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La présente invention concerne une nouvelle composition adh@sive
thermo—fusible.

Les compositions adhésives de ce genre sont solides i la température
ambiante et on les fait fondre par chauffage lorsqu'on les utilise et on les
applique sur des substrats wri8s, apr&s quoi, on les refroidit pour les solidi-
fier. Ainsi les compositions de ce genre sont couramment utilisées comme adhésifs,
matigres d'enduction ou similaires pour des substrats du type stipulé,

A 1'heure actuelle, les compositions adh&sives classiques thermo-
fusibles comprennent un polym@re de base qui est un copolym&re d'éthyléne, par
exemple un copolymére &thyl&ne/acétate de vinyle (EVA) ou un copolymé&re d'é&thy-
léne et d'un acrylate, ou encore un polymé&re thermoplastique tel que le poly-
éthyléne, un polyamide, un polyur&thane ou un polyester et les compositions
contiennent &galement des cires vari&es pour régler la viscosité ainsi que des
résines conféraat l'adhésivité. '

Parmi les résines conférant 1'adhésivité, on a couramment utilisé des
résines naturelles telles que la colophane et les esters de colophane, ces
esters Etant préférés en raison de leur excellente capacité de conférer 1'adhé-
sivité. Comme cependant les r&sines indiquées proviennent de sources naturelles
et que leur abondance et leur prix sont aléatoires, on peut avantageusement les
remplacer par des ré&sines de pétrole provenant des ressources pétroli&res abon-
dantes, ce qui se pratique de plus en plus dans cette industrie.

Toutefois, les résines de pétrole présentent 1'inconvénient de ne
posseder qu'une aptitude limit&e 3 conférer 1'adhésivitd, d'avoir une r8@sistance
3 la chaleur peu satisfaisante, de dégager une odeur indésirable et d'avoir
d'autres défauts analogues. On a donc proposé des moyens vari&s pour tenter
d'éliminer ces inconvénients mais aucun moyen efficace n'a &té trouvé jusqu'd
présent. Les résines sont fr8quemment celles obtenues par hydrogénation des
résines de pé&trole. du type aromatique ou des résines de cyclopentadignes ;
mais leur aptitude 3 conférer 1l'adhésivité est trd&s faible (mauvaise résistance
au décollage). i

Par exemple, dans le brevet U.S. 3 084 147, on a décrit un dicyclo-
pentadigne de haute puret& qu'on polymérise 3 une température de 260 3 290°C
pour obtenir une ré&sine de couleur claire. Cette résine ne présente pas de
propriétés satisfaisantes de stabilité & la chaleur et de résistance de liaison
pour permettre son emploi comme r&sine d'adhésivit@ dans un adhésif thermo-
fusible. En tant que variante perfectionmée d'une telle résine, la demande
de brevet japonais publige n° 51-83688 décrit la copolymérisation de 40 a 90 %
en poids de dicyclopentadi&ne ou de son dérivé 3 substitution alkylique et 10

d 60 Z d'un codimére de cyclopentadiZne ou de son dérivé 3 substitution alkyli-
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2
que et d'isopréne ou de pipéryléne, la copolymérisation se faisant par la
chaleur pour obtenir une ré@sine possédant d'excellentes propriétés de stabilité
3 la chaleur et de compatibilité avec les caoutchoucs et les mati8res plasti-
ques. Cette méme demande de brevet japonais décrit &galement une résine pré-
parde par hydroraffinage de la résine ainsi obtenue et possédant les mémes
excellentes propriétés que la résine de départ. Malheureusement, ces résines
perfectionnées ne sont toujours pas satisfaisantes en adh&sivité pour consti~
tuer une résine d'adhdsivité dans un adh&sif thermo—fusible.

