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Compendio de la descripcidn

Encapsulamiento de mabteriales de nicleo liquidos,
semisdlidos o s6lidos en un material de envoltura mediante
pulverizaci6n~y secado de una solucién monofésica de mabte-
riales de nficleo y envoltura, |

Fundamentos de la invencidn

Ta presente invencidn se relaciona con un procedi-
miento para el encapsulamiento de materiales de nicleo 1li-
quidos semisdlidos y sélidos, y mas particularmente con un
procedimiento para encapsular materiales de nicleo en un -
material de envoltura mediante pulverizacidén y secado de -
una solucién monofésica de materiales de nicleo y envolturg

Para fines ilustrativos, se describe la presente
invencidn con referencia a la preparécién de materiales re
veladores electrostatograficos y en particular con respec-
to a materiales matizadores. Ia formacidn y revelacién de
imégenes sobre la superficie de materiales fotoconductivos
mediante mediés electrostaticos es ya conocida. Los proce-
dimientos basicos de formacidn de imagen electrostatografi
ca, Segin fue deserito en la patente norteamericana ndmero |
2.297.691 de C.F, Carlson involucra el aplicar una carga
electrostdtica uniforme sobre una capa aislante fotoconduc
tiva exponer la capa a una imgen de luz y sombra de manera
que disipe la carga en las &reas de la capa expuestas a la
luz y revelar.la imgpen latente electrostitica resultante
de la deposicidén, sobre la imagen, de un material electros-
cépico finamente dividido al cual se denomina "matizador™
en esta técnica. Normdmente el matizador serd atraido hacig
las &reas de la pa que retienen una 6arga, formando asi

una imagen de matizador que corresponde a la imq§n latente
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" Subsiguientemente se puede fijar permanentemente la imagen

electrostética. Se puede transferir entonces esta imagentb

bolvo hacia una superficie de soporte, por ejemplo papel.

asi transferida, sobre la superficie de soporte, por ejem-
plo mediante calor. En vez de la formacién de la imagen la-
tente por carge uniforme dg la capa fotoconductiva y subsi
guiente exposicidn de la opa a una imagen dg luz y sombra,
es posible formar la imagen latente cargando directamente
la capa en configuracién de imagen. Se puede fijar la ima-
gen de polvo sobre la capa fotoconductiva, si se desea la
eliminacién de la etapa de transferencia de imagen de pol-
vo. En lugar de las precedentes etapas de fijacidn por ca-
lor se pueden ubilizar tambien otros medios apropiados de
fijacidén, por ejemplo un tratamiento con disolvente o sobrg
recubrimiento.
Se conocen diversos métodos para aplicar lA; parti
culas electroscdpicas a la imagen latente electrostética -
que se desea revelar, Uno de los mébodos de revelacidn des
crito en la patente norteamericana n® 2,618.552de¢ E.N, Wi-
se, se conoce como revelacidn "en cascada". En este método
un material revelador que comprende particulas portadoras
relativamente grandes que llevan aplicadas electrostitica-
mente sobre las mismas como recubrimiento particulas de me-
tizador fonamente dividido, es conducido hacia la superfi-
cie portadora.de la imagen latente electrostética y se le
hace rodar o caer en cascada a través de dicha superficie.
Se elige de tal manera la composicidn de las particulas pox]
tadoras que se cargan triboeldctricamente las particulas de
matizador con la poléridad deseada. A medida éue la mezcla

cae en cascada o rueda a través de la superficie portadora
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- tente ¥y quedan fijadas a la misma, mientras que no se depo-

de imagen, las particulas de matizador son electrostética-

mente depositadas sobre la porcién cargada de la imagen lag

sitan sobre las porciones no cargadas o de fondo de la imad
gen. ILa méyoria de las particulas de matizador, accidental-
mente depositadas en las porciones de fondo, son eliminadas
por el portador rodante aﬁérentemente debido a la mayor -
atraccidén electrostatica sntre elmatizador y el portador -
que entre el matizador y el fondo descargado. Se recicla -
entonces el portador 7y el matizador en exceso. Esta fecnica
es extremadamente buena para la revelacidn de imégenes de
copia lineal. -
Otro método para revelar imégenes latentes elec—
tostéaticas es el procedimiento con "cepillo magnético" que
se describe por ejemplo en la patenté:norteamericana nimerd
2.874.06%, En este método, un material revelador, que con-
tiene particulas de matizador y portadoras magnéticas, es
llevado por uﬂ imédn. E1 campo magnético del imén causa la
alineacién del portador magnético en una configuracién simil
lar a un cepillo. Se pone en contacto este "cepillo magnétil
bo“ con la superficie portadora de imagen electrostatica y
las particulas de matizador son atraidas desde el cepillo
hacia la imagen latente mediante atraccidn electrostética.‘
Otra técnica para revelar imigenes latentes elec-
trostdticas es el procedimiento con "nube de Polvo" que se
describe por ejemplo en la patente norteamericana nimero -
2.271.776 de C.¥F. Carlson. En este método, sé hace pasar un
material revelador que comprende particulas de matizador -
electricamente carga&as en un fluido gaseoso, adyaceﬁtemeg

te a la superficie portadora de la imgpn latente electrost§
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" fico que utiliza una resina de estireno polimerizado y la

tica. I@s'particulas de matizador son atraldas por atrac-
cidén electrostitica desde el gas hacia la imagen latente.
Este procedimiento es particularmente Gtil en la revelacién
de tono comtimuo. Cuando asi sea conveniente, Se pueden.ut;
lizar otros métodos de revelacién que se conocen como la -
revelacidén "por contacto mutuo”.descrita en la patenfe nor-
teamericana ng 3,166,432 dé R.W. Gundlach.

Comunmente, las particulas de matizador son resinsg
termoplésticas que se eligen para tener puntos de fusidén -
significativamente superiores a cualquier temperatura am-
biente que se pudiera encontrar durante la deposicidén elec-
trostitica y se las fija sobre el substrato de imagen en 1la
mayoria de los casos mediante calor radiante. Ademés, de -
los materiales de polvo revelador o matizadores descritos
en la patente norteamericana n? 2.297.691, han sido desa-
rrollado una cantided de otros materiales matizadores, es-
peclalmente para el uso en las técnicas més nuevas de reved
lacibn que inéluyen la técnica en cascada descrita més artj
ba. En términos generales, estos nuevos materiales matiza-
dores han comprendido diversas resinas mejoradas, mezcladasg
con diferentes pigmentos tales como negro de humo. Algunas
patentes que se refiéren a este tema incluyen como ejemplo
la patente norteamericana n? 2.659.670 de Copley que descril
be una resina de matizador de fenolformaldehide modificado
con alofonia,.la patente norteamericana reconcedida nimero

25.1%6 de Carlson gue describe un mabizador elecirostatogrg

patente norteamericana n? 3,079.342 de Insalaco que descri-
be una resina de copélimero plastificada en que los comondé-

meros son estireno y un metacrilato eleglido del grupo que
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"gar a un régimen de produccidén que resulte econdmicamente -

F10224

incluye, butilo, isobutilo, etilo, propilo, e isopropilo.
Con anterioridad, se han preparado en general es-
tos matizadores mezclando intimamente una resina ablandada
por éalor ¥ un colorante, de modo que se forme una dispér—
sién uniforme, por ejemplo mezclando estos ingredientes en
un molino para goma o similar, y pulverizando entonces est¢
material despues de enfriamiento de manera gue le de la fég_
ma de particulas pequefias. Con mayor frecuencia, se ha lle-
vado a cabo este desmenuzamiento de la resina coloreada me-
diante pulverizacidn con chorro del material. Aungue esta
técnica de fabricacién del matizador ha producido algunos
matizadores excelentes, tiende sin embargo a tener ciertas
desventajas. Por ejmplo, produce en general una gama mas -
bien amplia de tamafios de particula en las particulas de mg
tizador. Aunque el tamafio por término medio de particula -
del matizador producido de acuerdo con esta técnica esté -
por lo general comprendido entre 5 y 10 micrones aproxima-
dameﬁte, no es infrecuente la produccidén de particulas in-
dividuales cuyo tamaiio se extiende desde un tamafio submi-
crénico hasta mis de 20 micrones. Ademds, debido a escisidn
en los aglomerados de negro de humo, estos matizadores for-
mados por chorro, contienen comunmente algunas particulas
de negro de humo libre. Ademds, esta técnica de produccidn
de matizador impone ciertas limitaciones al material elegi
do ra el matizador, debido'a que la resina coloreada debe

ser suficientemente enfriable para que se la pueda pulveri-

factible, El problema que se plantea a causa de este requi-
sito es que, cuando 1a resina coloreada es suficientemente

enfriable para pulverizarla con facilidad a alta velocidad,
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ticula durante la pulverizacidén, que incluye porcentajes -

tiende a formar una gama ain més amplia de tamafios de par-

relativamente grandes de particulas muy finas y se ve a me
nudo—expuesta a pulverizacidén o desmenuzamiento adicional g
cuando se la utiliza para revelacién en un aparato formados
& imagen eectrostatografica.Tobs ks demds requisitos & re-
veladores o matizadores electrostatogridficos, incluyendo -
los requisitos de que sean estables durante el almacenamien
to, que no se agloﬁereﬁ, que'tengan las propiedades tribo-
eléctricés apropiadas para la revelacidén y que.tengan un -
bajo punto de fusidén para la fusidn por calor, solo se ven
complicados por 1bsfrequisitos adicionales impuestos por -
este procedimiehto de formacidén de matizador. Algunos mate
riales reveladores, aunque poSeen propiedadés deseables t& |
les como caracteristicas triboeléctricas apropiadas, resul-
tan inapropiados debido a.que'bienden a aglutinarse, formar
puente y aglomerarse’ durante la manipulacidén y almacenamien
to. ia téndencia de las particulas del matizédor a adherir-
se a superficies formadoras de imagen, puede verse agrava-
da cuando las superficies del matizador son fsperas e irre
gulares. Las caracteristicas de fluidez de muchos matizadg
res deben ser afectadas cuando es alta la humedad relativa,
Las caracterpisticas triboeléctricas se ven adversamente -
afectadas cuando la humedad relativa es alta o baja. Por -
ejemplo, los valores triboeléctricos de algunas particulas
de matizador fluctian de acuerdo con los cambios de humedad
relativa y no resultén dééeaﬁles parﬁ éu uso"en Sistemas -
formadores de imagen electrostatogréfica, particularmente

en méquinas automdticas que requieren matizadores que po-

seen valores triboeléctricos estables y pronosticables. -
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~recicla a través de muchos ciclos, las numerosas colisic-

-8 ..

Otro factor que afecta la estabilidad de las propiedades -~
triboeléctricas es la suceptibilidad de las particulas de
matizador al "impacto del matizador". Cuando se utilizan

particulas de matizador en piquinas automiticas y se las

nes que se producen entre las paticulas de matizador, par-
ticulas portadoras y otras'superficies en la méquina, ha-
cen que las particulas de matizador llevadas por la super-
ficie de las particulas portadoras, queden soldadas o for-
zadas de otra manera en las particulas portadoras. Ia acu-
mulacidédn gradual de material matizador permanentemente fi-
Jjado sobre la superficie, de las particulas portadoras, cay
sa un cambio del valor triboeléctrico de las particulas pox
tadoras y contribuye directamente a la degeneradidn de la
calidad de las copias por destruccidn eventual de la capa-
cidad portadora de matizador del portadoxr. -

Se conocen otras técnicas de produccidon de matiza
doreé, incluyendo la de secar por pulverizacidén un matiza-
dor a partir de una solucidén de resina coloreada, Segln se
describe en la patente norteamericana no 2.357.809 de Carl-
son. Auﬁque esta técnica puede producir particulas pequefias
bien conformadas, algunas particulas tienden a drenar al -
colorante y resultan inestables bajo las influencias de la
luz, calor y/o manipulacién. Puesto que los matizadores se
ven sometidos a muchas de estas influencias antes, durante
o despues de la formacién de imagen, no siempre resultan -
aceptables-para todos los usés.

Ademis, en la patente norteamericanz n 3.558.991
de Insalaco, se describe un método para la produccién de -

matizador mediante secado por pulverizacién de una resina
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de bajo punto de fusidén disuelta en un disolvente, y secar
entonces por pulverizacidén las particulas resultantes dis-
persadas en una solucidn de una segunda resina formadora -
de la envoltura disuelta en un disolvente que es no disol-
vente para la resina de bajo pﬁnto de fusién de modo que -
forma particulas de matizador encapsulado. Sin embargo, -
aunque esta técnica permité producir maferiales matizado-
rss encapsulados, es un proceaimiento en ebapas miltiples,

requiere tiempo, requiere varios procedimientos de. manipu-

-lacién y diversos recipientes, y requiere el uso de dife-

rentes disolventes. Ademés, no se puede recoger un nicleo
pegajoso o un liguido, y el segundo disolvente no debe hig
char al nficleo. _

Ia parte dificil de la mayoria de los procedimien-
tos de encapsulamiento es impedir la aglomeracidn en algin
punto del procedimiento. La églomeracién durante el almace
namiento o pulverizacién de los materiales alimentados al
secaéor representa un problema importante en los métodos -
anteriormente conocidos para encapsulamiento mediante seca
do por pulverizacidén. ILa eliﬁinacién de estos problemas -
permite una gran amplitud en la eleccidén de material-es,
disolventes, gama de temperatura, concentraciones de mate~
rial y permite la seleccidn de condiciones para la mayoria
de las combinaciones de nicleo y pared. La dificultad o im
posibilidad de producir microcipsulas muy pequeiias de un -

tamafio deseado y con una disbribucidn de tamafios relativa-

" mente estrecha, constituye tambien unglimitacidn importante

de los métodos anteriormente conocidos para el encapsula-
miento. Ademis, la pfoduccién de un material matizador eleg

trostatogréfico encapsulado, al cual se puede fijar median-
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te presidn, resulta ventajosa debido a que los materiales

no encapsulados, gue sufren fluidez en frio, tienden a for |

mar imdgenes pegajosas sobre la hoja de copia y a menudo
Se tfansfieren hacia otras hojas adyacentes. Las particulas
de matizador que contienen materiales no encapsulados que
sufren fluidez en frio, tienden a formar puente, aglutinar
se y producir bloqueo &uréﬁte la produccién y en el reci-
piente de transporte, asi como en'la méguina formadora de
imdgen electrostatogféfica._Ademés, el material matizador
deberd ser capaz de aceptar una caréa de la polaridad co-
rrecta, por ejemplo cuando se le pone en conbtacto por fro-
tamiento con la superficie de materiales portadores en sig
temas de revelacidén en cascada, con cepillo magnético o pox

contacto mubtuo. Algunos materiales matizadores, que posSeen

muchas propiedades que serfan deseables en matizadores eleg
trostatogrdficos, presentan dificultades durante el>éumini§_
tro y no se los puede usar en miquinas copiadoras y duplicg

doras automdticas. Otros matizadores permiten un fécil sumil

nistro, pero forman imigenes que Se caracterizan por su ba-
Ja densidad, pobre resolucidén o fondo pronunciado. Ademis,
algunos matizadores resultan inapropiados péra procedimien
tos en los cuales sSe utiliza transferencia electrostitica.

En general, bajo la expresidn "separaciéﬁ de faseg
debe enterderse aQui la separacién de una fase 1iqﬁida o de
una fase sélida con respecto a una fase liquida. Una forma
Util de separacidén de fase liguida con respecto a medios -

acuosos Se conoce como coacervacidn y un ejemplo son las -~

patentes norteamericanas n2 2,800.457 y 2.800.458 de Green.

