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La mresente 1nven'oi6n. se refiere a un proce-
dimiento para preparar pel{culas termoplastioes y, par
ticularmente, pelfoulas termopldstices de capes multl-
ples,

B Para muchas splicaciones se necesitan peliou-
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las que muestren una combinacidn de propiedades que no pueden

elcenzarse en una sola pelfculae. Por ejemplo, a une pelicula

apropiada para utilizacion en ol envasado de articulos alimen

ticios, o similares, se le podrd exigir que muestre una termi

necion de termosellebilided, resistencie e la treoccién, treng

parencia y permeabilidad el vepor que no puede slcanzarse en

una pelfcule homogenea.

En un intento por obtener ina combinacién convenien-
te de propiededes, hasta shora se han preparado las pelioulas
con mezclas homogéneas de los polimeros, pero las propledades
propias de cada polimero suslen es{gr alteradas en trl medida
que dan como resultado una mezola, due rars vez So alcanze la
combinacidn deseade de propiedades.

Ctra forme en la qué pueden alcenzarse las nronieda-
des deseadas es la de disponer de una estructura leminade en
la que se adhieren entre si dos o mas capas de meterial poll-
mérico. As{, dos o mds ocapas de pelicula preformada puecden
unirse entre s{ por medio de una cape intermedis de un adhesi
vo apropiado, 0 bien recubrirse en una capa preformades en una
o embas de sus superficies, con una cape de material poliméri-
co aplicado fundido u, optativemente, como une solucion o dis

persidn, un disolvente dispersente adecuademente volatil.

En el campo de les pcl{culas pera embalaje, es par- |

ticularmente conveniente proporciocnar una pelicula termosellg
ble que puede someterse a teaporaturas a les que puoda .zellar
se la pelfouls a sl misma sin alterar la integridad de la pe-
1fcule. Esto se alcanza convenientemente proporcionando en un
sustrato de pelicula una capa de meterial termoselleble qua

s0 adhiere firmemente el sustraeto y que puede fundirse a une

¥

temperatura inferior & equella a la que ol sustrato de pelicu
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la empieze a reblandecerse. Neturalmente, cuanto menor sea la
temperatura de fusion del revesuimiento termosellable, menor
seré el riesgo de que el sustrato de la pelicule sufra dafios
durente la operacidén de termosellado.

Por ejemplo, el arrugemiento o encrespade de la pe-
1fcula en le zona de termosellado es un defecto que surge de-
bido & un excesivo encogimiento térmico del sustrato.

Las téonicas modernas pers el envasado de broductoé
tales como las frituras de patets, nueces, ertioulos de con=-
fiteris, galletas y aliment os similares, pars speritivos;
tuercag, pernos, tomillos, clavos, remaches y simileres, in-
cluyen frecuentemente la formacidn de un emvese, cresndo un
termosellado entre dos capas opuestas de una pelimla de em-—
baleje y la introduceidn sustancielmenté simulténea er el en-
vese recién formedo del produoto:deseado. Asi, en la téonica
de envasado, denominadas de “conformsr y llenar" en diraccidn
vertical se alimenta una tira plsna y continua de peifcule .
de envasado slrededor de un "reborde formador" donde recibe
forma tubuler, y de equi pase e un mendril, o fomedor 2ilin-
drico interior hueco, donde los bordes longitudinsles llbres
de la pelfoula se sellen entre s{ para crear une pelicula tu
buler continua. Le pelicula tubular,.pase a continuacidn en~
tre un per de mordazas de termoselledo que cooperan intermi-
tentemente y que cresn una sucesidn de termosellados, gene-
ralmente, sellados arrugados, & trevés del ancho de la peiﬁ-
cule, introduciendose la cantided deseade de producto en.car
de envase o través del mandril interno en el intervalo entre
la formacion de los termosellados horizontales sucesivos. En
operaciones & gran velocldad, el producto se introduce en el‘

envase de manere sustancialmente simulténes a la crescidn
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del termosellado horizontel infuorior y, para evitar le roturae
del envase, es pues esencial que la resistencia propis del
termosellado inferior slcence rdpidamente, antes de que se di

sipe la energia térmica, aplicada para creer el termosellado.

un nivel suficiente para soportar y mentener el producto in~|

troducido en el envase. De este forma, la pelicula de embale-
je es necesario queAmuestre una elevada "resigtencie al tef@g
gellado".

Se ha sugerido que un copolimero totalmente éristél;
no y de elevado peso moleoular de propilenc¢ y buteno-1, ocon-

teniendo de 25 a 80 mol % de buteno-1 y preparsdo polimerizen

do una mezcla de los mondmeros en presencis, como catalizadqr

de una mezcla de un haluro de un metel de trensicion, un deri

vado orgenometalico de eluminio o un heluro de dicho derivado)

y un éster, amida o éster-amida de acido fosfdrico, se adhie-|

re bien a los materiales de pléstico para proporcionar un re—

vestimient o fécilmente termosellable. Estos revestimient os -se

aplican apropiadamente a un sustratb.a pertir de su solueion |

en un disolvente orgédnico pere proporcioner une cape ralativg
mente gruese de revestimiento que tenga un peso de 1,5 a 4
g/m2, }

Nosotros hemos desarrollado ahora una pelicule de cg
pas miltiples que no solo puede ser termcselleda a temperatu-
rag cbnvenienmemente bajes, y que muéstra unae conveniente
adhesidn entre les capas adyacentes de la pelicula, sino que,

gsorprendentemente, es tembién sustencialmente resistente al

frotemiento, las rayadures y la edhesidn a las mordazas del
equipo de termésellado, y que puede temosellarse en une . gam

de temperatures convenientemente amplia.

En consecuencia, la presente invencién proporcions-
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' pelfcula de capass miltiples que muestrs une resistencia al

una pelicule de capas miltiples que comprende una cspe de sug,
trato de un polimero o copolimero de unao(-ole:t‘ina, cuya mo=
leculs tiene de dos e seis dtomos de carbono, teniendo, en al
menos une de sus superficies, una cape de un copolimero de
propileno y otra f{~olefina que contiene de 4 a 10 dtomos de
cerbono en su moléoule, siendo el contenido de propilenoc del
copolimero de un 80 a un 95% en peso del copolimero.

Segun una reelizacidn preferida de la invencidn; ung

termosellado convenient emente elsvada, comprende uns cape de
sustrato de un polfmero o copolimero de una (}(-olefina; cuys.
molécula contiene de 2 g 6 Adtomos de carbono, teniendo =n al
menos una de sus superficles une capa de un copolimero de pro
plleno y otra o(-olefina que contiene de 4 & 10 gtomos de car-
bono en su moldoula, siendo el contenido de proplileno del co=
polimero de un 80 & un 95% en peso del copolimero, y no supe-
rior el espesor de la capa del copolimero de una miora.
Entre los materiales apropiados parsa el sustrato se
encuentrs el polimero y copolimeros de o(—olefina tales oomo
el etileno, el propileno, el buteno=1, 4~metilpenteno-1 y
hexeno-1. El polietileno de elevada densidad, por ejemplo,
el polietileno que tenga une densidad de més de 0,949 g/om3,
es un material de sustrato apropiado, aunque pare aplicacio=-
nes de envese un sustreto preferido es un homo- 0 co~polime~

ro en blogue de propileno, conteniendo este Ultimo, por ejem-

plo, haste un 15% en peso del copolimero de otra alfa-olefin4

copolimerizable, cozﬁo por ejemplo el etileno. '
Entre los mondmeros spropisdos para copolimerizar

con el propileno y formar la cepa copolimerice de nuestras

peliculas compuestas o de cepas miltiples, se incluyen el
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‘pent eno-1, el hexeno-1, el hepteno-1, y el deceno-1, aunque

temperatura de reblandecimiento del copolimero es tan elevada

el buteno-1 se ha demostrado ser un comondmero particularmente
aproplado.

