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particula esférica que inicia o vazio a qual ¢ feita de uma fase distinta e incompativel
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substancialmente menor do que o volume do vazio, com uma dimensdo da seccdo
transversal da particula geralmente que se aproxima de uma correspondente dimensao
da seccdo transversal do vazio; sendo a populagcdo dos vazios no ntcleo central tal que
origina um significativo grau de opacidade; (b) pelo menos uma camada intermédia
polimérica termoplastica que tem uma primeira superficie e uma segunda superticie,
aderindo a segunda superficie da camada intermédia a pelo menos & primeira superficie
da camada central, incluindo a camada intermédia até cerca de 12% em peso de
pigmento de contacto de dioxido de titdnio; e (¢) uma camada pelicular termoplastica
sem vazios e isenta de didoxido de titanio que adere a primeira superficie da camada
intermédia, sendo a camada pelicular isenta de vazios e a camada intermédia
conjuntamente de uma espessura tal que a superficie exterior da camada do nucleo da

pele ndo manifesta, pelo menos substancialmente, as irregularidades superficiais da

camada do nucleo da matriz.
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RESUMO

"ESTRUTURAS DE PELICULAS DE MULTICAMADAS COM ELEVADA

OPACIDADE E PROCESSO PARA A SUA PRODUCAO"

Estrutura de peliculas poliméricas biaxialmente orientadas opacas de
multicamadas. A estrutura da pelicula inclui (a) uma camada do nucleo de matriz
polimérica termoplastica que tem uma primeira superficie e uma segunda superficie, no
interior da qual é colocada uma camada de vazios; posicionada em pelo menos
substancialmente dentro de um numero substancial de vazios esta pelo menos uma
particula esférica que inicia o vazio a qual ¢ feita de uma fase distinta e incompativel
com o material da matriz. sendo o espago vazio ocupado pela particula
substancialmente menor do que o volume do vazio, com uma dimensdo da secgdo
transversal da particula geralmente que se aproxima de uma correspondente dimensdo
da seccdo transversal do vazio; sendo a populagdo dos vazios no nucleo central tal que
origina um significativo grau de opacidade; (b) pelo menos uma camada intermédia
polimérica termoplastica que tem uma primeira superficie e uma segunda superficie,
aderindo a segunda superficie da camada intermédia a pelo menos a primeira superficie
da camada central, incluindo a camada intermédia até cerca de 12% em peso de
pigmento de contacto de dioxido de titanio; e (¢) uma camada pelicular termoplastica
sem vazios e isenta de dioxido de titanio que adere a primeira superficie da camada
intermédia, sendo a camada pelicular isenta de vazios e a camada intermedia

conjuntamente de uma espessura tal que a superficie exterior da camada do nucleo da
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pele ndo manifesta, pelo menos substancialmente, as irregularidades superficiais da

camada do nucleo da matriz.
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DESCRICAO

"ESTRUTURAS DE PELICULAS DE MULTICAMADAS COM ELEVADA

OPACIDADE E PROCESSO PARA A SUA PRODUCAO"

Esta invencdo refere-se ao campo das peliculas de polimeros de opacidade
reforcada e a um processo para a produgdo dessas peliculas. Mais particularmente, a
invencdo refere-se a uma estrutura de peliculas compoésitas orientada biaxialmente que
tem propriedades melhoradas.

Na embalagem de certos tipos de ahmentos, tais como batatas fritas,
bolinhos e semelhantes, € pratica comum empregar uma pelicula de multicamadas.
Uma propriedade desejavel nessa pelicula de embalagem ¢ a opacidade que protege os
produtos embalados da deterioragdo provocada pela exposigdo a luz. Em particular,
descobriu-se que certos comprimentos de onda de luz, até cerca de 450 nm, provocam
um aumento de desperdicios nesses produtos embalados. Mesmo quando esta presente
um certo grau de opacidade na pelicula, ocorre a formagéo de desperdicios se a pelicula
deixar passar alguma luz. )

E convencional proporcionar opacidade mediante a inclusdo dioxido de
titAnio ou de outras particulas inorganicas numa camada da pelicula mas outra técnica
envolve a formacdo de vazios dentro da pelicula. Particularmente, em EP-A-083495 e
EP-A-265184 descrevem-se estruturas de peliculas poliméricas biaxialmente orientadas
opacas que, no ntcleo central tém uma matriz termoplastica que inclui uma camada de
vazios criados pela inclusdo dentro da matriz de particulas solidas estéricas que iniciam

0 vazio as quais sdo compativeis com o material da matriz. Ambas estas patentes
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propdem que a opacidade da pelicula que contém os vazios pode ser refor¢ada pela
inclusio de material como dioxido de titdnio na matriz termoplastica central.
Adicionalmente, EP-A-265184 descreve uma pelicula em que a camada central
termoplastica contém vazios e particulas de oxido de titdnio e sobre a camada central se
aplica uma camada pelicular que contém dioxido de titanio como agente de
branqueamento.

A inclusio de diéxido de titanio na camada pelicular exterior de uma
estrutura de pelicula pode proporcionar uma excelente superficie para graficos
impressos e pode permitir a impressdo da estrutura da pelicula sem necessidade de tinta
branca, oferecendo uma economia significanva ao utilizador final. No entanto, pode
proporcionar certas caracteristicas indesejaveis. Estas caracteristicas derivam do facto
de o dioxido de titanio (TiO;) ser muito abrasivo e, quando esta presente na superficie
de uma pelicula, pode ter como resultado um excessivo desgaste das superficies dos
rolos da gravura de impressdo e revestimento dispendiosos assim como de qualquer
outra superficie que seja contactada por essa pelicula . Outro problema que surge da
utilizacdo de TiO. nas camadas peliculares exteriores dessas peliculas € que se
acumulam depositos finos sobre maquinismos de conversdo, labios dos cunhos de
extrusdo, descargas de barras de tratamento. etc. Tambem, podem resultar problemas
de aparéncia provocadas por riscos na pelicula, deslizamento no estiramento ou
enrolamento ou esticamento.

Portanto, 0 que € necessario € uma estrutura da pelicula de elevada
opacidade que proporcione caracteristicas melhoradas de processamento € uma gama
melhorada de operabilidade de processo. enquanto se mantém elevada brancura.

resisténcia mecanica e rigidez. De maneira particular, ¢ desejavel proporcionar uma
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estrutura da pelicula de multicamadas de elevada brancura que ndo contribua para o
desgaste dos rolos de impressao. Preferivelmente, a pelicula pode ser ligada a uma
larga variedade de substratos e de revestimentos.

A inveng¢do proporciona novos processos € novas peliculas.