En la patente nortesmericana no 2.800.458 el método para -

producir cépsulas involucra una cantidad demasiado grénde
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de etapas de (1) preparar una emulsién con un materid coloi
dal gelificable, (2) inducir coacervacién por adicidn de -
una solucidn acuosa de sal a una temperatura superior al -
punto de fusidén del sol coloidal (3), gelificar al coloide
vertiendd la mezcla coacervada en una solucién fria de sal,
(4)lavar con agua y filtrar de modo Que se Separe la sal,
(5) endurecer la torta de filtro con una solucidn acuosa de
formaldehido, (6) lavar con agua y filtrar para separar el
formaldehido residual, y (7) ajustar la concentracién de -
agua o separar el fluido residual, si asi{ fuera conveniente
Existe otra desventéja en el sentido de que resulta extremg
damente diffecil el.pontrol de la distribucién de tamafios de
las particulas, Ademds, muchos procedimientos de microencap
sulamiento estén limitado? a la produccién de un tamafio de
particula de aproximadamente 40 micrones o més de diémetro
término medio de la particula. los procedimientos anteriords
de encapsulamiento con separacidén de fase en medios liqui-
dos évitan este limite inferior, pero el control del tama-
fio de la particula requiere el mismo equilibrio de condicig
nes y otras adicionales que para impedir la aglomeracién.
Las particulas esféricas son dtiles para muchas
aplicaciones. El secado por pulverizacién, y algunos otros
procedimientos de encapsulamiento, producen particulas es-
féricas. Ia mayoria de los otros procedimientos de produc-
cién de matizador dan por resultado particulas irregularmen
te conformadas, como por ejemplo en los procedimientos que
requieren molido o pulverizacién de una masa aglomerada. -
Puesto que los procedimientos & encapsulamiento anteriormeg
te conocidos son deficientes en uno o més espectos, éigue

existiendo la necesidad de un procedimiento de encapsula-
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miento mejorado.

Resumen de la invencidn

Por consiguiente, una de las finalidades de la prg

sente invgncién es proveer un método para evitar las defi-
ciencias indicadas mé&s arriba. Otra finalidad de la presen-
te invencién es proveer un método para encapsulamiento que
es continuo. '

Otraifinalidad de la presente invencidén es proveed
un nétodo para encapsulamiento que eé simple, efica? ¥ en
una sola etapa.. ‘ -

Otra finalidad de la presente invencidn es proveer
un mé;codo para encapsulamiento que ew_ritar los problemas de
aglomeracidn., , '

Otra finalidad de la presente invencidn es proveer
un método para encapsulamiento de particulas que evita pro-
blemas de aglutinacidén, formacidn de puente y bloquéb.

Otra finalidad de la presente invencidén es provexr
un método para encapsulamiento de un material de nlcleo, -
1iquido, semisdlido o sélido.

Otra fimlidad de la presente invencidn es ﬁroveer
un método para encaﬁsulambnto que es capaz de producir mi~
crocipsulas muy pequefias de un tamafio deseado y de una disd

tribucidn controlada de tamafios.

Otra finalidad de la presente invencidn es provee#

un método para formacién de particulas encapsuladas que soin

dpropiadas para el uso como matizador electrostatogrédfico.

Otra finalidad de la presente invencidén es proveez
un método para la produccidn de particulas encapsuladas que
tienen propiedades eiectrostatogréficas estabies.

Otra. finalidad de la presente invencidn es proveer

I
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un método para encapsulamiento de particulas de matizador
gue tienen bajo punto de fusidn.

Otra finalidad de.la presente invencidn es proveed
un método para encapsulamiento de particulas de matizador
que permite evitar problemas de suministro y de impacto en
sistemas formadores de imagen electrostatografica.

Otra fimlidad de la presente invencion es proveer
un método de encapsulamiento para producir particulas de ma
tizador que son capaces de producir imégenes electrostato-~
graficas de alta densidad, excelente resélucién ¥ bajo fon~
do. ‘

Otra finalidad de la presente invencidn es produ-
cir un método de encapsulamiento qQue es superior a los pro-
cedimientos conocidos de encapsulamiento. .

Se logran estas y otras finalidades al proveer un
método para el encapsulaniento de materiales de nﬁciéo 1{i-
quidos, semisélidos y sélidos en un material de chscaras dy
ranté un prbcedimiento de atomizacidén y secado por pulveri-
zacién en una sola etapa, de una solucién monofésica de ma—
teriales de nlicleo y de envoltura.

De acuerdo con la presente invencidén se provee un
procedimiento para encapsular la porcién substancialmente
soluble de un material de nidcleo en la porciédn substancial-
mente soluble de un material de envoltura que tiene difereg
te solubilidad que la del material de nicleo, que comprende
disolver el material de nicleo y el material de envoltura |
en por lo menos un disolvente relativamente volédtil de modo
que forme uné solucién, formar de una manera substancialmen
te simulbtdnea pequeﬁ&s gotitas individuales de la solucidn,

Separar por lo menos una porcidn del disolvente con respec-—
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to a cada gotita individual por e&aporacién, aumentando asi
la concentracién del material de nficleo disuelto y del ma-
terial de envoltura de modo que substancialmente la totali-
dad éel material de nGcleo se separa preferentemente como.
una fase bajo la forma de una fase pobre en disolvente, ¥
separar disolvente adiciongl con respecto a cada gotita de
modo que el material de envoltura se deposita alrededor del
meterial de nicleo de manera que forme pequefias particulas
esféricas substancialmente Secas, qué comprenden el mate-
rial de nmicleo encapsulado en el material de envoltura.
Bésicamente, la técnica de la presente invencidn
comprende la seleccidén de los ingredientes, incluyendo el
disolvente o mezcla de disolventes, de manera que el cambid
de concentracién del disolvente o de los disolventes y de
los materiales disueltos durante el secado, ¥ én algpnos -
casos el cambio del pH o de la temperatura de la solucidn
atomizada, hard que el material de nicleo se Separe como -
una fase, bajo la forma de una fase pobre en disolvente,
de alta tensién superficial, en una solucidn del material
de envoltura., La solucidén del material de envoltura rodea-
T4 entonces y encapsularid la fase de nicleo y finalmente
formaréd una enveltura de cipsula sdlida substancialmente
seca por evaporacidén del disolvente mientras las particu~ -
las estén suspeﬁdidas en aire. ILa fase de material de ni-
cleos separadas y la fase de material de envoltura separa-
da pueden ser fases pobres en disolvente y no fases libres
de disolventes. Se puede recoger el producto encapsulado,
asi producido, en fo?ma seca libremente flulda mediante -

cualquier medio convencional o apropiado.

Se pueden elegir primeramente los materiales de-
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- vente, o la mezcla de disolventes, pam obtener el encapsu-

seados de nlicleo y de pared en base a las propiedades de-

seadas para la cépsula, Se puede elegir entonces el disol-

lamiento deseado. Se realiza esta seleccién epbase a la so
lubilidadrde los materiales de micleo y de pared y de la -
volatilidad del disolvente. Despues de haberse elegido los
materiales deseados de nﬁcieo y de pared, se lleva a cabo

experimentos iniciales para determinar las caracteristicas
de solubilidad general de los mbteriales., Una vez qQue se -

han establecido estas caracteristicas generaies se eligen

cdmbinaciones potenciales de disolventes y se investiga mAs
en detalle mediante la determinacién de las relaciones en-
tre disolventes en gl punto de nebulosidad. En los casos -
més simples, los exﬁerimentos preliminares son suficientes
para permitir la seleccién de un dstema apropiado de disol
ventés. Sin embargo, el procedimiento utilizado para estos
casos simples, podrd comprender mejof si se le considera -
como:una versién simplificada del procedimiento utilizado

para casos mis complejos en que ya sea la solubilidad mutus
de los materiales de nfcleo y de pared es limitada, o se

encuentra dificultad para enconbtrar cohdbiones para la se-
paracién de fase deél nlicleo sin precipitar tambien el mate-
rial de pared. Para casos més complejos, se hace uso de un
trazado de &rea de solubilidad. En un trazado con las coor
denadas del parametro de solubilidad y del parfmetro de fi
jacidén de hidrégeno, se delipea un 4rea que incluye disol-
ventes en los cuales son solubles los materiales de nicleo
Y de pared. Se pueden emplear dés trazados bidimensionales
por razones de simplioidad, pero se deberén tener presenté

posibles efectos de polaridad. Se determina el é&rea de sg
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" metros se moverin en un sentido que conducirid hacia un pun-
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lubilidad, titulando una solucién de los materiales de ni-
cleo y de pared con un no disolvente y fomando el punto de
nebulosidad como limite del drea de solubilidad. Se hace -
uso del hecho de que es posible calcular ambos pardmetros
para la mezcla mediante la ecuacidn que sSe indica para el -
parémetro de solubilidad solamente:

| du T &1+ KB do
donde X,. ;1 son la fraccién en volumen y el parimetro de
solubilidad del disolvente 1, y J o es el parimetro de soly
bilidad de la mezcla. '

Trazando las &reas de solubilidad de los materia-
les tanto de pared como de nicleo en el mismo trazado, y su
poniendo que no haya idterapcién, la solucidén inicial debe-
ré. quedar comprendida dentro de la regidén traslapada de am-
bas 4reas. Ademds, la composicidén del disolvente deberd sen
tal que, al evaporarse la mexcla de disolventes, ambos parg
o si%uado dentro del area de solubilidad del material de
pared pero fuera del &rea del maberial de nicleo. Se deberé
alcanzar este punto mientras la solucidén del material de pal
red es todavia suficientemente fluida para permitir la for4
macién de una fase de nicleo unificada, si esto fuera conve
niente. En la prictica, se deberd verificar la suposicién
de que no hay interaccidén significativa entre los materia-
les de nfcleo y pared, realizando deberminaciones del pun- |

to de nebulosidad con soluciones mixtas. El punto de nebu- |

- losidad cmbiard tambien en cierta medida de acuerdo con la |-

concentracién de los materiales de nficleo y de pared y por
lo tanto se deberan usar limite de concentracidén.

En la figura 1, se muestra un ejemplo de un traza-
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do de 8rea de solubilidad, que tiene insertados puntos pa-

ra algunos disolventes. En la figura 1, el disolvente ele-

- gldo corresponderd aproximadamente al punto A y puede ser y

una ﬁezcla 1/1 en volumen de metil etil cetona y hexano. Se
deberd realizar experimentos adicionales para determinar si
la interaccidn enftre los mgteriales de nicleo y pared causg
cualquier cambio importante en las solubilidades y para ded
terminar las propiedades y la composicidén de las fases for
madas por evaporacidén del disolvente; Con el sistema de did

solventes sugerido, y suponiendo que no hay efectos de in-

teraccidén, la evaporacidén del disolvente deberd causar el
desplazamieto de los parlmetros con respecto al punto A a
lo largo de la linea de puntos en direccidn hacia el punto
D (heptano puro). En el punto B, comenzard la Separacién -
de fase del materlial de micleo y, continuando la evapora-
cidén, el material de pared en el punto C gomenzari ; sepa-
rarse en uﬁa fase y se formarén tres fases (excluyendo cual
quief pigmento sblido, etc.) segln se puede ver en la figu-
ra 2. Una separacidén adicional de disolvente causaré una sg
paracidn completa de fase del material de pared, luego se-
paraciéﬁ de la fase de disolvente por evaporacidén y final-
mente un secado y endurecimiento completo de las cépsulas.
Aunqgue en el ejemplo estén presentes slamente dos
nmateriales, se puede emplear este procedimiento para combi-
naciones de varios materiales. Con més de un material de -
nicleo y de pared soluble, los pardmetros para el disolveﬁ-
te ubtilizados deberdn quedar situados en una regidn en la
cual se traslapan todos los materiales, y la tobtalidad de
los materiales de nfcleo comenzarin a separarée en una fa-

se antes que cualquiera de los materiales de pared. Por con
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" dos entre los puntos A y B y materiales de pared adiciona-

siguiente, en el ejemplo ilustrado, se podrén tener materig

les de nf@cleo adicionales con puntos de nebulosidad situa-

les con puntos de nebulosidad situados entre C y D. Todos
los materiales para una debterminada fase, por ejemplo todos
los materiales de nficleo, deberdn ser compatibles entre si
0 de lo contrario se podri;,formar un nicleo o pared Segre-
gados. -

En una de las formas de poﬁer en préctica la pre-
sente invencidén, se forman particulas encépsula por selec-
cidn .de componentes en una Solucidén monofésica en la cual
la totalidad de las porciones substancialmente solubles de
materiales de nlicleo y envoltura estan disueltos en un sig
tema de un solo disolvente de modo qQue permita 15 Separa-
cién sucesivas de fases de los materiales de nlcleo y de -
envoltura durante un procedimiento de secado. Para éi sis-
tema de un solo disolvente, se aprovecha las diferencias de
solﬁﬁilidad ¥ la incompabibilidad del polimero de diferen~
tes materiales de nlcleo y de ciscara de menera que la fase
de material de nﬁclgp Se separsa a una concentraciénvmés al-
ta de disolvente que lo que Se requlere para sSeparar en unsa
fase el material de pared cuando se elimina el disolvente.
En esta forma de poner en préctica la presente‘invencién,
elsistema disolvente permanece como un disolvente mutuo pa
ra el material Qe nicleo y de pared durante todo el secado
¥ se produce la separacidén de fases por incompatibilidad -
del polimero. Se debe considerar aqui que los polimeros son
incompatibles cuando no son miscibles uno con el otro en
un sistema de disolvénte mubuo. Es decir, mediante la dismil

nucidén de la concentracidén del sistema disolvente, uno de -
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los materiales polimeros se separa en una fase antes que -
el otro material polimero, En esta forma de poner en préic-
tica la presente invencidén, se puede emplear tambien sepa-
racién de fases por incompatibilidad del pplimero combina~
da con menor solubilidad. Ademés, no es necesario que los
materiales sean polimefos,'pudiendose emplear otros mate-
riales de nfcleo y materiales de céscara filmbgenos. Ade-
més, en esta forma de poner en précfica la presente inven-
cidén, se puede emplear un solo disol%ente pero se incluyen
tambien mezclas de disolventes que se pueden utilizar con
ventaja en el caso de materiales pérticulares de nicleo y
de pared. Cuando se ubiliza un solo disolvente, el sistema
deberd ser tal que la separacién parcial del disolvente ha
ga que el material de nucleo Se separe preferentemente en
una fase y que la separacidén adicional del disolvente haga
que el material de céscara se deposite alrededor deinmate—
rial de nicleo de modo que forme la pared. Cuando se utili
zan multidisolventes miscibles en un s;stema, el sistema -
deberd ser de tal naturaleza que la elimihacién parcial poj
evaporacidén de cada disolvente, en la relacién en qQue los
separan, haga que la separagién de fase del materizal de ng
clec menos soluble y la separacidn adicional de disolvente
cause la formacidn del material de céscara més soluble al-
rededor del material de nficleo, formando asi la pared.

En otra forma de poner en prictica la presente in-
vencién, se forman las particulas encapsuladas por selec-
cién de componentes en una solucidn monofésica en la cual .
estd disuelta la totalidad de las porciones substancialmen
te solubles de los méteriales de nlcleo y de énvoltura en

una mezcla de dos disolventes, y en que uno de los disol-
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_noxipropanol y 4cido adfpico que es el material de nticleo

les de ntcleo y de pared estén disueltas en una mezcla de

ventes es un no disolvente para el material de nicleo y ca
paz de ser concentrado suficientemente por evaporacidén du-
rante un procedimiento de secado a fin de provocar la sepa
raciéﬁ de fase del mabterial de nicleo antes de la deposi-
cién del material de envoltura. En esta forma de poner en
prictica la presente invencidén, el sistema disolvente se hg
ce un no disolvente para ei material de nlcleo pero sigue
siendo disclvente para el materiai de pared durante un pro
cedimiento de Secado. Se puede considerar tambien esta for
ma de poner en préctica la presente invencidén como un sistgq
ma dg disolvente mutuo disolveﬁte'preferencial e incluye
cualquier sistema de esta clase en que el material de pared
permanezca en solucidn. Un ejemplo de esta forma de poner
en prictica la presente invencién es un sistema disolvente
que comprende cloroformo ¢ isopropanol, en gue estin disuel

tos el producto de reaccidén polimero de isopropilidendife-

Yy ellbroducto de Teaccidén de un Acido de dimero con una dig
mina lineal (por ejemplo Emery Industries, Incorporated),
obtenible de Emerez>1540, que'es el material de pared.