El comtenido del monduero de slfawolefina en el mate-
riel de copolimero de propileno, debe de ser inferior al 5% en

peso del copolimero, porque por debajo de ese contenido, la

que produce une pelicula con une temperature de obturacidn de
umbral muy elevada, es decir, la menof temperaturs de termo-
gellado con la que se obtiénen obturaciones de resistencia
aceptable. De iguel modo, pera impedir la indebide alvsracion
de la estructura cristalina del ocopolimero de probilano, el
contenido del otro mondmero de slfae~olefina, debe mamnt ensrse
& un nivel no superior el 20% en peso del copolimero. En el
caso de un copolimero de propiléno/buteno—1, un contenido de
buteno=1 de un 10% a un 20% en peso del copolimero, aproxima-
damente, se ha .nostrado especiaslmente apropiaedo, y paru epli-|
cacion & un sustraro de polipropileno, nosotros preferiwmos em
plear particularmente un copolimero en el que el cont=iido de
buteno-1 sea del 10% &l 15%, preferentemente, del 11,5% al
13,5% en peso del copolimero. ‘

Preferentemente, los copolimeros, en forma granular
entes de le formacidn en una capa de pelicula a.paftif de los
mismos, tienen un {ndice de fluidez e la fusidn, medidos se-
gin la norme ASTM/D123865T, (Condicidn N) de 10 & 400 g/Afnu-
tos, preferentemente, entre 10 y 200/10 minutos, y perticuler
mente se prefiere que sea entre 60 y 80/10 minutos; los copo-
1imeros apropiados, en conssecuencisa, tienén un beso molécular
(peso medio) de 350.000 & 120.000 aproximadamente, y preferen
temente entre 350.000 y 140.000 aproximadement s.
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Aungque los copolfmeros aplicedos en la formacidn de
la cepa eplicada pueden describirse como copolimerocs sleato-
rios, creemos que la copolimerizacion no puede ser aleatorie,
2l menos en un sentido estadistico exacto. As{, aunque en la
produceidn de nusstros copolimeros los comondmeros respecti-
vos se alimentan por lo general simultdneamente a un reactor
de polimerizecion, durante al menos una parte sustancial del
tiempo de reaccion, probeblemente es més féoil gue bien el
propileno u otras unidades del mordmero de alfa—élefina, 86

unen a la cadena polimeérice creciente, inmedisteamente adyecen

te a una unidad monomérica idéntica, de msnera que puede exiss
$ir le tendencis a que se formen gecuencias cartas de unide-
des monomericas idénticas, preferentemente en la cadene poli-
mérica.

La formaoién de nusstros copolimeros, se forme pre-
feremente en presencia de un cataiizadOr, "egtereoespecifico”
expresidn-con la cual indicamos un cetelizedor, que en ¢ondi-
ciones equivelentes polimeriza el propileno en susencia -de
otros mondmeros, el polipropileno, que ez al menos un €0% so=-
luble en heptano hirviendo. Los crtalizadores capaces de haw-
cer esto comprenden wn compuesto metdlico de tremsicidn y un
activador organomeﬁé;ico, que con perfectamente conocidos en
la técnica; vease, por ejemplo, “"Linear and Stereorsgulard
Addition Polymers" de Caylord y Mark, publicado por Interg-
clence en 1959. Entre los compuestos de este tipo partioular-
mente utiles se encuentren 1los compuestos de titenio etrive=
lente activados con compuestos de sluminio-alquilo. Preferi-
mos el uso del tricloruro de titenio, obfenido por reducaién
del tetracloruro de titanio con un compuesto de aluminio=-al

quilo, o con metal de sluminio, utilizando como activador un
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heluro de sluminio-alquilo. Un catalizador partioularmente kil
J muy estereocespecifico se obtiene reduciendo el tetracloruro
de titanio en un diluyente de hidrocorburo inerte a una teﬁpe—
ratura de =20 a 209C, con un sexqgguicloruro de aluminio-elquil
lo, preferentemente afladiendo @e manera'gradual a8l sexquiclory
ro al tetraclorure de titanio disuelto én el hidrocarburo, r91'
cuperandose el meterial de tricloruro de titanio asi obtenigo
lavdndose opcionslmente, o calentandose una o mds veces entre
40 y 1502C, o ambaes cosas, y utilizandose como catal@zadqr‘en'
presencia de un cloruro de aluminio,Tdiglqpilo,'como por qjemﬁ'
plo el cloruro de dietilaluminio, como activadof. o
Los componentes cefalizadores pueden introducirse én
le zona de polimerizacidn como soluciones o suspensiones en ai -
luyente de hidrocarburc. Le polimerizaciéﬁ normalmente se‘lléﬁiA
ve a cabo a temperaturas de 20 a 752C y puede efectuarsa en
presencia de un diluyente, tal cémo kidrocarvuro inerte; el
mismo propileno, o una mezcle de propileno con un hidrocarbu- |
ro inerte. '
Puede utilizarse una gaﬂa de presiones de polimerizar;
cidn, pero es neozsario controla? la proporeion ontre las pre-
siones parcimles del propileno y otras alfarqlefings en el re-
cipiente de reaccidn, con el fin de producir el copolimero de B
la composicidn requerida. La polimerizacidn se lleva a csbo
en augencia de cantidades sustanciales de aire y agua, ya que
estos materiales inhiben los materieles utllizedes, perd para1
controlar el peso molecular del copolimero, puede estar pre-
sente un esgente de trensferencip, como por ejemplo hidrégeno.v
Cuando ha terminado la polimerizscidn, puede detenerse la

reaceidn, por ejemplo afiadiendo un alcohol, tal como el iso-

propénol, y retirarse los residuos de catalizador, lavando cop



10.

15

20.

30.

ta en © en aproximedamente 7,75%. La superficie total entre

un reactivo apropiado, como por ejemplo, agus, © més lsoprops
nol, o mezclas de acetilacetona y alcoholes inferiores.

- La produccién de eztos copolimercs puede realizarse
por la téenica expuesta en nuestre patente briténica n¢
1.084.953 para la producoidn de copolimeros de propileno riaod
en buteno=-1, la cual se incorpore a la prasente como referan-

cige

Conviene que 10s copolfimeros pars utilizer en la prot

duccion de las pelfcules de capas miltiples de la presente inJ
vencion muestren un grado de cristalinidad, tel como se defiw-
niré mds edelente, de un 35 & un 65%. En el caso de 10s ¢opo~
1{meros de propileno-buteno=1 preferimos que el grado de orig
4alinidad se encuentre dentro de una gama del 40 al 60%, y a
ser posible, preferentemente dentro de una gema de 45 sl 55%.
El grado de oristalinidad del copolimeroc a que aqui’
ge hace referencias, se detormina por una téenica fundsgental-
wente similar o le descrita por Natta, Corradini y Cesari, Rend.:
Accad Naz. Lincei 1957, 22,11. En este téonica, se obtiene
una exploracidn de difraccidn por rayos X de una muestira de
copolimero, ciclado térmmicamente, tal como se describird mds
adelente, utilizendo un difractometro, Philips PW 1010, que
trabaje en transmisidn, con radiacidn Cu~K y discriminacién
de la alture del impulso. Se traza una linea base de fogdo y
recta sobre el espectro de difrmccion "eristalina" resultante
entre © de 42 y 162 en la que © es el angulo Brapgg y el espeg

tro de difraccion de unse muestra de polipropileno amorfo al

1007 se superpone de menera congruente sobre el espectro gris
talino, en esta regidn de espera, de forma que el espectro

anorfo roce el minimo del espectro cristalino, que se prosens

-
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| vided en un blogue de latén sellado con wna tepe gruesa de la

10w

el espectro "cristalino" y el amorfo, en la gama especificada,
de 6, se iguale & la intensidad de dispersion cristealinas, (e),
7 1ls superficie emire el espactro amorfo y le linea se iguala
& la intensidad de diapersidn amorfa (A.). A contiruacidn se
define el grado en porocentaje de cristalinidad como 100 C/(C+
A), sin correcciones.

Es importente la historia térmica de las muestras de
copolimero entes de la determinacién de cristalinidad, paré,
obtener resultados consistentes dentro de la definicién'antaﬂog
mente citada, se preparan muegtras comprimiendo, & 2108C unas
placas finas del polvo de copolimero tal como se hace origin. |
mente, y enfriendo le placa a veloocidad moderade. Se corka de
le place una muestra (10 mg), colecaridose en una cubete normal

de sluminio (6,35 mm de didmetro) la cual se coloca en ung oo

ton, midiendo el bloque sellado junto oon la tepe aproximeda-
mente 15 x 100 x 120 mm. y calen;endose por inmersidn eu un
bafio de aceite de aproximadamente 5 litros de capacidad ‘man~|.
tenido a una temperatura de 1602C.

