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L'invention a pour objet un film metallise réalisé a l'aide d'une structure multicouche comprenant une couche de liant comprenant :
-5 a50% en poids d'un melange (A) comprenant ; - 5 a 100% d'un melange de polymeres (C1) et (C2) cogreffe constitué de 90 a
20% en poids d'un polyethylene metallocene (C1) de densite comprise entre 0,865 et 0,915 et de 10 a 80 % en poids d'un
polymere (C2) qui est soit un LLDPE non metallocene, soit un polypropylene homo- ou copolymere, et - 95 a 0% en poids d'un
polyethylene (D) choisi parmi les polyéethylenes homo ou copolymeres et les elastomeres ; le melange (A) etant tel que: « la teneur
en monomeére de greffage greffé est comprise entre 30 et 10° ppm : » le MFI ou indice d'écoulement a I'état fondu (hnorme ASTM D
1238, a 190°C sous 2,16kg) est compris entre 0,1 et 30g/10min - 50 a 95% en poids d'un polypropylene (B) homo ou copolymere.
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ABREGE

L'invention a pour objet un fiim metallisé réalisé a {'aide d'une structure
multicouche comprenant une couche de liant comprenant :
- 5 a 50% en poids d'un mélange (A) comprenant :

- 5 a 100% d’'un melange de polymeres (C1) et (C2) cogreffé constitue
de 90 a 20% en poids d’'un polyethyléene meétallocene (C1) de densité comprise
entre 0,865 et 0,915 et de 10 a 80 % en poids d’'un polymeére (C2) qui est soit un
LLDPE non meétallocene, soit un polypropylene homo- ou copolymere, et

- 95 al0% en poids dun polyéethylene (D) choisi parmi les
polyéthylenes homo ou copolymeres et les élastoméres ;

le mélange (A) étant tel que :
e la teneur en monomere de greffage greffé est comprise entre 30
et 10° ppm ;
e le MFI ou indice d'écoulement a 'état fondu (norme ASTM D
1238, a 190°C sous 2,16kg) est compris entre 0,1 et 30g/10min
- 50 a 95% en poids d'un polypropyléne (B) homo ou copolymére.
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DESCRIPTION

FILM MULTICOUCHE METALLISE

La présente invention concerne le domaine de l'emballage utilisant en
particulier des films multicouches bi-orientés ou non, métallisés et laminés avec un
film de polypropyléne bi-orienté (abrege BOPP) ou de polyéthylene téréphtalate
bi-orienté (abrege BOPET), imprimé ou non, présentant une tres bonne adhésion
des couches les unes aux autres méme lorsque les films sont fragilisés par une
soudure. L'invention s’applique entre autre aux emballages de type sachets, sacs,
poches ou paquets realisés a partir de ces films soudés dont la composition
engendre une bonne ouverture de 'emballage manuellement. On peut citer de
facon non limitative par exemple les paquets de chips, biscuits, bonbons, viande.

L e document WO01/34389 décrit un emballage utilisant un film multicouche
ayant des propriétes barrieres a l'oxygéne et a la vapeur d'eau, mais cet
emballage présente l'inconvénient lorsque I'on veut l'ouvrir de ne pas s’ouvrir
proprement. En effet, on assiste a un délaminage entre la couche métallique et la
couche de polypropyléne sur laquelle est déposée la couche métallique.

Il est important dans le domaine de I'emballage de disposer de
conditionnements s'ouvrant de fagon propre et nette en exercant une force
moderee, afin qu'ils puissent étre ouverts aussi bien par un adulte que par un
enfant. De plus, il faut que les films constituant les emballages aient des
proprietes barrieres a 'oxygéne et a la vapeur d'eau afin de préserver les denrées,
solides ou liquides, alimentaires ou autres, se trouvant a l'intérieur de 'emballage.

La demanderesse a maintenant trouvé un film présentant une forte
adhésion entre une couche métallique et une couche ayant une composition a
base (i) majoritairement de polypropyléne, (ii) minoritairement d'un mélange soit
de polyethylenes cogreffés (abrégé PEg), soit de polyéthyléne et de polypropyléne
cogreffes et (iii) éventuellement de polyéthyléne ou d'élastomére non greffé. Ce
fiim permet entre autre la fabrication d'emballages fermés par une bande de
soudure dudit film, f'ouverture ayant lieu au niveau de cette méme bande.
Contrairement a Fart antérieur, on n'assiste pas a un délaminage ou pelage
preferentiellement entre les couches métalliques et de PP au détriment de
ouverture de 'emballage au niveau de la bande de soudure. En effet, 'emballage
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selon linvention s'auvre proprement au niveau de la bande de soudure sans qu'il
y ait endommagement de la structure multicouche par ailleurs.