En otra forma de poner en prachica la presente in
vencidén, se forman particulas encapsuladas por seleccidn -
de componentes en una solucién monofésica en que la totali

dad de las porciones substancialmente solubles de materia-

disolventes mutuos y en que la mezcla de disolventes se ha
ce un no disolvente primeramente para el material de nicleo
Yy luego un no disolvente para el material de pared durantbe
un procedimiento de secado. Se puede considerar esta formé

de poner en prictica la presente invencidén como un sistema
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" ‘fasica de los materiales de micleo y envolbtura y se seca en

de disolvente mutuo/no disolvente mutuo e incluye cualquied
sistema de esta clase en que coexisten tres fases durante
las etapas finales de secado: fase formadora de micleo, fad
se foriadora de pared y fase disolvente. Un ejemplo de es-
ta forma de poner en practica la presente invencidn es un

sistema disolvente que comprende cloroformo y heptano en -

el cual el producto de reéﬁcién polimero de isopropiliden-
“difenoxipropanol y &cido adipico es el material de nicleo .
potencial, y poliestireno es el material de envoltura po-

tencial. En las tres formas precedentes de poner en practi |
ca la presente invencidén, el sistema disolvente en la solu
cién de alimentacidn es inicialmente un disolvente mutuo -
pra los materiales de nﬁcleo y de.pared. Cuando se utiliza

una mezcla de disolventes, el cambio de concentracidén del

disolvente mis volatil hace que la separacidén de fase del

mateiial de nﬁcleo_preceda la déposicién del mateﬁai-de oy
red. »

En otra forma de poner en practica la presente in
vencidén, se forman particulas encapsuladas medianfe la se-
leceidén de componentes en una solucidn monofédsica en que 14
totalidad de las porciones substancialmente solubles de ma-
teriales de nlcleo y & clscara estén disueltas en un siste-
ma disolvente para permitir la separacién de fases en suce-
sidén de los materiales de nlicleo y de envoltura durante un
procedimiento de secado, mediante un cambio del pH de lavsér

lucidn. A titulo ilustrativo, se prepara una solucidén mono-

tonces por pulverizacidén de manera que el sistema disolven-
te reéhtivamente volatil se evapora formando asi particulas

encapsuladas secas finamente divididas. Sin embargo, si se
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.voltura durante un procedimiento de secado por enfriamien-

utilizan materiales solubles en agua y el material de nd-
cleo es solamente soluble a un pH elevado, mediante secado
por pulverizacién de una solucién amoniacal o alcalina de
los materiales de nicleo y de pared de volatilizacién y evg
poracidén del amoniaco u otro material alcalino da por resul
tado un pH menor Que causa la separacién de fase del mate-q
rial de nfclec con las sucesivas separaciones de fases del
material de pared para formar particulas encapsuladas se-
cas finamente divididas.

En otra forma de poner en préctica la presente in
vencidén, se forman particulas encapsuladas mediante la se-
leccidén de componentes en una solucidén monofdsica en la -
cual la totalidad de las porciones substancialmente solu-
bles de los materiales de nlicleo y de envoltura estén di-
sueltas en un sistema disolvente para permitif la separa-

cién sucesiva de fases de los materiales de niicleo y de en

to de la solucidn, con o sin presidén reducida, durante el
secado. Por ejemplo, se puede provocar la separacién de fa
se del material de nicleo mediante enfriamiento durante el
secado por pulverizacidén, con o sin presidén reducida, e -
modo que la temperatura de la gobtita és mnor que la tempe-
ratura de alimentacién y se lo controla por control de la
presidén y temperatura del aire de entrada u obtro gas de sg
cado y.la concentracidén del vapor del disolvente.
 Cuando se desea un producto que tiene nicleos sim
ples, se déberén elegir los materiales de nficleo ¥y los di-
solventes para asegurar que la fase de nicleo tendrd una -
tensién superficial apreciablemente mayor que la fase de

nicleo tendra una tensidén superficial apreciablemente mayo:
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" po disolventes para el control de la separacidén de fases -
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que la fase de pared. Ademds, el sistema deberd de ser de
ﬁna naturaleza tal que la fase de nlcleo se forme mientras
la solucidén restante, que lleva la fase de pared, es sufi-
cienteﬁente fluida para permitir el movimiento y coalescen
cia de las particulas separadas de la fase de nficleo que -
se forman inicialmente. )

Se puede utilizar cualquier sistema disolvente -
apropiado en el procedimiento de la pfesente invencidén, -
siendo las consideraciones principaies la solubiiidad de -
todas las porciones substancialmente solubles de lcs mate-
riasles. de nicleo y de envoltura en'dicho disolvente o mez=-
cla de disolventes; y las caracteristicas de evaporacidén -
del disolvente o mezcla.de disolventes para permitir la se
paracidén sucesiva de fases de los materiaiés de nficleo y -
de envoltura durante un procedimiento de secado.'Los disol-
ventes tipicos incluyen agua, benceno, clorobenceno;‘metanc
etanol, propanol, isopropanol, butanol, cloroformo, mebtil
etil d;tbna, acetato de etilo, hexano, ciclohexano, biclo-
ruro de etileno, cloruro de metileno, tetrahidrofurano, -
acetona, dimetilformamida, biciorometano, alcanos; ¥ los
que tienen un punto de ebullicidén de aproximadamente O a
2009C. En general, se puede determinar facilmente por anti

cipado la cantidad spropiada de materiales disolventes y -

en sucesidn, determinando las solubilidades relativas de -

los materiales de nficleo y de envoltura en el sistema disol

vente teniendo en cuenta las consideraciones de temperatu-
ra apropiada. Las consideraciones de temperatura incluyen
las temperéturas a las cuales se puede obtener en el sis-

tema disolvente una solucién de concentracidn apropiada de

1
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los materiales de ndcleo y de envoltura., Por lo tanto, mu-
chas composiciones son utilizadas a la temperatura ambien-
te mediante simple ajuste de la concentracidn del sistema
disolvénte.

Como material de nlcleo para el produdto encapsu-
lado del procedimiento de la presente invencién se puede -
ubilizar cualquier material liquido, semisélido y sélido -
apropiado que sea soluble en el mismo disolvente o mezcla
de disolventgs que el material de envolbura. Ios materliales
de ntcleo liguidos tipicos incluyen agua, aceites, polime-|
ros de.bajo peso molecular tales como poliésteres ( por -
ejemplo Co-Resyn 3, obtenible de Interplastic Corporation))
polimeros de uretano a base de poliéster (por ejemplo Form
rez P-910, obtenible de Witco Chemical Corporation), acri-
lato de bisfenol A epoxidado ( por ejemplo Epocryl U-12, -~
obtensible de Shell Chemical Company), el producto de réac-‘
cidén de &cido linoleico dimerizadb con diaminas o poliami-
nas (pér ejemplo Versamid 115 y 140 obtenible de General -
Mills Chemical; Division), poliamidas (por ejempio Polyami
da 315, 235 y 340 obtenible de Union Carbide Corporation),
polibutadieno (por ejemplo Poly B-D, que es una resina 1i-
guida de polibutédieno terminéda en hidroxilo obbenible de
Sinclair‘Petrochemicals, Inéorporated), gomas de silicona
(por ejemplo W 981 de Union Carbide), copoliesteres de &ci
do ftélico y un 4cido alquil dicarboxilico condensado con
diol alquilico (por ejemplo Santicizers 405 y 411, obteni-
ble de Monsento Chemical Company), y mezclas de los mismos.
Ios materiales de nﬁcleog senisdlidos tipicos incluyen po-
liésteres (por ejemplo BEpon 872, obtenible de Shell Chemi~

cal Company), polimeros de uretano a base de polidster -
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( por ejemplo Formrez P-314, P-211 y MG-4 obtenibles de -
Witco Chemical Corporation, resina de fenol-formaldehido
epoxidada (por ejemplo Epoxy-Novolak ERIB-O449, obtenible
de Union Carbide Corporation), poliiscbutileno (por ejem-
plo Oppanol B-10, obtenible de Badische Anilin & Soda Fa-
brik, Alemania occidéntal), el producto de reaccién de aci
do linoleico dimerizado c&ﬁ disminas o poliaminas (por ejeu
plo Versamid 100, obtenible de General Mills Chemical Divi-
sion), y mezclas de los mismos, Matériales de ndcleo séli-
dos tipicos incluyen elastdmeros de poliuretano (por ejem-
plo Estane 5701, 5702, 5710 y 5714 obtenible de B.F.Goo-
drich Company), resinas alquidicas a-base de poliéster, po
limeros de uretano a base de poliéster (por ejemplo Form-
rez P-410, P-610 y L10-72, obtenibles de Witco Chemical Cox
poration), poliamidas tales como los productosqde reaccidn
de dcido linoleico dimerizado con diaminas o poliamihas (
por ejemplo Versamids 712, 948 y 950 obtenibles de General
Mills Chemical Division), los productos de reaccidén de éci
dos de dimeros con diaminas lineales (por ejemplo Emerez
1530, 1538 y 1540, obtenibles de Emery Industries, Incorpo
rated), gomas de éster tales como ésteres de colofonia y -
ésteres de colofonia modificados, acetato de polivinilo, el
producto de reaccidén polimero de isopropiliden difenoxipro-
panol y 4cido adipico, el producto de reaccidn polimeros de
isopropiliden difenoxipropanol y &cido cebésico, di-urea
056’ poliacetaldehidro, copolimeros en bloques de estireno
y butadieno (por ejemplo Fraton 4113, obtenible de Shell -
Chemical Company), y mezclas de los mismos.

Como materiél de envoltura para el producto encap

sulado del procedimiento de la presente invencidn se puede
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utilizar cualquier material apropiado que sea soluble en
el mismo disolvente o mezcla de disolventes que el material
de nlicleo. El material de envoltura puede ser un homopoli-
mero, ﬁn copolimero de 2 4 mas mondmeros o un termopolimef
ro. Materiales de céscara tipicos incluyen poliestireno -
(por ejemplo PS-2, Styron 666 y 678 obtenible de Dow Chemi
cal Company; Iustrex 99, obtenible de Monsanto Chemical -
Company), copolimeros de estireno y metacrilatos, y estire
no y acrilatos, policarbonatos (por ejemplo Lexan 101, que
es un poli-(4,4°-dioxidifenil-2,2%propan carbonato) obteni
ble de.Ganeral Electric Company); poliéteres, polietilenos
de bajo peso molecular, poliésteres tales como ésteres -~
acrilicos y metacrilicos polimeros, resinas de poliéster de
fumarato (por ejemplo Atlac Bisphenol A, obtenible de Atla$
Chemical Company), resinas de poliéster Dion-Iso obtenibles
de Diamond Shamroch Chemical Company, resinas de poliéster
Krumbhaar (por ejemplo K-2200 y K-1979, obtenibles de Law-
ter Chémicals, Incorporated), poliamidas tales como el prg'
ducto de reaccién de acido tereftdlico y hexametilen diami
na substituida con alquilo (por ejemplo Tregamid T, obteni
ble de Dynamit Nobel Sales Corporation), los productos de
reaccién de &cido linoleico dimerizado con diaminas o polid
minas (por ejemplo Versamid 712, 948 y 950, obtenibles de
General Mills Chemical Division). Los productos de reaccidi
de 4cidos de dimeros con dlaminas lineales (por ejemplo Emg
rez 1530, 1538, 1540 y 1580 obtenibles de Emery Industries
Incorporated), materiales de origen natural tales como ge-
latina, ceina, goma ardbiga y similares y mezclas de los -
\

mismos.

En la preparacidén de materiales matizadores elec-




10

15

20

25

30

de materiales de envoltura cualguiera de 1los numerosos ma-

trostéticos, aunque se puede usar para formar la solucidn

teriales reveladores resinosos conocidos que son de natura-
leza eiectroscépica ¥ aue forman esferas coherentes cuando
sales de solucidén, se ha comprobado en general que las re-
sinas de polfmeros sintéticos termoplésticas o termofragua
bles insolubles en agua y'eléctricamente aislantes, en la

etapa de termoplastia, forman matizadores que tienen muches
propiedades altamente deseables, especialmente para el uso
en miquinas copiadoras automlticas en las cuales se utili-
za fusién por calor para fijar la imgen de matizador sobre
la hoja de copia. Si se debe utilizar el matizador final en
un procedimiento que emplea otras técnicas de fijacidn de

imagen de matizador, las resinas ubtilizadas podrén ser mo-
dificadas correspondientemente, Por ejemplo, cuando se fij
la imagen de matizador mediante fusién con vapor de disol~
vente Seglin se describe en la patente norteamericana nime-
ro 2.?%6.907 de Carlson, o mediante la aplicacidén de un so
brerecubrimiento adhesivo como en el caso de fijacidén por

presidén, los materiales de nicleo y de clscara utilizados

no necesitan ser necesariamente ablandables a temperaturas
relativamente bajas. Puesto que, segin se describe mis arrl
ba en la introduccidén de la descripcién del procedimiento,
se disponen primeramente en solucidn los msteriales en nil-
cleo y.céscara, una consideracidén que debe tenerse en cuen
ta en esta seleccidén de los materiales de nlcleo y de cés-
cara es qQue sean mutuamente solubles en un disolvente o -

mezcla de disolventes y por lo tanto se pueden emplaar nu-
merosas resinas termbplésticas o termofraguables en la eta

pa termoplastica. En la preparacidén de matizadores electros
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- estireno, han demostrado proveer buena calidad de la imagen
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tatogréficos, las resinas para material de céscara, que con

tienen un porcentaje relativamente elevado de una resina de

La resina de estireno puede ser un homopolimero de estirepc
u homélogos de estireno o copolimeros de estireno con otrog
monémeros que contienen un solo grupo metileno fijado a un
&dtomo de carbono mediante un doble enlace. Por lo tanto, -
los materiales mondmeros tipicos que se pueden copolimerize
con estireno mediante polimerizacién por adicién, incluyen:
P-clorestireno; vinilnaftaleno; monoolefinas etilénicamentsq
insaturadas tales como etileno, propileno, butileno, isobu-
tileno y similares; ésteres vinilicos tales como acetato dg
vinilo, propionato de vinilo, benzoato de vinilo, butirato
de vinilo y similares; ésteres de Acidos monocarboxilicos
aliféticos de alfa-metileno tales como acrilato de metilo,
acrilato de etilo, acrilato de butilo normal, acrilato de
isobutilo, acrilato de dodecilo, acrilato de octilo normal,
acrilato de 2-cloretilo, acrilato de fenilo, £ -cloracrila-
to de metilo, mebtacrilato de métilo, metacrilato de etilo,
metacrilato de butilo y similares; acrilonitrilo, metacri-
lonitrilo, acrilamida, éteres vinilicos tales como éter
vinilmetilico, éter vinilisobutilico, é&ter viniletilico y
similares; vinil cetonas tales como vinil metil cetona, vi
nil hexil cetona, metil isopropenil cetona y similares; ha
logenuros de vinilideno tales como cloruro de vinilideno, {
clorofluoruro de vinilideno y similares; y compuestos de -
N-vinilo tales como N-vinil pirrol, N-winil carbazol, N-vi
nil indol, N-vinil pirrolideno y similares; y mezclas de =-
los mismos. Se puede‘formar tambien las resinas de estire-

no mediante la polimerizacidn de mezclas de dos o mAs de

r
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estos materiales mondmeros insaturados con un mondmerc de
estireno.