Pour tenter d'obtenir des ré&sines ne comportant pas les inconvénients
indiqués et possédant une trds forte aptitude i confére 1'adhésivité, la
Demanderesse a effectué des &tudes poussées et a réussi 3 mettre au point un
procédé de production de résine possédant la propriété recherchée. Elle a &gale-
ment trouvé une composition adhésive thermo-fusible possédant une excellente
adhésivité, pouvant &tre préparée em incorporant une quantité prédéterminée de
ladite résine dans un polymére de base, ce qui a permis de réaliser la pré-
sente invention. ’

L'invention a pour objet principal une composition adhé&sive thermo-
fusible possédant une excellente capacité adhésive. On peut ré@aliser cet objectif
en produisant une composifion comprenant, i titre d'ingrédients essentiels :

(I) une ré&sine hydrogénée (2) ayant un point de ramollissement compris
entre 60 et 130°C,préparée par hydrogénation d'une résine de copolymére (1)
obtenue par copolymérisation de 20 3 38 parties en poids d'au moins un ingré-
dient (A) choisi dans le groupe comprenant des compos&s cycliques & cing
millons comportant des doubles liaisons conjugudes et leurs produits d'addition

Diels-Alder, ces composds cycliques & cing maillons répondant & la formule

générale :

dans laquelle H repré&sente un atome d'hydrogéne, R est un radical alkyle de

1 & 3 atomes de carbone et m et n sont chacun 8gal & zéro ou i un nombre entier
au moins &gal 3 1, la somme é'+‘3 &étant égale 3 6, avec 80 3@ 62 parties en
poids d'au moins un ingrédiert (B) choisi parmi les homodiméres, homotriméres,
codiméres et cotriméres d'au moins un didne (2 1'exclusion de tels dimdres et

triméres couverts par l'ingr&dients (A)) choisi parmi lesdits compos&s cycliques
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3 cingmaillons, 1'isopréne et le pipéryléne ; et

(II) un copolymére du type &thyl&ne et/ou une cire.

On va maintenant décrire de fagon plus détaillée les compositions
fondues par la chaleur selon 1'invention.

On obtient la résine hydrogénée (2) (composant (I)) en copolymérisant
1'ingrédient (A) avec 1'ingrédient (B) pour obtenir un copolymdre (1) et
ensuite en hydrogénant le copolymé&re (1) ainsi oBténu. La résine (2) présente
un point de ramollissement de 60 3 130°C.

L'ingrédient (A) est au moins un &lément choisi parmi les composés
cycliques & cing mdllons comportant des doubles liaisons conjugudes répon-

dant 3 la formule générale :

dans laquelle H, R, m et n sont tels que définis plus haut et les produits

-~

d'addition Diels—-Alder de ces composés cycliques 3 cing maillons.

Les composés cycliqués d cing maillons utilisés
selon 1'invention sont notamment les cyclopentadiZnes, les méthylcyclopenta-
diénes et similaires ; leurs ﬁroduits d'addition Diels~Alder sont notamment
le dicylopentadi&ne, un codimére cyclopentadi&ne/méthylcyclopentadigne, le
tricyclopentadiéne etc. En pratique, on peut utiliser ces compos8s isolément
ou en combinaison, le cyclopentédiéne, le dicyclopentadidne et leurs mélanges
étant particulirement avantageux. ‘

L'ingrédient (A) peut &tre combiné avec les composants insaturds des
fractions de pétrole, en particulier les composants aromatiques insatur8s de
fractions de pétrole, en une proportion &gale ou inférieure i celle de 1'in-
grédient initial (A). Ces composé@s insaturés sont, par exemple, le styréne,
1' o ~mEthylstyréne, le vinyltolugne, 1'isoprop&nyltoludne, 1'indéne, le méthyl-
indéne et leurs mélanges ; pour une utilisation industrielle, on préfére ume
fraction en Cq-

L'ingrédient (B) peut &tre au moins un &lément choisi parmi les
dim8res et les trimdres, 3 1'exclusion de ceux couverts par l'ingrédient
(A), d'un diéne choisi parmi les composés cycliques & cing maillons contenant
des doubles liaisons conjuguéés de la formule générale précitée, 1'isoprime
et le pip&ryl&ne. Plus particulisrement, 1'ingrédient (B) est un homodimére,

un codimére, un homotrimdre ou un cotrimére des didnes appartenant aux trois
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variétés indiquées £.5 1'exclusion du dicyclopentadi&ne et de composé&s analogues
couverts par 1'ingrédient (A)] . Parmi les homodiméres, codim&res, homotriméres
et cotriméres de ce type, on mentionnera les homodiméres, homotriméres, codiméres
et cotriméres de 1'isopr§né»et du pipéryléne, le codimdre et les cotriméres -
d'isopréne et de cyclopentadidne ;.le codimére et les cotriméres de pipéryléne
et de cyclopentadi&ne, le cotrimére d'isopféne, de pipé&rylé&ne et de cyclopen—
tadigne et leurs mélanges.

