2005/000910
16

ce débit, par rapport & un traitement & froid) et la qualité des granulés (beaucoup
moins friables).

Une fois l'incorporation de 1'agent tensioactif réalisée, et le
prémélange malaxé jusqu'a homogénéisation, on procéde a l'ajout de la cire de
polyéthylene.

Dans ces deux modes principaux de mise en oeuvre de
I''nvention (avec ou sans agent tensioactif), une fois la cire de polyéthylene ajoutée
et lorsque la température du mélange atteint un certain niveau, on observe une
diminution rapide du volume du meélange. Généralement, cette dimuinution de
volume intervient bien avant que la temperature du melange n'ait atteint la
température de fusion de ladite cire. Des tests ont permis de constater que la
temperature marquant le changement de volume du meélange pouvait varier en
fonction de nombreux paramétres et conditions de mise en ceuvre du mélange
(teneur en cire de la cdmposition, vitesse des pales du melangeur, répartition de la
chaleur au sein du melange, ...).

On considere que la malaxation du mélange devient suffisante,
c'est-a-dire que l'¢tat d'homogeéneite du mélange a ¢te atteint, lorsque, par simple
appréciation visuelle, celui-ci présente un volume réduit d'environ de moitié, par
rapport a son volume initial.

La malaxation peut alors étre stoppée et on laisse refroidir le
melange passivement jusqu'a une temperature au moins inférieure a la température
de ramollissement de la cire, notamment hors du mélangeur encore chaud.

L'étape de granulation qui suit, permet de transformer en
agrégats le melange provenant du malaxage. Elle est réalisée au moyen d'une presse
a granuler. Celle-c1 peut &tre avantageusement de type KAHL® (AMANDUS KAHL
NACHF., Allemagne) disposant de filieres verticales. En particulier, on peut utiliser
la presse Kahl 33600, notamment équipee d'une filiére 3-12 mm.

Les débits sont de l'ordre de 400-500 kg/h. La température en

sortie des granulés est alors d'environ 70°C.
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La fabrication d'une composition solide divisée selon
I'invention peut également étre réalisée au moyen d'une presse a granuler disposant
de filiéres horizontales comme, par exemple, une presse de type CPM® (CPM
EUROPE S.A., France).

e Tests de distribution du talc

Différentes compositions solides divisées conformes a
l'invention ont ét€ analysées pour leur qualité de dispersion dans une matrice de
polypropyléne. Pour ce faire, des pieces en polypropylene dopé en talc ont éte
réalisées avec un polypropylene de type Novolen 1103K (BASELL, France) et
différentes compositions solides divisées (ayant été prealablement séchées apres
fabrication), dans une proportion pondérale polypropyléne/granulés de talc de 1'ordre
de 90:10.

Certains des mélanges polypropyleéne/talc ainsi préparés ont
été 1mjectés sur une presse industrielle Hercule H 2060-470-200 (BILLION S.A.,
France) ¢équipée d'une vis avec embout malaxeur, une presse 1ndustrielle
classiquement utilisée pour mettre en forme des composites ou des matieres
thermoplastiques selon une technique ordinaire de mise en forme de matiéres
thermoplastiques par mjection.

Les picces injectées sont ic1 réalisées selon des conditions de
plastification standards (température, vitesse, pression, ...) ; des tests préliminaires
ayant montre que les parametres d'injection (contre pression, températures, temps de
séjours, vitesse de vis, décompression avant moulage) n'avaient aucune influence
sur la dispersion du talc dans la résine.

Selon cette premiere technique de mise en forme, les piéces
obtenues ont la forme d'un disque de 2 mm d'épaisseur.

D'autres mélanges polypropylene/talc, au lieu d'étre mis en
forme par injection, ont ¢t¢ extrudés sur une extrudeuse monovis IDE ME 60/3
(équipée d'une grille de contre-pression, avec des trous de 2,4 mm de diametre), et
calandrés a I'aide d'une filiere plate et d'un banc de calandrage SAMAFOR TA 800

¢quipe d'une filiere plate de 600 mm. On obtient alors des feuilles de 1 a 2 mm
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d'épaisseur. Les débits d'extrusion sont de l'ordre de 15 kg/h avec une vitesse de
rotation de la vis, de I'extrudeuse, fixée & 34 tr/min, c'est-a-dire A une vitesse (et
donc un taux de cisaillement) bien en-dega de la vitesse habituellement appliquée
pour la mise en forme d'une matiére thermoplastique.