La introduccion del bloque de latén reduce la tempe=-
ratura del belo y el calentamiento lento del bafo se continua|
por lo tanto hasta que registremos una temperatura de 15090
en un termopar colocado dentro del bloque de latdén. Este pro
ceso final de calentamiento ocuye unos 15 minutos, alcanzan-
dose asintoticemente la temperatura deseada de 1602C y ocupen
do un periodo de unos 10 minutos el aumento de 150 a 160%2C.
Acto seguido, se comienzae inmediatamente el enfriamiento, y
ge continua & una velocidad controlada de 6%C por hora, hastel

que la muestra alcence le tempereture ambiente, Finalmernte 1a_

muestra enfrieda se tritura y se coloca en un tubo de vidrio {
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enterioraentie.

Como se ha descrito enteriormente, los copolimeros -
empleados en las pelfculas de capas miltiples de la presente
invecidn, cuando se exemina por la téonica enteriormento ol-
toda, entes que los copolimeros heyan sido incorporados a una
pelfcula de capas miltiples, muestren un grado de cristalini-
dad de un 35 a un 65%. A titulo'de comperacion, un t{pico ho-|

mopolimero de propileno, comercinlmente disponible, muestra

un grado de cristalinidad, determinado por le misma téonicé,
del orden del T0%. '
Le eplicacion de la capa de copolimero termosellabl
al sustrato se realiza por cuslquiers de las tédonicas Jde law
minacion o revestimiento empleadas convenlientemente en le proF
duccidén de pelicules-compuestas. Asfi, unas léminas prefdrma= |
das del materisel del sustrato y la capa-de copolimero, pue-
den laminarse entre si, convenigntemente, por el uso de adhe-
sivo, por ejenplo, pasando los componentes de laninacion jun
tos entre unos rodillos de presion mantenidos a tempe ratures
apropiadas. Optativamente, la capa de oqpo;imero puede epii-
carse al sustrato como dispersion o solucidn en un medio 1i=|
quido adecuado, preferentemente caliente, como por ejemplo,
tolueno, orto, meta o para-xileno mono-clorobenceno, ciclo-
hexano o +triclorcetileno, que post ardorment e pueden recupe=
rerse. y reclclarse pars uso posterior. Prefentemente, sin
embargo, la cape de copolimero ae gplica al sustrato por ne-
dio de una técnica de revestimiento por fusidn o, extrusidm,
en la que se extruye directamente sobre la superficie de un

sustrato preformado una cepe fundidad del copolimerec de pro-

pileno/elfa~olefina, o bien los componentes polimericos del
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sustrato y la cepa de revestimiento se extruyen al mismo tiem
po en condiciones taeles que les capas ocomponentes se poryran
er contacto entre si mientras cade una de ellas eutd todavia
fundida.

Cuando la capa de copolimero sc aplice & un sustre—
to preformado, la adhesicon de la capa gplicada al sustrato
puede mejorarse orientando el sustrato despuds dela aplioér
cidn de la capa de copolimero.

La sdhesion de la capa de copolimero termosellable
al sustrato puede tanbién mejorér, si asi se desea,’con el
uso de un revestimiento intermedio ue anclaje aplicado el sug
trato entes de la eplicacion de la cape de copolimero termo-
sellable. Entre los materiasles de raevestimiento de énelaje
apropiados se incluyen los copolimercs de etileno-acetsto de
vinilo o los copolimeros de etileno—(met) acrilato de slqui-
lo. :

No obstente, como se ha descrito anteriormente, pre<
ferimos aplicer una téenica de co-extrusion, y cuando s¢ 0o-
extruyen dos o nds capas polimeéricas fundidas, y se pouen
mutuemente an contacto mientras estén todavia en estado fun-|
dido, se elimine la nenesidad de empieaf un fevestimiénto ine
termedio de anclaje. Convenientemente, la cofextruslép se
efeoctua a partir dé una matriz de canales multiples de manocw-
ra que sefiala que los componentes poliméricos fundidos que
constituyen las capas individusles de la pelicula compuesta
se unen en sus limites dentro de la matriz para formar una -
gola tira compues%a que & oontinuac;én ge exftruye a partir
de un orificio comun de matriz. Se comprenderé por consiguien

te, que cualquler referencie en esta eap:cificecion & que la

cepa de copolimero de propileno, "se aplica", "se proporeig
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na" o "se deposita" de cualquier otro modo scbre la capa del
sustrato, incluye la formecidén de une estructura de pelicula
de capas miltiples por la co=exirusl én simulténea de la capa
del sustrato y una capa de copolimero de propileno en una o ‘

sitbas superficies de la cepe del sustrato.

L}

Preferentemente, les pelioulas compuestas de la pre
sente invencion, se estiran pers orientarlas. La orientacidn
puede efectuarse axialmente, estirando la pelicula en una di-
receidn o en dos direcciones mutuamente perpendiculares en el
plano de la pelicula, y la orientacion hiaxial puede ser equi
librads o desequilibrada, por ejeuplo, con el mayor grado de
orientacion de una pelfcula desequiliprada'en una orient acién
preferida; por lo general la direccion longitudinal o de-la
maquina. Convenientemente, el material de sustrato de pclio-
lefina y el materiel de copolimero teramosellable, se coexbru-
yen en forme de un tubo compuesto que posteriormerte se en-
fris réapidemente, se vuelve a calentar y a continuacidn se
expende pdr presidn de gas interno para provocar une orientas
clon transversal y se retira a una velocidad superior a la .
que se a la que 36 extruye para estirarlo y orientarlo en la
direceidn longitudinal. Como opcién,'una pelfcula plana re—
cubierta con copolimero pﬁede orient arse por estirado simulitg
neo o secuencial en cade une de dos direcciones nutuamente pég
pendicular:s por medio de un estricador o por une combinaci on
de unos rodillos de estirado y un estricador. Cuando se for-
ma una pelicule compueste, terﬁoselléble, uniendo entre si
dos peliculaes preformadess, solo es necesario que ue orlente
la pelicule del sustrato antes de la operacion de unidn.

El grado en que se egtira la pelicula depende, en

cierta medida del uso ultimo para el que se pretende la pe-
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1fcule, pero para una pelfcula de envase con base de lipr-
pileno, consideramos que se desarrollen propiedades satisfact
rias tanto de traccidén como de otro tipo cuendo la pelicula sj
estira entre 3 y 10, y preferentemente, 7 veces sus dimensio-
nes originales en cade una de las direcciones, longitudinel y
transversal. '

Despuds del estirado, la pelifcula polimérica, normal
mente se "termoendurece", mientras se impide que se encoja, a
una temperatura superior a la temperatura de transicién del
estado vitreo del po;:’.mero y por debejo de s temperatura de
fusién. Le temperatura dptima de termoendurecimiento puede )
teblecerse fdécilmente por una experimentecion simple, y para
un sustrato de polipropileno, el termoendurecimiento, se efeg
4le convenientemente en le gama de 11;5 e 1602C, El endureci-
miento puede efedtusrse por medio de cuslquier técnica conven
cional, como por ejemplo, por medio de un estricador o por un
sistema de uno o mas rodillos calentados como se expone, por
ejenplo, en la petente britdnica, n? 1.124.806.

Las peliculas compuestas segun la presente inv PnOlOll
pueden prepararse en una amplia gama de espesores que se ri-’
gen fundementelmente por la eplicscidn ultima para la que se
empleara una pelicula particular, Las pel{culas que tengan un
espesor totel en una game de 2,5 & 100 micras, son de utili-
dad general, pero para aplicaciones generales preferimos em-
plear pelicula de unas 10 a 50 micres de espesor total.

