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Demande de Brevet d’Invention

L Requéte

 MONTEFINA S.A., Zoning Industriel, B-6520 Feluy, représentée .,
par Monsieur Jean Waxweiler , 21195 A1ise Scheffer, Tuxembourg,

@)

dépose(nt) ce IUit octobre mil neuf cent guatre-vingt—quatre 3)

heures, au Ministére de I'Economie et des Classes Moyennes, & Luxembourg :

. 1. la présente requéte pour I'obtentjon d’un brevet d'invention concernant :
Films en polypropyléné expanse et procedé pour les préparer. @

Cogoj/Co@L

2. la délégation de pouvoir, datée de _Feluy le _2.0ctobre. 1984
3. la description en langue frangaise de Pinvention en deux exemplaires;
Z: S A planches de dessin, en deux exemplaires;

5. la quittance des taxes versées au Bureau de I'Enregistrement 3 Luxembourg,

le huit octobre mil neuf cent quatre-vingt-quatre

déclare(nt) en assumant la responsabilité de cette déclaration, que I'(es) inventeur(s) est (sont) :
Monsieur. . Jean-Noél BERTRAND (5)
Ci0s. Saint-Georges 2
B-1970 Wezembeek-Oppem

revendigue(nt) pour la susdite demande de brevet la priorité d'une (des) demande(s) de

) déposée(s) en (7) /

le / ®

au nom de __/. . 9
élit(élisent) pour lui (elle) et, si désigné, pour son mandataire, 4 Luxembourg ...

Jean. Waxweiler,.21=25 Allée Scheffer, Luxembourq (10)
sollicite(nt) la délivrance d’un brevet d’invention pour l'objet décrit et représenté dans les

anneL'es susmentionnées, — avec ajournement de cette délivrance & 18 mois. (11)

IG flandataire 0
SUAC A ALA

7T AN \
H. Procés-verbal de Dépot

& La susdite demande de brevet d’invention a été déposée au Ministére de I'Economie et des
Classes Moyennes, Service de la Propriété Intellectuelle 3 Luxembourg, en date du :

-

Pr. le Ministre
de YEconomie et des Classes Moyennes.
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MEMOIRE DESCRIPTITF
DEPOSE A L'APPUI D'UNE DEMANDE
DE BREVET D'INVENTION

AU GRAND-DUCHE DE LUXEMBOURG

MONTEFINA S.A.
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Films en polypr0pylene expansé et procede
pour les préparer.




MEMOIRE DESCRIPTIF

déposé a l'appui d'une
DEMANDE DE BREVET D'INVENTION

formée par
la Société dite : MONTEFINA S.A.

pour
Films en polypropyléne expansé et procédé pour leur prépa-
ration.

Inventeur : Monsieur Jean-Noé&l M. Bertrand

La présente invention se rapporte a des films en
polypropyléne expansé, plus spécialement en polypropyléne
cristallin expansé. Elle concerne aussi un procédé pour la
préparation de ces films qui se caractérisent par des pro-
priétés physiques améliorées.

Le polypropyléne expansé offre de nombreux avanta-

ges par rapport au polypropyléne non expansé. C'est ainsi
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que les objets en polypropyléne expansé présentent un gain
de poids qui peut atteindre 20 a 25 %. De plus, l'impres-
sion sur du polypropyléne expansé peut s'effectuer facile-
ment, sans qu'il soit nécessaire d'avoir recours & un pré-
traitement de la surface & imprimer.

Cependant, les films fabriqués jusqu'a présent en
polypropyléne expansé présentent certains inconvénients.
C'est ainsi que leur résistance mécanique, notamment la ré-
sistance a la traction, n'est pas trés élevée. D'autre
part, la densité des films en polypropyléne expansé n'est
pas toujours homogéne et présente, d'un point & 1l'autre,
des variations pouvant atteindre 10 %.

Ces inconvénients constituent des limitations pour
le développement commercial des films en polypropyléne ex-
pansé. On voit donc qu'il est nécessaire de pouvoir dispo-
ser de films en polypropyléne expansé présentant de meil-
leures qualités.

La présente invention a pour objet des films en
polypropyléhe expansé dont les propriétés mécaniques sont
améliorées. Elle a aussi pour objet des films en polypro-
pyléne expansé possédant une température de cristallisation
élevée. Un autre objet de 1'invention est constitué par
des films en polypropyléne cristallin, expansé, de densité
uniforme.

Les films en polypropyléne expansé de la présente
invention sont caractérisés par une densité uniforme d com-
prise entre U,25.10-6 et 6,‘50.10_6 Newton /mm3, une
température de cristallisation comprise entre 115 et 135°C
et un module d'élasticité Me exprimé en Newton/mm2 tel que
le rapport Me : d est compris entre 1,6.108 et 2,0.108 mm .