L'invention a pour objet un liant comprenant :

-5 a 50% en poids d’'un melange (A), ledit mélange (A) comprenant :
- 5 a100% en poids d'un melange de polymeres (C1) et (C2)
constitué de 90 a 20% en poids d'un polyéthylene métailocéne (C1) de
densite comprise entre 0,865 et 0,915 et de 10 a 80 % en poids d'un
polymere (C2) qui est soit un LLDPE non meétallocéne, soit un
polypropylene homo- ou copolymeére, le mélange de polymeéres (C1) et

10 - (C2) etant cogreffé par un acide carboxylique insaturé ou un dérivé

fonctionnel de cet acide en tant que monomeére de greffage, et
- 95 40% en poids dun polyéthylene (D) choisi parmi les
polyéthylenes homo ou copolymeres et les élastoméres

le melange (A) étant tel que :

ela teneur en monomere de greffage greffé est comprise entre 30 et 10°

pPpmM

ole MFI ou indice d'écoulement a I'état fondu (norme ASTM D 1238, 2 190°C

sous 2,16kg) est compris entre 0,1 et 30g/10min

- 50 a 95% en poids d'un polypropylene (B) homo ou copolymeére.

20 L'invention a également trait a une structure multicouche comprenant:

- une couche metallique (1);

- une couche (2) de liant liée a la couche métallique (1),

- une couche (3) de polypropylene, homopolymére ou copolymeére, la couche
(2) de liant étant prise en sandwich entre la couche métallique (1) et la couche (3)
de polypropylene;

- une couche (4) telle que la couche (3) de polypropyiéne soit prise en
sandwich entre la couche (2) de liant et la dite couche (4), cette derniére étant
adaptee au  thermocellage et comprenant soit un terpolymere
Ethyléne/Propyléne/Butyléne, soit un copolymére Ethyléne/Propyléne, soit un

30 polyethylene metaliocene, soit leurs mélanges et dans ce cas ledit mélange

comprend au moins deux des composés précedemment énumérés:
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ladite couche (2) de liant comprenant: |
- \5 a 50% en poids d'un melange (A), ledit mélange (A) comprenant:

' - 5 a 100% en poids d'un meélange de polyméres (C1) et (C2)
constitue de 90 a 20% en poids d'un polyéthylene métallocene (C1) de densité
comprise entre 0,865 et 0,915 et de 10 a 80% en poids d'un polymeére (C2) qui est
soit un LLDPE non métallocene, soit un polypropylene homo- ou copolymére, le
melange de polymeres (C1) et (C2) etant cogreffe par uh acide carboxylique
iInsature ou un dérive fonctionnel de cet acide en tant que monomere de greffage,
et

- 95 a 0% en poids d'un polyéthylene (D) choisi parmi les

polyethylenes homo ou copolymeres et les élastomeéres;
le melange (A) étant tel que:

- la teneur en monomere de greffage greffé est comprise entre 30 et
10° ppm;

- le MFl ou indice d'écoulement a I'état fondu (norme ASTM D 1238, a
190°C sous 2,16kg) est compris entre 0,1 et 30g/10min

- 90 @ 95% en poids d'un polypropyléne (B) homo ou copolymére.

Selon un mode de réalisation, la structure est caractérisée en ce que la
couche metallique est une couche d'Al, de Fe, de Cu. de Sn, de Ni, d'Ag, de Cr,

d'Au ou un alliage contenant au moins un de ces métaux majoritairement.
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L'invention concerne de plus un film comprenant une structure muiticouche

telle que définie plus haut.

Selon un mode de realisation, le film est caractérisé en ce qu'il comprend
une couche de polypropyiene bi-oriente (BOPP) ou de polyéthyléne téréphtalate
bi-orienté (BOPET) imprimée, sur laquelle est appliguée a l'aide d'un adheésif un
film multicouche métallise comprenant une structure decrite plus haut, ledit film
étant bi-orienté ou noh, et la couche meétallique dudit film multicouche metallisé
etant directement liée par I'adhésif a la couche de BOPP ou de BOPET imprimée.

L'invention est également relative a l'utilisation du liant pour fabriquer une
structure multicouche définie plus haut. |

L'invention concerne un objet comprenant une structure rnuiticouche telle
que precedemment décrite. |

Selon un mode de réalisation, I'objet est fabriqué avec un film tel que
precedemment décrit.