La proporcién entre el espesor del sustrato y le ce-
pa del copolimero pueden varier dentro de une amplia goma,
gunque preferimos que el espesor de la capa de copolimero no
sea inferior sl 0,2% (preferentemente del 0,5%), ni superior
al 504 del del sustrato.
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No obstante, como se ha descrito anteriormente, se o%
tiene una pelicule de capas miltiples segin la invencidn con
una resistencia al termosellado convenientemente elevada, ousny
do el espesor de la capa del copolimero de propileno no supersg
1 micre, y preferentemente no supera las 0,75 micras. Para aéf_
gurar un valor aceptaeblemente elevado de la resistencia al té'
mosellado, preferimos que el espesor de la capa de copolimero
de propileno no supere las 0,5 micras, y en una reelizaciodn.
particularmente preferida de la’/invencion el espesor de la ce<+
pa de copolimero de propileno no supera las 0,25 micras. Pera
un sustrato de pelicula de hdmo-, o co~polimero de prcpileno,
el espesor de la caps termosellable de copolimero de propilen&,
se encuentra apropiademente en'la gema de 0,05 a 0,25 micras,
y més preferetemente, de 0,1 a 0,25 micras.

51 se desea, pusden proporcionerse a ambas superfii-
cies del sustrato una cape termosellable de propileno/alfa-
olefine, segin le presente invencion, y los espesores de lss
dos cepas de copolimero pueden ser igueles o diferentes. Por

ejemplo, & una pelicula de sustrato de un espesor de 25 wi-

cras, se le proporciona convenientemente una cepa de cppolime
ro de 0,75 micres de espesor en une superflcie y una capa de
00polimero de 0,25 micras de espesor en la ofre superficie._
Optativamente, una superficie del sustrafo puede quedar sin
revestir, o puede recubrirse con une capa de una composicion
diferente segun las propiedades que se exija a la pelicula -
pare una aplicacioén particular.

Si se desesy por ejemplo, para mejorsr la receptlvis
ded a le iumpresion, la superficie que no forme obfuracidn de

una pelicula de capas miltiples de la prosente invenciodn, pug

de someterse a un tratemiento fisico que oxide le superficie
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de la pelfcula, por ejemplo, la superficle puede ser tratade
con dcido crosico en deido sulfirico, con dcido nitrico calien
te o con ozono. Opiabtivamente, puede exponerse la superficie
de la peliculs s rediacidn ionizente, o a una llema térmice
durante un tiempo suficiente pars rcelizer una oxidacidn su-
periicial sin distorsionar la supscrficie. Un tratamiento p?efg
rido segin su siaplicidad y eficacie, es el Ge someter la su-
perficie de la pelicula a una tensidn eldctrich de alta velte=
Jje, amcompefiada con una descarga de corona, pero hemos observa-
do que este tratamiento tiende a sfectar negativamente las re-
gistencias al sellado caliente y frio que pueden obienerse.

Una o mds de las capas de las peliculas compuestas- 
de la prosente invencidn, pueden contener convenient emente
cualquieravde las aditivos que se emplean convenientemsmbe en
la fabricecion de pelfculas tefmoplésticas. Asi, pueden emplegr
se aditivos tales como colorantes, pigmentos, luhricantes;
egent2s entiestdticos, antioxidantes, antibloqueadores, agen—
tes superficieactivos, aditivos para mejorar las proplieades
de deslizamiento, sumentador:s del brillo, prodegradentes y
cstebilizadores a la luz ultravioleta. Las peliculas se hacen
convenientemente antiestdticas con la incorporascidn a las mig
nas de un C,1 & un 1,0% en peso de la pelicula de une o més
sustancias de forauls

(CHpCH00)4H
R=N
(CHoCH20) (H

en la que x+y es de 2 & 5 y R 6s un radical alifdtico wmonovad

lente yue contiene de 12 a 22 atomos de carbono y ée un 0,01
e un C,5% en peso de la pelfcule Je une anida de dcido graso

cerivads de un acido greso que contiene de 10 a 22 dtomos de




A1)
.

10,

15,

20.

30.

e

carbono, segun se expone en nuestra patente britdnica no
1.034. 337. )

Las peliculas compuestzs preperadas segun la prosen=
te invencion, son Sermosellables a temperaturas reletivamente
bajas en comparacidn, por ejemplo a temperatwres del orden de
1252C e inferiores, pare proporcionar una obtursoidn fuerte y
hemética. Adem’s, el revestimiento termosellsble se adhlere
firmemente al revestimiento del sustrato, mue stra ung conve-
niente resistencia 8 las rayas y al desgeste sbrasivo, y es
resistente a la adhesion a les mordazas del equipo de %“ermose
2lado.

La eliminecion de la adhesidn & las mordazas tiene
considerable importencia en la industrie del envacado, en la
gque la adhesion intermitente de una pelicula de embalaje a
les mordazas del equipo de termosellado empleado para formar
los envases individuales por obturecidn de la pelicula & si
mioma, puede impedir o detener ei paso uniforme de la pelicu-
le través del equipo, sllersndo de ege modo la operacioun de
envasado. El problema es de particular importencia en rela-,
cion con las mfquines de embalaje del tipo denominado Yformay
y llenar" vertical, tel como se ha déserito enteriorment e.

Pars comparar el grado de adhesion a las mordazas
de diversas peliculas, hemos preparado una'prueba arvitraria
que euplea una méquina de termosellado "Profit-Maker" Woodmen
(Cy5~3,5 onzas de capscidad) con un par de mordazns de ondu-
lacion que cooperen y que actian en un plano sustencialmonte
horizontal parse formar unos termozellados a traves de la an-
chuva de una pelicula tubular que pasa vorticalmente entre

las mordazos. Ceda mordazm: comprende une cara deniads rectan

gular de acero suave cromaedo de b,350 am. de profundiuad (es
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{ pelicula, y se accionan lss nordazeas para efectuar obturscio-

—~18 -

decir, en direceiodu vertical) y * 27 mm. de anchura; cada cara
coaprende une seric de dientes en forma de cufia, cada uno de
los cuales se exbtiende continuamente a trevés de la cara en

direccion vertical, teniendo cada diensve la forma de un frusto

prisme con una "cabeza" de 0,25 mm. de alto y una base, o raiz

de 1,990 mm, de ancho, siendo de 0,127 mm. le separacion ho;i-
zontal entre las reices de dientes adyacentes, de wanera que
los dientes se encuentran seperados horizpntalmente 8 una den-
gided de sproximadamente 13 dientes por 25 mm. La altura de cg
da diente, es decilr, le distencia en le que da cebeza plena de
un diente se extlende horizontalmente desde la cara de la mor—
daza, es de 0,76 mm. y el angulo incluido entre los dientes ad
yacentes es de 902, Cuando se cierran,.oqn los dientes sntre-
mezcledos, les mardazas ejercen una presidén de aproximecamente
11.952 kg/m? sobre la pelicula situadas dentro de las mismas.
A efectos de le pruebs, las mordazas se meniieonen a
une temperaturs de 1302C, une pelicula tubular con una snchurg
plana inferior e 127 mm. convenientemente del érden de 53,5
mn, se alimenta hscig shaejo entre las mordazas por influencig

e una pequella carge, que tiene forme de un peso fijado a la

nes intermitentes a trevés de lo enchoé de la pelicule a una vg
locided de 25 obturaciones por minuto. La prueba ae replte cony
una serie de diferentes pesos unidos a le pelicule para deter-
ninar la carre minime neceseria para assgurar que le pelicula
marche uniformemente a través de la méquina sin odherirse a

las nordazss cusndo se realiza une obturacion. Para mayor comg
dicad, le carga minima (en sramos) se multiplica por un factox

de 127"x%, en donde x es la anchura cn mm. de la obfiracion

y

afectuada en la pelicula plans, pers proporcioner un valor en



5

1C.

15.

20,

25

30.

-5

la carge minimé requerida para una obturacidn de 127 mm. de
ancho, correspondiente a les dinensiones de una bolsa "otan-
dard": E1l valor resultante, en gramosz por 127 mm. de ancho es
el grado de adhesidén a las mordazas de la peliouls que se
prucba. En le préctica, el grado de adhesidn a les mardezes
conviene que sea inferior a 10g/127 mn y preferentemente, in=
ferior a 5g/127 wu. ' |

Las pelfculzs de capes miltiples de la presénxe ine
vencién son apropiasdes para su utilizacién en la industris
del embelaje, particulsrmente para la formapidn de enveses
flexibles pare alimentos y similares. No obstante, pusden em-
plearse en cualquier otra aplicacion para la que se nesesite
una pelicule de poliolefinae termosellable.