On obtient les films de l'invention au départ
d'une composition contenant essentiellement du polypropy-
léne isotactique, un agent modifiant la vitesse de cristal-
lisation, un agent gonflant et éventuellement un agent nu-

cléant agissant au niveau de l'expansion.
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Eien que l'on puisse préparer les films de 1'in-
vention au départ d'un copolymére de propyléne avec une
quantité moindre d'une alpha-oléfine pouvant contenir jus-
gque 6 atomes de carbone, on utilise de préférence un homo-
polymére isotactique, les films obtenus au départ de cet
homopolymére présentant de meilleures caractéristiques phy-
siques. Afin d'augmenter le nombre de noyaux de cristalli-
sation dans le polypropyléne, on introduit et on disperse
dans le polymére un agent qui accroft la vitesse de cris-
tallisation. On utilise cet agent en une gquantité qui peut
varier entre environ 500 ppm et 5.000 ppm, calculée sur le
poids de polymére. A titre d'exemples d'agents améliorant
la vitesse de cristallisation, on peut citer le dibenzyli-
déne sorbitol, le benzoate de sodium, le sel sodique du
phosphate de bis(4-tertbutylphénol) ou encore un mélange
constitué d'un acide aromatique monocarboxylique ou d'un
acide aliphatique polycarboxylique et d'un silicate ou alu-
mino~silicate d'un métal du groupe I ou II du systéme pé-
riodique. Ce type d'agent de cristallisation est décrit
dans la demande de brevet européen 85968 au nom de la De-
manderesse.

L'agent gonflant peut &tre du type généralement
utilisé pour la production de polypropyléne expansé. A
titre d'exemples, on citera l'acide citrique, les mélanges
d'acide citrique et de bicarbonate alcalin ou d'ammonium,
l'azodicarbonamide, le diazoaminobenzéne, l'azo-bis-isobu-
tyronitrile et similaires. L'agent gonflant peut contenir
un ou plusieurs additifs, comme par exemple un additif
abaissant sa température de décomposition.

La quantité d'agent gonflant utilisée dépend de la
nature de ce dernier ainsi que de la densité désirée pour
le polypropyléne expansé. Elle est généralement comprise
entre environ 0,2 et 0,7 partie pour 100 parties en poids
de polymére et elle peut é€tre facilement déterminée par

l'homme de métier. On a cependant observé que, pour une
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méme quantité d'agent gonflant, la densité d'un film expan-
sé de la présente invention est moindre que celle d'un film
similaire obtenu au départ d'un polypropyléne ne céntenant
pas d'agent améliorant la vitesse de cristallisation.

Afin de réduire la dimension moyenne des cellules
formées dans le polypropyléne expansé, il peut étre avanta-
geux d'incorporer aussi dans le polymére un agent nucléant,
agissant au niveau de 1l'expansion. Il consiste le plus
souvent en une matiére inorganique solide, finement divi-
sée. Gréace a cet additif, 1l'agent gonflant forme des cel-
lules uniformément et finement réparties dans le polymére.

' Les compositions peuvent aussi contenir des addi-
tifs usuels, comme par exemple des colorants, des agents
anti-feu, des antioxydants et des agents antistatiques.

Ces compositions permettent de préparer, en utili-
sant des techniques usuelles et bien connues de 1'homme de
métier, des films dont la densité est généralement comprise
entre environ 4,25 et 6,50.10-6 Newton/mm3, en fonction
de la quantité d'agent gonflant mise en oeuvre. Il a été
observé que les films ont une densité uniforme, les varia-
tions d'un point a l'autre du matériau ne dépassant 2 a 3
%. De plus, les films sont particuliérement homogénes.

Les films en polypropyléne cristallin expansé de
l'invention se caractérisent aussi par le taux de cristal-
lisation élevé, qui résulte d'une grande vitesse de cris-
tallisation. On détermine cette propriété en effectuant
une mesure de la température de cristallisation, qui est la
température & laquelle la vitesse de cristallisation est
maximum. On effectue cette mesure en utilisant la méthode
dite DSC (differential scanning calorimetry). A cet effet,
on chauffe le matériau a examiner jusqu'a environ 180°C,
puis on le laisse refroidir. Au départ, la libération des
calories s'effectue de facon réguliére, puis, lorsque la
cristallisation réapparait, la quantité de calories 1libé-

rées augmente. La température & laquelle cette libération
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de calories est maximale est appelée température de cris-
tallisation. Les matériaux de l'invention ont une tempéra-
ture de cristallisation de l'ordre de 115° & 135°C et qui
est le plus souvent comprise entre environ 115° et 130°C et
qui dépend de l'agent modificateur de vitesse de cristalli-
sation qui a été utilisé et de la vitesse de refroidisse-
ment adoptée.