On peut obtenir 1’ingrédient (B) en chauffant au moins 1'isopréne 7
ou le pip&ryléne ou un mélange des.deux avec un composé cyclique 3 cing maillons
tel que le cyclopentadi&ne en présence ou en l'absence d'un solvant inerte ;
on peut &galement 1'obtenir en chauffant une fraction en C5 contenue dans un
distillat renfermant les monom&res précit@s, ce distillat provenant du thermo-
craquage du pétrole. Dans cesdeux cas; on effectue le chauffage & une temp&rature
qui est normalement comprise entre 100 et 300°C et de préférence, entre 150 et
230°C. La réaction qui a lieu & ces températures est principalement la réaction
de Diels-Alder de ces monom&res. A la fin de la réaction, on peut &liminer par
distillation la portion qui n'a pas r@agi pour obtenir ainsi unme fraction
bouillant 3 80°C ou 3 une température plus &levée ; dams un tel cas il est
souhaitable de débarasser la fraction ainsi obtenue des tétraméres et des
polyméres plus &levés. On peut néanmoins utiliser cette fraction telle quelle
en qualité d'1ngred1ent (B) a la condition que 1es tétraméres et les polymeres
supérieurs dans la fraction ne représentent qu'une falble proportion.

Pour la mise en oeuvre de la réaction de copolymerlsatlon-selon 1'in~-
vention, on doit utiliser les monom&res de départ en proportions respectives
indiquées. Plus particulidrement, on doit utiliser les ingré&dients (A) et (B)
en des proportions pondérales de 20 3 38 et de préférence, 30 i 35 parties et
80 3 62 et de préférence, 70 & 65 parties, respectivement. L'utilisation de
1'ingrédient (B) en une proportion pondérale de plus de 80 parties aurait
pour résultat indésirable la production d'une résine de copolymére ayant un
point de ramollissement excessivement bas avec un rendement faible, alors que
1'utilisation de cet ingrédient en une proportion pondérale inférieure 3 62
parties aurait pour effet ind&sirable la production d'une ré&sine dont le poids
moléculaire serait variable dans un intervalle &tendu, cette ré&sine une fois
hydrogénée ayant des propriétés d'adhésivité insatisfaisantes pour &tre utilisée
dans un adhé&sif thermo-fusible.

I1 est important pour la mise en oeuvre de l'invention d'utiliser
comme mati&re de départ un mélange des ingrédients (A) et (B) dans les rapports
indiqués, comme il est &vident 3 la lecture de ce qui préc&de. On peut préparer

un tel mélange, par exemple, en soumettant les fractiomns en 05 et C6 d'une

&
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5
huile obtenue 3 titre de sous-produit par le thermo-craquage 3 haute tempéra-
ture d'un naphta ou d'un produit analogue, 3 un traitement par la chaleur du
type mentionné plus haut pour convertir le cyclopentadigne, le méthylcyclopen-
tadigne, 1'isopréne, le pipéryléne et les produits analogues contenus dans les
fractions en leurs homodiméres, homotrimdres, codimdres et cotriméres en
mélange et en &liminant ensuite par distillatiom 1a majeure partie des ingré-
dients qui n'ont pas réagi tels que les oléfines en CS et les paraffines en
05 pour obtenir une fraction concentr@e contenant les ingrédients (A) et (B)
dans un rapport pondéral de 20-38 : 80-62 pour utilisation comme matidre mixte
de départ dans la production de la résine de copolymére (1).