A continuscidén se ilustrae la invencidn con referen=
cia a los dibujos adjuntos, en los qua:

La Figure 1 representa una vista en alzada lateral
de una pelicula de base de homopolimero de propileno (1) que
fiene un revestimiento fino de copolimero de propilenq/bumeno
~1(2) en una de sus superficies, y

La figura 2 representa una visva en alzadas leleral
de una pelicula de sustirato similer 1 que tione un 1ovestie
miento fino en ambas superficies 2,3 de le misma de copoli=-
mero.

El procedimiento de prueba empleado pars determilnar
la resistencie del termosellado de peliculas de capas milti-
ples scgun la presente inveneidn se llustre con raferencia a
las Figs. 3 a 6, sabas inclusive, de los dibujos adjuntos, en
les que: '

La igure 3 es una vigta en perspective de una lar-

¢a tira de acero perse muelle,
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La figure 4 es une peorapectiva de la tire de la fig.
2 que se celibra con .le adicldn de pesos,

Le figure 5 es unae visia laterszl que muestra la for-
nacidn de un termosellado entre dos superficies opuestas de
une pelicula de capas miltiples fijadas a los extremos libres
de la tira de acero, y

la figura 6 es una vista en alzada lateral que mue st
el comportamiento de la superficie termosellada de pelicula
cuando se suelta la presion de operacidn apliceda.

Haciendo shora referencie a las figuras 3 a 6, la re-
sistencia del termosellado de las peliculas de la presente in-
vencion se determina por medio de una serie de largas tiras de
acerd paia muelles 10 de gproximedemente 25 mm. de sacko. La
longitud de cada tira de acero se¢ selecciona de manerw que ée
proporcione & través de las tiras une gradecién en lu energis
de empuje ejercids por une tira ﬁara separar las capes de peli
cula de una termoobturacion recien creasde, y puede encontrar—~
8e convenientementefen la game de 500 a 1.000 mm, aproximede-
mente. La calibracidén de una tire de acero para muelles se
efectua plegendo le tira sobre éi misme selrededor de su punto
medio en forme eproximada de une "C" con los brazos slargados
y eplicendo graduelmente una carge creciente en forma de pew
sos 11 colocados en el brazo superior hesta su extremo ;ibfe,‘
hasta que los extremos libres de la tlra se ponen en contacho
entre si (fig. 4). Si, por ejemplo, la cerga requerida es de
10 g., la tire metdlica se clasifice como un "muelle de 10 g"|,

Haciendo referencis e ls fig. 5, una tira 14 de uha
pelicula de capas miltiples de le presemte imvencidn con una

anchura de 25 ma. y una longitud de unos 150 mm. se pliega s9

bre si misme, de menera que las superficies del copolimero de
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| dencia a romper la termoobturacion reeien creada. Le profunw

proplleno de las mismas ostdn en contacto entre sf, y los exe
tremos libres, 15, 16 de la tira de pelfcula se fijen por un
edhesivo adecuado a le superficie exterior de los extremes li-
bres, 12, 13, de una tire de resorte anteriormente calivrada
10, que se mentiene bajo compresidn menual de manera que los
extremos libres de la tira de resorte permanezcan en contacto
hasta que se obturen entre s{ les superficies opuestas de ia
tira de pelicula entre las mordazss calentedas 17, 18 de un
termoobturador 3entinel Modelo 12A4S), colocandose los extre;

mos libres de la tire de resorte fuera pero inmedistamente ad-

yacente & logs bordes de las mordazas obturadqras. Le profundi?
ded "y" de las mordazas 17, 18, es de 25 mm. por 1o que se for
ma una termocbturacién de 25 mm. de lado entre las superfici:i
opuestas de la tira de peliculal

Cusndo se cierran las mordazes obburadores 17, 18 se
retira le fuerza manusl de compresion, de manera que cuando
se retraen inmedietamente las mardazas de obturacién a la po-
gici on abierta' ilustrada en la fig. 6, los exiremos Jlibres

de la tirs de acero pueden apartarge, teniéndo con ello tenw

didad "x" de la aberturs produclica de ese modo en la obiwr aw
ciodn, proporclona une medide de la resistencis de la obtura-
cidn, expresandose el grado de apertura de le obturacidn en

forma de x 100/ y 7. Repitese el procedimiento de prueba en

muestras de pelicula, utilizando cada vez une serie de tiras
de resorte calibradas, de fuerza cada ves nayor.

En contraste con la resistencis de la termoobtura-~

cidn, que se determina antes de que se haya disipado la ener-
gin téruica empleada pars formar el teruosellado, la resisten

cie el termosellado de la peliculs se determina uns vez que
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respectivamente se aplicd una cerga a la superficie dev agarre

[T
bl AN

se he enfrimdo le obturacion a la temperatura smbiente, y se

ha desarrollado tode la resistencie potencial de la cbturacidnl.

Pars determinar le resistencia €l termosellado, se co

locaron dos peliculas de capas mﬁltip;es con la superficie ds
copolimero de propileno en contacto eﬂtre s{, y se eellaron 10
extremos de las tiras entre las wucrdazas de un termoobturador
Sentinel (liodelo 12AS) calentandose solo una de las mordazas
de la unidad. La resistencia de ls obburacion sc midid cortan-
do de las tiras de pelicule sellacas entre si, que se habian
dejado enfriar a la temperatura ambiente, una tira de 25 mm d&d
ancho y de unos 10C mm de longitué, extendiendose el termoseé
1llado a través de todo 1o encho de la tira, con una superfi-

cie de unos 25 x 25 mm. Los extremos no sellados de ia sira sq

fijaron entonces a un dinamdmetro y a une superficis de agarrd,

y se registro con el dinemometro la carga minima nece.aria pa<d

ra separar las tiras en la zona. selleda, expresandose como
P ? b

une resistencie el seilsdo de x g/25 mm. en donde X era le cap

£8 I £T'AN0S .

El grado de adhesion entre la capa de copolfimexro y

la capa del sustrato de las pelfculas de 1a presente invencidn

se determine midiendo la fuerze neccesaria para geparar una ti
ra de 10 mm de encho de la capa de copolimero de la pelicula
soportads. Con el término “pelicula soportada" entendemos ung
pelicula que ha sido emparcdada entre tiras opuesbas de cimta
adhesiva /Sellotape" de 25 mm de ancho, durante 1 hors. Una
vez trenscurride esta, se corta una tira de 10 ma. de aného
del "emparededo", y la firn del soporte e la “sellotape" en
contacto con una superficie de la tira de pelicula que 38

prueba se adhiere en posicion vertical a un soporte de pali-

3
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adhiocre a la otra superficie, r=cubierta con copolimero, de 1lg
pelicula, se gepars entonces del extremo superior de la tira,
se ;ire unos 1802 y se fije & un miembro de sgarre a través ‘
del cual se eplica una fuerza de traccion pare retirar le ca-
pa de "Sellotape*, junto con la capa de copolimero de la tire
de la pelicula de base. El dinamdmetro registra entonces la
fuerze mdximae, medide en g/cm, necesaria pare retirar la ocapa
de revestimiento., Si la adhesidn entre la cape de r@ﬁestimieg
to y el sustrato supera la que hay entre lg capa de revegtl-
miento y la "Sellotape", el revestimiento no puede refira&se
por esta téenica, y él resultado de la pruebe se registra co-
wo "no hey scparacion®.

La invencion se ilustra edemas %on referencia a los
gizuientes ejemplog:

EJ RMPLO 1

Este cjemplo ilustre le produccion de un copolimero
¢e propileno/butenc—1 pars utilizar como capa tenmiosellable
en una pelicule de capes miltiples.