Uma estrutura de pelicula opaca orientada biaxialmente obtida por co-
extrusio de acordo com a invengdo compreende (a) uma camada interior de um
primeiro material polimerico termoplastico que contém uma camada de vazios de
opacificagdo que contém microesferas de material organico ou inorganico que iniciam
os vazios tendo incompatibilidade com o primeiro material termoplastico pelo menos a
temperatura de orientagdo biaxial, razdo pela qual os vazios foram formados durante a
orientacdo biaxial, (b) pelo menos uma camada intermédia de um segundo material
polimérico termoplastico contendo 2 a 12% de pigmento de contacto de dioxido de
titanio e (c) pelo menos, uma camada pelicular termoplastica isenta de vazios € isenta
de dioxido de titdnio por cima de uma camada intermédia em que as camadas
peliculares e intermédias tém uma espessura tal que a superficie exterior da camada
peli‘cular ndo apresenta, pelo menos substancialmente, irregularidades superficiais da
camada central.

A invencdo inclul um processo para a formacdo do novo material. Em
particular, a invengao proporciona um processo para a preparagdo de uma estrutura de
pelicula polimerica opaca orientada biaxialmente que compreende as operagdes que
consistem em. (a) misturar uma grande propor¢do de um primeiro material polimerico
termoplastico com uma menor propor¢ao de um material que inicia 0s vazios que
preferivelmente muitas vezes tem um ponto de fusdo maior ou uma temperatura de

transicdo vitrea maior do que o primeiro material polimerico termoplastico para



produzir uma mistura da camada do nucleo; (b) aquecer a mistura da camada interior
produzida no passo (a) até uma temperatura de pelo menos superior ao ponto de fusdo
do primeiro material polimérico termoplastico; (c) dispersar o material que inicia os
vazios de maior ponto de tusdo ou de maior temperatura de transi¢do vitrea da mistura
produzida no passo (a) uniformemente através do primeiro material polimérico
termoplastico fundido com a forma de microesferas; (d) misturar um segundo material
polimérico termoplastico com 2 a 12% de pigmento de contacto de dioxido de titanio
para produzir uma mistura da camada intermédia; (e) produzir uma mistura da camada
pelicular termoplastica isenta de dioxido de titanio; e (f) formar uma estrutura de
pelicula biaxialmente orientada obtida por co-extrusdo a partir da mistura da camada
central, a mistura da camada intermédia contendo dioxido de titanio e a mistura da
camada pelicular isenta de dioxido de titanio, sendo a operagdo de formagao realizada a
uma temperatura e com um grau tal que se formar uma camada de vazios opacificantes
no interior da camada central; em que a camada pelicular termoplastica em combinagao
com a camada intermeédia que contém dioxido de titdnio tem uma espessura tal que a
superficie exterior da camada pelicular ndo manifesta, pelo menos substancialmente,
irregularidades superticiais da camada central da matriz.

Uma pelicula preferida de acordo com a invengdo € uma estrutura pelicular
de cinco camadas, incorporando as camadas (a), (b) e (c) descritas antes e incluindo
ainda (d) uma segunda camada polimérica termoplastica intermedia tendo uma
primeira superficie ¢ uma segunda superticie, aderindo a segunda superficie da segunda
camada intermedia a segunda superficie da camada do nucleo, incluindo a segunda
camada intermedia até cerca de 12% em peso de pigmento de contacto de dioxido de

titanio: e (e) uma segunda camada pelicular termoplastica sem vazios isenta de dioxido



de titdnio que adere a primeira superficie da camada intermédia, tendo a segunda
camada pelicular isenta de vazios uma espessura tal que a superficie exterior da camada
pelicular ndo manifesta, pelo menos substancialmente, as irregularidades superficiais
da camada de nucleo da matriz.

As camadas peliculares (c) e/ou (€) podem ser camadas de encapsulamento
finas simples e econdmicas ou podem ser camadas vedaveis pelo calor mais elaboradas.

A espessura da camada central da estrutura pelicular € preferivelmente 60 a
95% da espessura da estrutura global. A estrutura da pelicula da inven¢do compreende
preferivelmente uma camada central de matriz polimérica termoplastica que
proporciona 60 a 95% da espessura global da estrutura da pelicula e que tem uma
primeira superficie e uma segunda superficie dentro da qual esta situada uma camada
de vazios, posicionada dentro de um numero substancial de cada um dos vazios esta
uma particula substancialmente esférica que inicia o vazio que ¢ duma tase distinta ¢
incompativel com o material da matriz, sendo o espago vazio ocupado pela particula
substancialmente menor do que o volume do vazio, com uma dimensdo da seccdo
transversal da particula geralmente pelo menos aproximadamente igual a dimensdo da
seccdo transversal correspondente do vazio; sendo a populagdo dos vazio$ na parte
central tal que provoque um significativo grau de opacidade.

Preferivelmente, a espessura da camada central é cerca de 65 a 90% da
espessura da estrutura global. Esta, em combinagdo com a populagdo e a configuracdo
dos vazios numa estrutura global com pelo menos cerca de 254 um (1,0 mil) de
espessura, contribul materialmente para o grau global de opacidade da estrutura.
Semelhantemente. ¢ vantajoso manter a espessura das camadas peliculares dentro de

gamas particulares em relagdo a estrutura global e & espessura da camada central.



A camada intermédia (b) e, quando presente, a camada intermédia (d), tem
uma primeira superficie e uma segunda superficie, aderindo a segunda superficie da
camada intermédia a pelo menos a primeira superficie da camada interior ¢ a camada
intermédia inclui 2% a 12% em peso de pigmento de Oxido de titdnio. Preferivelmente
a ou cada camada intermédia tem uma espessura desde aproximadamente 5 a
aproximadamente 30% da estrutura global, sendo preferida uma espessura de cerca de
5 a cerca de 15%. Esta camada tem uma fungdo importante na reducdo da taxa de
transmissdo de vapor de agua (WVTR) e contém TiO; como agente de
embranquecimento de contacto.

A camada pelicular isenta de TiO, (¢) e (e) quando presente,
preferivelmente tem cada uma a espessura de cerca de 0,10% a aproximadamente 5,0%
da estrutura global, sendo preferidas as espessuras de cerca de 0,20% até cerca de
3,0%. A espessura relativa desta camada ajuda a economia da produgdo, especialmente
quando a camada é um material vedavel pelo calor dispendioso. Assim,
preferivelmente a estrutura inclui uma camada pelicular que tem uma espessura de 0,1
a 5% da espessura da estrutura global e que ¢ uma camada pelicular termoplastica sem
vazios, isenta de dioxido de titanio, que adere a primeira superficie da camada
intermédia. tendo a camada pelicular isenta de vazios e a camada intermedia
conjuntamente uma espessura tal que a superficie exterior da camada pelicular ndo
manifesta, pelo menos substancialmente. as irregularidades superficiais da camada
central da matriz.

Uma estrutura de cinco camadas preferida pode incluir, por exemplo, uma
camada central com uma espessura de aproximadamente 79% da estrutura global tendo

as camada intermédias (b) e (d) espessuras iguais a cerca de 8% cada uma e camadas



peliculares (c) e (€) com espessuras de aproximadamente 2,5% cada uma.

O nucleo central ¢ um material de matriz polimérica termoplastica dentro do
qual estdo colocadas camadas de vazios. A partir disto, deve entender-se que 0s vazios
criam a configuragdo da matriz.