On peut obtenir la résine de copolymére (1) en copolymérisant les

monoméres polymérisables précités dans les rapports indiqués en présence ou en

1'absence d'un catalyseur. Si l'on effectue B copolymérisation sans catalyseur,
on peut chauffer le mélange spécifié& des ingrédients (A) et (B) 2 une température
de 200 3 330°C pendant une durée de 0,5 3 15 heures, de préférence de 1 a

7 heures, pour obtenir une ré@sine de copolymére (1), alors que si 1'on utilise

un catalyseur pour la réaction de copolymérisation, on peut effectuer la réactiom
4 une temp@rature de -30 i 100°C et de préférence, de 0 & 50°C pendant une durée
de dix minutes 2 20 heures et de préférence, de 1 & 15 heures. Le catalyseur
utilisé dans un tel cas peut &tre du type Friedel-Crafts, tel que le trifluorure
de bore, son complexe avec le phénol, 1'&ther ou 1'acide acétique et le chlorure
d'aluminium. On peut utiliser le catalyseur & raison de 0,1 3 10 % et de pré-
férence, de 0,3 3 3 % par rapport au poids total des monoméres.

Dans la réaction de éopolymérisation selon 1l'invention, il n'est pas
indispensable d'employer un solvant mais il est souhaitable d'effectuer la
réaction en présence d'un solvant pour faciliter le contrdle de la réaction.

Les solvants utilis&s comprennent divers solvants hydrocarbongs inertes et notam—
ment le pentane, 1'hexane, 1'heptane, le benzéne, le toludne, le xyl&ne, le

cyclohexane, le méthylcyclohexane et le diméthylcyclohexane.

On peut hydrogéner la résine de copolymére (1) par un procédé connu
quelconque utilis@ pour hydrogéner les résines de pétrole ordinaires et les
résines du type cyclopentadidne. Dans la réaction d'hydrogénation, on peut
utiliser ou bien une huile de polymére 3 partir de laquelie la résine de copo-
lymére (1) doit &tre obtenue, ou bien la résine de copolymére elle-méme (1).
On étudiera plus loin 1'hydrogénation de facon plus détaillée.

On dissout la ré&sine de copolymére (1) par exemple dans un solvant
hydrocarboné tel que 1'hexane, 1'heptane, 1'octane, le cyclohexane, le méthyl-

cyclohexane, la décaline, le beazéne, le toludne ou le xyléne, puis on chauffe
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3 une température de 0 & 350°C et de préférence, de 150 & 260°C sous une pression

d'hydrogéne comprise entre la pression atmosphérique et une pression manomé&trique
de ZOO.IOSPa en présence d'au moins un métal actif, sans suppbrt ou sur un sup-
port solide tel que 1l'alumine, la silice~alumine ou la terre d'infusoires, le
métal &tant choisi parmi les métaux du Groupe VIII de la Classification périodique
des &léments, par exemple le nickel, le palladium, le ruthénium, le rhodium, le
cobalt et B platine, les métaux du Groupe VI tels que le tungsténe, le chrome et
le molybdéne, les métaux du Groupe VII, tels que le rhénium et le mangang&se, ainsi
que. le cuivre ou similaire, pour obtenir ainsi une ré&sine de copolymére hydrogénée
(2) qu'on peut employer pour la préparation des compositions adhé&sives thermo—ﬁusibles
selon 1'invention. ’ ‘

Pour la mise en oeuvre de l'invention, il est indispensable que la
résine de copolymére hydrogénée (2) ait un point de ramollissement de 60 & 130°C,
de préférence de 80 3 110°C. Si 1'om utilise une telle r&sine dont le point de
ramollissement est inférieur au minimum indiqué, pour la préparation d'une composi-
tion adh&sive thermo~fusible, 1'adhésivité de la composition est insuffisante
8tant donné que la force de coh&sion diminue ; si d'autre part le point de ramol-
lissement de la résine dépasse le maximum indiqué, la composition adhé&sive résul-
tante présente une adh8sivité réduite lors de son utilisation &tant donné que
1'effet d'adh8sivité de la résine elle-méme diminue.

Le composant (II) utilis& selom 1l'invention est au moinsun &lé&ment
choisi parmi les copolyméres du type &thyléne et les cires. Les copolyméres du
type éthylé&ne sont des copolyméres d'&thyl&ne avec un composé vinylique polaire
et le plus souvent, les copolym@res d'é&thyléne et d'ac&tate de vinyle ou d'éthy-
l8ne et d'un ester acrylique ou méthacrylique. Les copolyméres du type &thyléne
contenant de 5 & 25 moles %7 d'un composé polaire peuvent &tre utilis&s. En outre,
les cires utilisées sont les cires de pétrole, par exemple une cire de paraffine
ainsi que les cires microcristallines, les cires mnaturelles et les cires synthéti-
ques telles que la cire de poly&thyl&ne, la cire de polypropyléne, la cire de
Fischer~Tropsch et la cire oxydée.