Un rceipiente de presiéh con aizitacion se cergd con
280 ralones de diluente de hidrocarburo seco, (temperature
de ebullicidn: 150-1609C) retirandose todas las trazas de
oxigeno por evacuscion y purga con nitrogeno. A continuaciodn
se afiadieron 23,7 moles de AlEtpCl (como solucion en 20 1 de
diluente), y 13,2 moles de TiCl3 (como pesta en 20 1 de di-
luente). Este TiCly se prepard reduciendo TiCl, con sesqui-
cloruro de etil-mluminio, segun se describe en la memorie
completa de nuestra patente britinlee n¢ 1.014.944, con una
relecion molar entre el cloruro de dietil-aluminio y el tetrg

cloruro de il anio de 0,9.
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ainutos se aKadieron 95,85 Kg de vropileno conteniendo 0,16
noles % de hidrdgeno. Cuando la:presidn habia descendido a
2,24 Xiz/cm? (siendo la pr:sién lel gas inerte de 0,3:2 kg/cm?
en el rcactor) se introducen rapidamcnte, 45 1 de buteno. Se
dosificaron juntos propileno, conbteniendo hidrogeno, y bute-
no en una proporcion constente de menera que se afindieran
otros 365,4 kg de propileno y 131 1. Ee'buﬁen6—1, 1{quido,
durente un periodo de 106 minutos. Eg este momento se re&u—
jo la velocidad de alimentamcidn de propileno s 33,3 kg/hpra, |
continuandose durante otre hora, sin cargerse mds buteno sdi-
cional, para dejar que la presidr. descendiera a 0,56 kg/cm2.

Se retireron los residuos de catalizador inyectando
55 litros de isopropenol y calentando dursnte 4 horas a 652C,
La pasia resultante, después de lavado con tres lotes sucesi
vos de agua de 540 litros cada uno, se filtré paera elimninar
la aayor parte del diluente; la'destilacién por vapor elimi-
no el diluente restante para dejar las particulas de polime-
ro que se [iltraron y wsecaron en una secadors giraloria.

De eslta reaccion se sislaron aproximadamente 451,3
K¢ de un copolimero solido propileno/buteﬁo—1, giendo el con
tenido de buteno=-1 del copolimwro de un 14% en peso.

El polvo seco y fluido resultante tenis un indice
de fluidez en fusion, ta2l como se ha deserito ant eriormernte
de aproximademente 32 z/10 minutos, el polvo se estabilizo
entonces afiadiendo un 0,01 % en peso, bagsmndose on 8l paso
del copolimero de 1,3,5~ tri~(3,5- ditorc-butil-4-hidroxibey
cil)=2,4,6-trimetilbencenc y 0,15+ en peso de estearato cdl-
cico, ¥ se convirtid on granos du Torme cilindrice por extry

sion con una extrusidn de un didmelro G teubor Ge 83 mm,
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agntenido a una tewperatura de 2502C. El indlce de fluidez en |
fupidn de los grénulos resultantes fue de aproximnadamente
55 £/10 minutos,

EJEIPLO 2

En une matriz anular de cenal triple se extruyeron
simulténcamente un homopolimero de propileno, y un copolimero
aleatorio de propileno/buteno-1 conteniendo un 14% en peso de
bt eno-1 y obtenido segin el ejemplo 1, para formar un tubo
de polipropileno, cuyas superficies interior y exterior se rg
cubrirén con una capa del copolimero de propileno/buteno~1,
E1l homopolfimero de propileno contenia, como antioxidente, 0,1
# en peso de 1,3, 5=tri-diterc-butil-4-hidroxibenoil)-2,4,6-
srimetilbencenoc. ' '

El tubo de polipropileno recubierto se enfri¢ por
paso sobre un mendril dentro del tubo y exteriormente se en-
fri¢ rapidamente por paso a través de un bafio de 8gae. que Xo-
deamba el mandril, se calentd a la temperature de estirado, se
expandid por presidn interna de gas y se retird de la zona de
expansidn s una velocided superioér a la que se alimentaba la
alnma, de manere que ge eatirsba el tubo & ailete veces sus
dimengiones origineles tanto en la direceidn do la extrusidn
como en direccidn transversel e la misma, de manera que se
estiraba el tubo a 7 vece:s sus dimensiones original=s, tanto
en la direccidn de la extrusion como en una direccidn trans—
versal a la misaa.

La peifcula tubular zstirada se abrid entonces para
formmer una pelicula plena que postoriormente se termo—zolidi-
fico en un zistema de eatricador, manteniendoze la pelicula

vajo tension a una temperatwra de 125¢C dwente 10 segundos,

aproximadan uta, El eapesor de ceda copa de copolimero en ca
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da sup.rficie de la pelicula resultante fue de 1 micra, tenien
do el sustrato un espoesor de unas 14 micras.

Pare determinar la temperatura de umbral‘de termose~
lledo, es decir, la temperatura mds baja de termosellado a
la que se obtiene una resistencis acepteble, se termosellaron
une serie de muestras de la pelicula recusierte de copolimero
a temperasturas gradualmente crecientes utilizando un termooche
turador, Semtinel, Hodelo 1243, determinandose las resisten-—
cias el termosecllado, de las obturaciones resultentes, %al
como se ha descrito antecriormente.

En la taeble siguiente se'det?rminan las reaistencias
el termosellado obtenidas para diversas fempereturas de fusidh
de las mordazas. Estés obturaciones ase efectuaron entre tiras
de pelfcule colocadss de manera gue las superficiés del copo-!
1{mero que formahen les superficies exterior del tubo extruis-

do estuviesen en contrcto mutuo.

lemperstura de obturacidn de | Resistencia sl termosellado
has nordezos. 20. 2/25 mm.
90 0
100 300
- 110 ' 540°
: 120 520
130 460
Ejemplo 3

Se repitio el procedimiento del ejemplo 2, pero'en
vez de termosolidificar le pelicule por medio de un zis tems,
de estricedor, se ternoselld ‘fijando une muestra de la peli-

cula en un srmazon para controlar su encogimiento, y colocan-

do el armazon en une estufa de aire durante un periodo de 30

'
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segundos, La temperatura de termosolidificacidn fue de 135¢C,
como en el ejemwplo 2, pero la duraeidn de la operacidn de tex
mosolidificecidén fue de eproximedsmente 3 veces la del ejem=
plo 2.

En la tebla siguiente se registran las resistencias

del termoselledo obtenido.

 Temperatura de obturacion Heglgtenclia al termoselladol
de las mordazag, YC. g/25 mm.

90 100

100 ' 580

110 580

120 630

130 560

Estos resulfados demuestran que se obtienon obture=
¢lones de mayor resistencia a aenorss témpératuras de obtura-
cién, como resultedo del sumento de la operacidn de termaso-
1idificecidn. |

ETBAYLO 4

Para ilustrar el efoecto de disminuir el contenido de
buleno-1 2n la capa de copolimero, se repitié el procedimien-
to del ejemplo 2 para preparar dcs peliculas de capas multie
plz:s, que tenfan respectivamente una cape de copolimero de
propileno, en la que el contenido dt buteno-1 fue del 14% y
el 11% en peso del corolimero.

Los resultados obtenidos fueron los siguient es:




lemperatura de las

Resistencia al tormousellado

nordazas de obturacidn 2/25 mm
4Q, Fropileno/buteno~1 Propilenc/but eno~1
86:14 89211
90 0 0
100 300 0
110 540 0
120 520 0
130 460 40
135 530 260
140 520 520
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La diswinucidén de la resistencia de la obturacidn,
a wa temperature de obturacidn, al reducirse ol contenido
(iel buteno-1 del copolimero, es evidente por los r.sultados
indicedos. En efecto, la temperature de unbral de obturacion
sumenta cuando disminuye el contenidc de buteno—1.

EJ BIPLO 5

Para ilustrar el efecto del aumento ce la temperatu-
ra Ce termosolidificacion, se ropitid el procedimiento del
ejemplo 2, utilizendogse una cape Ge coyolimero que contenia
un ¢9% cn peco de propilenocy, y un 11% en peso de buteno-1i.

Las auestras de la pelicule resultante se solidificaron en esy

tricador a 135 y a 160%¢, resgspectivemente, Los resmltados obe

venidos fueron log siguientos:

Tenperaturs de ‘ Resistenciq dg le termpobﬁurecién
obturacion de
lagy nordazas Pelicule termoendurecida | Pelicula termoendy
2C. a 1359 recids s 160G

120 0 30

125 0 150

130 40 540

135 260 _ 570

140 520 -

La mejore en la resistencia en la obturacidn, a una

texperatura deds Ce obturceion, obtenida termoendureciendo lg,

' \

s M N v M .
pelicula a tempsratura superior, e cvidents por los rosulin-
cos antoriormente indicados.