Quelle que soit la technique de mise en forme utilisée
(extrusion ou moulage par injection), des échantillons sont découpés dans les pieces
formées (disques ou feuilles), puis pressés en des films de 50 um d'épaisseur.

La dispersion des granulés dans la matrice de polypropyléne
est apprécice par le nombre d'agglomérats de talc visibles sur ces films (talc non
dispers€), témoignant ainsi de la qualité de redispersion du talc des compositions
solides dispersées précédemment obtenues.

Le comptage des agglomérats se réalise avec une binoculaire
reglée au grossissement minimum ef sur une surface de film de 4 cm”.

A titre de référence, on dispose d'un composite de Borealis
MB 475 U (BOREALIS, France) chargé a 40 % en talc que 1'on dilue avant extrusion
(a 190°C) dans une résine polypropyléne SABIC 83 MF 10 (SABIC, France) de grade
1.5 pour obtenir un mélange final de 8 % de talc. Aucun agglomérat de talc non
dispersé n'est visible.

Pour quelques cohlpositions, en particulier pour les granulés
les plus concentrés en talc (pour lesquels une extrusion a 34 tr/min ne permettait pas
une dispersion acceptable), des essais complémentaires ont été effectuds pour tenter
d'optimuser la dispersion du talc. Les piéces en polypropyléne dopé a partir de telles
compositions ont ét¢ moulées, par extrusion, avec une vitesse de rotation de la vis
de l'extrudeuse fixée 4 90 tr/min (au lieu de 34 tr/min), une vitesse de
fonctionnement proche des conditions industrielles standards. On observe alors une
amelioration sensible de la dispersion.

Les résultats de ces différents tests de dispersion sont résumés

dans les deux tableaux qui suivent.
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Le tableau 1 présente la dispersion du talc dans les picces

moulées par injection. Le tableau 2 présente la dispersion du talc dans les pieces

-

formées par extrusion de feuille.

Dans ces tableaux, 1'échelle de notation suivante est utilisee

5 pour évaluer la qualité de dispersion du talc

+++ : dispersion excellente du talc

++ : peu d'agglomérats de talc

1

nombre d'agglomerats ¢leve

—  :beaucoup d'agglomérats (rédhibitoire pour l'application).
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REVENDICATIONS

1/ - Procédé de préparation d'une composition solide divisee
comprenant une poudre de talc dont au moins une fraction consiste en des grains de
talc liés entre eux sous forme d'agrégats de dimension moyenne supérieure a celle
desdits grains de talc,

caractérisé en ce qu'on réalise les €tapes suivantes :

- on mélange sous agitation, une poudre de talc en proportion
pondérale au moins de l'ordre de 75 %, par rapport au poids total de ladite

composition, et un liant qui comprend une cire de polyethylene en proportion

‘pondérale au moins de l'ordre de 6 % par rapport au poids total de ladite

composition ; pour réaliser ledit mélange, la poudre de talc et la cire de

- polyéthyléne, sous forme solide, sont mis en contact a une température a laquelle

ladite cire de polyéthyléne est a I'état solide, et tout en maintenant l'agitation, on
¢leve la temperature,

- aprés obtention d'un mélange homogene, pulverulent et
dans lequel les grains de talc se trouvent au moins en partie encapsulés par la cire de
polyéthyléne, on refroidit le mélange, et

- on granule le mélange, au moyen d'une presse a granuler,
pour former lesdits agregats.

2/ - Procédé selon la revendication 1, caractérisé en ce qu'on
met fin & I'étape de mélange a chaud aprés avoir constaté une réduction notable du
volume du melange.

3/ - Proéédé selon 'une des revendications 1 ou 2, caractérisé
en ce qu'on utilise une cire de polyéthyléne de masse molaire comprise entre 1 000
et 50 000 g.mol™.

4/ - Procédé selon 'une des revendications 1 a 3, caractérisé
en ce qu'on trongonne le mélange a la sortie de fagon a obtenir des agrégats en
forme de granulés de taille homogene et définie.

5/ - Procédé selon l'une des revendications 1 a 4, caractérisé

en ce qu'on mélange a la poudre de talc, une quantité de cire de polyéthyléne
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polyéthyléne de 'ordre de 20-25 %.