On prépare les compositions adhésives thermo~fusibles selon 1'invention
en mélangeant la ré@sine hydrogénée (2) i titre de résine d'adhésivité avec le
copolymére du type &thyléne et/ou la cire en qualité de mati&re de base. On peut
mélanger la résine (2) et la matiBre de base (copolym@re et/ou cire) ensemble dans
des rapports trés variés. En général, on peut mélanger 20 a 300 parties en poids
de résine hydrogénée (2) avec 10 i 400 parties en poids de cire et/ou 100 partiesen
poids du copolymé&re du type &thyléne. Eventuellement, on peut incorporer dans la
composition adhésive thermo-fusible de O & 5 parties en poids d'une coiophane,

de son dérivé, d'une résine de terpine, d'une résine aromatique de pétrole, d'une
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autre résine d'adhésivité, de carbonate de calcium, d'oxyde de titane, de

talc, d'argile et/ou d'autres charges, de 0 & 5 parties en poids d'un anti~
oxydant, de 0 & 20 parties en poids d'un plastifiant, de 0 & 20 parties en

poids d'un pigment etc. Si 1'on doit utiliser la composition adhésive obtenue

. comme un adh8sif pour le papier, les pellicules plastiques, les feuilles d'alu-~

minium ou des matires d'emballage, il est préférable que 1'adhésif contienne
une proportion relativement faible du copolymére du type &thyléne -3 -d'autre
part, si la composition résultante doit servir au travail du bois ou & la
reliure de livres, c'est-a-dire que 1'adhésif doit présenter une ré&sistance

de liaison relativement &levée, il est préférable d'incorporer une proportion
comparativement plus importante du copolymére du type éthyléne ou une proportion
prépondérante du copolymére du type &thyléne et de résine hydrogénée (2).

' Les synthéses et les exemples suivants, dans lesquelé toutes 1esrpropor;
tions sont en poids, sauf stipulation contraire, servent i illustrer 1'inven-
tion sans aucunement en limiter la portée. Dans ces exemples, les points de
ramollissement, les couleurs et les indices de brome sont déterminés par les
procédés suivants :

Point de ramollissement : Norme Industrielle Japonaise K~2531-60

(procédé par bille et anneau)

Couleur : ASTM D~1544-58 T (couleur Gardner)

Indice de brome : Norme Industrielle Japonaise K-2543-65

EXEMPLES DE SYNTHESE 1 & 6 (préparation des re31nes pour utilisation

dans les exemples)

Préparation de la résine de copolymdre (1)

Dans chacun des exemples de-synthése 1 & 6, on charge les matidres de
départ indiquées dans le tableau I dans un autoclave d'une capacité de 2 litres,
on les fait réagir ensemble en atmosphére d'aéote dans des conditions de
polymérisation indiquées dans le tableau I gour obtenir une solution de poly-
mére puis on &limine par distillation les natleres de départ qui n'ont pas
réagi, les polyméres de qua11te médiocre et le xyléne de la solutlon de polymére
ainsi obtenue, de manidre & obtenir les résines de c0polymeres (1) -1, (1) -2,
(1) =3, (1)~4, (1)-5 et (1)~6.

Exemple de synth&se comparatif 1

On charge 300 parties de dicyclopentadi&ne et 700 parties de xylé&ne
dans un autoclave de 2 litres et on fait réagir & 260°C pendant deux heures
dans une_atmosph&re d'azote 3 on obtient ainsi une solution de polymére qu'on

débarrasse par distillation des matisres n'ayant pas r@agi, des polymdres de
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mauvaise qualité@ et du xyléne, pour obtenir une résine (3)-1. Les propriétés

de la résine ainsi obtenues sont indiquées dans le tableau I.

Exemple de synth&se comparatif 2

On introduit dans un autoclave d'une capacité de 2 litres, 150 parties
de dicyclopentadiZne et 850 parties d'un codimére cyclopentadiéne-isopréne et
on les fait réagir ensemble 3 260°C pendant 7 heures dans une atmosphére d'azote
on obtient ainsi une solution de polymére qu'on débarrasse par distillation
des matidres qui n'ont pas rdagi et des polyméres de mauvaise qualité pour

obtenir une résine (3)-2. .