EJENFLO T

Para ilustror la edhesidn y resiastoncia a la adhesid

PO
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2 1lao mordazas de pel{culas de capss ailtipies, segun la pre-
sonbte invencion, se aplicd por diverscs téenicas, una capa de
Wi copolimero conteniendo un 88% en peso de propileno y un 127
en peso de buteno~1 a una serie de pcliculas dz homopolimero
de propileno. Las cepss aplicadas tenien un espesor medio de
una alcra.

La adhesidn de la capa de copolimero a la capa del
sustrato y el grado de adhesidn a les mbrdagzas, se determing—r
ron por los procedimlentos de prueba que se han descrito ante-

riormente. Los resultados se indlcen en la table sigulsnte:




lAplic:cidn de la| Espeuor del | Adheeidn | Gredos do adhesidn | Resistenoin al
’ copa qustrato, &/ en a las aordazas temosellado
: nicras £/127 ua
2/ en peso en sin
é’tricloroetileno 14 separacién 0 200
105% en peso en
i s
tricloroetileno 17 85 0 500
52% e peso en gin
]
?cn.clohexano 14 separacion 0 No se midid
‘fusién coextrui sin
e 18 separacion
| 0 500
L
—
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Este ejemplo ilustra 1s sondencia a la adhesion de

Las 20rdane3, Muéiua como se ha descrito enteriormente, y una
gerle de maturieles ternosellables ceda uno dé ellos en farma
de una cape de una micra de espegor sobre un sustrato de homo

polimero de propllemno de aproximedamente 14 micres de espesor;




Capa

Aplicado como

Grado de adhesidn a las mordazas
g/127 ma.

Pelietilano
{Censidad:0,96
&/cm3)

Polietileno
dens.:0,93 g/chB
copolinero de

v2'0 i leno~buteno—1
a 50:50 en peso %
Copolimero de pro-
[ ileno-bubeno~1 al
75:25 (en peso) %
Cepolimero de pro-
vileno~buteno-1 al
66:12 (en peso)# =
Copolimero de pro
pileno-vbuteno~1 al

BU:12 % =

fusidn coextruida

fusidn coextruids

Solucidn al 10% (en pe

30) en tricloroetileno

Solucidn al 10% (en pe

so) en tricloroctileno

Solucion al 1C% en pe-

g0 en tricloroetileno

fugion coextruida

50

35

40

10

# Cgtalizado por tricloruro de titenio: dicloroetilaluminio: hexametil-—

fosforamica en una proporcicn en peso de 1:0,79:0,72.

% % La prcsente invencidn.
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- 1/p2 y un tiemﬁo de cierre de las mordazas de 2 sezundos. La

EJEHPLO 8

Se repitid el procedimiento del ejemplo 2, excepto
que el copolimero de propilenoc/but eno-1 contenia un 12% en pe
g0 de buteno-1 y un 83% en peso de propileno, ¥y que el termo-
endurecimiento de la pelicula se efectia & 1259C en un termo—f
endurecedor de rodillo de superficie mate del {ipo descrito
en la patente britdnica n? 1.124.886. EL sustrato de le peli-
cula de homopolfmero de propileno resultante de, 25 micres de
espesor tenis una capa de copolimero Ge propileno/buteno-1 de
1 micre de egpesor en cada superficie. |

Vuestras de la pelicule fueron termoselladas en un
termoobturador Sentinel, Modelo n? 12A3, ¢on una temperaxuéa

de las mordazas de 1402C, une presion de las mismas de 15

registenclia al termosellado de las obturaciones resultaontes
se determind, como se ha descrito anteriormente, utilizando
una serie de muelles de tires de acero ajustados a 10, 30,
60 y 100 ;:ramos, raespectivomente. En ls tabla siguientc se

dan los resultados obtenidos.

Zebla
Ajuste de los muelles Resistencia al termoselliado
en : ranos (% de sberturs)
10 100
30 100
60 100
100 100

EJENMPLO 9

Se repitid el procedimienio del ejemnplo 8 excepto

que el espesor de la cepa aplicada de copolimero, fue de 0,7
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micras. En la tabla sigulente se dan los resultados obivenidos,

Tabla
Ajuste de los muelles Resistehcia gl termosellado
en pranos (4 de_ghertura)
10 -
30 100
60 100
100 100
EJIMPLO 10

Se repitid el procedimiento del ejemplo 8, exceplo
que el espesor de la cepa epliceda de copolimero fue de 0,34

sleras. Los resultados obtenidos se den en la tebla siguient4:

Tgbla
P :
" iAjuste de los uuelles Registencia 2l termosellado
E en_gremoy (7 de shertura)
‘ 10 -
30 20
60 T0
100 100
EJEMPLO 11

Se repitio el procedimientio del ejemplo 8, excepto
que el espesor de la capa aplicada de c:polfmero fue de 0,25

micras. Los resulbtados oblenidos ge dan en la tabla siguien-

fet

P————
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Tanla
Ajuste de los muelles tezistencie al termosellado
en pxranos % de abertura

10 -

30 5

60 20

100 25
EJEMPLO 12

Se repitidé el procedimiento del ejemplo 8, excepto

que el espesor de la capa de copolimero aplicada fue ds 0,18

micras; los resultados obtenidos

se registran en la siguients

tabla.
Iable
Ajuste de los muelles Resistencie al terwnossllado)
en siramos % de pberturs

10 -

30 0

60 0

100 éO

EJEHPLO 13

Se repitid el procedimiento del ejemplo 8, excepto

que la superficie no foruadora de obturacioén de la pelicula

de capes multiples se sometid a un descargamiento de corons

por medio de un oscilador de alte [recuenclia Lepel, NModelo

HF3G-6A, antes de la formzcion de la obturacion, ELl espesor

del copolimero fue de 1 micra. Fa le %tabls siguiente se ro-

gistran los resultados obtenidos.
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Tabla
Ajuste de los muelles Resistencis al termosellado
on_sramos % de sberture
10 P 100
30 100
60 100
100 100

EJ FMPLO 14
Se repitid el procedimiento del ejemplo 13. excepto
que ¢l espesor de la capa apliceda de copolimero fue de 0,7 mﬂ

cras. En la tabla siguiente se reglstran los resultados obte~

nidos:
Tebls
Ajuste de los muelles Resistenclia sl termoscllado
en_pramos % de obturseidn
10 ' 100
30 . 100
60 100
100 100

EJEMPLO 1

Se repitid el procedimiento del ejemnlo 14, excepto
que el espesor de la capa eplicada de copolimero fue de 0,34

micras. Bn le btabla sipuiente se registran los resultados ob-

tenidos.
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Ajuste de los muclles " Resistencie al termosellado
en pramnos % de obturacidn .
10 100
30 100
60 100
100 100

EJEMPLO 16

Se repitid el procedimiento del ejemplo 13, excepto

que el espesor fue de 0,25 micras. En la teble sigulente se re;

gistran los resultados.

Teble
Ajuste de los muellen Resistencia 8l termoscellado
en Aramod ‘ % de obturaclién
10 100
30 ~ 100
60 100
100 100

{que el espesor de la capa apliceda de copolimero fue de 0,18

EJ BMPLO 17

Se repitio el procedimiento del ejemplo 13, "excepto

micras. En la tebla siguliente se registran los regultados.

Tabla

Ajustie de los muelles Regiastencia a2l termosel lado

en granos % de obturacidn
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.

10,

15
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10 0
30 0
0 65
100 160

BIELTLO_18

3e defermino le correlacidn emire la resistencie el
teriozellado medicde por medio de la prucba de la tira de acerd
pera muelles antoriormentc descrila, y le obienide en una mé-!
quing convencionsl Ce embaleje, utilizendo una méquina de om-
balaje "formsr y llenar" vertical Hanasells, Modelo 175C, que
actua lormendo una sucesidn de obbursciones rizadas horizon-
tales de 14 mm de profundidad en una peliculs tubular con un
ancho en forna splestada o "plana" de 125 mm. Las mordasias de
ondulacidn tenfen siempre 190 nm de ancho, 14 mm. de profun-—
dided y 7 ples por cm. de ancho, sicndo de 902 el dnyuio in-
cluido entre dientes adyacentes..