Para un matizador electrostatogrédfico, el material
de envoltura del matizador encapsulado deberd tener una tep
peratura de bloqueo de por lo ﬁenos aproximadamente 37,82C
Cuando el matizador encapsulado se caracteriza por una tem
peratura de bloqueo menor'de 37,820 aproximédamente. Las -
particulas de matizador tienden a'aglomerarse durante el -
almacenamiento y el funcionamiento de la mAguina y-forman
tambien peliculas indeseables sobre la superficie de foto-
receptores reutilizables, que afectan adversamente la cali
dad de la imagen, Se comprenderd que las férmulas espeéifi
cas que han sido dadas para unidades contenidas en las re-
sinas de material de envolbura de la presente invencidn, -
representan la gran mayoria de las unidades que estén pre-
sentes, pero no excluyen la presencia de otras unidades mo
némeras o reactivos ademds de los que han sido mencionados
- La relacién entre los materiales de mdcleo y de -
céscara y el sistema disolvente puede ser en general cual-
quier dilusidén préactica. Por ejemplo, el contenido de séli
dos disueltos de la solucién puede ser aproximadamente 0,5
a 50,0% en peso en base a la solucidén, aunque tambien pued¢
variar, siendo una limitacidén general la separacién de fa-
se del material de ndcleo y siendo otra la factibilidad de
la concentracién del soluto.

La relacidén entre material de envoltura y material
de nlicleo puede ser de cualquier valor apropiado y en gene+
ral varia de acuerdo con el espesor, la resistencia, la po
rosidad y las caracteristicas de solubilidad de la céscara

deseada, Por lo tanto, en general, la relacidén entre mate-
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rial de envoltura y material de nficleo puede estar compren
dida aproximadamente entre 99 partes en peso de material -
de envoltura por aproximadamente cada parte en peso del ma+4
terial de nicleo y aproximadamente 1 parte en peso del ma-
terial de envoltura por aproximadamente cada 99 partes enr'
peso del material de nGcleo. Sin embargo, la gama preferi-
ds esté comprendida en una relacién de proximadamente 7 -
partes en peso de material de envoltura por aproximadamen-
te cada parte en peso del material de nlcleo y aproximada-
mente 1 parte en peso del material de envoltura por aproxi
madamente cada 7 partes en peso del material de nicleo, de
bido a que se obtiene entonces particulas encapsuladas que
poseen las mejores caracteristicas de superficie. En gene-
ral, se puede controlar el espesor del material de envoltu
ra mediante la relacidén entre la cantidad de material de
nicleo que se desea encapsular y la cantidad ‘de material -
de envoltura. Por consiguiente, sl se desea una capa de en
voltur% més gruesa, se deberd utilizar mayor cantidad de -
material de envoltura puesto que la relacién entre los ma-
teriales de envoltura y de nicleo permanece constante duran
te el procedimiento de la presente invencién, Ademds, el
tamafio de la particula encapsulada afecta tambien al espe-
sor de la envoltura, debido a que, cuanto menor es la par-
ticula, tanto menor serid el espesor de la envoltura para -
una relacidn constante entre nicleo y envolbtura.

Ia solubilidad de los materiales de fitcleo y de -
envoltura, que se pueden utiiizar mediante el método de la
presente invencidén, pueden variar considerablemente en un
sistema dlsolvente elegido.

Por ejemplo, un polimero de estireno y anhidrido
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" pueden concebiblemente forzar a la tintura hacia cualguier
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maleico completamente hidrolizado es aproximadamente 2,0%
en peso soluble en agua po por lo menos aproximadamente
20,0% en peso soluble en una mezcla 50:50 en volumen de me
tanol y agua. En consecuencia, se pueden preparar solucio-
nes de los materiales deseados de niicleo y de envolbtura en
forma relativemente dilufda o en forma concentrada, en agug
solamente, o mediante la éieccién del disolvente o mezclas
de disolvente, de acuerdo con la solubilidad relativa de -
los materiales ubilizados. Ademds, se puede aumentar la con
centracién de los materiales de nicleo y de envoltura me-
diante .la adicién de un agente solubilizante, por ejemplo
otro ligquido hidréfilo tal como metanol o etanol.
Se'pueden pigmentar o tefilr los materiales de nd-
cleo o de envoltura, o los materiales tanto de ndcleo como
de envoltura, o pigmentarlos y tefiirlos, mediante la adise
cién de un ﬁigmento o tintura apropiados, o tanto pigmento
como tintura a la solucién de meteriales de nficleo y de en
volturé. En muchos casos se puede céncentrar el pigmento o
tintura, o pigmento y tintura, en el material de nficleo o
en el material de envolbtura o en la interfaz entre los ma-
teriales de nicleo j de envoltura, mediante una seleccidn
apropiada de colorante y sistema disolvente que tengan las
propiedades de superficie, interaccidn y solubilidad desea
das. Por ejemplo, una tintura tendri en general.concenﬁra~
da en la fase, nicleo y pared, en la cual sea soluble. las

solubilidades que se obtienen durante el encapsulamiento

regidén, pero esto seré en caso especial, Por ejemplo, una
. . ! . . .
tintura soluble en el material de nlcleo, pero insoluble

en el material de envoltura y soluble en la fase de disol-




10

18

20

25

30

-particulas de pigmento debido a insuficiente solubilidad -~

"én los materiales de nicleo y de pared o sea cuando la tin

‘isobutileno tiene poca tendencia a ser absorbido, ain como

vente, despues de la separacidén de fase de la pared, se conj
centrard provablemente sobre el exterior de las cépsulas.

En algunos casos la tintura formaréd fases separadas como -

tura es soluble en la solucidén pero tiene poca o ninguna -~
solubilidad en el material ya sea de niicleo o de pared des-
pues de separar el disolvente. En estos casos, el factor
controlante serd la solubilidad de la tintura en las fases
ricas en material de nicleo y de pared pero todavia fluidas
determinando donde se concenbarén las particulas de tintura
en la cépsula seca.
Un pigmento se concentrard por lo general en el mg
terial de nlGcleo o de pgred de absorcidén, preferentemente
el pigmentoliesde la solucidén, Con la mayoria de los negros
de humo, y probablemente la mayoria de los pigmentos, la -
tendencia a la absorcidén aumentaré con la mayor polaridad
y‘fijaéién de hidrégeno del polimero. Tambien el material

que Se Separa como fase pobre en disolvente serd més proba-

blemente absorbido. Por consiguliente, en el sistema que uti]

liza el producto de reaccidén polimero de isopropilidendife
noxipropanol y dcido adipico como mberial de nficleo y poli

estireno como material de pared, con negro de humo como co

lorante la totalidad de los tres factores favorecen la ab-:|

sorcién del producto de reaccidén polimero de isopropiliden-
difenoxipropanol y 4cido adipico, de manera que el negro de
humo se concentra en la fase de nﬁcleo.»En el caso de poli-
isobutileno como material de nicleo y poli-(4,4 ~dioxidife-

nil-2,2’-propen carbonato) como material de pared, el poli-
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fase pobre en disolvente, y el negro de humo permanece sus

pendido en la solucidén de material de pared que se desea -
depositar en la pared de la cdpsula. Ios surfactantes y es
tabilizadores, incluyendo materiales agregados por otras
razones tales como plastificantes del nficleo, pueden alte-
rar las caracteristicas de absorcidén y por lo tanto dar pod
resultado la concentracién del pigmento en una fase dife-
rente. '

Como colorante para las particulas encapsuladas s¢
puede emplear cualquier pigmento o tintura, o pigmento y -
tintura. Los colorantes para matizadores electrostatografi
cos Sson ya conocidgé e incluyen por ejemplo, negro de humo,
tintura de negrosina, azullde anilina, Calco 0il Blue, ama-
rillo de cromo, verde de cromo, azul ultramarino, azul de
cobalto, DuPont 0il red, amarillo de bencidine, amarillo
de quinolina, clorurc de azul de metileno, azul o verde de
ftalocianina, oxalato de verde de malaquita, negro de lém-
para, ﬁose Bengal, y mezclas de los mismos. El pigmento o
tintura, o pigmento y tintura, deberén estar presentes en
el matizador en una cantidad suficiente para hacerlo alta-
mente coloreado de manera que formard una imagen claramen-
te visible sobre un miembro de registro. Por ejemplo, cuan
do.se desean copias electrostatogréficas convencionales de
documentos escritos a méquina, el matizador pﬁede compren-
der un.pigmento negro tal como negro de humo o una pintura
negra tal como tintura Amaplgst Black obtenible de National
Aniline Products, Incorporated. Preferentemente, se utili-
za el pigmento en una cantidad de aproximadamente 3 a 20%
en peso en base al peso total dd matizador coloreado, debi
do a que se obtienen as{ mejores imégenes. Si el colorante

del matizador que se utiliza es una pintura, se podrin usay
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- particulas de matizador, la técnica de la presente inven~

cantidades substancialmente menores del colorante.

Cuando se emplea un pigmento como colorante para

cidn cémprende dispersar un pigmento insoluble, mediante -
agitacidén severa, en una solucidn de los materiales de ni-
clgo v de céscara deseados, seguido por secado, bajo condi
ciones controladas, de maﬂera que una parte del disolvente
relativamente volatil se desprende y el material de nficleo
se separa preferentemente en fase de modo que forma parti-
culas finamente divididas, y la separacién adicional del -
disolvente hace que el material de envolbtura se separe en

fase alrededor del material de nficleo para formar la pared.
Substancialmente no se preduce pigmento libre mediante el
procedimiento, puesto que se puede encontrar el pigmento

en el material de nlcleo y de pared, o en la interfaz entre
los materiales de nicleo vy de pared. Evi&entemente,’el Pig-
mento no necesita estar necesariamente incluido tanto en el
nﬁcleo-cdmo en la pared de la particula, pudiendo en cambid
estar incluido en uno solo de ellos o ninguno. Ademés, pueg
to que resulta deseable que el material de nicleqbe separe
en fases de modo de formar una matriz interna continua, la
concentracidn del pigmento serd preferentemente baja si el
pigmento debe formar parte del nGcleo. En una manera simi-~
lar, si el pigmento debe formar pate de la envoltura prefe
rentemente la concentracidn del pigmento no serd tan eleva
da como para inhibir la formacién de una envoltura impermeg
ble o afectar adversamente de otra manera la inbegridad de
la envoltura . Puesto que las particulas de matizador en-

capsulado seran pro&ﬁcidas en general en tamafios comprendi

dos aproximadamente entre 0,5 y 35 micrones, el pigmento dg
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‘utilizan pigmentos de negro de humo comercialmente disponi

ber4 tener preferentemente un didmetro menor de 0,1 micrén
sproximadamente, y Siempre qQue Sea posible, serd menor pues
to que esto contribuye no sélo a la uniformidad de colora-
cién dél producto final, sino gue tiende tambien a crear -
una sBuspensién més estable delhigmento antes del secado.
En cualquier caso, el didmetro de la particula de pigmento
u otro material insoluble ﬁeberé ser aproximadamente 75%
en volumen del diémetro del nfcleo como méximo para encap-
sulamiento satisfactorio. Existen relaciones simples entre
el didmetro de la particula, el del niicleo y el espesor de
la pared. En particular, el espesor de la pared es directa
mente proporcional al didmetro de la particula. Consideran
do r,, como la relacidén.en volumen entre el material de i
¢leo y el material de pared, Xc como coaccién en volumen -
del material de nicleo, d ¥y d, como diémetro de la cépsula
y diadmetro del nicleo, respectivamente, V y Vc como volumen
total y vollimen del nicleo, respectivamente, y W como espe-
sor de:la pared, se podréd calcular el espesor de la pared
en la sigulente manera:

Lo = To/ (1 + gy

X, - V/V = (/677 8,%) / (1/6 X &)=a,°/&°

a, = (x,3q)

W= (a-a)/% s (a/2) (=12

Por consiguiente, para una relacidén en volimen de

1:1 entre material de nlcleo y material de pared, W es igud

a (4/2) (1 -0,794) que es aproximadamente igual a 0,ld. Se

bles que tienen tamafios comprendidos aproximadamente entre
200 mp de difmetro hasta aproximadamente 20 mp de didmetro

por térmiro medio, con buenos resultados en la formacidn

1
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de matizadores secados pof pulverizacidn segin se describe
en detalle en los ejemplos que se darén mis adelante, 4 ~
causa Qe conéideraciones de solubilidad o sorcidn, se pue-
de dirigir el colorante de modo que se deposite en el mate
rial de ndcleo y de envoltura de acuerdo con lo deserito -
més arriba.

 Controlando la caﬁtidad de materiales de nicleo yq
de envoltura en solucién, el tamafio de la particula y la
cantidad de colorante en solucién y SuSPensién, y el ‘tama-
fio de las gotitas formadas en el procedimiento de secado S¢
podré controlar el tamafio de la particula encapsulada final
que se produce despues de compietar el secado. Por ejempio,
cambiando la velocidad de pulverizacién para la atomizacidny
sin cambiar la concentracidén de la solucidén, se alterard -
el tamafio de la particula. Se logra este resultado debido
a que la cantidad de disolvente liquido que se deSpfende -
por evaporacidén en cada gotita del mismo tamafio seré subs-
tancialmente igual, dejando asi subétancialmente un peso -
igual de material de nficleo y de material de envoltura pa-
ra formar la particula encapsulada final.

En general, se utilizan comunmente’tres nétodos
de atomizacién en la industria, picos bajo presidnm, picos
para dos fluidos, y discos centfifugos o rotativos. Para -
numerosas aplicaciones en el secado por pulverizacidn, los
atomizadores de disco centrifugo rarame;te se obstruyen, -
la erosién rara vez es seria, e incluso cuando Se presentaj
rara ves cambia las caracteristicas operativas del atomiza
dor, y por lo general es posible emplear una alimentacidn
por gravedad o con péca presién. Los cambios de tamafio de

las particulas provenientes del atomizador, causados por
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" cambios de las caracteristicas del material de alimenta-

cién o de los regimenes de produccidn, podrin compensarse
comunmgnte nediante un cambio de la velocidad del disco. -
Los costos de energia, particularmente en comparacidén con
los atomizadores de dos fluidos, son en general bajos, Por
consiguiente, este método de atomizacién, que es péﬁticu—
larmente apropiado para lébhadas, lodos ¥ materiales iso-
trépicos de alta viscosidad, es utilizado en muchos secado
Tres oome;ciales por pulverizacién que se encuentran dispo-
nibles para las industrias de tratamientqs; En general, el
funcionamiento dé los discos centrifugos depende de la ali-
mentacidn de un liquido o semiliquido a un elemento Totati-
vo desde el cual es arrojado en direccidén radial -por la -
fueréa centrifuga. Ia alta velocidad del liquido gue aban-
dona el rotor, ademés del hecho de que es divergente, in-
tensifica la desintegracidén del liquido en pequefias gotas.
El secado por pulverizacidén es la operacidén unita
ria préferida capaz de cumplir el pfocedimiento de encapsu
lamiento en una sola etapa de la presente invencién. De -
acuerdo con el disolvente, o mezcla de disolventes que se
utiliza, podrd ser o no necesario el calentamiento o el en-
friamiento, y se puede emplear cualquier técnica apropiada
de atomizacidén para encapsular el material de nicleo en el
material de pared. A titulo ilustrativo, Se prepara una So-

lucidn monofésica de los materiales de nfcleo y de envoltu-

ra, en la cual la totalidad de las porciones substancialmen
te solubles de materiales de nlicleo y de céscara se encuen-
tran en solucidén y se las seca entonces por pulverizaqién
de manera que el disolvente o mezcla de disolventes relabid

vamente voladtiles se volatiliza y Se evapora de modo que -




10

18

20

25

30

forma particulas encapsuladas secas finamente divididas.

“mis ampliamente utilizado en los siguientes ejemplos es de

Puesto que el material de nlcleo se sepafa preferentemente
en fase con reSpecto a la solucidn secada por pulverizaciéi
en cuaiquier gotita determinada para formar la particulalk
del nficleo, el material de envoltura se depositaré en.suce-
sién alrededor del material de niicleo y lo encapsulara.