As peliculas da presente invengdo tém elevada opacidade e baixa
transmissdo de luz. Deve fazer-se uma distingdo entre opacidade e transmissdo da luz.
Opacidade ¢ o oposto de transparéncia e ¢ uma fungdo da difusdo e da reflexdo da luz
transmitida através da pelicula. Opacidade € a capacidade, por exemplo, de bloquear a
possibilidade de escrever por baixo dela. A transmissdo da luz € una fungdo da luz que
passa mais directamente através da pelicula.

A invencdo ¢ descrita com referéncia aos desenhos em anexo em que:

a Figura 1 é um diagrama esquematico de um método para determinar a
percentagem da transmissdo da luz;

a Figura 2 é um diagrama esquematico de um meétodo para determinar a
percentagem de opacidade.

Referindo agora a Figura 1, a percentagem de transmissdo de luz atraves
duma pelicula é determinada usando uma fonte luminosa 2 para transmitir raios
luminosos 3 directamente através de uma pelicula 4 € medir no sensor de luz 5 o valor
T, que ¢ a intensidade luminosa que ¢ transmitida atraves da pelicula 4. A intensidade
dos raios luminosos 3 que podem ser directamente transmitidos, valor T,, e
determinado medindo a intensidade luminosa 3 directamente transmitida pela fonte
luminosa 2 sem pelicula interposta . A percentagem de transmissdo de luz atraves da

pelicula pode entdo ser determinada usando a formula :



- T
% de transmissdo de luz = —%
T,
na qual: T, = luz transmitida através duma pelicula; e T, = luz transmitida

indirectamente.

Referindo agora a Figura 2 para a medi¢do de percentagem de opactdade de
uma pelicula, a fonte luminosa 2 transmite luz através da pelicula 4 para uma superficie
branca 9 e utiliza-se o mesmo procedimento para projectar luz numa superficie negra
10. Com as duas superficies branca e negra, a medi¢do no sensor de luz 5 ¢ a seguinte:
luz reﬂeétida para fora da superficie superior da pelicula 6; luz transmitida atraves da
pelicula e reflectida pelas superficies branca ou negra 7 no lado da pelicula oposto a
fonte luminosa; e luz difundida pela pelicula 8.

A percentagem de opacidade da pelicula pode entdo ser determinada usando

a formula:

. R
% de opacidade = 100 x B
R\,\/

na qual: Ry = luz reflectida + luz difundida + luz transmitida através da pelicula e
reflectida por uma superficie branca; e R;; = luz reflectida + luz difundida + luz
transmitida através da pelicula e reflectida por uma superficie negra.

Por consequéncia, uma pelicula muito reflectora pode fornecer elevada
opacidade enquanto permite transmissdo da luz . Isto é por causa de a percentagem de

transmissdo de luz ndo ser equivalente a percentagem de opacidade. A transmissdo de
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luz é a intensidade de luz que passa directamente através da pelicula. Para evitar
desperdicios de alimentos, é desejavel uma transmissdo de luz diminuida.

Na formagdo da camada central como se refere na Patente U.S. 4 377 616,
pode empregar-se uma técnica de cargas concentradas ou, no caso da formagdo das
particulas de iniciagdo dos vazios in situ ou na adigdo de esferas pre-formadas a o
material de matriz termoplastico fundido. Depois da formacdo de uma carga
concentrada unica, a diluicdo apropriada do sistema pode fazer-se adicionando material
de matriz termoplastico adicional até se obterem as propor¢des pretendidas. No
entanto, os componentes podem também ser misturados directamente e submetidos a
fusdo em vez de se utilizar um método da carga principal.

As particulas que iniciam os vazios que sdo adicionadas como carga ao
material de matriz polimérico da camada central podem ser de qualquer material
organico ou inorganico apropriado que ¢ incompativel com o material da parte central a
temperatura de orientagdo biaxial como polibutileno‘-tereftalato, nylon, esferas de vidro
previamente formadas macigas ou ocas, gotas ou esferas metalicas. esferas de
ceramica, carbonato de calcto. etc.

A polioleina prevista como o material da pelicula ceniral inclui
polipropileno, politileno, polibuteno e copolimeros e suas misturas. E particularmente
preferido um polipropileno isotactico que contém pelo menos aproximadamente 80%
em peso de polipropileno isotactico. Prefere-se tambem que o polipropileno tenha um
indice de fusdo de aproximadamente 2 a 10 g/10 minutos.

Prefere-se que o diametro medio das pérticulas que inicitam 0 vazio esteja
compreendido entre cerca de 0,1 e cerca de 10 micrones. Estas particulas podem ser de

forma substancialmente esférica. Isto ndo significa que cada vazio tenha o mesmo

/{_%.
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tamanho. Isto significa que, falando geralmente, cada vazio tende a ser de forma
semelhante quando se usam particulas semelhantes mesmo quando variam de
dimensdes. Estes vazios podem assumir uma forma definida por dois discos concavos
opostos e com os bordos em contacto.

A experiéncia mostrou que se obtém caracteristicas optimas de opacidade e
aparéncia quando as duas dimensdes maiores do vazio sdo maiores do que
aproximadamente 30 micrones.

O material em particulas que inicia os vazios, como se indicou acima, deve
ser incompativel com o material da parte central, pelo menos a temperatura de
orienta¢do biaxial.

O nucleo central foi descrito antes como sendo um material de matriz
polimérico termoplastico dentro do qual estdo situados estratos de vazios. Disto deve
compreender-se que os vazios criam a configuracdo de matriz. O termo "estratos”
pretende-se que transmita a indicagdo de que ha muitos vazios que criam a matriz € 0s
vazios em si proprios sdo orientados de tal modo que duas dimensoes matores estao
alinhadas em correspondéncia com a direc¢do de orientagdo da estrutura da pelicula
polimérica. Depois de cada vazio ter sido formado mediante a iniciagdo provbcada pela
particula descrita, a particula geralmente contribui pouco para o sistema. [sto € assim
porque o seu indice de refracgdo pode ser suficientemente proximo do indice de
refrécgio do material de matriz de maneira que ndo tem qualquer contribui¢do para a
opacidade. Quando isto acontece, a opacidade ¢ principalmente fun¢do do efeito de
dispersdo da luz que ocorre por causa da existéncia de vazios no sistema.

Um vazio tipico da parte central é definido como tendo dimensdes maiores

X e Y e uma dimensdo menor Z. em que a dimensdo X esta alinhada com a direcgdo de



orientacio da maquina, a dimensdo Y esta alinhada com a orientagdo da direcgdo
transversal da maquina e a dimensdo Z corresponde aproximadamente a dimensdo da
seccdo transversal da particula esférica que iniciou o vazio.

E uma parte necessaria da presente invengdo que as condigdes de orientagdo
sejam tais que as dimensdes X e Y dos vazios da parte central sejam dimensdes
maiores em comparacdo com a dimensdo Z. Assim, enquanto a dimensdo Z geralmente
se aproxima da dimensdo da secgdo transversal da particula esférica que inicia 0 vazio,
as dimensdes X e Y devem ser significativamente maiores.