Selon un mode de réalisation, I'objet est un emballage.

La figure 1 représente un mode de réalisation d’un film selon I'invention,
ledit ﬁlm. de polypropylene cast métallisé (abrégé MCPP) comprenant une
structure avec des couches de 1 a 4 se succédant dans l'ordre suivant : une
couche (1) de métal, une couche (2) de mélange de PE et LLDPE cogreffés, de
LLDPE et de PP homo ou copolymére, une couche (3) de PP nomopolymere ou
copolymere et une couche (4) de polymére adapté au thermocellage.

La figure 2 représente en coupe transversale un sac (6) fermé par une
bande de soudure (5a), selon I'art antérieur cité precedemment, aprés une

tentative d'ouverture échouée, ledit sac &tant réalisé avec un fim comprenant la
structure suivante : une couche (11) de métal, une couche (12) d'un mélange de
PP syndiotactique et de copolymére butylene/propyléne ou d'un mélange de PP
syndiotactique et de PP homo ou copolymeére greffé, une couche (13) de PP homo
Ou copolymere, une couche (14) de terpolymére ethyléne/prOpylene/butylene ou
de copolymere éthyléne/propyléne ou de PE métallocéne.

La figure 3 représente en coupe transversale un sac selon I'invention apres
Ouverture au niveau de la bande de soudure, I'ouverture étant délimitée par les

bords (Sb) et le sac (6) étant réalisé avec le film a structure multicouche (couches
1-4) représente sur la figure 1.
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Nous allons maintenant décrire plus en détails I'invention. Les emballages,
objets de l'invention, comprennent un film en PP cast metallise (abregé MCPP).
Ce film peut entrer dans une structure du type : couche de BOPP ou BOPET/
couche d’encre/ couche d'adheésif / film MCPP.

Le film MCPP comprend une structure muiticouche representée sur ia Fig.
1 et se présentant sous la forme suivante . couche (1)/couche (2)/couche
(3)/couche (4) dont la composition sera donnée plus loin.

On a alors dans un fiim MCPP les couches suivantes qui se succédent
dans 'ordre : couche BOPP ou BOPET/couche d'encre/couche d'adhésif/couche
(1)/couche (2)/couche (3)/couche (4).

La couche (1) est une couche métallique appliquée sur une couche (2). Elle
peut étre par exemple une feuille ou une pellicule d'un métal tel que I'Al, e Fe, le
Cu, le Sn, le Ni, I'Ag, le Cr, Au ou un alliage contenant au moins un de ces
metaux majoritairement.

La couche (3) est une couche de PP. Le polypropyléne de la couche (3)
peut étre un homopolymere ou un copolymere.
A titre de comonomere, on peut citer :

e |es alpha oléfines, avantageusement celles ayant de 2 a 30 atomes
de carbone telles que I'éthylene, le 1-buténe, le 1-penténe, le 3-méthyl-1-buténe,
le 1-hexene, le 4-méthyl-1-penténe, le 3-méthyl-1-penténe, le 1-octéne, le 1-
decene, le 1-dodecene, le 1-tétradécéne, le 1-hexadécéne, le 1-octadécéne, le 1-
eicocene, le 1-dococene, le 1-tétracocéne, le 1-hexacoceéne, le 1-octacocéne et le

1 tiacontene. Ces alpha oléfines peuvent étre utilisées seules ou en mélange de
deux ou de plus de deux.

e |es dienes.

Le polypropylene peut aussi étre un copolymére a blocs polypropyléne.
Avantageusement la couche (3) comprend un meélange de plusieurs

polymeres dans lequel se trouve au moins un polypropyléne comprenant au moins

50% en moles et de préférence au moins 75% de propyléne. A titre d’'exemple, le

polypropylene de la couche (3) peut étre un mélange de polypropyiéne et d’'EPDM
ou d'EPR.

En tant que PP homopolymére, on peut citer le PP isotactique entre 80 et
100%, de préference a 95%. Le polypropyléne homopolymére a de préférence un
MFI (indice de fluidite a l'état fondu) compris entre 1,2 et 30g/10 min, de
preference compris entre 3 et 8g/10min mesuré selon ASTM D1238.