En algunos casos,‘en que el material de envoltura

puede tener tendencia a formar particulas de envolbura sé-

lidas homogéneas y separadas, Se podréd reducir dicha ten-

dencia cambiando el sistema disolvente para alterar la relg

cidn de tensiones superficiales y las viscosidades de la -
fase de material del nilcleo y de la fase del material de -
envoltura para obtener una solucidén de material que forme

una envoltura continua albededor del material de nicleo. -
Por consiguiente, el método de encapsulamiento de la pre-

sente invencidén es capaz de producir grandes cantidades de
material encapsulado en una gama de tamafios por términghe-
dio de'las particulas de 0,5 a 1000 micrones aproximadamen
te. En general, la unidad utilizada para atomizar y secar

es un secador por pulverizacién, por ejemplo el fabricado

por Bower Engineering Corporation, North Branch, Nueva Jer
sey. Esta unidad es un secador c¢dnico de tamafio de labora-
torio con circulacién de aire concurrente y tiene una cabe
za atomizadora intercambiable que eé%é montada cerca de la
parte superior de la cémara de secado y dispuesta dentro -

del anillo distribuidor de aire de secado. El atomizador -

variedad de disco robtativo. Se prefiere este tipc de comi-
zador en los casos eﬁ que, como aqui, puede estar incluido

un pigmentc suspendido en el liquido que se desea tomizar,

3
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- do a la friccidén a alta velocidad con estos sdlidos.

410228 7

puesto que otros dispositivos apropiados atomizadores, su-

fren con frdcuencia la erosidén durante la atomizacidén debi

Una vez que ha sido atomizada la solucién hasta el
tamaiio apfopiado de las gotitas, se mueve a través del ai-
re de secado en la cimara de secado por pulverizacidn hasta
que se desprende el disol%énte por evaporacidén para dejar
los materiales de ndcleo y de'envoltura bajo la forma de -
una particula individual esféricamente conformada, con el -
material de nlicleo encapsulado por el material de céscara.
Se acelera esta evaporacidén mediante la elevada relacidén ep
tre superficie y masa de las gotitas atomizadas y el aire
de secado. E1l tiempo durante el cual se mantienen estas go-
titas en suspensién en el aire de secado se denomina adui
"tiempo de permanencia". Es importante el mantenimiento de
la temperatura correcta del aire de secado para que el sis-
tema de resultados satisfactorios, debido a que se requiers
que el ;ire de secado desprenda el disolvente o mezcla de -
disolvente de cada gotita por evaporacién durante el "tiem
po de pérmanencia", mientras que al mismo tiempo las parti
culas deben estar suficientemente enfriadas, cuando abando-
nan la camara de alre de secado, para que no resulten sufi-
cientaente pegajosas como para adherirse a los costados del
aparato recolector o se aglomeren en el dispositivo colec-
tor. Se comprueba en general que con la mayorla de las par-
ticulas deseables de mabtizador encapsulado, que se obtienen
de esta manera, se puede lograr este resultado manteniendo
una temperatura del aire de secado de entrada que Se encuen
tra justamente por encima del minimo necesario para produ-

cir la evaporacidn del disolvente durante el tiempo de per-—




10

15

20

25

30

L0228 .

manencia. Se produce este resultado, con los sistemas de

polimero-disolvente, debido a que la evaporacién del disol

- vente, despues de establecer las gotitas el contacto ini-

cial, con el aire calentado, tiende a enfriar las gotitas
de manera'que Y& no son pegajosas cuando dejan la cémara
de secado, aunque la temperatura inicial del aire de seca-
do las hiciera pegajosas. éi se emplea uno de los .disolven-
tes menos volatiles, este resultado requiere a veces un -
"tiempo de permanencia" mads prolongado para las gotiﬁas )
el uso de gotitas mis pequefias con concentraciones més eleg
vadas de s6lidos, de manera que los disolventes se secaran
con ﬁayor rapidez, ain con menores btemperaturas en la cama
ra de secado. Con la mayoria de las resinas termoplisticas
convencionales que se utilizan en matizadores y.que estan
destinadas a la fusidén por calor o fijacidén por presidn en
procedimientos de formacidén de imagen electrostatogrifica,
se puede evitar el problema de excesiéa pegajosidad de las
particﬁlas de matizador, que ébandoﬁan la cémara de secado|
manteniendo el aire existente aproximadamente a 57,292C pars
envolturas de poliestireno o menos, de acuerdo con la tem-
peratura de ablandamiento de la resina., Cuando por alguna
razén se utiliza una resina que Se hace pegajosa a tempera
turas bajas, por ejemplo relativamente cerca de la tempera
tura ambiente, o cuando el "tiempo de permanencia" en la -
cémara de aire de secado es tan breve que requiere tempera
turas del aire de entrada Superioresfal término medio, pue
de resultar deseable enfriar bruscamente las particulas de
matizador secadas a medida qQue abandonan la cémra de seca~-
do, mediante una corriente de aire frio a fin de reducir -

su pegajosidad e impedir su aglomeracién y adherencia en -

.
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" el colector. Sin embargo, esta etspa no es usual y resulta

innecesaria con la mayoria de los materiales convenciona-
les, Se recoge la salida del secador por pulverizacidén en
un coléctor del tipo ciclénico, aesde el cual se puedeﬁ re
cogér 1as'particulas secadas finales al término del proce-
50 o0 continuamente.

Ademés, se ha combrobado tambien que al poner en
prictica la presente invencidn se puede utilizar presidn -
reducida, comé asi tambien cualquier procedimieﬁto que per
mita vaporizar una solucidn éon 0 sin la aplicacién de ca-
lor, de acuerdo con la volatilidad del sistema disolvente.

De acuerdo con la presente invencidén, resulta po-
sible microencapsular un material de nicleo en un material
de envoltura mediante atomizacidn y secado de una solucién
gue contiene materiales de nicleo y de envoltura sin ningiy
tratamiento preliminar. Se puede emplear este método para
microencapsular una amplia variedad de materiales de césca
ra, élégiendo el disolvente o mezcla de disolventes apro-
pilados. Se puede emplear este método con materiales de ni-
cleo gue normalmente son liduidos, semiliquidos o sélidos
y tambien cuando el material de nficleo comprende mis de ung
sustancia y el material de envolbtura comprende mas de una
substancia.

La presente invencidn resulta especialmente venta-
josa cuando los materiales de nlicleo y de envoltura princi
pales tienen solubilidades. similares, por ejemplo cuando -
ambos sox hidréfugos y mutuamente solubles en ciertos di-
solventes. Seglin se menciond mas arriba en la patente nor-
teamericana 3.338,991 de Insalaco, a8l encapsulamiento reqig

re el uso de diferentes disolventes, es decir un disolventg
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para la resina formadora de la envolbtura que es un no disol

vente para el material de nicleo. Ademis, en las patentes

- norteamericanas n? 2.800.457 y 2.800.458 de Green, los ma-

teriales de nicleo y de envolbura pueden tener solubilida-|
des diferentes o ser mutuamente solubles en ciertos disol-

ventes. En una forma de microencapsulamiento de la presentd

invencidn,los materiales de ndcleo y de envoltura Se encuen

tran con una solucidn homogénea hasta despues de micronizaz

la solucidén y darle la forma de gobtitas en la cémara de sed

cado. Por consiguiente, no hay posibilidad de que se produg

ca aglomeracidén durante el almacenamiento o micronizacidn’
del material de alimenbtacidén del secador. Ademés, de acuer
do con la presente invencién, se provee un método mejorado
para el encapsulamiento de materiales reveladores electrosd
tatograficos que ha sido considerablemente simplificado y

que es capaz de producir particulas de matizador electros-
tatogréfico de mejor uniformidad del tamafio de las particud

las, Ademés, se ha comprobado que este método de produccidd

de matizador electrostatografico es capaz de formar un ma- |

tizador electrostatogréfico encapsulado de un tamsfio de pag

ticula extremadamente pequefio. Tanto la uniformidad del -
tamafio de las particulas como la finura del tamafio de las
particulas, que se puede lograr mediante este método de en
capsulamiento, permiten producir matizadores en-cépsulados
que poseen capacidades de resolucidén extremadamente eleva-

da y que Se pueden utilizar virtualmente en cualquier téc-

nica electrostatogrifica que incluye las descritas mis arri

ba. Ta capacidad de resolucidén final de cualquier sistema
formador de imsen electrostatografica estéd limitada por las

particulas de_matizador‘més grandes que estan incluidas en

!

Ty
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1la tgﬁd; de matizador electrostatogrifico gue seflitiliza pa-
ra revelar la imagen latente electrostatica, independiente-
mente de la técnica de revelacidn particular utilizada. Por
lo tanto,-aunqué un sistema Optico y una placa electrostato-
grafica sean capaces de producir imfpnes latentes electros-
taticas de resolucidn extremadamente elevada, la resolucidn
total del sistema se ve disminuida cuando se revela la ima~
gen latente con un matizador electrostatogrifico que éontig
ne particulas de un tamafio substancialmente més grande que
las dimensiones de cualquier parte de la imagen latente. S¢
ha comprobado que el material matizador, producido de acueX
do con estos procedimientos, tiéne una forma esférica Unica
que posee capacidades de revelacidén notablemente intensifi-
cadas, especialmente en sistemas en cascada en los cuales
el revelador rueda a través de la placa durante la revela-
cidén. Bn consecuencia, el método de encapsulamiento de la
presente invencidén es superior, en muchos otros sentidos,
para la produccién de un matizador electrostatogrifico de
alta resolucidén. Provee eficacia econdémica y simplicidad
en la produccién de matizadores encapsulados en una opera-
cién de una sola etapa, logrindose los mismos resultados -
que en los procedimientos de encapsulamiento convencionalesg
en etapas miltiples que requieren tiempo. Evita problemas
de aglomeracidn que son comunes a los procedimientos de en
capsulamiento anteriormente conocidos. Elimina las restric—
ciones impuestas a la fabricacidén de materiales matizadores
mediante el procedimiento de formacién de particulas por -
pulverizacidén. Es capaz de producir un matizador electros-
tatografico de un tamafio extfemadamente pequeiio de las par-

ticulas., Ademés, reduce sipnificativamente la geama de tama-
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_ Teduce significativamente o elimina por completo cuaiesquig

- ra particulas aleatorias de un tamafio considerablemente ma+

fios de particula del matizador asi producido, de modo que

yor que el término medioc, que podrian encontrarse incluidas
en un matizador electrostatogréafico poducido mediante técnil
cas convencionales. Ademds, permite la produccidn de un ma-
tizador electrostatogréfico que contiene un material Ifqui-
do o pegajoso quenormalmente no se puede emplear en péricu-
las de matizador homogéneas.convencioﬁales.

Este método de encapsulamiento es aplicable a cual
quier sistema en el cual se puede hacer gue los materiales
de micleo y de envoltura se separen en fases en sucesidén a
partir de una solucidén, y a cualquier aplicacidén de micro-
encapsulamiento en que se desean particulas pequefias como -
las producidas mediante el secado por pulverizacidn. Se pug
de variar elfecado término medio y la distribucién de tama-
fos de las microcépsulas cambiando las condiciones del ato-
mizador y‘de secado en la misma manera, y sobre la misma gg
ma de tamafios, que las variaciones obtenibles al atomizar j
secar una solucién con un solo soluto., Ademés, el procedi-
miento de la presente invencidn permite la produccidén de ps
culas encapsuladas que tienen diversos maberiales de césca-
ra, por ejemplo de naturaleza hidrdfuga, lipbéfila o lipéfu-
ga. _ V

El procedimiento de la presente invencidén es par-
ticularmente ventajoso para la produccidén de un material ma
tizador recubierto con un séiido que se encuentra en un es-
tado extremadamente fino de subdivision, por ejemplo aproxi
madamente 0,5 a 35 micrones de didmetro. E1l tamafio particu-

lar de lagparticula no es critico para el procedimiento de -

rti
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la presente invencidn, estando debverminado por el uso al -
cual se piensa destinar la particula recubierta. Por ejem~
plo, un polvo micronizado o liguido finamente dispersado,
de un tamafio del drden de aproximadamente 0,5 a 10 micrones
resulta deseable para viteminas v otros suplemenbtos de ali-
meqtos, para substancias que se desea incorporar a formula-
ciones cosméticas y para insecticidas. Para rodenticidas,
un material en polvo de un tamafio de hasta aproximadamente
200 micrones representa un tamsfio deseable.

Ios productos encapsulados de la presente inven-
c¢idn encuentran aplicaciones debido a sus propiedades dGni-
cas, en la formulacidn de composiciones para campos de uso
ampliamente diversos. En el campo de los cosméticos, se pug
de formular productos, tales como barras de jabdén, lociones
y cremas, que contienen ingredientes encapsulados solubles
en agua qQue serian inestables o incompatibles en forma no
encapsulada en presencia de otros ingredientes de la formu
lacidn pafticular, Por ejemplo, puesto que ciertos antibac
terianos tales como los fenoles clorados y el sulfato de -
neomicina son incompatibles por contacto prolongado con ja-
bén, la presente invencidén hace posible la formulacidn de
una barra de jabdén que contiene ambos ingredientes mencio-
nados.,

En el campo agricola, se puede formular ventajosa-
mente suplementos encapsulados para alimentos y medicamen-
tos. Por ejemplo, se puede encapsular fertilizantes solu-~
bles en agua, tales como ni%rato de amonio, urea y super-
fosfato, para su aplicacién al suelo cuando es deseable ung
liberacién lenta o accidén prolongada, por ejemplo cuando - |

una liberacidén répida "quemaria" la vegetacidén. Para el -




10

15

20

25

80

tes incompatibles en la composicidén misma de alimentoc. En

control de plaga, se puede depbsitar insecticidas encapsu-
lados sobre la vegetacidn o en el suelo sin perjuicio para
la vegetaciéﬁ. Ademés, el insecticida no se disuelve si se
elimina pbr lavado por humedad o 1luvia, permitiendo asi -
que el insecticida permanezca en el lugar donde fue deposi
taQO hasta ser ingerido por el insecto. Se pueae incorporan
a materiales alimentadores para animales domésticos, agen~
tes antihelminticos tales como fosfato o citrato de piperéj
zina, y cloruro de metilrosanilina, cuando estén encapsula
dos, de modo qQue el anbtihelmintico encapsulado no comunica
calor al alimento y queda ‘tambien protegido contra descom-
posicidn durante el almacenamiento del alimento. Se puede

encapsular ventajosamente rodenticidas tales como cianuro

de calcio, sulfabo de talio y fluoracebato. de Soio, que sof
inestables en presencia de humedad o que tienen un olor o

sabor que son desagradables para el roedor. -

Se puede incorporar a alimentos para animales las
vitaminas; minerales, aminoidcidos y otros suplementos para
alimentos, cuaﬁdo estdn encapsulados, y protegerlos asi cog
tra descomposicién durante periddos de almacenamiento por

condiciones adversas tales como aire, humedad e ingredien-

una manera similar, se pueden incorporar suplementos para
alimentos a las composiciones destinadas al uso humano.

La presente invencidn encuentra aplicacidn en el
trafamientq médico tanto de animales como de Seres humanos
Se pueden encapsular medicamentos mediante ese método de
la presente invencidn, para obtener liberacidén porlongada
despues de ingestidén, con la resultante accidn terapéutica

prolongada. Se puede formular recubrimientos que no se di-

skl
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suelven en el estdmago, para evitar el problema de irrita-

bir y comparar mejor métodos, que sirven de ejemplo, para

29

cién géstrica o naliseas causadas por medicamentos tales co-
mo clorhidrato de emetina, clorhidrato de quinacrina y Aci-
do p-aminosalicilico. En una manera similar, se puede encap
sular ventajosamente medicamentos tales como pediciliné v 4
ciertos extractos glandulares que se inactivan por la condj
cién 4cida o las encimas gue Se encuentran en el estémago.

Descripcidn de las formas preferidas de llevar a la

practica la invencién.