A titulo de ilustragdo, a orientagdo biaxial a temperatura ambiente de uma
matriz de polipropileno que coniém esferas de polibutileno tereftalato (PBT) do
tamanho e na quantidade previstos na presente memoria descritiva, podem nao produzir
a estrutura reivindicada. Pode ocorrer a separacdo do vazio ou resultar vazios de
tamanho insignificante. O polipropileno deve ser orientado a uma temperatura
significativamente maior do que a sua temperatura de transigdo vitrea. As condigdes de
temperatura devem permitir que X e Y sejam pelo menos multiplos da dimensdo Z sem
haver separagdo dos vazios pelo menos em qualquer grau significativo. Se 1sto se
realiza, obtém-se caracteristicas fisicas optimas incluindo pequenas velocidades de
transmissdo de vapor de agua e um elevado grau de difusdo da luz sem a separacdo dos
vazios ou fibrilagdo da pelicula.

Como se indicou antes. o polimero da matriz e a particula que nicia os
vazios devem ser incompativeis e este termo € utilizado no sentido de que os materiais
formam duas fases distintas. As particulas que iniciam 0s espagos vazios esfericos
constituem uma fase dispersada através do polimero de menor ponto de fusdo. polimero

esse que finalmente apos orienta¢do se torna uma matriz cheia de vazios com as



particulas esféricas posicionadas algures nos vazios.

Como resultado da orientagdo biaxial da estrutura da pelicula de acordo
com a presente invengdo, além de se opacificar a camada central da estrutura, a
orientacdo melhora as outra propriedades fisicas das camadas compositas tais como
resisténcia a formacdo de fissuras por flexdo, resisténcia de rasgamento Elmendortt,
alongamento, resisténcia a tracgdo, resisténcia ao impacto e propriedades de resisténcia
mecéanica a frio. A pelicula resultante pode ter, além de uma aparéncia de muito alta
qualidade e caracteristicas excelentes de opacificagdo, caracteristicas de pequena
velocidade de transmissdo de vapor de agua e pequena taxa de transmissdo de oxigenio.
Isto torna a pelicula idealmente apropriada para embalar produtos alimentares
incluindo liquidos. A pelicula tem também a utilidade atractiva como um material de
embrulho decorativo.

Supde-se que, por causa da esfericidade comparativa das particulas de
iniciacdo dos vazios, 0s vazios sdo células fechadas. Isto significa que virtualmente ndo
ha passagem aberta de um lado para o outro da parte central através da qual possa
atravessar liquido ou gas.

A opacidade e a pequena transmissdo da luz da pelicula ¢ ainda felhorada
pela adi¢do a camada central de uma quantidade compreendida entre 1% em peso e
aproximadamente 10% em peso de compostos opacificantes que ndo contribuem para a
formacdo dos vazios e que sdo adicionados a mistura de fusdo da camada central antes
da fusdo. Compostos opacificantes que podem ser utilizados incluem oxidos de ferro,
negro de fumo, aluminio, TiO; e talco.

A polioletina considerada como o material para utilizagdo na formagdo de

camadas intermédias (b) e (d) inclui polipropileno, polietileno, polibuteno e



copolimeros e suas misturas. Como era o caso para a camada central, € particularmente
preferido um polipropileno isotactico que contém pelo menos aproximadamente 80%
em peso de propileno isotactico. Prefere-se também que o polipropileno tenha um
indice de escoamento de fusdo de cercade 2a 10 g/10 m.

A opacidade, brancura e pequena transmissdo da luz da pelicula € ainda
reforcada pela adigdo as camadas intermédias (b) e (d) de TiO, em uma quantidade
compreendida entre cerca de 2% em peso e até cerca de 10% em peso que € adicionada
a mistura em fusdo da camada intermédia antes da extrusdo. Preferivelmente, as
camadas intermédias contém desde cerca de 2% em peso até 6% em peso de TiO,.
Adicionalmente, as camadas intermédias podem também conter talco. A brancura
resultaﬁte da inclusdo de TiO, proporciona uma superficie excelente para graficos.
Além disso, a brancura permite imprimir estruturas laminadas ou ndo laminadas sem
necessidade de tinta branca.

As camadas (c) e (e) sdo camadas peliculares finas aplicadas as superficies
das camadas intermédias (b) e (d) que ndo estdo em contacto com a camada central (a).
As camadas (c) e (e) sdo preferivelmente de um material que tem uma WVTR pequena.
Esta camada pode consistir num propileno; polietileno de alta densidade; polietileno
linear de pequena densidade; copolimero em bloco de etileno e propileno; copolimero
aleatorio de etileno e propileno; outro homopolimero , copolimero, terpolimero de
etileno; ou as suas misturas. O homopolimero considerado na presente memoria
descritiva é formado por polimerizacdo do respectivo monomero. Isto pode realizar-se
por polimerizagio em massa ou em solugdo, como os especialistas na materia
compreendem perfeitamente. Um dos materiais preferidos para as camadas (c¢) e/ou (e)

é polipropileno isotactico. Camadas peliculares (c) e (¢) tém uma espessura suficiente



para encapsular as camadas intermédias que contém TiOs, atingindo assim o objectivo
pretendido de substancialmente eliminar os problemas de desgaste da maquinaria de
processamento associados com camadas exteriores que contém TiO;. Além disso, a
combinacdo da camada intermédia (b) e da camada pelicular (¢) e da camada
intermédia (d) e da camada pelicular (e) proporciona uma espessura tal que a superficie
exterior de cada camada pelicular ndo manifesta, pelo menos substancialmente, as
irregularidades superficiais da camada central da matriz (a).

O copolimero considerado de acordo com a presente invengdo para camadas
peliculares (c) e /ou (e) pode ser escolhido dos copolimeros tipicamente empregados na
fabricacdo de peliculas de multicamadas. Por exemplo, forma-se um copolimero em
bloco de etileno e propileno por polimerizagdo sequencial dos respectivos monomeros.
A alimentacdo dos monomeros na formagdo de um copolimero em bloco é controlada
de tal modo que o monomero empregado numa fase da polimerizagdo sequencial ndo €
adicionado até que o monémero empregado na fase anterior tenha sido pelo menos
substancialmente consumido, assegurando dessa forma que a concentragéo do
monomero restante da fase anterior seja suficientemente pequena para evitar a
formacdo de uma proporgdo excessiva de copolimero aleatorio. Também; como se
indicou antes, pode vantajosamente empregar-se um copolimero aleatorio de etileno e
propileno para formar as camadas peliculares (c) e/ou (e).

Os terpolimeros considerados que podem ser utilizados para camadas
peliculares (¢) e/ou (e) sdo polimeros comparativamente pouco estéreo-regulares. Os
terpolimeros podem ter uma taxa de escoamento de fusdo a 230° C (446° F)
compreendida no intervalo de aproximadamente 2 a aproximadamente 10 gramas por

10 minutos e preferivelmente entre cerca de 4 e cerca de 6 gramas por 10 minutos. O



ponto de fusdo cristalino pode variar desde aproximadamente um valor menor do que
121° C (250° F) até um valor ligeiramente maior do que 188* C (371° F).Os
terpolimeros tém predominantemente propileno e os mondmeros de etileno e de
I-buteno podem estar presentes numa percentagem molar aproximadamente de
0,3:1 - 1:1 em relagdo um ao outro.