10

15

20

25

CA 02456668 2004-02-06

La couche (4) est une couche adaptée au thermocellage. Elle peut
comprendre par exemple un terpolymere Ethylene/Propyléne/Butyiene, un
copolymere Ethylene/Propylene, un PE métallocene ou leurs mélanges (mélange
d'au moins deux des composes precédemment enumeres). Avantageusement |a
couche (4) comprend un terpolymere comprenant majoritairement du propyléne en
tant que comonomere.

La couche (2) est réalis€e avec un melange comprenant :
- 5 % a 50% de préférence 20 a 40% en poids d’'un mélange (A) et
- 90 a 95%, de preférence 60 a 80% en poids d'un polymére (B).

S'agissant du melange (A) défini par un mélange (C) éventuellement
mélangé a un polymere (D), il comprend :

- 5 a 100% en poids (par rapport au mélange (A)) du mélange (C), lui-méme
etant constitué d'un melange de 80 a 20% en poids (par rapport au mélange (C))
d'un polyéthylene métallocéne (C1) de densité comprise entre 0,865 et 0,915 et
de 20 a 80 % en poids (par rapport au mélange (C)) d'un LLDPE (C2) non
meétallocene, le melange de (C1) et (C2) étant cogreffé par un acide carboxylique
insaturé ou un derive fonctionnel de cet acide en tant que monomeére de greffage,
et

- 95 a 0% en poids (par rapport au melange (A)) d'un polyéthyléne (D) choisi
parmi les polyethylenes homo ou copolymeéres et les élastoméres :
le mélange (A) étant tel que :

- |a teneur en monomére de greffage greffé est comprise entre 30 et 10°
ppm ;

- le MFI ou indice d’écoulement a I'état fondu (norme ASTM D 1238, & 190°C
sous 2,16kg) est compris entre 0,1 et 30g/10min.

S'agissant du polymére (C1), on désigne par polyéthyléne métallocéne les
polymeres obtenus par copolymérisation d’éthyléne et d'alpha oléfine telle que par
exemple propylene, buténe, hexene ou octéne en présence d’un catalyseur
monosite constitue généralement d'un atome d'un métal pouvant étre par exemple
du zirconium ou du titane et de deux molécules cycliques alkyles liées au métal.
Plus specifiquement, les catalyseurs métallocénes sont habituellement composés
de deux cycles cyclopentadieniques liés au métal. Ces catalyseurs sont
frequemment utilisés avec des aluminoxanes comme cocatalyseurs ou
activateurs, de preference le méthylaluminoxane (MAO). Le hafnium peut aussi
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étre utilisé comme métal auquel le cyclopentadiene est fixé. D’autres métallocenes
peuvent inclure des métaux de transition des groupes IVA, VA et VIA. Des métaux
de la série des lanthanides peuvent aussi étre utilises.

Ces polyethylenes métallocenes peuvent aussi étre caractérisés par leur
rapport Mw/Mn<3 et de préference <2 dans lequel Mw et Mn désignent
respectivement la masse molaire moyenne en poids et la masse molaire moyenne
en nombre. On désigne aussi par polyéthylene métallocene ceux ayant un MFR
(Melt Flow Ratio ou rapport d'indice de fluidité) < 6,53 et un rapport Mw/Mn >
(MFR-4,63). MFR désigne le rapport du MFli; (MFI sous une charge de 10kg) au
MFlz; (MFI sous une charge de 2,16 kg). D'autres polyéthylénes métallocénes sont
definis par un MFR = ou > 6,13 et un rapport Mw/Mn < ou = (MFR-4,63).

Avantageusement, la densité de (C1) est comprise entre 0,870 et 0,900.

S'agissant du polymere (C2), c'est soit un copolymeére de l'éthyléne et d'une
alpha-olefine de type LLDPE (polyéthylene linéaire basse densité) qui n'est pas
d'origine métallocéne soit un polypropylene homo- ou copolymeére avec comme
comonomeres par exemple les alpha-oléfines ou les diénes. Le polymére (C2)
peut egalement étre un copolymere a blocs polypropyléne.

Les alpha-oléfines ont avantageusement de 3 a 30 atomes de carbone.

Des exemples d’alpha-oléfines ayant 3 a 30 atomes de carbone
comprennent léethylene (uniguement comonomere du PP), le propyléne
(uniqguement comonomere du PE), le 1-buténe, le 1-penténe, le 3-méthyl-1-
butene, le 1-hexene, le 4-méthyl-1-penténe, le 3-méthyl-1-penténe, le 1-octéne, le
1-décene, le 1-dodecene, le 1-tétradécene, le 1-hexadéceéne, le 1-octadécene, le
1-eicoceéne, le 1-dococene, le 1-tétracocéne, le 1thexacocéne, le 1-octacocéne et
le 1-triacontene. Ces alpha oléfines peuvent étre utilisées seules ou en mélange
de deux ou plus de deux.