6/ - Procédé selon l'une des revendications 1 a 4, caractérise
en ce qu'on réalise un mélange de talc et de liant en quantités respectives adaptees
pour permettre I'obtention d'agrégats de proportion pondérale en talc de l'ordre de 85
a 92 %.

7/ - Procédé selon la revendication 6, caractéris€ en ce que,
avant de procéder au mélange entre la poudre de talc et la cire de polyéthylene, on
mélange a ladite poudre de talc préchauffée, 1 & 2 % d'au moins un agent tensioactif
choisi parmi : des amines, des sels d'ammonium quaternaire, des sels de
polyammonium quaternaire, des acides carboxiliques,
on réalise ledit mélange a une température au moins €gale a la température de fusion
dudit(desdits) agent(s) tensioactif(s).

8/ - Procédé selon la revendication 7, caractéris€ en ce qu'on
utilise ledit agent tensioactif a I'état liquide.

9/ - Procédé selon l'une des revendications 7 ou 8, caractérise
en ce quon utilise wun agent tensioactif choisi parmi : une
N-N,bis(hydroxyéthyl)amine, une polyétheramine, un oxyde d'amine, la bétaine, la
stéarine, un polydiméthylsiloxane diammonium.

10/ - Procédé selon 1'une des revendications 1 a 9, caractérisé
en ce qu'on utilise une cire de polyéthyléene de masse molaire de I'ordre de
3 800 g.mol” et de point de fusion de I'ordre de 100°C.

11/ - Procédé selon 'une des revendications 1 a 10, céractérisé
en ce que, apres 'étape de mélange, on refroidit de maniere passive le melange.

| 12/ - Composition solide divisée comprenant une poudre de
talc dont au moins une fraction consiste en des grains de talc liés entre eux sous
forme d'agrégats de dimension moyenne supérieure a celle desdits grains de talc,
caractérisée en ce que lesdits agrégats se composent de talc en proportion pondérale

au moins de I'ordre de 75 %, et d'un liant comprenant une cire de polyéthylene ; la
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proportion pondérale en cire de polyéthyléne desdits agrégats étant au moins de
l'ordre de 6 %.

13/ - Composition selon la revendication 12, caractérisée en
ce que ladite cire de polyéthyléne présente une masse molaire comprise entre 1 000
et 50 000 g.mol ™.

14/ - Composition selon l'une des revendications 12 ou 13,
caracterisee en ce que lesdits agrégats de talc ont la forme de granulés de taille
homogene et définie.

15/ - Composition selon l'une des revendications 12 & 14,
caracterisee en ce que la proportion pondérale de la cire de polyéthyléne est de
l'ordre de 20-25 %.

16/ - Composition selon 1'une des revendications 12 & 14,
caracterisee en ce que la proportion pondérale en talc des agrégats est de I'ordre de
85 a 92 %.

17/ - Composition selon la revendication 16, caractérisée en
ce que ledit hant comprend, en poids des agrégats, de 'ordre de 1 4 2 % d'un agent
tensioactif choisi parmi : des amines, des sels d'ammonium quaternaire, des sels de
polyammonium quaternaire, des acides carboxiliques.

18/ - Composition selon la revendication 17, caractérisée en
ce que ledit agent tensioactif est choisi parmi :'une N-N,bis(hydroxyéthyl)amine,
une polyétheramine, un oxyde d'amine, la bétaine, la stearine, un
polydiméthylsiloxane diammonium.

19/ - Composition selon I'une des revendications 12 & 18,
caracterisée en ce que ladite cire de polyéthyléne présente une masse molaire de
I'ordre de 3 800 g.mol™ et un point de fusion de I'ordre de 100°C.

20/ - Composition selon I'une des revendications 12 & 19,

caracterisée en ce que lesdits agrégats présentent une densité apparente comprise

entre 1,2 et 1,7.
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21/ - Composition selon l'une des revendications 12 a 20,
caracterisée en ce que lesdits agrégats présentent une densité apparente comprise

entre 1,4 et 1,5.

22/ - Procédé de fabrication d'un article en matiére
thermoplastique dopée en talc, dans lequel le dopage en talc de ladite matiére
thermoplastique est réalisé simultanément & sa mise en forme ; une composition
solide divisée conforme a 1'une des revendications 12 a 21 est utilisée.

23/ - Procédé selon la revendication 22, caractérisé en ce
qu'on utilise une technique de mise en forme de matiére thermoplastique choisie

parmi : l'extrusion, le moulage par injection, compression ou rotation.
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