Caso se pretenda, a superficie exposta das camadas peliculares (c) e/ou (e)
pode ser tratada de acordo com uma maneira conhecida e convencional, por exemplo,
por descarga de coroa para aumentar a sua receptividade para tintas de impressdo e/ou
a sua capacidade para ser submetida a operagdes subsequentes de fabricagdo como
laminagdo.

A superficie exposta tratada ou ndo tratada de camadas (c) e/ou (¢) podem
ter aplicadas composi¢des de revestimento ou substratos tais como outra pelicula de
polimero ou laminado; uma folha metalica tal como uma folha de aluminio; fitas
celulodsicas, por exemplo numerosas variedades de papél como cartdo ondulado, papel
craft, glassina, cartdo; tecido ndo urdido, por exemplo fibra de poliolefina ligada por
fiacdo, microfibras de sopragem de massa fundida etc. A aplicagdo pode empregar um
adesivo apropriado, por exemplo, um adesivo de massa fundida tal como polietileno de
baixa densidade, copolimero etileno-metacrilato, adesivo a base de agua tal como latex
de cloreto de polivinilideno e semelhantes.

As camadas (¢) e/ou (€) podem também incluir ate cerca de 1% em peso,
sendo preferidas cerca de 500 ppm até cerca de 5000 ppm e ainda mais preferidas 1000
ppm de particulas inorganicas tais como silica amorfa ou talco para proporcionar
propriedades de antibloqueto.

Camadas peliculares (c) efou (e) podem também ser fabricadas a partir de
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qualquer dos copolimeros vedaveis pelo calor, misturas de homopolimeros e misturas
de copolimero(s) ¢ homopolimero(s) até ao presente empregados para esta finalidade.
llustrativos de copolimeros vedaveis pelo calor que podem ser utilizados na presente
invencdo sdo copolimeros de etileno-propileno contendo desde cerca de 1,5 até cerca
de 10 e preferivelmente desde cerca de 3 até cerca de 5% em peso de etileno e
terpolimeros de etileno-propileno-buteno contendo desde cerca de 1 até cercade 10 e
preferivelmente desde cerca de 2 até cerca de 6% em peso de etileno e desde cerca de
80 até cerca de 97, e preferivelmente desde cerca de 88 ate cerca de 95% em peso de
propileno. Misturas vedaveis pelo calor de homopolimero que pode ser utilizado na
preparagdo de camadas (c) e/ou (&) incluem desde cerca de 1 até cerca de 99% em peso
de homopolimero de polipropileno, por exemplo um homopolimero que seja igual ou
diferente do homopolimero de polipropileno que constitui a camada central (a)
misturado com desde cerca de 99 até cerca de 1% em peso de um polietileno linear de
pequena densidade (LDPE). Se as camadas (c) e/ou (e) forem vedaveis pelo calor, ndo
¢ necessario o tratamento de coroa ou de chama das camadas (c) e/ou (e).

Misturas vedaveis pelo calor de copolimero(s) e homopolimeros(s)
apropriadas para proporcionar as camadas (c) e/ou (e) incluem: uma mistura de cerca
de 5 até cerca de 19% em peso de polibutileno e desde cerca de 95 até cerca de 81% em
peso de um copolimero de propileno (30 ate cerca de 95% em moles) e butileno (20 ate
cerca de 5% em moles); uma mistura de desde cerca de 10 até cerca de 90% em peso
de polibutileno e desde cerca de 90 ate cerca de 10% em peso de um copolimero de
etileno (2 até cerca de 49% em moles) e uma olefina superior tendo 4 ou mais atomos
de carbono (98 a cerca de 51% em moles): uma mistura desde cerca de 10 ate cerca de

90% em peso de polibutileno e de cerca de 90 ate cerca de 10% em peso de um



copolimero de etileno (10 até cerca de 97% em moles) e de propileno (90 até cerca de
3% em moles); e uma mistura de desde cerca de 90 até cerca de 10 % em peso de
polibutileno desde cerca de 10 até cerca de 90% em peso de um copolimero de
propileno (2 a cerca de 79% em moles) e butileno (98 a cerca de 21% em moles).

Se as camadas peliculares (c) e/ou (e) ndo forem vedaveis pelo calor e se
esta propriedade for pretendida em uma ou em ambas essas superficies entdo pode
aplicar-se uma camada vedavel pelo calor (f) numa ou em ambas essas superficies. A
camada vedavel pelo calor (f) pode ser, por exemplo, polimero de cloreto de vinilidino
ou um polimero acrilico; ou pode ser co-extrudida a partir de qualquer dos materiais
vedaveis pelo calor descritos na presente memoria. Revestimentos de polimero de
cloreto de vinilidino ou de polimero acrilico sdo materiais preferidos que podem ser
aplicados as superficies exteriores expostas das camadas peliculares.

Prefere-se que todas as camadas das estruturas de peliculas de multicamadas
da presente invengdo sejam obtidas por co-extrusdo. Em seguida, a pelicula € orientada
biaxialmente . Por exemplo, quando se emprega polipropileno para a matriz do nucleo
e as camadas peliculares e se emprega PBT como as particulas de iniciagéo dos vazios,
uma orientacdo na direc¢do da maquina pode ser de cerca de 4 até cerca d¢' 8 e uma
orientacdo transversal pode ser de 4 até cerca de 10 vezes a uma temperatura de
estiramento de cerca de 100° C até 170° C para se proporcionar uma pelicula orientada
biaxialmente. Uma espessura preferida da pelicula é de cerca de 13 um (0,5 mil) ate
cerca de 89 um (3,5 mils).

As peliculas da presente invengdo combinam as vantagens da adopgdo de
uma camada central com vazios com as vantagens de uma camada pelicular contendo

dioxido de titanio enquanto evita os inconvenientes deste altimo.



.
18/

A invencdo inclui ndo so as peliculas e os processo para a sua fabricagdo
mas também a utilizagdo das estruturas das peliculas na embalagem de comestiveis.

Os seguintes exemplos especificos sdo descritos para ilustrar formas de
realizacdo particulares da presente invengdo e sdo ilustrativos desta invengdo, ndo se

destinando a limitar o seu ambito.

Exemplo Comparativo |

Esta pelicula deste exemplo foi preparada para comparagdo com a pelicula
produzidas de acordo com a presente invengdo.