Utilizando cada vesz las pelicules de los ejemplos 9
a 12, se formaron una serie de eava:os en la nag ina lUanoella
a una velocivad de 66 cnva.es por minuto, sicndo ol contanido
corgedo on cada envase de 200  ramos Ge carsmelos tofiee. La
introuuceidn de la ceorves de toffeen, tiendc a slbterar la tey
moobturacion recien Formeda del ewvauc en cusuction, y en la
tebla sigulente se resistra el porcentaje de sberturas de le

obturacidn, tento ~n el sentido de la ene huro como e la pro-

fundicad.

POOR
QUALITY
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Table
[w,lj«:uin cel | Bupesor de e capa Rosi atencia (el termoscllodo D6 riu-
cicanlo MR ve copolisero (/um) re de la obturacidn ¥
Ajuste del muelle Hanuwella

10g  30¢ 60g 100z |: Altura Profundidad

9 0,70 - 10C 100 100 90 60
10 0,34 - 20 70 100 70 35
11 0,25 - 5 20 25 45 10
12 0,18 - 0 0 20| . 40 10

POO
QUALITY
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BJEIPLO 19

Se repitid el procediiento del ejewplo 19, uvilizer
o cada vez la pelicula de los ejeaplod 14 & 17, formandose
1oy onvages en la maquina Hansellae 1775¢ o unn velogldod ae 50
por ainuto. En la btebla adjunte se liustra lez correlacidén en—
tre le prueba de resistencia al temoscllado por muelle de
ceero y los resulteados obbenidos con la maquine envesadora

lianagel la.
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Tablsa
icwls el Bspesor de la capa Resistencia del termosellado
eieuplo ¥ de copolimero 90m) sberturs de la obturacidn %
Ajuste del muelle Hansellai
, ., 10z 30g 60 100z Altura Prcofundidad
14 0,70 100 100 100 100 50‘ }50
15 0,34 100 100 100 100 70 55
16 0,25 100 100 100 100 85 55
17 0,18 0 0 65 100 20 10
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EJEMPLOS 20 AL 24

Para ilustrar el efecto en la resistencis del termoag
llado de la reduceiodn ce la temperatura en la que se forma le
obturascion, se repitid el procedimient o de los ejemplos 8 .a
12, en una serie (e mucsiras de un sustrato de homopolimero
de propileno de 25 ‘micras de espesor con una capa de copolime-
ro de propileno/buteno-1 (88:12 en peso) disminuyendo progregi
vament e el espesor de la caja de copolimero en toda la serie,
comoy ze uucshro en la cepa adjunta. La temperatura de la mor-—
daze ue le teraoobiuradora Semtinel, fue de 1309C, en compars-
cion con los 1408C de los ej umplos 8 a 12, y la rosi.tencis al
temmogellado de las obtureciones resultantes ae celbermind por
le prueba de la tira de muclle, descrita anteriorment e.

Adenss, se midid la resistencia del termoselludo (a
le tenperatura ambiente) de obluraciones formadss & difcren—
tes heaper:tures de obturacion de leg dordazas ror le técnica

¢el dinaadmetro, emberiormente descrita. En la tabla sizuientp

ge re-istran los resultados.

——




-

Tabla

F'2 Gel Espesor de la capa

de copolimero (¥m)

Resistencia del ftermosg

112do % de abertura

Resiustencia del sellg

do en frio g/25 mm

Resistencia del muelle

30z 60 100g A B ¢
20 0,70 100 100 100 230 300 450
21 0,34 85 85 100 350 460 510
22 0,25 0 35 40 250 300 300
23 0,18 0 35 20 150 275 350
24 0, 17 0 20 20 250 300 530

A

teuperatura de obturacion de las mordazss 1109C,

temperatura de obturacidn de les mordazas 1202C.

temperaturea de obturacion de las aordazas 130%C.
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EJEIPLOS 25 A 29

Se repitidé el procedimiento ue los ejemplos 2

a 24

eicepto que el espesor del sustrato Ge polipropileno fue de 20

micres, en vez de 20 micras, y que hubo diferencias menores en

el espesor de las capes aplicades de copolimero. La “gble gi=

puient o rogistra 109 reoulhados obtenidos.
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Tabla

Fﬂ del | Espesor de la capa Resistencie del termo- | Resistencia del sg
ejeaplo| ée copolimero gum) sellado # % de abertu~ | 1lado en frio s
| T8 /25 mm
| Resistencia del muelle
40g 60g 100g
25 0,86 100 100 100 415
26 0,51 40 100 85 415
27 0, 46 10 20 25 450
28 0,25 0 0 15 210
29 0,16 100 100 100 50
% / we Temperature de obturacidn de las mardazes 130%C,
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EJEPLOS 30 A 24

Se repitidé el procedimicnto de los ejemplos 25 a 29

excepto que se elevo la temperstura de obturacidn Ge las mor-
dazag de 130 a 1409C. En la tabla sipuiente se re.istran los
resultedos obtenidos.

Tebln

Ejemplo | Espesor de le capa | Resistencia del termosellado %

ne de copolimero (ym) | de lo ebertura

Fuerza de los muelles

40 60s 1008
30 0,86 15 30 40
31 0,51 10 50 40
32 0,46 p 15 35
33 0,25 0 0 15
34 0, 16 5 15 15

NOT A

Descrite suficientemente le nefuredleza del invento
ssl como la menera de reslizario en ls practica, debe hacer-
36 consbar que las disposiciones anteriormente indicadas son
susceptibles de modificecicones de vetelle en cuanto no alte~
ren su principio fundaneni al. Temhidn se hace constar que el
invento corresponde a una solicitud de patente presenteda en
Inglaterra mimero 13995/74 de 29 de marso de 1974, que fue
complstada el 11 Ge noviembre ce 1974, scogicndose por lo
tanto a los beneficios que conceden los Uonvenios Interna- |
cionales en vigor, siendo lo gque congtituye la esencla del..

referido invento, y por lo qué se solicita PALENJE DB INV EN-

CION por 20 afios en Espelis sobre: PROCEDIMIENTO FARA LA PROQ
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DUCCION I'E UNA FELICULA DE CAPA3 MULTIPLES, caracterizandose
por lo siguiente:

1.~ Procedimiento pare le produccion de una pelicula
de capas miltiples, csracterizado porque comprende formar ﬁna
capa sustrato de vn polimero o copolimero de una alfa-olefina
cuya molécula contienz de 2 a 6 atomcs de carbono; aplicar a
por lo menos una de las superficies del sustrato una capa de
un copolimero de propileno y otra selfa-olefina, cuya moleculs
contiene de 4 a 10 atomos de carbono, siendo el conhenido en
propileno del copolimero de 80 a 95% en peso del copolimero y
siendo de 35 a 65% el grado de cristelinidad del copolimero
Ce propileno, antes de la incorporacidn en la pelicule de ca=
pas miltiples. .

2,- Procedimiento segun la reivindicacion 1, cedac-
terigzado porque comprende coextrulr la capa sustrato y la ca-
pe o capas de copolimero de propileno.

3.- Procedinienio sepgun las reivindicaciones anterig
res, caract:rizedo porque el copolimero de propileno sc apli-
ca en una cantidad suficiente pare proporcionsr una capa de
poliucro de un espesor no superior a 0,Y micras sobre el sus-
trato de la pelicula.

4.~ Procediuiento segun cualquiera de las reivindica:
ciones anteriores, caracterizado porgue la éapa de copolimero
sobre el sustrato, comprende un copolimqro de propileno y bu-
teno~1.

5.~ Procedimiento segin la reivindicacion 4, carac-
terizado porque el contenido cn buteno-1 de la capa de copoli
mero de propileno, es de 10 a 15% en peso de la capa de copo-

1imero.

6.~ Procedimiento para la produccion de una peliculﬂ'
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de capag miltiples, tal y como queda sustancialmente descrito
en }a prescnte memoria, y en los dibujos adjuntos,
Esta memorias consia de cuarenta y nuove hojas, escritad
a nmiquina por una gola cara.
Medrid, 7 ¢ WO 175
INPERIAL CHEMICAL INDUSTRIES LIMITED.

2 Niwrme 4o oo 1 OQDET
pop» Firmedo: L. Gaota Fernbaden
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