Exemple de synth&@se comparatif 3

On charge dans un autoclave d'une capacité de 2 litres, 500 parties
de dicyclopentadidne, 250 parties d'un codiﬁére eyclopentadi&ne~isopréne et
250 parties d'un copolymére'cyclopentadiéne—pipéryléne, on fait réagir & 260°C
pendant cing heures, puis on débarrasse le mélange résultant des mati8res qui
n'ont pas réagi pour obtenir ainsi une ré&sine (3)-3.

Les résines obtenues dans les exemples comparatifs de synth@se pos—

~ sé&dent les propriétésingiquées dans le tableau I.

.
b4
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Préparation de résine hydrogénée (2)

On soumet chacune des résines ((1)-1 3 (1)-6 et (3)-1 a (3)-3) obte-
nues dans les exemples de synthése 136 et les exemples comparatifs de syn—
thése 3 une hydrogénation dans des conditions opératoires indiquées dans le
tableau II, comme pré&cisé& ci-aprés.

On charfe dans un autoclave d'une capacité de 500 ml muni d'un agita-
teur,100 g de chacune de ces neuf r8sines, 100 g de méthylcyclohexane & titre
de solvant et 3 g de-catalyseur au nikel résistant au soufre (N-113 produit
par Nikki Chemical Co., Ltd.) ; on soumet 1l'ensemble & une r&action d‘hydrogéna—
tion béur obtenir ainsi un mEiange de réaction qu'bn refroidit, qu'on extrait de
1'autoclave, qu'on filtre pour &liminer le catalyseur et qu'on distille pour
éliminer le solvant, ce qui donne les r&sines hydrogénées (2)-1 3 (2)-6 et

(4)-1 3 (4)-3.
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EXEMPLES 1 & 6 et exemples comparatifs 1 & 3

(Préparation et propriétés des compositions adhésives thermo-fusibles)

On fait fondre pour former'unrmélange homogéne, 40 parties de chacune
des résines hydrogénées (2)-1 & (2)-6 et (4)-1 & (4)-3 obtenues dans les exemples
de synthése et les exemples comparatifs de synthése? 40 parties d"un copoly-
m&re &thyl&ne-acétate de vinyle (marque dépos&e "EVA FLEX" de Mitsui Polyche-
mical Co., Ltd), 20 parties d'une cire de paraffine (63°C) et 0,5 partie d'un
anti-oxydant [2,6 -di-t~butyl-p-crésol (DBPC)] » pour obtenir ainsi des com-—
positions adhésiveé-thermo-fusibles. On utilise les compositions ainsi obtenues
et on détermine leur résistance au décollage comme indication de la force de
la liaison. Pour ce test on procdde comme suit.

»  On introduit 5 g de chaque composition adhésive ainsi obtenue entre
des feuilles d'aliminium ayant 150 mm de largeur, 200 mm de longueur et 0,2 mm
d'&paisseur et.on moule pendant trois minutes & 180°C sous une pression de
150,105Pa, pour obtenir ainsi des éprouvettes ayant chacune 25 mm de largeur
et 0,2 mm d'&paisseur, ces éprouvettes &tant alors soumises 3 1'essai de
décollage du type T selon ASTM D 1876-61 T pour mesurer la résistance au

décollage Aﬂ/gﬂ. Les ré@sultats sont indiqués dans le tableau III.
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Comme il ressort i 1'examen de ce tableau III, les compositions adhé-
sivesAselon les exemples 1 & 6 font preuve d'une haute résistance au décollage.
D'autre part, .1'exemple comparatif 1 montre que 1l'utilisation de la résine
hydrogénée (4)-1 préparée 3 partir de 1'homopolymére de dicyclopentadigne ne
permet pas l'obtention d'une force de liaison satisfaisante ; 1l'exemple compa-
ratif 2 montre que 1l'utilisation d'une proportion excessive de 1‘'ingrédient
(B) se traduit par la production d'une r&sine (3)-2 dont le point de ramollis-
sement est trop bas et l'utilisation_de sa résine hydrogénée (4)-2 domne une
compositidn adhésive dont la force de liaison n'est pas satisfaisante
1'exemple comparatif 3 indique que 1'utilisation de la r&sine hydrogénée (4)-3
préparée en hydrogé&nant la r@sine (3)-3 avec utilisation de 1'ingrédient (B) en

une proportion plus faible que celle précisée dans 1'invention, a pour effet

- 1a production d'unme composition adh&sive dont la force de liaison n'est pas

satisfaisante lorsqu'on la compare aux compositions selon 1'invention (exemples

136).
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REVENDICATIONS

1. Composition adh&sive thermo-fusible, caract8risée en ce qu'elle com-

prend :