Uma mistura de 92% em peso de polipropileno isotactico (ponto de fusdo =
160° C (320° F), indice de fusdo = 3), contendo 8% em peso de PBT (ponto de fusdo =
222° C (440° F) ) como material de iniciagdo dos vazios na camada central, ¢ fundida
numa magquina de extrusdo com um parafuso de propor¢do L/D igual a 20/1 para
proporcionar a mistura da camada central. Uma segunda e uma terceira maquina de
extrusdo, em associagio com a primeira maquina de extrusdo, sdo alimentadas com o
mesmo polipropileno isotactico (sem PBT) que a primeira maquina de extrusdo mas
contendo cada uma delas particulas de dioxido de titanio a 4% em peso. As’ particulas
de dioxido de titanio sdo empregadas como um agente de embranquecimento de
contacto para esta mistura da camada intermedia. Uma quarta maquina de extrusdo, em
sucessdo com as primeiras trés maquinas de extrusdo, € alimentada com o mesmo
propileno isotactico/dioxido de titdnio que a segunda maquina de extrusdo, sendo esta
maquina de extrusdo utilizada para fornecer a mistura da camada pelicular. Realiza-se
uma co-extrusdo de massa tundida enquanto se mantém o cilindro do material

polimérico central a uma temperatura suficiente para fundir a mistura polimerica, isto
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¢, desde cerca de 232° C (450° F) até cerca de 288° C (550° F) ou superior. As misturas
de polipropileno da segunda e da terceira maquinas de extrusdo a ser extrudidas como
camadas intermédias sdo mantidas a aproximadamente a mesma temperatura que o
polipropileno utilizado na fabricagdo da camada central, como sdo as misturas que
estdo a ser utilizadas para as camadas peliculares. A mistura da quarta maquina de
extrusdo é dividida em duas correntes para permitir a formagdo de camadas peliculares
em cada superficie das camadas intermédias. Como pode ser apreciado pelos
especialistas na matéria, de preferéncia a dividir a saida da quarta maquina de extrusdo
em duas correntes, podia ser utilizada uma quinta maquina de extrusdo para fornecer a
segunda mistura da camada pelicular. Esse arranjo sera pretendido quando o material
utilizado para formar a segunda camada pelicular ¢ diferente do da primeira camada
pelicular, quando a espessura da segunda camada pelicular ¢ diferente em relagdo a da
primeira camada pelicular, etc.

Foi co-extrudido um laminado de pelicula de cinco camadas com uma
espessura central que representa cerca de 80% da espessura global co-extrudida,
representando as espessuras das camadas intermédias cerca de 16% e representando as
camadas peliculares cerca de 4% da espessura da pelicula. A pelicula ndd orientada
tinha uma espessufa igual a cerca de 40 mils. A folha da pelicula resultante foi
subsequentemente orientada oito por cinco e meia vezes usando uma maquina de
orientacdo sequencial biaxialmente comercialmente disponivel para proporcionar uma
estrutura de pelicula de multicamadas. A orienta¢do na direc¢do da maquina (MD) e
realizada a cerca de 141° C (285° F) e a orientagdo na direcgdo transversal (TD) e
efectuada a cerca de 149° C (300° F). A pelicula de multicamadas resultante com 33

um (1,3 ml) exibe um aspecto lustroso.
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Exemplo 2

Para formar uma pelicula de multicamadas de acordo com a presente
invencdo, funde-se uma mistura de 92% em peso de polipropileno isotactico (ponto de
fusdo = 160° C (320° F), indice de fusdo = 3), contendo 8% em peso de PBT (ponto de
fusdo = 227° C (440° F) ) como material de iniciagdo dos vazios na camada central,
numa maquina de extrusdo com um parafuso de proporgdo de L/D igual a 20/ para
proporcionar a mistura da camada central. Igualmente, aplicam-se uma segunda e uma
terceira maquinas de extrusdo em associagdo com a primeira maquina de extrusdo
alimentadas com o mesmo polipropileno isotactico (sem PBT) que a primetra maquina
de extrusdo contendo de igual maneira particulas de dioxido de titdnio a 4% em peso
para esta mistura da camada intermédia. Uma quarta maquina de extrusdo, em
associacdo com as primeiras trés maquinas de extrusdo, € alimentada com o mesmo
polipropileno isotactico, desta vez sem dioxido de titanio, para proporcionar a mistura
da camada pelicular. Realiza-se uma co-extrusdo da massa fundida enquanto se
mantém o cilindro do material polimérico central a uma temperatura suficiente para
fundir a mistura polimérica, isto €, desde cerca de 232° C (450° F) até cerca de 288° C
(550° F) ou superior. De novo, as misturas de polipropileno a ser submetidas a extrusao
como camadas intermédias sdo mantidas a cerca da mesma temperatura que ©
polipropileno usado na fabricagdo da camada do centro, que € a mistura que esta a ser
usada para as camadas peliculares. Como no Exemplo 1, a mistura da quarta maquina
de extrusdo ¢ separada em duas correntes para permitir a formagdo de camadas
peliculares em cada superticie das camadas intermedias. Como fo1 o caso para 0

Exemplo |, de preferéncia a separar a saida da quaita maquina de extrusdo em duas
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correntes, também se pode utilizar uma quinta maquina de extrusdo para fornecer a
segunda mistura da camada pelicular de modo que a espessura ou o material usado para
formar a segunda camada pelicular pudesse variar em relagdo aos da primeira camada
pelicular.

O laminado de pelicula de cinco camadas foi co-extrudido com uma
espessura do niicleo central representando cerca de 80% da espessura extrudida global,
representando as espessuras das camadas intermeédias cerca de 16% e representando as
camadas peliculares cerca de 4% da espessura da pelicula. A pelicula ndo orientada,
mais uma vez, media cerca de 1016 um (40 mils) de espessura. Como no Exemplo 1. a
folha de pelicula resultante foi orientada oito por cinco e meia vezes usando uma
magquina de orientagdo biaxial sequencial disponivel comercialmente para fornecer uma
estrutura de pelicula de multicamadas. A orientagdo na direcgdo da maquina (MD) ¢
realizada a cerca de 141° C (285° F) e a orientagdo da direcgdo transversal (TD) €
realizada a cerca de 149° C (300° F). A pelicula de multicamadas com 33 pum (1,3 mul)

resultante apresenta uma aparéncia lisa e lustrosa.

Exemplo 3

Produziu-se outra pelicula de multicamadas, de acordo com a presente
invencdo. Novamente, fundiu-se na maquina de extrusdo dos Exemplos | e 2 a mesma
mistura constituida por 92% em peso de polipropileno isotactico (ponto de fusdo = 160°
C (320°F). indice de fusdo = 3) contendo 8% em peso de PBT (ponto de fusdo =227°C
(440°F) ) como material de iniciagdo dos vazios da camada central. A segunda ¢ a
terceira maquinas de extrusdo foram alimentadas com o mesmo polipropileno

isotactico (sem PBT), contendo particulas de dioxido de titanio na propor¢ao de 4% em