Los siguientes ejemplos permiten definir, descri-

preparar los materiales encapsulados QE la presente inven-
cién. Ias partes y porcentajes son en peso a menos Que Se
indique lo contrario. Los ejemplos, con excepcién de los -
ejemplos testigo, estan destinados a ilustrar las diversas
formas preferidas de llevar a la préctica la presente in-
vencidn.

ﬁn los siguientes ejemplos, la expresién "punto
de adherencia" significa la temperatura a la cual un mate-
rial se adhiere a un substrato metdlico; por ejemplo, se
equilibra uvna linea continué de muestra sobre un Banco ca-
liente Kofler durante aproximadamente 12 horas y luego se
elimina mediante cepillado suave. El Bpunto de adherencia®
es la temperatura mAs baja a la cual la muestra se "adhie-
re" a la placa metdlica del banco caliente. Bajo la expre-
sién "ensayos de bloqueo" debe entenderse aqui los ensayos
due se llevan comunmente a cabo en platillds abiertos pe-
quetios de material matizador bajo condiciones de tempera-
tura especificas. Se determina la temperabura de bloqueo

como la temperatura méds baja a la cual ha sido somebido el
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matizador durante un periodo de equilibracién y a la cual

* lidendifenoxipropanol y acido adipico, aproximsdamente 0,5%

. dispersado, utilizando un secador por pulverizacién Bower

la masa "costrosa" ya no puede ser desmenuzada con facili-
dad hasta.laé particulas de tamafio original. Ademis, hajo
la expresidn “"desviacidén normal geométrica", debe entender
se aqui la desviacion que Se encuentra en un andlisis de -
tamafios de particula que se mide como la relacidn entre el
diémetro de la particula que representa el S4% de la mues-
tra y el dilmetro de particula que representa el 50% de la
muestra. '

EJEMPIO 1

Se prepara una solucidén de aproximadamente 90 g.
de un poliestireno y aproximadamente 180 g. del producto de
reaccion de isopropiliden difenoxipropancl y &cido adipico
que tiene un peso molecular por término medio de 4,400, en
una mezcla de cloroformo y heptano (relacién en volumen 1:
1,3 entre c¢loroformo y{heptaﬁo). Se dispersa un negro de -
humo en la solucién mediante agitvacidén severa., Las concen-
traciones finales son aproximadamente 1,5% de poliestireno,

aproximadamente 3,0% del producto de reaccidn de isopropi-

de negro de humo y aproximadamente 95,0% de disolvente. Se

seca por pulverizacidén la solucidn, con el negro de humo -

Engineering, modelo de laboratorio de 76,2 cm., de didmetro
con un atomizador de disco rotativo que trabaja a razdén de
aprdximadamente 50.000 r.pem. y un caudal de aproximadamen
te 100 ml/min. Le temperatura de entrada del aire de seca-
do’es aproximadamente 43,32C y la temperatura del aire de

salida es aproximadamente %5,02C. El producto seco es un -

polvo que tiene un tamafio de particula por término medio en
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1,51, E1 examen con el microscopio electrénico, de particu-

22

volumen de un didmetro de aproximadamente 10,6 micrones -

con una desviecidén normal geométrica de aproximadamente -

las embutidas y cortadas con el micrdétono demuestra que las
particulaé individuales son primariamente esféricas y que

tienen un ndcleo pigmentado que estéd rodeado por una envol-
tura clara. El punto de adherencia, los ensayos de blogueo
¥ el examen de particulas trituradas mediante el microsco-
plo electrdnico explorador,findican todos que la envoltura
es poliestireno y-el nficleo -es principalmente el producto

de reaccidn de isopropilidendifenoxipropanol y &cido adfpcq

EJEIPIO 2,

Se prepara una sSolucidn aproximadamente de 94,9 g.
de un poliestireno y aproximadamente 142,53 g. del producto
de reaccién de isopropilidendifenoxipropanol y &cido cebéd-
sico que tiene un peso molecular por término medio de 5650
en una mezcla de ciclohexano y bicloruro de etileno (rela-
cién en volumen 2,2:1,0 entre ciclohexano y bicloruro de -
etileno). Se dispersa un negro de humo en la solucidén me-
diante agitacidén severa. Ias concentraciones finales son -
aproximadamente 1,4% de poliestireno, aproximadamente 2,0%
del producto de reaccidédn de isopropilidendifenoxipropanol
v 4cido cebédsico, aproximadamente 0,2% de negro de humo y
aproximadamente 96,4% de solvente, Se seca por pulverizacid
la solueidn, con el negro de humo dispersado, utilizando -
un sécador por pulverizacidén Bower Engineering, Incorpora-

ted, modelo de laboratorio de un didmetro de 76,2 cm. con

un atomizador de disco rotativo que trabaja a razdén de aprd

ximadamente 50.000 f.p.m. ¥y un caudal de alimentacién de -

aproximadamente 200 ml/min. Le temperatura de entrada del

n
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. Seco es un polvo Que tiene un tamafio de particula término

7 yos de bloqueo y el examen de particulas trituradas medianj

" te el producto de reaccidn de isopropilidendifenoxipropancl

-Engineering, Incorporated, de un didmetro de 1,52 m., con ur

-50 ..

aire de secado es aproximadamente 57,29C. y la temperatura

del aire de salida es aproximadamente 40,52C, El producto

medio en volumen de un difmetro de aproximadamente 7,9 mi-
crones con una desviacién normal geonébrica de aproximada-
mente 1,75. El examen con el microscopio electrénico demues|
tra que las particulas individuales son primariamente esfé-
ricas y que tienen un ndcleo pigmentado que estid rodeado -

por una envoltura clara. El punto de adherencia, los ensa-

te el microscopio electrdnico explorador, indican todos que

la envoltura es polietireno y que el nicleo es primipalmen-

v &cido cebésico.

EJEMPIO 3

Se prepara una solucién de aproximadamente 8,716 ¢
de un poliestireno de aproximadamente 8,716 g. del producto
de reaccién de isopropilidendifenoxipropanocl y acido adipi-
co que tiene un peso molecular por término medio de 9,655,
en una mezcla de cloroformo y heptano, relaciédn en- volumen
1:1,3 entre cloroformo y heptano). Se dispersa un ﬁegro de
humo en la solucidn mediante agitacidén severa. Las concen-
traciones finales son aproximadamente 4,86 de poliestireno,
aproximadamente 4,8% del productos de reaccién de'isopropi
lidendifenoxipropancl y Acido adipigo, aproximadamente 0,5%
de négro de humo y aproximadamente 89,9% de disolvente. Se
seca por pulverizacidén la solucidén, con el negro de humo -

dispersado utilizando un secador por pulverizacidén Bower

atomizador de disco rotativo gue trabaja a razén de aproxi-

3
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madamente y 21.000 r.p.m. y un caudal de alimentacidn aproxil
madamente 530 ml/min.lLa temperatura.de entrada del aire de

secadq es aproximadamentev57,290 ¥ la temperatura del aire

de salida es aproximadamente 51,72C.El producto seco es un

polvo que tiene un tamafio de parbticula término medio en vo-
lumen de un didmetro de aproximadamente 14,7 micrones con -
una desviacidén normal geométrica Qe aproximadamente 1,52.E1
examen con el microscopio electrénico demuestra que las par-
ticulas individuales son primariamenfe esféricas y tienen un
nicleo pigmentado que estd rodeado por una envoltﬁra clara.
El punto de adherencia, 108 ensayos'de blogueo y el examen

de- las particulas trituradas mediaﬁte el microscopio elec—

trénico explorador indican todos que la envoltura es polies
tireno y que el niicleo es principalmente el producto de reaq
cién de isopropilidendifenoxipropanol y &cido adipico.

EJEMPIO 4 ' '

Se prepara una solucién & aproximadamente 431. g.
de un:poliestireno Yy abroximadamente.431 g. del producto -
de reaccidn de isopropilidendifenoxipropanol y &cido adipi-
co qué tiene un peso molecular.término medio de 8.560 en -
una mezcla de cloroformo y heptano (relacidn en volumeﬁ 1:
1,3 entre cloroformo y heptano). Se dispersa un negro de -
humo en la solucidén mediante agitacidén severa. Las concen-
traciones finales son aproxiﬁadamente 4,8 % de poliesyireno,
aproximadamente 4,8 % del producto de reaccidén de isopropi-
lidendifenoxipropanol y &cido adipico, aproximadamente 0,5%
de negro de humo y aproximadamente 89,9 % de disclvente. Se

seca por pulverizacién la solucién, con el negro de humo -

1

dispersado utilizando un secador por pulverizacidn Bower

Engineering, Incorporated, modelo de laboratorio de un dia-
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propilidendifenoxipropanol y &cido adipico.

.aproximadamente 4,8% del producto de reaccidén de isopropi-

metro de 76,2 cm., con un atomizador de disco rotativo que
trabaja a razén de aproximadamente 50,000 r;p.m. Yy un cau-
dal de alimentacidén de aproximadamente 200 mi/min. Ta tem-
pefatura de entrada del aire de secado es aproximadamente
69.48C y la temperatura del aire de salida es aproximada-
mente 56,72C. El producto seco es un polvo que tiene un ta
maﬁo de particula término medio en volumen de aproximada-
mente 14,1 micrones de didmetro con una desviacidén mrmal -
geométrica de aproximadamente 1,56. El examen con el mi-
croscopio eléctronico demuestra que las particulas indivi-
duales son primariamente esféricas y que tienen un ndcleo
pigmentad§ rodeado por una eavoltura clara. EL punto de ad
herencia, los ensayos de bloqueo y el examen de las parti-
culas trituradas mediante él microscopio eléctrénico explo
rador, indican todos que la envoltura es poliestireno y qus

el nficleo es principalmente el producto de reaccidn de iso-

EJEITPIO 5

Se prepara una solucidén de aproximadamente 2.156
g. de un poliestireno y aproximadamente 2,156 g. del pro-

ducto de reaccidén deisopropilidendifenoxipropanol y &cido

adipico que tiene un peso molecular término medio de 4200,

en una mezcla de cloroformo y heptano (relacién en volumen
1:1,3 entre cloroformo y heptano). Se dispersa un negro de
humo en la solucidn mediante agitacidén severa. Las concen-

traciones finales son aproximadamente 4,86 de poliestireno,

lidendifenoxipronanol y acido adipico, aproximadamente 0,5}
de negro de humo y aproximadamente 89,9% de disolvente. Se

seca por pulverizacidén la solucidn, con el negro de humo -~

s
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dispersado, utilizando un seczdor por pulverizacidén Bower
Engineering, Incorporated, modelo de laboratorios de un diﬁ
metro de 76,2 cm., con un atomlzador de ‘disco rotatlvo Que
trabaaa a razén de’ aproxlmadamente 50,000 r.p.m. y un caudal
de alimentacién de aprox1madamente 200 ml/min. La tempera-
tura de entrada del aire Qe secado es aproximadamente 26,8
90"y la temperatura del aire de salida es aproximadamente
46,12C. El producto seco es un polvo que tiene un tamafio de
particula por término medio en volumen de un difmetro de
aproximadamente 12,9 micrones con una desviacién normal geq
métrica de aproximadamente 1,53. El examen con el microsco-
pio electrdénico demuestra que las particulas individuales
son primariamente esféricas y que tienen un nicleo pigmen-
tado que esté rodeado por una envoltura clara. El punto de
adherencia, los ensajos de blogueo y el examen de particu-
las trituradas mediante el microscopio electrénico éxplorg
dor, indican todos que la envoltura de poliestireno y que
el-nﬁcleo es principalmente el producto de reaccién de iso-
propilidendifenoxipropanol y a01do adlplco.

EJEMPIO 6

Se prepara en cloroformo una solucidn de aproxima-
damente 400 g. de un poliestirenc y aproximademente 400 g.
del producto de reaccién de isopropilidendifenoxipropanol
¥y &cido adlplco que tiene un peso molecular por término me
dio de 6,140, Se dispersa un negro de humo en la solucidn
nediante agitacidn severa., Las concentraciones finales son
aproximadamente 3%,4% de poliestireno, aproximadamente 3,4%
del producto de reac-cidn de 1sooropllldendlfenox1propanol
y &cido adipico, aproxlmadamente 0,4% de negro de humo y

aproximadamente 92,8 de disolvente, Se seca por pulveriza—
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demuestra que las particulas individuales son primariamente

“ruro de metileno y acetona)., Se dispersa un negro de humo

cidén la solucidn con el negro de humo dispersado, utilizan-
do un secador por puiverizacién Bower Engineering, Incorpo-
rated, modelo de laboratorio de 76,2 cp. de didmebro, con
un étomizador de disco rotativo que trabaja a razdén de apro)
ximadamente 50,000 r.p.m. y un caudal de alimentacidén de -
aproximadamente 200 ml/min. La temperatura de entrada del
aire de secado es aproximédamente 1152C y la temperatura -
del aire de salida es aproximadamente 82,29C. El producto
seco eS un polvo que tiene un tamafio de particula por tHér-
mino medio en volumen de un diéietro de aproximadamente -
12,9 micrones con una desviacipn normal geométrica de apro-

ximadamente 1,65. E1 examen con el microscopio electrdnico

esféricas que tienen un nidcleo pigmentado que estad rodeado
por una envoltura clara. E1 punto de adherencia, los ensa-
yos de bloqueo y el examen de particulas trituradas‘median-
te el microscopio electrénico exploratorio indican todos -
qué la envoltura es poliestireno y que el nicleo es princi-
palmente el producto de reaccidn de isopropilidendifenoxi-
propanol y ac¢ido adipico.

EJENMPIO 7.

Se prepara una solucidn de aproximadamente 442,5 g
de un poliestireno y aproximademente 147,5 g. de polibuta-
dieno terminado en hidroxilo (por ejemplo, Poly B-D de Sin
clair Petfochemicals, Incorporated) en una mezcla de cloru

ro de metileno y acetona (relacién en volumen 1l:1 entre clg

en la solucidén mediante agitacidn severa. Las concentracig
' - . - ol
nes finales son aproximadamente 3,4% de pliestireno, aproxi

madamente 1,1% de polibutadieno terminado en hidroxilo, -
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Aeﬁsayos de bloqueo y el examen de particulas texturadas me

del producto de reaccidn de un acido de dimero con una dia-

aprokimadamente 0,5% de negro de humo y aproximadamente -
95,0% de disolvente. Se seca por rociado la solucidén, con
el negro de humo dispersado; utilizando un secador por pul
verizacién Bower Engineering, Incorporated de un diémetro
de 1,52 m. con un atomizador de disco rotétivo que trabaja
a razén de aproximadamente 21,000 T.p.m. y un caudal de alﬂ
mentacidén de aproximadameﬁte 200 ml/min., La temperatura de
entrada del aire de secado es aproximadamente 63,32C y la
temperatura del aire de salida es aﬁroximadamente 52,29C,
El producto seco es un polvo que tiene un tamafio de parti-
cula por término medio en volumen de un didmetro de aproxi-
madamente 15,5 micrones con una desviacién normal geométri-
ca de proximadamente 1,60. En el examen con el microscopio
electrdnico se demuestra que las particulas individuales -
son primariamente esféricas y que tienen un nicleo rodeado

por una envoltura pigmentada. E1 punto de adherencié, los

diénte el microscopio electrdnico ekplorador, indican to-

dos que la envoltura es poliestiremo y que el niticleo es prin

cipalmente polibutadieno terminado en hidroxilo.
EJEMPIO 8 |

Se prepara una solucién de aproximadamente 200 g.

mina lineal (Emerez 1540, de Emery Industries, Incorporated_
y aproximadamente 200 g. del producto de reaccidn de isoprg
pilidendifenoxipropanol y &cido adipico gque tiene un peso
molecular por término medio de 4.400, en una mezcla de clo-
roformo y alcohol isopropilico (relacién en volumen 1:2 en
tre cloroformo y alcéhol isopropilico). Se dispersa un ne-

gro de huwo en la solucidén mediante agitacidn severa. Ias
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concentraciones finales son aproximadamente 4,86 del produg
to de reaccidn de un &cido de dimero con una diamina lineal
aproximadamente 4,84 del producto de reaccién de isopropi-
1idéndifenoxipropanol y 4cido adipico, aproximadamente 0,57
de negro de humo y aproximadamente 90,0% de disolvente. Se
seca por pulverizacidn ia solucidn, con el negro de humo ~
dispersado, empleando un éecador por pulverizacidn Bower
Engineering, Incorporated, modelo de laboratorio de un dié-
metro de 76.12 cm. con un atomizador de disco rotativo que
trabaja a razén de aproximadamente 50.000 r.p.m.-y un cau-
dal de alimentacidn de aproximadamente 200m1/min. La tempe
ratura de entrada del aire de secado es aproximadamente -
66,02C y la temperatura .del aire de salida es aproximadame%_
te 47,82C. El prodﬁcto Seco es un polvo que tiene un tamafg
de particula por término med> en volumen de un didmetro de
aproximedamente 11,6 micrones con una desviacién norpal ged
métrica de aproximadamente 1,56. El examen con el microsco-
pid electrbénico demuestra que las particulas individuales
son. primariamente esféricas y que tienen un nfcleo rodeado
por una céscara, conteniendo pigmentos tanto el nlcleo comd
la envoltura. El punto de adherencia, los ensayos de bloque
¥ el examen de particulas trituradas mediante el microsco-
pio electrdénico explorador, indican todos que la envoltura
es el producto de reaccién de un 4cido de dimero con una -
diamina lineal y el nlicleo es principalmente el producto dg
reaccién de isopropilidendifenoxipropancl y &cido adipico.