La densité de (C2) est avantageusement comprise entre 0,900 et 0,950. Le
MFI de (C2) est compris entre 0,1 et 8g/10 min (a 190°C sous 2,16 kg).

Le mélange (C1) et (C2) est greffé par un monomeére de greffage pris dans le
groupe des acides carboxyliques insaturés ou leurs dérivés fonctionnels. Des
exemples d'acides carboxyliques insaturés sont ceux ayant 2 a 20 atomes de
carbone tels que les acides acryliques, méthacryliques, maléique, fumarique et
itaconique. Les dérivés fonctionnels de ces acides comprennent par exemple les
anhydrides, les dérivés esters, les dérivés amides, les dérivés imides et les sels

metalliques (tels que les sels de métaux alcalins) des acides carboxyliques
insaturés.

ot eteeh el e el M o el B s Aadads e ra b o 2 el m s - s
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L es acides dicarboxyliques insaturés ayant 4 a 10 atomes de carbone et
leurs dérivés fonctionnels, particulierement leurs anhydrides, sont des monomeres
de greffage particulierement préféres.

Ces monomeéres de greffage comprennent par exemple les acides maleique,
fumarique, itaconique, citraconique, allylsuccinique, cyclohex-4-éne-1,2-
dicarboxylique, 4-méthylcyclohex-4-eéne-1,2-dicarboxylique, bicycio(2,2,1)-hept-5-
ene-2,3-dicarboxylique, le x-methylbicyclo(2,2,1)hept-5-eéne-2,2-dicarboxylique, les
anhydrides maleique, itaconique, citraconique, allylsuccinique, cyclohex-4-éne-
1,2-dicarboxylique, 4-methylenecyclohex-4-ene-1,2-dicarboxylique,
bicycio(2,2,1)hept-5-ene-2,3-dicarboxylique et x-méthylbicycio(2,2,1)hept-5-éne-
2,2-dicarboxylique.

Des exemples d'autres monomeres de greffage comprennent :

. des esters alkyliques en C1 a C8 ou des dérivés esters glycidyliques
des acides carboxyliques insaturés tels que l'acrylate de méthyle, le méthacrylate
de methyle, I'acrylate d'éthyle, le méthacrylate d'éthyle, l'acrylate de butyle, le
methacrylate de butyle, I'acrylate de glycidyle, le méthacrylate de glycidyle, le
maleéate de mono-ethyle, le maléate de diéthyle, le fumarate de monométhyle, le
fumarate de diméthyle , l'itaconate de monométhyle et l'itaconate de diéthyle ;

. des deérives amides des acides carboxyliques insaturés tels que
Iacrylamide, le méthacrylamide, le monoamide maléique, le diamide maléique, le
N-monoecthylamide maléique, le N, N-diéthylamide maleique, le N-
monobutylamide maleique, le N,N-dibutylamide maleique, le monoamide
fumarique, le diamide fumarique, le N-monoéthylamide fumarique, le N, N-

diethylamide fumarique, le N-monobutylamide fumarique et le N, N-dibutylamide
fumarique ;

. des deérives imides des acides carboxyliques insaturés tels que le
maleimide, le N-butylmaléimide et le N-phénylmaléimide : et
. des sels metalliques d'acides carboxyliques insaturés tels que

acrylate de sodium, méthacrylate de sodium, acrylate de potassium et
meéthacrylate de potassium.

On préfere 'anhydride maléique.

Divers procedés connus peuvent étre utilisés pour greffer un monomére de
greffage au melange de (C1) et (C2). La quantité de monomére de greffage est
choisie de fagon appropriée et est comprise entre 0,01 & 10%, de préférence entre
600 et 5000 ppm par rapport au poids total de mélange de (C1) et (C2) grefté. La
quantite du monomeére greffé est déterminée par dosage des fonctions
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succiniques par spectroscopie IRTF. Le MFI de (C), c'est a dire de (C1) et (C2)
cogreffés est avantageusement 0,1 a 10 g/10min.