peso para utilizagdo como a mistura da camada intermedia. Uma quarta maquina de
extrusdo, em associagdo com as primeiras trés maquinas de extrusdo, ¢ alimentada com
o mesmo polipropileno isotactico, mas desta vez com 1000 ppm de silica amorfa
adicionada (sem dioxido de titdnio) para proporcionar a mistura das camadas
peliculares. Realiza-se uma co-extrusdo da massa fundida enquanto se mantem o
cilindro do material do polimero central a uma temperatura suficiente para fundir a
mistura polimérica, isto €, entre cerca de 232° C (450° F) e cerca de 288° C (550° F) ou
superior. lgualmente, as misturas de polipropileno a serem submetidas a extrusao como
camadas intermedias sdo mantidas a aproximadamente a mesma temperatura que o
polipropileno utilizado na fabricagdo da camada central, como sdo as misturas a ser
usadas para as camadas peliculares. Como nos Exemplo | e 2, a mistura da quarta
maquina de extrusdo é dividida em duas correntes para permitir a formacdo de camadas
peliculares em cada superficie da camada intermédia. Submete-se a co-extrusdo um
laminado de pelicula de cinco camadas com uma espessura central representando cerca
de 80% da espessura global extrudida, com as espessuras das camadas intermédias a
representarem cerca de 16% e com as camadas peliculares a representarem cerca de 4%
da espessura da pelicula. A pelicula ndo orientada igualmente media cerca de 1016 um
(40 mils) de espessura. Esta folha de pelicula foi também orientada 01to por cinco e
meia vezes usando uma maquina de orientagdo biaxial sequencial comercialmente
disponivel. A orientagdo na direc¢do da maquina (MD) ¢ realizada a cerca de 141° C
(285° F) e a orientagdo na direcgdo transversal (TD) e realizada a cerca de 144° C (300°
F). A pelicula de multicamadas resultante com 33 um (1.3 mil) de espessura apresenta

uma aparéncia lisa e lustrosa.



Exemplo 4

Produziu-se outra pelicula de multicamadas de acordo com a presente
invencdo. De novo, utilizou-se a mesma mistura constituida por 92% em peso de
polipropileno isotactico (ponto de fusdo = 160° C (320° F), indice de fusdo = 3),
contendo 8% em peso de PBT (ponto de fusdo = 227° C (440° F) ) como o material de
iniciagdo dos vazios da camada central foi fundida na maquina de extrusao no exemplo
anterior para proporcionar a mistura da camada central. A segunda e a terceira
maquinas de extrusdo, em associagdo com a primeira maquina de extrusdo, foram
alimentadas com o mesmo polipropileno isotactico (sem PBT) que a primeira maquina
de extrusio contendo particulas de dioxido de titanio a 4% em peso para utilizag¢do na
formacdo da camada intermédia. Alimentou-se uma quarta maquina de extrusdo, em
associacdo com as trés primeiras maquinas de extrusao, com um terpolimero de etileno,
1-buteno, polipropileno, em vez do polipropileno isotactico usado nos Exemplos 1 a 3.
Como no Exemplo 3, adicionaram-se 1000 ppm de silica amorfa a mistura da camada
pelicular. Efectuou-se uma co-extrusdo de massa fundida enquanto se mantinha o
cilindro do polimero polimérico central a uma temperatura suficiente para fundir a
mistura polimérica, isto €, desde cerca de 232° C (450° F) até cerca de 288° C (550° F)
ou superior. De igual maneira, as misturas de polipropileno a ser submetidas a extrusao
como camadas intermédias sdo mantidas a aproximadamente a mesma temperatura que
o polipropileno utilizado na fabricagao da camada central, como € a mistura de
terpolimero que esta a ser utilizada para formar as camadas peliculares. Como nos
Exemplos prévios, a mistura da quarta maquina de extrusdo ¢ dividida em duas

correntes para permitir a formagdo de camadas peliculares em cada superficie da
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camada intermédia.

E co-extrudido um laminado de pelicula de cinco camadas com a espessura
do nucleo a representar cerca de 80% da espessura global extrudida, com as espessuras
das camadas intermédias a representarem cerca de 16% e as camadas peliculares a
representarem cerca de 4% da espessura da pelicula. A pelicula ndo orientada
normalmente possui cerca de cerca de 40 mils de espessura. A folha da pelicula
resultante foi subsequentemente orientada oito por cinco e meia vezes usando uma
maquina de orientagdo sequencial biaxial disponivel no comércio para proporcionar
uma estrutura da pelicula de multicamadas. A orientagdo da direc¢do da maquina (MD)
realiza-se a cerca de 141° C (285° F) e a orientagdo na direc¢do transversal (TD)
realiza-se a cerca de 149° C (300° F). A pelicula de multicamadas resultante com 33
um (1.3 mil) de espessura apresenta uma aparéncia lisa e lustrosa.

As peliculas assim produzidas foram ensaiadas relativamente a transmissdo
da luz, britho, indice de brancura e coeficiente de atrito (COF), sendo também medidas
a espessura optica e a densidade da pelicula. Os resultados obtidos sdo apresentados na

Tabela 1 seguinte.

Quadro 1 -
Peso Espessura  Transmis- indice  Coeficiente
Exemplo  Unitario Optica  sdodalLuz  Brilho de ~ de
N° (¢/m®)  um (mils) % %  Brancura  Atrito
] 20.62 32(1.26) 228 69 93.5 0,46
2 20,82 33 (1.30) 20,6 82 939 0.80
3 20,51 32(1.26) 21.6 79 94,5 0,60
4 19.61 32(1.26) 20.8 74 95.0 0,80



Como se ilustra, peliculas produzidas de acordo com apresente invengdo
possuem as propriedades desejaveis de peliculas que tem camadas peliculares que

contém Ti0,.

Exemplo 5

Este exemplo mostra que peliculas produzidas de acordo com a presente
invencdo ndo possuem as caracteristicas de desgaste adversas de peliculas que
empregam camadas peliculares exteriores branqueadas com dioxido de titanio.

Para ilustrar os beneficios das peliculas produzidas de acordo com a
presente invencdo, realizou-se uma experiéncia numa maquina Impressora piloto que
procura medir as variagdes na largura do espago da célula de rolo de gravura e da
profundidade em fun¢do do tempo. Como os especialistas no assunto reconhecem, a
profundidade da célula diminui e a largura da parte lisa aumenta com 0 aumento do
desgaste.

Quadro 2

EXPERIENCIA DE PELICULAS EM IMPRESSORA PILOTO -

ALTERACOES NA LARGURA E PROFUNDIDADE DA CELULA DO ROLO DE

GRAVACAQ EM FUNCAO DO TEMPO

Pelicula do Exemplo | Pelicula do Exemplo 2
Tempo Profundidade Largura Profundidade Largura
Horas (um) (um) (um) (um)
0 137 31 132 28
| 135 40 132 28
5 127 60 132 29

12 110 75 132 30
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Como se pode apreciar, o desgaste do rolo de gravagdo ocorre nas
aplicagdes de revestimento inverso quando as superficies da pelicula ¢ o rolo da
gravura se movem em sentidos contrarios tendo apenas uma pequena regido de
contacto molhada. Por exemplo, verificou-se que, quando se utilizam peliculas que tém
camadas exteriores que contém TiO, em operagdes que utilizam rolos de gravuras,
tendo uma estrutura de célula de tronco de pirAmide, o rolo de gravagdo dura apenas 8 -
10 dias. Pode esperar-se que o mesmo rolo dure 3 - 4 meses quando se -utilizam
peliculas de acordo com a presente invengao.