EJEMPIO 9

Se prepara una solucidén de aproximadamente 118,7 g
de unboliestireno y éproximadamente 118,7 g. del producto

de reaccidn & isopropilidendifenoxipropanol y 4cido cebésid
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.co explorador indican todos que la envoltufa es poliestire-

co que tiene un peso molecular por término mdio de 5.650,

en una mezcly de cidohexano y bicloruro de etileno (rela-

cién en volumen 2,2:1,0 entre ciclohexano y bicloruro de

etileno). Se dispersa un negro de humo en la solucidén me-

diante agitacidén severa. Las concentraciones finales son
aproximadamente 1,5% de poliestireno aproximadamente 1,5%
del producto de reaccidn de isopropilidendifenoxipropanol
y ‘acido cebdsico, aproximadamente 0,3% de negro de humo y
aproximadamente 96,7% de disolvente. Se seca por pulveriza-
cién la solucidén, con el negro de humo dispersado, utilizan
do un secadof por pulverizacidén Bower Engineering, Incorpo-]
rated, de un dilmetro de 1,52 m., con un atomizador de dis
co rotativo qQue trabaja a razdn de aproximadamente 50.000

r.p.m., ¥y un caudal de alimentacidn de aproximadaﬁente 200

ml/min, La temperatura de entrada del aire de secado es aprp
Ximadamente 58,3°2C y la temperatura del aire de salida es

aproximadamente 43,39C. El producto seco es un polvo que -
tiene un tamafio de particula por término medio en volumen

de aproximademente 11,0 micrones de didmetro con una desvig
cién normal geométrica de aproximadamente 1,82. El examen

con el microxcopio electrdnico demuestra qQue las particulas
individuales son primariamente esféricas y que tienen un -
micleo pigmentado que estd rodeado por una envoltura clara.
El punto de adherencia, los ensayos de blogueo y el examen

de particulas trituradas mediante el microscopio electréni-

no y que ¢l nicleo es principalmente el producto de reac-
cidn de3i50propilidendifenoxipropanol y Acido sebécico.
EJEMPIO 10 '

Se prepara una solucidn de aproximadamente‘lo;o g.
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trabaja a razén de aproximadamente 37.000 r.D.M. ¥ un cau-

" E1 punto de adherencia, los ensayos de bloqueo ¥y el examen

-de poliuretano (Estane 5710, de B.F. Goodrich); en una mez-

de poliestireno y aproximadamente 20,0 de un elastémero dé
poliuretano (Estane 5701 de B.F. Goodrich) en una mezcla -
de tebrahidrofurano y benceno (relacidén en volumen 2:1 en-
tre.tetrahidrofurano y benceno). Las concentraciones fina-
les son aproximadamente 0,3% de poliestireno, éproximadameg
te 0,7% de elidstomem de mliuretano y aproximadamente 99%
de disolvente, Se seca pof pulverizacién la solucién utili-
zando un secador por pulverizacidn de 1abo;atorio de un 4ip

metro de 30,5 cm., con un atomizador de taza robativa que 1

dal. de alimentacién de aproximadamente 55 ml/min. La tempe--
ratura del aire de.secado es aproximadamente 259C. El pro-
ducto seco es un polvo que tiene un tamafio de particula por
término medio eﬁ volumen de un didmetro de ‘aproximadamente
12,0 micrones. El examen coﬁ el microscopio electrdnico de-
muestra que las particulas individuales son primariémente

esféricas y que tienen un nficleo rodeado por una envoltura

de particulas trituradas mediante un microscopio Sptico y
electrdénico explorador, indican todos que la enwltura es - |
polisstireno y que el nlicleo es principalmente elastémerd
de poliuretano.

EJEMPIO 11

Se prepara una solucidén de aproximadamente 15,0 g.

de poliestireno y aproximademente 15,0 g. de un elastdmero

cla de tetrahidrofurano y benceno (relacién en volumen 2:1

entre tetrahidrofurano y venceno). Las concentraciones fing
1

les son aproximadamente 0,5% de poliestireno, aproximadamen|

te 0,5% de elastémero de poliuretano y aproximadamente 2,0%4
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" lucién utilizando un secador por pulverizacién de laborato

- 59

vente. Se seca por pulverizacidén la solucidn, uti-
lizando un secador por pulverizacidn de laboratorio de un
diémetro de 30,5 cm., con un atomizador de taza rotativa -
qué trabaja a razdén de aproximadamente 33.000 r.p.m. y un
caudal de alimentacidén de aproximademente 33 ml/min. Ia -
temperatura de entrada del aire de secado es aproximadamen-
te 40,02C, El1 producto seéo es un polvo que tiene un tama-
fio de particula por término medic en volumen de un didme-
tro de aproximadamente 13,0 micrones. E1l examen con el mi-
croscopio electrénico demuestra gue las particulés indivi-
duales son primariamente esﬁéricas‘y que tienen un nicleo
rodeadc por una envoltura. El punto de adherencia, los en-
sayos de bloqueo y el examen de particulas trituradas me-
diante microscopio Optico y electrénico explorador, indicai
todos que la envoltura es poliestireno y que el nlcleo es
principalmente elastdmero de poliuretano. ’

EJEMPIC 12

‘Se prepara una solucién de.aproximadamente 10,0 g
de un poliestireno ¥y abroximadamente 20,0 g. de un elasto-
mero de poliuretano (Estane 5710, de B.F. Goodrich) en una
mezcla de tetrahidrofurano y bencenor(relacién en volumen
2:1 entre tetrahidrofurano y benceno). Las concentraciones
finales son aproximadamente 0,7% del poliestireno, aproxi-
madamente 1,%% de elastémero de poliuretano y aproximada-

mente 98,0% de disolvente. Se seca por pulverizacién la so

rio de un didmetro de 30,5 cm con un atomizador de caja ro
Wiva que trabaja a razén & aproximadamente 24,000 r.p.m.
y un caudal de alimentacién de aproximadamente 37 ml/min.

La temperatura del aire de secade es aproximadamente 0,02C;
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El prgaucto seco es un polvo que tiene tamafioc de particula
por término medio en volumen de un didmetro de aproximada-
mente 18,0 micrones. El examen con el microscopio ‘electrd~
nidb denuestra que las particulés individuales son prima-
riamente esféricas y que tienen un nficleo rodeado por una
envoltura. El punto de ad@erencia, los ensayos de blogueo
¥ el examen de particula trituradas mediante microscopio

éptico y electrdnico explorador, indican todos que la en-
voltura es poliestireno y que el nlcleo es principalmente

elastémero de poliuretano.

EJEMPIO 13

Se prepara una solucibén de aproximadamente 5,0 g.
de un copolimero de estireno y metacrilato de butilo normal
(aproximadamente 65/35% en peso) y aproximéaamente 10,0 g.
de un eléstémero de poliuretano (Etane 5701, de B.F. Goo~
drich) en una mezcla de tetrahidrofurano y benceno érela~
cién en volumen 2:1 entre trtrahidrofurano y benceno). Ias
coﬁéentraciones finales son aproximadamente 0,3% de copoll
mero de estireno y metacrilat§ de butilo normal, aproxima-
damente 0,7% de elastémebo de poliuretano y aproximadamen-
te 99,0% de disolvente. Se seca por pulverizacidén la soluw
¢idén utilizando un secador por pulverizacidén de laborabtorid
de’30,5 cm. de didmetro con un atomizador de tawza rotativa

que trabaja a razdn de éproximadamente 24,000 rip.m. y un

caudal de alimentacidn de aproximadamente 35 ml/min. La -

" temperatura del aire de secado es aproximadsmente 30,02C.

E1 producto seco es un polvo que tiene un tamafio de parti-
cula por término medio de un didmetro de aproximadamente

11,0 micrones. El examen con el microscopio electrénico de

nuestra que las particulas individuales son primariamente
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esféricas y que tienen un nicleo rodeado por una envoltura
E]1 punto de adherencia, los ensayos de bloqueo y el examen
de particulas trituradas mediante uﬁ microscopio éptico ¥
eleétrénico explorador, indican todos que la envoltura es
copolimero de estireno y metacrilato de butilo normal y qus
el nicleo es prinoipalmenﬁe elastémero de poliuretano.

EJEMPIO 14

Se prepara una solucién de aproximadamente 1,1 g.
de un copolimero de estiredo y metadrilato de butilo normal
(aproximadamente 65/35% enpeso) y aproximadamenté 10,0 g.
de un elastémero de poliuretano (Estane 5714, de B.F. GOO-
drich), en tetréhidrofurano. Las concentraciones finalési
son aproximadamente 0,2% de copolimero de estireno y meta-
erildbo de butilo normal, aproximadamente 1;8% de elastbmero
de poliuretano y aproximadamente 98,0% de disolventg. Se s¢
ca por pulverizacién la solucién utilizando un secador por
pulyerizacién de laboratorio de un difmetrofe 30,5 cm. con
un éotmizador de tapa rotativa que trabaja a razén de apro-|
ximadamente 3%.000 r.p.m. La temperatura de entrada del ai-
re de secado es aproxima&amenﬁe 252C, El1 producto seco es
un polvo que tiene un tamafio de particula por término medio
en volumen de un didmetro de aproximadamente 9,0 micrones.
El rexamen con ei microscopio electrdénico demuestra que las
particulas individuales son primasriamente esféricas y que -

tienen un ndcleo rodeado por una envoltura. E1 punto de ad

“herencia, los ensayos de blogueo y el examen de particulas

 trituradas mediante un microscopio Optico y electrdnico ex-

plorador, indican todos que la envoltura es copolimero de -
‘ .

estireno y metacrilato de butilo normal y que el nficleo es

principalmente elastdémero de poliuretano.
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EJEMPIO 15

Se prepara una solucidén de aproximadamente 1,0 g.
de un copodimero de estireno y metacrilato de butilo normal
(aproximadamente 65435% en peso) y aproximadamente 4,0 g.
de un elastdmero de poliuretano (Estane 5714, de B.F. Goo-
drich) en una mezcla de tetrahidrofuranc y hexano (relacidn
en volumen 3%:2 entre tetraﬁidrofurano vy hexano). Las concel
traciones finales son aproximaéamente 0,2% de copolimero dd
estireno y metactilato de butilo nofmal, aproximadamente -
0,8% de elastémero de poliuretano y aproximadamente 99,0%
de disolvente. Se seca por puiverizacién la solucidén utili-
zando un secador por pulverizacidén de laboratorio de un dij
metro de 30,5 cm. con un atomizador de taza rotativa que -
trabaja a razdn de aproximadamente 33.000 r.p.m. La tempe-
ratura de entrada del aire de secado es aproximadamente -
252C, El producto seco es un polvo que tiene un taméﬁo de
particula termino medio en volumen de un difmetro de aproxi
mad;mente 8,0 micrones. El examen con el microscopio elec-
trénico demuestra que las particulas individuales son primg
riamente esféricas y qe tienen un nicleo rodeado por una en
voltura. E1l punto de adherencia, los ensayds dg bloqueo ¥
el exasmen de las ﬁarticulas trituradas mediante un micros-
copio 6ptico y eleétrénico explorador, indican todos que 1la
envoltura es copolimero de estireno y metacrilato de butilg
normal y el nicleo es principalmente elastémero de poliure-
tano. _ . |

EJEIPIO 16

Se prepara una solucidén de aproximadamente 2,5 g-
de un copolimero de éstireno y mebacrilato de butilo normal

(aproximadamente 65/35% en peso) y aproximadsmente 5,0 g. -
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de un elastémero de poliuretano (estano 5702, de B.F. Goo-
drich), en una mezcla de tetrahidrofuranoc y benceno (rela-
cién en volumen 3:1 entre tetrahidrofurano y benceno). Las
con;entraciones finales son aproximadamente 0,3% de copoli
mero de estireno y metacrilato de butilo normal, aproxima-
damente 0,7% de elastdémero de poliuretano y aproximadamen-
te 99,0% de disilvente. Se'seca por pulverizacidén la solu-
cién utilizando un secador por pulverizaciéﬁ de laboratorig
de 30,5 cm. de didmetro con un atomizador neumdtico que trg
baja a razdén de aproximadamente 40,000 r.p.m, La temperatu-
ra de entrada del aire de secado es aproximadamente 259C.
El producto seco es un polvo que tiene un tamafio de parti-
cula por término medio en volumen de aproximadamente 3,0 -
micrones. El examen con el microscopio eleétrénico miestra
que las particulas individuales son primariamente esféri-
cas y Que tienen un nicleo rodeado por una envolturé. E1l
punto de adherencia, los ensayos de bloqueo y el examen de
par%iculas trituradas mediante un microscopio éptico y eleq
trénico explorador, indican todos que la envoltura es copo-
limero de estireno y metacrilato de butilo normal y que el
nficleo es principalmente elastémero de poliuretano.

EJEMPIO 1

Se prepara una solucidén de aproximadamente 5,0 g.
de poli-(4,4"-dioxifenil-2,2"~propan carbonato) (Lexan 101,
G.B. Company) y aproximadamente 5,0 g. de un elastémero de
poliuretano (Estane 5701 de B.F. Goodrich) en una mezcla de
cloroformo y tetrahidrofurano (relacidén en volumen 20:1 en
tre cloroformo y tetrahidrofurano). ILas concentraciones fi-
nales son aproximadamente 0,5 de poli-(4,4"-dioxifenil-2,

2‘-propan carbonato), aproximadamente 0,5% de elastémero de
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un secador por . pulverizacién de laboratorio de 30,5 cm.con

poliuretano y aproximadamente 99,0% de disolvente.