Une autre caractéristique particuliérement inté-
ressante des films de l'invention est leur résistance méca-
nique. Des essais comparatifs ont notamment montré que ces
films possédaient un module d'élasticité supérieur d'au
moins 20 % & celui de films de méme densité obtenus au dé-
part de polypropyléne ne contenant pas d'agent améliorant
la vitesse de cristallisation. Ce module d'élasticité dé-
pend de la densité du film. Pour cette raison, on caracté-
rise les films de 1l'invention par le rapport existant entre
le module d'élasticité d'un film (exprimé en Newton/mm2) et
sa densité (en Newton/mm3). Ce rapport est généralement
compris entre 1,6.108 et 2,0.108 mm. De méme, la ré-
sistance a la traction a8 5 % d'élongation et la résistance
a4 la traction a la rupture sont supérieures avec les films
de l'invention. Avec des films ayant une densité de 1'or-
dre de 4,5.10'6 a 14,7.10'6 Newton/mm3, qui est une den-
sité la plus courante pour ces matériaux, la résistance a
la traction a 5 % d'élongation du film est de 1l'ordre de
10,75 a 11,25 Newton/mm2 tandis que la résistance 3 la rup-
ture varie entre environ 11 et 11,5 Newton/mm2. Ces dé-
terminations sont effectuées en utilisant la norme ASTM
D.882 A.

Ces caractéristiques et particularités des films
de l'invention ressortiront des exemples donnés ci-aprés a
titre d'illustration et ne comportant aucun caractére limi-

tatif.



Exemple 1

On a préparé des films en polypropyléne expansé a
partir de polypropyléne et de 0,5 % en poids d'un mélange
constitué d'acide citrique (5 parties en poids) et de bi-
carbonate sodique (3 parties en poids) en tant qu'agent
gonflant.

On a utilisé divers types de polypropyléne, a sa-
voir
- du polypropyléne isotactique, ne contenant pas d'agent

améliorant la vitesse de cristallisation (ou polypropy-
léne P1);

-~ du polypropyléne obtenu par mélange de P1 avec 0,3 % en
poids d'un mélange d'acide adipique et de zeolite UA
(rapport pondéral 1:3), ce polypropyléne amélioré étant
désigné P2;

- du polypropyléne obtenu par mélange de P1 avec 0,3 % en
poids de dibenzylidéne sorbitol, ce mélange étant désigné
P3;

- du polypropyléne obtenu par mélange de P1 avec 0,3 % en
poids de phosphate sodique de bis(4d-tert.butylphénol), ce
mélange étant désigné P4.

Le polypropyléne P1 est en dehors du cadre de
l'invention et est donné a titre comparatif.

On a déterminé la température de cristallisation
de ces différents types de polypropyléne, en les chauffant
a température de 180°C puis en laissant refroidir. Pour
certains d'entr'eux, on a effectué la détermination a dif-
férentes vitesses de refroidissement. Les résultats obte-

nus sont repris dans le tableau 1.
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Tableau 1.

Type de po- Vitesse de refroidis- Température de
lypropyléne sement (°C par minute) cristallisation (°C)
P1 20 103,17
10 108,2
5 112,1
P2 20 122,1
10 127, 4
5 130,7
P3 20 115,8

PY 20 122,17

On a préparé des films d'une épaisseur d'environ
0,2 mm, par la technique de la gaine soufflée. On a utili-
sé diverses compositions, chacune d'elles contenant un des
polypropylénes P1 & P4 ci-dessus, et on a fait varier 1la
quantité d'agent gonflant suivant le type de polypropyléne
utilisé afin d'obtenir des films ayant une densité de 4,61.
1078 Newton/mm3.

On a déterminé le module d'élasticité d'aprés la
méthode ASTM D.882 A. On a également déterminé la résis-
tance a la traction 2 5 % d'élongation, la résistance a la
rupture, l1'élongation a la rupture.

Les résultats sont repris dans le taleau 2. ci-

aprés.
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Exemple 2

Cet exemple montre que, avec la méme quantité d'a-
gent gonflant, la densité des films en polypropyléne iso-
tactique expansé contenant un agent améliorant la vitesse
de cristallisation est inférieure a celle de films similai-
res obtenus au départ de polypropyléne isotactique ne con-
tenant pas cet agent.

Pour la préparation de ces films, on a utilisé

0,4 % d'azodicarbonamide en tant qu'agent gonflant.

. Les résultats sont repris dans le Tableau 3.
) Tableau 3.
Type de polypropyléne Densité (10_6 Newton/mm3)
P1 6,62
P2 4,92
P3 5,93
Pl 5,89

REVENDTICATTONS

1) Films en polypropyléne expansé, caractérisés en ce
qu' ils ont une densité uniforme ﬂ comprise entre 4,25.
10-6 et 6,50.10_6 Newton/mm3, une température de

cristallisation comprise entre 115°C et 135°C et un mo-
dule d'élasticité Me exprimé en Newton/mm2 tel que le
rapport Me/d est compris entre 1,6.108 et 2,0.108

> mm.

2) Films selon la revendication 1, caractérisés en ce
qu'ils ont une température de cristallisation comprise
entre 115°C et 130°C.

3) Films selon 1'une quelconque des revendications 1 et 2,
caractérisés en ce qu'ils ont une densité comprise entre
4,5.107% et 4,7.107% Newton/mm3.

4) Films selon la revendication 3, caractérisés en ce
qu'ils ont une résistance a la traction a2 5 % d'élonga-

tion comprise entre 10,75 et 11,25 Newton/mm2.
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caractérisés en ce

5) Films selon la revendication 3,
qu'ils ont une résistance & la rupture comprise entre

11,0 et 11,5 Newton/mm2.
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