As peliculas assim produzidas. como ¢é demonstrado pelos exemplos,
apresentam as propriedades muito desejaveis de peliculas que tém camadas superficiais
contendo TiO; sem os problemas de processamento associados com elas. Os dados dos
Exemplos 1 - 5 mostram claramente a inesperada superioridade desta invengdo

proporcionando uma pelicula com propriedades excepclonais.

Lisboa, 31 de Marco de 2000
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REIVINDICACOES

. Uma estrutura de pelicula co-extrudida opaca, orientada biaxialmente,
compreendendo (a) uma camada central de primeiro material polimérico termoplastico
contendo um estrato de vazios de opacificagdo contendo microesferas de um material
organico ou inorganico de iniciagdo de vazios tendo incompatibilidade com o primeiro
material termoplastico pelo menos a temperatura de orienta¢do biaxial, em que os
vazios foram formados durante a orientagdo biaxial, (b) pelo menos uma camada
intermédia de um segundo material polimérico termoplastico contendo 2 a 12 % em
peso de pigmento de contacto de dioxido de titdnio e (¢) pelo menos uma camada
pelicular termoplastica, isenta de vazios e isenta de dioxido de titanio, sobre uma
camada intermédia em que as camadas peliculares e intermédias tém uma espessura tal
que a superficie exterior da camada pelicular ndo manifeste pelo menos

substancialmente irregularidades substanciais da camada central.

2. Uma estrutura pelicular de acordo com a reivindicagdo 1 em que a
camada central (a) tem uma espessura igual a 60 a 95% da espessura global da estrutura
e tem uma primeira superficie e uma segunda superficie, dentro das quais esta situada
um estrato de vazios, dentro de um numero substancial de cada um dos vazios esta
posicionada pelo menos uma particula de iniciagdo do vazio substancialmente esférica
que ¢ de fase distinta e incompativel com o material da matriz, sendo o espago do vazio
ocupada pela particula substancialmente menor do que o volume do vazio, com uma

dimensdo da secgdo transversal da referida particula que geralmente pelo menos se



aproxima de uma correspondente dimensdo da secgédo transversal do vazio; sendo a
populagio dos vazios na pelicula central tal que provoca um grau significativo de
opacidade; e a camada intermédia (b) tem uma espessura de 5 a 30% da espessura da
estrutura global e tem uma primeira superficie e uma segunda superficie, aderindo a
segunda superficie da camada intermédia a pelo menos a primeira superficie da camada
central; e em que a camada pelicular (c) tem uma espessura igual a 0,1 a 5% da

espessura da estrutura global.

3 Estrutura de pelicula de acordo com qualquer das reivindicagdes
anteriores, compreendendo adicionalmente (d) uma segunda camada intermédia de
polimero termoplastico tendo uma primeira superficie e uma segunda superficie,
aderindo a segunda superficie da segunda camada intermédia a segunda superficie da
camada central . incluindo a segunda camada intermédia dois a 12% em peso de
pigmento de contacto de dioxido de titanio; e

(e) uma segunda camada pelicular isenta de dioxido de titanio e sem
vazios aderindo a primeira superficie da camada intermédia, sendo a espessura
conjunta da segunda camada pelicular isenta de vazios e a segunda camadaintermédia
de uma espessura tal que a superficie exterior da camada pelicular nao manifeste, pelo

menos substancialmente, as irregularidades superficiais da camada da matriz central .

4 Uma estrutura de pelicula de acordo com qualquer das reivindicagées
anteriores, em que a camada central tem uma espessura de 65 a 90 % da espessura da

estrutura global.



5 Uma estrutura de pelicula de acordo com uma qualquer das
reivindica¢des anteriores, em que a ou cada camada intermedia tem uma espessura

igual a 5 a 15 % da espessura da estrutura global.

6 Uma estrutura de pelicula de acordo com uma qualquer das
reivindicagdes anteriores, em que a ou cada camada pelicular tem uma espessura de 0,2

a 3 % da espessura da estrutura global.

7  Uma estrutura de pelicula de acordo com qualquer das reivindicagdes

anteriores, em que a ou cada camada intermédia contém 2 a 6 % em peso de dioxido de

titanio.

8 Uma estrutura de pelicula de acordo com qualquer das reivindicagdes
anteriores que tem pelo menos uma camada pelicular que compreende um agente de

antibloqueio.

9 Uma estrutura de pelicula de acordo com qualquer das reivindicagoes
anteriores em que as particulas de iniciagdo dos vazios sdo escolhidas de polibutileno

tereftalato e carbonato de calcio.

10 Uma estrutura de pelicula de acordo com qualquer das reivindicagdes
anteriores, em que a camada central e/ou pelo menos uma das referidas camadas

intermédias e/ou pelo menos uma das mencionadas camadas peliculares compreende

Y



polipropileno 1sotactico.

11 Uma estrutura de pelicula de acordo com qualquer das reivindicagoes
anteriores em que pelo menos uma das citadas camadas peliculares compreende um

material vedavel pelo calor.

12 Uma estrutura de pelicula de acordo com qualquer das rervindicagdes
anteriores, em que pelo menos uma das referidas camadas peliculares compreende um
homopolimero de propileno, um polietileno de densidade linear, um polietileno de alta
densidade, um polimero aleatorio de propileno e etileno, um copolimero em bloco de
propileno e etileno, um copolimero de propileno e butileno, um terpolimero de etileno,
propileno e butileno, um terpolimero de etileno, propileno e butileno, ou uma sua

mistura.

13 Utilizagdo de uma estrutura de pelicula de acordo com qualquer das

reivindica¢des anteriores na embalagem de produtos comestivets.

14 Um processo para a fabricagdo de uma estrutura de pelicula de acordo
com qualquer das reivindica¢des 1 a 12 compreendendo: (a) misturar uma maior
propor¢do de um primeiro material termoplastico com uma propor¢do menor de um
material de iniciagcdo de vazios para produzir uma mistura da camada central: (b)
aquecer a mistura da camada central produzida no passo (a) a uma temperatura pelo

menos acima do ponto de fusdo do primeiro material polimérico termoplastico. (¢)



dispersar o material de formagdo de vazios na mistura fundida sob a forma de
microesferas, (d) misturar um segundo material termoplastico com 2 a 12 % de
pigmento de contacto de dioxido de titdnio para produzir uma mistura da camada
intermédia; (e) produzir uma mistura da camada pelicular isenta de dioxido de titanio, e
(f) formar uma estrutura de pelicula co-extrudida biaxialmente orientada a partir da
mistura da camada central, contendo a mistura da camada intermédia dioxido de titanio
e a mistura da camada pelicular isenta de dioxido de titanio, sendo o passo de formagéo
realizado a uma temperatura e até um grau de maneira a formar uma camada de vazios
de opacifica¢do dentro da camada central, em que a camada pelicular termoplastica em
combinacdo com a camada intermédia que contém dioxido de titanio sdo de uma
espessura tal que a superficie exterior da camada pelicular ndo manifeste, pelo menos

substancialmente, irregularidades superficiais da matriz da camada central.

Lisboa, 31 de Marcgo de 2000
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