Se seca por pulverizacidn la solucidn utilizando

un atomizador de taza rotativa que trabaja a razén de apro-
ximadamenfe 33.000 r.p.m. La temperatura de entrada del ai-
re de secado es aproximadamente 21,12C. El producto seco es
un polvo que tiene un taméﬁo de particula por término medid
en volumen de 1 didmetro de aproximadamente 11,0 micrones.
El examen con el microscopio electrénico demuestra que‘las
particulas individuales son primariamente esféricas y que
tienen un nmicleo rodeado ﬁor una envoltura. El punto de ad
herencia,vlos ensayos de blogueo ¥ el examen de particulas
trituradas ﬁediante un mibroscoﬁio éptico y electrbénico ex-
plofador, indican.todos que la envoltura es poli~(&4,4 -dio-
xifenil-2,2"-propan cafbonato), ¥ que el nlcleo es princi-
palmente elastémero de poliuretano. ’
- EJEMPIO 18

Se prepara una solucidn de.aproximadamente 3,0 g.
de un poli—(4,4;~dioxifenil-2,2’-propan carbonato) (ILexan
101, G.E. Company), y aproximadamente 10,0 g. de un elasté-
mero de poliuretapno (Estane 5701, de B.F. Goodrich) en una
mezcla de cloroformo y tebrahidrofurano (relacidén en volu-
men 2:1 entre cloroformo y tetrahidrofurano). Ias concen-
traciones finales son aproximadamente 0,5% de poli-(4,4"-
dioxifenil-2,2’~propan carbonato), aproximadamente 1,5% de
elastémero de poliuretano y aproximadamente 98,0% de disols
vente. Se Seca por pulverizacidén la solucidn utilizando un
secador por pulverizacién de laboratorio de un didmetro de
20,5 cm. con un atom{zador de taza rotativa qﬁe trabaja a

razén de aproximadamente 33.000 r.p.m. La temperatura de -
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por término medio en volumen de un didmetro de aproximada-

- zando un secador por pulverizacién de laboratorio de un dij

- ratura del aire de secado es aproximadamente 35,52C, El .

— 65-

-

entrada del aire de secado es aproximadamente 21,12C, El

producto seco es un polvo que tiene un tamafio de particula

mente 12,0 micrones. El examen con el microscopio electré-
nico demuestra que las particulas individuales son prima-
riamente esféricas y que tienen un nlcleo rodeado por una
enﬁoltura. El punto de adﬁerencia, los ensayos de bloqueo
¥ el examen de particulas trituradas mediante un microsco-
pio'éptico J electrénico explorador, indican todos que la
envoltura es'poli-(4,4'-dioxifeﬁol~2,2'~propan carbonato)
Y aue el nicleo es principalmente elastémero de poliuretand.
EJEMPIO 1 |
Se prepara una.solucién de aproximadamente 3,5 .
de un poliestireno, aproximadamente 5,0 g.'&e un elastéme-
ro de poliuretano (Estano 5701 de B.F. Goodrich) y aproximg
damente 1,5 g. de un poliéster (Epon 872 de Shell Chemical
Company) ‘en una mezcla de tetrahidrofurano y benceno (rela
ciéﬁ«en volumen 2:l,entré tetrahidrofurano ¥y benceno). Las
concentraciones finales son aproximadamente 1,7% de polies
tireno, aproximadamente 2,5% de elastdédmero de poliuretano,
aproximadamente 0,8% de poliester y aproximadamente 95,0%

de disolvente. Se seca la solucién por pulverizacidén utbili-

metro de %0,5 cm. con un atomizador de taza rotativa que -
trabaja a razén de aproximadamente 24.000 r.p.m. y un cau-

dal de alimentacidén de aproximadamente 15 ml/min. La tempe

producto seco es un polve que btiene un tamafio de particula
por término medio en volumen de un didmetro de aproximada-

mente 10,0 micrones. E1l examen con el microscopio electrd-
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nico demuestra que las particulas individuales son primarig
mente esféricas y que tienen un nicleo rodeado por una en-
voltura. El punto de adherencia, los ensayos de bloqueo y
el ;xamen de particulas trituradas mediante un microscopio
electrdénico explorador, indican todos que la envoltura es
poliestireno y que el nicleo es principalmente elastdmero
de poliuretano y poliéstef.
EJEMPIO 20
Se prepara uﬁa solucidn de‘aproximadamente 6,5 g.
de un poliestireno, aproximademente 5,0 g. de un elastdme-
ro de poliuretano (Estane 5701, de B.F, Goodrich) y aproxi-
madamente 1,5 g. de un poliéster (Epon 872 de Shell Chemi-|
cal Company), en una mezcla de tetrahidrofurano y benceno
(relacién en volumen 2:1 entre tetrahidrofurano y benceno).
las concentraciones finales son aproximadamente 0,5% de po-
liestireno, aproximadamente 0,4% de elastdémero de péliure-
tano, aproximadamente 0,1% de poliéster y aproximadamente
99,b% de disolvente. Se seca la solﬁcién por polverizacidn
utilizando un secadbr por pulverizacidén de laboratorio de
50,5.cm. de didmetro con un atomizador de taza rotativa que
trabaja a razdn de aproximadamente 24,000 r.p.me. y un cau-
dal de alimentacidn de aproximadamente 20 ml/min. Ia tempg
ratura del aire de secado es eproximadamente 40,02C, El -
producto seco es un polvo que tiene un tamafio de partiéula
por. término medio en volumen de un didmetro aproximadamen-
te de 12,0 micrones. El examen con microscopio electrdnico
demuestra que las particulas individuales son primariamentd
esféricas y que tienen un niicleo rodeado por una envoltura.
E1l punto de adherencia, los ensayos de bloqueb ¥ el examen

de particulas trituradas mediante un microscopio éptico y
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electrdnico explorador, indican todos que la envoltura es
poliestireno y que el nicleo es principalmente elastdémero
\de poliurétano ¥ poliéster.
: EJEMPIO 21

Se prepara una solucién de aproxiﬁadamente 5,0 g.
de poliestireno y aproximadamente 5,0 g. de una di-urea -
0367en una meszcla de bencéno y dimetilformamida (relacién>
'en volumen 9:1 entre benceno y dimetilformamida). ILas con-
cenfraciones finales son aproximadamente 0,5% de poliesti-
Teno, aproximadamente 0,5%,di;urea 036 y. aproximadamente
99,0% de disolvente. Se seca la solucidn por pulverizacidn
utilizando un secador por pulverizacidén de laboratorio de
un difmetro de 30,5 cm. con un atomizador de taza rotativa
que trabaja a razén de aproximadamente 34,000 r.p.m. y con
un caudal de alimentacidén de aproximadamente 40 ml/min. La
temperatura del aire de secado es aproximadamente 50,090.
El producto seco es un polvo que tiene un tamafio de particu
la gor términe medio en volumen de aproximadamente 15,0 mi-
crones de didmetro. El examen con microscopio electrénico
demuestra que lés particulas individuales son primariamen-
te esféricas y que tienen un nicleo rodeado por una envolty
ra. E1 punto de adherencia,los ensayos de bloqueo y el exa-
men de particulas texturadas con un microscopic éptico v -
electrénico explorador, indican todos que la envoltura es
poliestirenc y que el niicleo es principalmgnte di-urea 036’

EJEMPIO 22

- Be prepara una solucidén de aproximadanente 10,3 g.
de un poliestireno y gfoximadamente 1,1 g. de un poliacetal
dehido en clorobenceno con una muy pedueda cantidad de ben-

zofenona. Las concentraciones finales son aproximadanente
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‘hido y aproximadamente 95% de disolvente. Se seca por pul-

cién de Iboratorio de 30,5 cm. de difmetro con un atomiza-

4,5% de poliestireno, aproximadamente 0,5% de poliacetalde-
verizacién la solucidn utilizando un secador por pulverizad

dor de taza rotativa que trabaja a razdn de abroximadamen-
te 24.000 r.p.m. y un cau@al de alimentacién de aproximada-
mente 5 ml/min._La%emperatura del aire de secado es aproxi-
madamente 40,02C., E1l producto seco es un polvo que tiene ur
tamafio de particﬁla por término medio en volumen de un dié
metro de aproximadamente 14,0 micrones. E] examen con mi-
croscopio electrdénico demuestra qué las particulas termina-
les primariamente esféricas y que tienen un nicleo rodeado
por una envoltura. E1l punto de adherencia, los ensayos de
bloqueo y el examén'de particulas trituradas mediante un -
microscopio dptico y electrdnico e;plorador indican todos
que la envoltura es poliestireno y el ndcleo es priﬁcipal—
mente poliacgtaldehido.
" EmPW 23

Se prepara una solucidén de aproximadamente 1,0 g.
de un copolimero de estireno y metacfilato de butilo nor-
mal (aproximademente 65/35% en peso y aproximadamente 5,0 g
de una goma de silicona (W 981 de Union Carbide) con apro-
ximadamente 1% de perdxido de benzoilo, en una rezcla de
hexano, acetato de estilo y tolueno (relacidén en volumen
50:31:1) entre hexano/acetaté de etilo y tolueno. ILas con-
centraciones finales son aproximaaémente 0,3% de copolime~
ro’de estireno y metacrilato de butilo normal, aproximada-
mente 1,2% de goma de silicona, aproximadamente 0,01% de
peréxido de benzoiloly aproximadasnte 98,5% de disolvente.

Se seca la solucidn por pulverizacidn utilizando un secadoy
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- con un atomizador de taza rotativa gque trabaja a razdén de

‘aproximadamente 33.000 r.p.m. La temperatura de entrada del

por pulverizacidén de laboratorio de un didmetro de 30,5 cmd

airé de secado es aproximadamente 25,09C. Se induce enfria-
miento durante el secado para activar la separacién prima-
ria del material de nlcleo de goma de silicona. E1 examen

con el microscopio electrénico demuestra que las particulag
individuales son primariamente esféricas y que tienen un -
nicleo rodeado por una envoltura. ELl punto de adherencia,

los ensayos de bloqueo y el examen de particulas texturadas
mediante un microscopio dptico y electrénico explorador, -
indican todos'que la envoltura es copolimero de estireno y
metacriléto de butilo normal y que el nlicleo es principal-
mente ‘goma de silicona. )

Auﬁque Se han mencionado materiales y condiciones
especificas en los procedimiento precedentes, que siivieron
dd ejemplo, para producir los materiales encapsulados de -
la bresente invencidén, se los debe éonsiderar simplemente
como' ilustracidn de la presente invencién, Hay otros mate-
riales de pared, materiales de nicleo, disolventes, substi-
tuyentes y procedimiento, tales como los enumerados mis aryi
ba, que se pueden utilizar en lugar de los mncionédos en -
los ejemplos, con resultados similares.

Otras modificaciones de la presente invencidn re-
sultarén evidentes para los entendidos en esta materia des-
pues de la lectura de la presente descripcidn. Se las debe
considerar incluidas dentro del alcance de la presente in-
vencidn,

\ A
En resumen, la patente de invencidén gque se solici-

ta, deberd recaer sobre las siguientes:
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RETVINDICACIONES

1. Un procedimiento para el encapsulamiento de
materiales de micleo liquidos, semi-sélidos y sbélidos de un
material de nﬁcieo en 1a porcidn substancialmente soluble de
un material de envoltura que tiene una solubilidad diferen—
te de la de dicho material dé“ﬁﬁcleo, que comprende: (a) di-
solver dicho material de micleo y dicho material de envoltu-
ra‘en por lo menos un disolvente volétil para formar una so-
lucidén, (b) formar pequefias gotitas individuales de dicha
solucidn, (¢) separar por 1o menos una porcién de diche di-
solvente con respecto a dichas gotités por evaporacidn, au-
mentando asi la concentracién de dicho material de ndcleo 5
dicho material de envoltura, de modo que substancialmente la
totalidad de aicho material.de nicko se sepdra preferencial-
mente en fase bajo la forma de una fase pobre'en disolvente,
¥ (d) separar el disolvente adicional de dichas gotitas de
modo que dicho material de en&oltura se deposita alrededox
de diche material de micleo formando pequefias particulas
esféricas substancialmente secas que comprence dichos mate-
riales de nicleo encapsulados en dicho material de envoltura

2. Un procedimiento de acucrdo con la reivindica-
¢idén 1, que inciuye seleccionar dicho material de micleo,
dicho material de cnvolture y un disclvente de modo que el
cambio de concentracién de dicko disolvente y dicho material
de nicleo y dicho material de envoltura hace gque dicho mate~
rial de nticleo se separe en fase bajo la forma de una fase
pobre en disolvente de alta tencidn superficial, en uns so-
lucidn de dicho material de envolbura.

3. Un procedimiento de acuerdo con la reivndica-

¢ién 2, gue incluye rodear dicho material de nidcleo, que se
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dicho material de envoltura, y formar una envoltura de cépsu

ha separado en fase beaJv” la forma de una fase pobre en disol

vente, de alta temsidén superficial, con dicha solucién de

la sélidétsubstahcialmente seca por evaporacidén de dicho di-
solvents. ,

4, Un procedimientb;de acuerdo con la reivindica-
cién 3, que incluye seleccionar dicho disolvente en base a
la .solubilidad de dicho material de rlicleo y dicho material
de envolbura en dicho disolvente y de la volatilidad de di-

cho disolvente.

5. Un procedimiento de acuerdo con la reivindica-

L

cién 4, en que dicho- disolvente comprende mas de un disolven:
te. \ L

6. Un procedimiento de scuerde con la reivindica-
c¢idn 5, que incluye determinar la solubilidad de dicho mate-
rial de micleo y dicho material de envoltura en dicho disol-
vente.

7. Un procedimiento de acuerds con la reivindica-
¢idn 6, que inciuye seleccionar combinaciones de disolventes
para dicho disolvente mediante la determinacidén de las rela-
ciones de los disolventes en el punto de nebulosidad.

8. Un procedimiento de acuerdo con la reivindica-
cidn 7 que incluye delinear un ares de solubilidad que inclu
ye digolventes en los cuales son solubles dicho material
de nGcleo y dicho material de envoltura. |

9. Unprocedimiento de acuerdo con la reivindica-
cién 8, en que se determina dicha &rea de solubilidad titulay
do una solucidn de dicho material de micleo y de dicho ma-
terial de envoltura con un no diselvente y tomando dicho

punto de nebulosidad con el 1limite de dicha ares de solubi-
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i/ﬂlcho material de envoltura un colorante elegido del grupo

10. Un procedimiento de acuerdo con la reivindi-
cacién 9, en que dicho méferial de nicleo comprende mis de
un material de micleo.y dicbo material de envoltura compren-
de més de un material de envoltura.

11. Un procedimiento de acuerdo con la reivindi-
cacidn 1, en que dicho disolvente tisne un punto de ebulli-
¢ién comprendido aproximadamente entre O y 2009C,

12. Un procedimiento de acuerdo con la reivindies
cién 1, en que la relacién entre dicho material de envolturs
‘y dicho material de nlcleo estd comprendids aproximadamente
entre 99 partes en peso de dicho material de envoltura por
aproximadamente cada parte en peso de dicho material de pi-
cleo, ¥y aproximadamente 1 parte en peso de dicho matzrial
de envoltura por apreximadamente cada 99 partes en peso de;
dicho material de micleo.

13. Un procedimiento de acuerdo con la reivindicg
cién 1 que incluye controlar el espesor de dicho meterial
de envoltura medimte la alteracidén de la relicidn entre la
cantidad de dicho material de nlicleo y la de diho material
de envoltura.

14, Un proe dimiento de acuerdo con la reivindi-
cacidn 1, que incluye-controlar el espesor de dicho materisl]
de envoltura, depositado alrededor de dicho micleo, mediante
el contrel del tamafio de dichas particulas encapsuladas es-
féricas.

15. Un procedimiento de acuerdo con la reivindi-

cacién 1, que incluye agregar a dicho material de micleo y

que consiste en una tintura y pigmento.
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16. Un procédimiento de acuerdo con la reivindi-
cacidn 1, en que el tamafio de dichas particulas encapsuladas
esféricas estid comprendido aproximadamente entre 0,5 y 1000
micrones. g
17. S8e reivindica por Gltimo como objecto sobrs
el que ha de recaer la Paten%é de Invencidn que se solicita:
UN PROCEDIMIENTO PARA EL ENCAPSULAMIENTO DE MATERTALES IE
NUCLEO LIQUIDOS, SEMISOLIDOS Y SOLIDOS.

. Todo confeme queda descrito y reivindicado en la
presente memoria descriptiva que constz de setemta y tres pa

ginas mecanografiadas y dibujos gque se accmpaian.

Madrid, 29 D}ciembre 1.972
. BERWARDO UNGRIA
p-p. |
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