S'agissant du Polyéethylene (D), c'est un polyéthyléne homopolymére ou un
copolymere de l'ethylene avec comme comonomere un monomeére choisi parmi
les alphaoléfines définies plus haut pour (C2), les esters d’acides carboxyliques
insaturés ou les esters vinyliques d’'acides carboxyliques saturés. Les esters
d'acides carboxyliques insaturés sont par exemple les (méth)acrylates d'alkyle
dont l'alkyle a de 1 a 24 atomes de carbone. Des exemples d'acrylate ou
methacrylate d'alkyle sont notamment le méthacrylate de méthyle, l'acrylate
d'ethyle, l'acrylate de n-butyle, l'acrylate d’isobutyle, I'acrylate de 2-éthylhexyle.
Les esters vinyliques d'acides carboxyliques saturés sont par exemple I'acétate ou
le propionate de vinyle.

Le polyethylene (D) peut étre un PE haute densité (HDPE), un PE basse
densite (LDPE), un PE linéaire basse densité (LLDPE), un PE trés basse densité
(VLDPE) ou un PE métallocéne.

Le polyethylene (D) peut aussi étre un polymére a caractére élastomérique,
cest a dire qu'il peut étre (i) un élastomeére au sens de ASTM D412, ce qui signifie
un matériau qui peut étre étiré a température ambiante de deux fois sa longueur,
maintenu ainsi 5 minutes puis revenir a moins de 10% prés a sa longueur initiale
apres avoir ete relaché ou (i) un polymére n'ayant pas exactement les
caracteristiques précédentes mais pouvant étre étiré et revenir sensiblement a sa
longueur initiale. A titre d’exemples, on peut citer :

-les EPR (éthylene propylene rubber) et les EPDM (éthyléne propyléne
diene) ;

- les elastomeéres styréniques tels que les SBR (styréne butadiéne rubber),
les copolymeéres blocs SBS (styréne butadiéne styréne), les copolymeres blocs

SEBS (styrene éthyléne butadiéne styréne) et les copolymeéres blocs SIS (styrene
Isoprene styréne).

Avantageusement, le polyéthyléne (D) est un LLDPE de densité comprise
entre 0,900 et 0,935 ou bien un PEHD de densité comprise entre 0.935 et 0,950,

Avantageusement, les proportions dans le mélange (A) de polymeres (C) et
(D) sont respectivement 10 & 30% en poids de (C) pour 90 a 70% en poids de (D).
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S'agissant du polymeére (B) dans lequel est dilué le mélange (A), c’'est un
PP copolymére ou terpolymére Propylene/Ethylene/Butyiene. A titre de
comonomere, on peut citer :

e |es alpha oléfines, avantageusement celles ayant de 2 a 30 atomes
de carbone telles que I'éthylene, le 1-buténe, le 1-pentene, le 3-methyl-1-butene,
le 1-hexéne, le 4-méthyl-1-penténe, le 3-methyl-1-pentene, le 1-octéne, le 1-
décene, le 1-dodécene, le 1-tétradécene, le 1-hexadeécene, le 1-octadécéne, le 1-
elcocene, le 1-dococene, le 1-tetracocene, le 1-hexacocene, le 1-octacocéne et le
1 triacontene. Ces alpha oléfines peuvent étre utilisées seules ou en meélange de
deux ou de plus de deux.

e Les dienes.

L.e polypropylene peut aussi étre un copolymere a blocs polypropylene.
Avantageusement, le polymere (B) comprend un meélange de plusieurs
polymeres dans lequel se trouve au moins un polypropylene comprenant au moins
50% en moles et de préference au moins 75% de propyléne. A titre d'exemple, le
polymere (B) peut étre un melange de polypropyléne et 'EPDM ou d’'EPR.

Les couches (1), (2), (3) et (4) peuvent avoir une épaisseur comprise
entre 50 et 500 angstrdms pour la couche (1), entre 2 et 6 ym pour la couche
(2), entre 5 et 30 um pour la couche (3) et entre 2 et 10 um pour la couche (4).

Les couches (2), (3) et (4) peuvent étre laminées ensemble par un procédé
de coextrusion avant I'application de la couche (1) métallique. La couche (1) quant
a elle peut étre appliquée par dépét vapeur selon une technique bien connue de
I'homme de l'art, de préférence elle est déposée sous vide.

La couche (1) meétallique constitue une bonne barriére a I'oxygéne et a la
vapeur d'eau.