(1) une résine hydrogénée (2) ayant un point de ramollissement compris
entre 60 et 130°C,préparée par hydrogénation d'une résine de copolymére (1)
obtenue par copolymérisation de 20 2 38 parties en poids d'au moins un ingré-
dient (A) choisi dans le groupe comprenant des composés cycllques 3 cing mail-
lons comportant des doubles liaisons conJuguees et leurs produits d'addition

Diels-Alder, ces composés cycliques 3 cing maillons répondant 3 la formule

générale :

H
l —1— m

dans laquelle H représente un atome d'hydrogéne, R est un radical alkyle de 1

a4 3 atomes de carbone et In et n sont chacun &gal i zéro ou i un nombre entier
au moins &gal 4 1, la somme m + n Etant egale & 6, avec 80 3 62 parties en poids
d'au moins un ingrédient (B) choisi parmi les homodim&res, homotrimdres, codi-
méres et cotrimdres d'au moins un didne (3 1'exclusion de tels dimdres et tri-
méres couverts par l'ingrédient (A)) choisi parmi lesdlts composés cycliques

d cing maillons, 1'isopréne et le pipéryléne ; et

(II) au moins un &lément ch01s1 parmi les copolyméres du type &thylane
et les cires. )

2. Composition selon la revendication 1, caractérisée en ce qu'elle
comprend, en poids, 20 i 300 parties de la résine hydrogénée (2) et au moins un
€lément choisi dans le groupe comprenant 100 parties du copolymdre du type
€thyléne de 10 3 400 parties de cire.

3. Composition selon la revendication 1 ou 2, caractérisée en ce que
1'ingrédient (A) est le cyclopentadine, le méthyleyclopentadigne, le dicyclo-
pentadiéne, un Codimdre cyclopentadlene-methylcyclopentadlene, le tricyclopen-
tadiéne ou un mélange de ceux—ci.

4. Composition selon la revendication 1 ou 2, caractérisée en ce que
1'ingrédient (B) est un dimdre ou un trimére d'isopréne, un dimére ou un trimdre
de pipéryléne, un codimére ou un cotrimdre d'isopréne et de pipéryléne, un codi-

mére ou un cotrimére d'isopréne et de cyclopentadigne, tn codimdre ou un cotri-
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mére de pip8ryléne et de cyclopentadidne, un cotrimdre d'isopréne, Pipéryléme et
cyclopentadidne . ou un mélange de ceux—ci.

5. Composition selon la revendication 3, caractérisée en ce que 1'in~
grédient (B) est un dimére ou un trimére d'isopréne, un dimére ou un trimdre
de pipéryléne, un codimére ou un cotrimdre d'isopréne et de pipéryléne, un
codimdre ou un cotrimdre de pipéryléne et de cyclopentadiéne, un cotrimére
d'isopréne, pipéryléne et cyclopentadiéﬁe ou un mélange de ceux-ci.

) 6. Composition selon 1'une quelcdnque des revendications 1 3 5, carac-
térisée en ce que le copolymére du type &thyl&me est un copolymére d'é&thyléne
et d'un compos& winylique polaire et en ce que la cire est une cire de pétrole,
une cire naturelle ou ume cire synthétique.

7. Composition selon la revendication 6, caractérisée en ce que le
compos& vinylique polaire est 1'acétate de vinyle, un ester d'acide acrylique
ou un ester d'acide méthacrylique et en ce que la cire de pétrole est une cire
de paraffine ou une cire microcristalline, alors que la cire synthétique est
une cire de poly&thyl&ne, une cire de polypropyl&ne, une cire Fischer-Tropsch

ou une citre oxydée.

E.3