Les compositions des couches (2), (3) et (4) peuvent contenir les additifs
utilises habituellement lors de la mise en ceuvre des polyoléfines a des teneurs
comprises entre 10 ppm et 5% tels que les antioxydants a base de molécules
phénoliques substitues, ies agents de protections UV, les agents de mise en
ceuvre tels que les amides gras, l'acide stearique et ses sels, les polymeéres
fluorés connus comme agents pour éviter les défauts d’'extrusion, les agents anti-
buee a base d'amines, les agents anti-bloquants tels que la silice ou le talc, les
melanges maitres avec des colorants et les agents nucléants.
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Les Fig.2 et 3 permettent de bien visualiser le resuitat de l'invention par
rapport a l'art antérieur. Les sacs représentes sur ces figures s'apparentent a des
paquets de chips comprenant dans un premier temps une poche délimitée par une
structure multicouche (11,12, 13, 14) dans le cas de la Fig.2 et une structure
multicouche (1, 2, 3, 4) dans le cas de la Fig.3, la couche métalliqgue (1) ou (11)
étant en contacte avec I'extérieur de la poche tandis que la couche (4) ou (14) est
en contacte avec l'intérieur de la poche. Les deux sacs ou paquets sont fermés
par une bande de soudure (5a) du film multicouche qui les constitue, la couche (4)
ou (14) de chaque bord de soudure (5b) délimitant I'ouverture des sacs (6) étant
soudée sur elle-méme. On exerce ensuite sur ces deux paquets une force (f)
identique de part et d’'autre de la région jouxtant les bandes de soudure (5a) afin
d’'ouvrir lesdits paquets. On constate qu'en exergant une méme force (f) de part et
d'autre des paquets selon les directions indiquees sur les figures, on n'obtient pas
le méme résultat selon que I'on a un paquet realisé avec un fim selon l'art
anterieur et un paquet realisé avec un film selon Finvention.

Dans le cas du sac ou paquet de la Fig.2, on constate qu'il y a délaminage, c'est a
dire separation, de la couche métallisée (11) des couches (12), (13) et (14) qui
elles restent solidaires entre elles. On peut donc dire que la force de délaminage
de la couche (11) est inférieure a la force nécessaire pour rompre la bande de
soudure (9a). Il en découle que le sac dans ce cas est difficile a ouvrir, la couche
metallisée (11) se désolidarisant en premier.

Dans le cas de la Fig.3, on ne constate pas de désolidarisation des couches (1),
(2), (3) et (4), mais une rupture au niveau de la bande de soudure du sac qui
conduit a l'ouverture du paquet matérialisée par les bords (5b). La force
d'adhésion de la couche (11) métallique est bien supérieure a la force nécessaire
pour rompre la bande de soudure (5a) entrainant 'ouverture du sac.

On realise des échantillons de films de 1 a 8 (voir TABLEAU 1 ci-dessous)
comprenant une structure multicouche du type BOPP(sensiblement 20um)/couche
d'encre/ couche d'adheésif liquide/ film MCPP(sensiblement 25um).

Le film de MCPP est une structure a 4 couches, telle que représentée sur Ia
Fig.1, respectivement:

. couche (1) d'Al d'épaisseur 250 angstroms;
. couche (2) d'épaisseur 3 ym comprenant :
> X% en poids d'un mélange (A) lui-méme comprenant 25% en poids

de PE métallocene (C1) de densité d=0.870 avec le 1-octéne comme
comonomere et de LLDPE (C2) de densité d=0.920 avec le 1-buténe comme
comonomere, le melange (C1) et (C2) étant greffé avec de ['anhydride

R L e ol - I SR IR IR I e e 4 - -
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maleique avec un taux de greffage de 0.8% et 75% en poids de LLDPE (D)

avec le 1-buténe comme comonomere et de d=0.910
> Y% en poids de PP homopolymére (B) ayant un MFI=7 et une

d=0.900 ;
> La valeur de X eétant indiguée dans la seconde colonne du
TABLEAU 1 et la valeur de Y étant égale a 100-X.
. couche (3) d'épaisseur 17 um de PP homopolymére ayant un MFI=7 et une
d=0.900;
o couche (4) d'epaisseur 5 um de PP terpolymere

propylene/Ethylene/Butylene avec propyléne majoritaire MFI=7, d=0.900 et le
module de flexion = 1000 mPa.

. [d exprimée en g/lem® et mesurée selon la norme ASTM D790 a 1900 mPa
et MF! ou indice de fluidite a I'état fondu exprimé en g/10min selon la norme

ASTM D 1238 a 230°C] ;

Les couches (1), (3) et (4) sont les mémes pour les échantillons 1 a 8.
Seule la couche (2) différe de part les proportions X et Y exprimées en % en
poids. On fabrique ensuite des sachets scellés et on mesure ensuite la force de
pelage en g/15mm. '

On constate que pour les compositions comprenant 5 4 50% de mélange
(A), on a une rupture dans la couche (2) comme représenté sur la Fig.3, la couche
a'Al etant fortement liee a la couche (2) alors que dans les cas indiqués par une
("), on a une rupture a l'interface de la couche d'Al et de la couche (2) comme
lllustre sur la Fig.2, la couche d’'Al étant plus faiblement liée a la couche (2).

Les films comprenant une couche (2) avec un taux de mélange (A) compris
entre 5 et 50% sont donc adaptés a la fabrication de sacs, sachets, poches,
paquets selon 'invention.

TABLEAU 1

Echantillons | % en poids de | Force de pelage | Force de pelage
1'

| melange (A) dans | en g/15mm - en g/15mm !
| la couche (2) | mesurée | mesurée |
‘; Immediatement | 1 mois
apres scellage apres le scellage
8 | 0% 90" ! 30*
1 5% 186 40

2 10% 198 80
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| ﬁﬁ | 40%i_ﬂk 240 N 210 ]
6 50% I 240
7 100% : . 1
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*pelage_du film d'Al.

Des essais menés avec les autres metaux mentionnés plus haut ont
conduit aux mémes constatations.
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REVENDICATIONS:

1. Structure multicduche comprenant:

- une couche métallique (1);

- une couche (2) de liant liée a la couche métallique (1);

- une couche (3) de polypropylene, homopolymére ou copolymere, la couche
(2) de liant etant prise en sandwich entre la couche metallique (1) et la couche (3)
de polypropylene;

- une couche (4) telle que la couche (3) de polypropyléne soit prise en
sandwich entre la couche (2) de liant et la dite couche (4), cette derniere étant
adaptee au  thermocellage et comprenant soit un  terpolymére
Ethyléne/Propyléne/Butyléne, soit un copolymére Ethyléne/Propyléne, soit un
polyethylene metallocene, soit leurs mélanges et dans ce cas ledit mélange
comprend au moins deux des composeés précedemment énumérés:

ladite couche (2) de liant comprenant:

- 9 a 90% en poids d'un mélange (A), ledit mélange (A) comprenant:

- 9 a 100% en poids d'un mélange de polymeéres (C1) et (C2)
constitue de 90 a 20% en poids d'un polyéthylene métallocene (C1) de densité
comprise entre 0,865 et 0,915 et de 10 a 80% en poids d'un polymére (C2) qui est
soit un LLDPE non métallocéne, sbit un polypropyléne homo- ou copolymeére, le
melange de polymeres (C1) et (C2) étant cogreffé par un acide carboxylique
insaturé ou un dérivé fonctionnel de cet acide en tant que monomeére de greffage,
et

- 99 a 0% en poids d'un polyéthylene (D) choisi parmi les
polyethylenes homo ou copolymeéres et les élastoméres:
le mélange (A) étant tel que:

- la teneur en monomere de greffage greffé est comprise entre 30 et
10° ppm;
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- le MF| ou indice d'écoulement a I'état fondu (norme ASTM D 1238, a

190°C sous 2,16kg) est compris entre 0,1 et 30g/10min
- 50 a2 95% en poids d'un polypropylene (B) homo ou copolymere.

2. Structure multicouche selon la revendication 1, caracterisée en ce que la

couche métalhlique est une couche d'Al, de Fe, de Cu, de Sn, de Ni, d'Ag, de Cr,

d'Au ou un ailiage contenant au moins un de ces metaux majoritairement.

3. Film comprenant une structure multicouche telle que définie I'une

quelconque des revendications 1 a 2.

4. Film caracterise en ce qu'il comprend une couche de polypropyiéne bi-
oriente (BOPP) ou de polyéthylene terephtalate bi-orienté (BOPET) imprimée, sur
laquelle est appliquée a l'aide d'un adhésif un film multicouche métallisé
comprenant .une structure multicouche telle que définie a I'une quelconque des
revendications 1 a 2, ledit film étant bi-orienté ou non et la couche métallique (1)

dudit film multicouche metalliseé étant directement liée par I'adhésif a la couche de
BOPP ou de BOPET imprimée.

5. Objet comprenant une structure muilticouche telle que définie a I'une

quelconque -des revendications 1 a 2.

©. Objet fabriqué avec un film tel que défini a Il'une quelconque des
revendications 3 a 4.

/. Objet selon la revendication 6, caractérisé en ce que cet objet est un

emballage.
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