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(57) Resumo: ESTRUTURA COEXTRUDADA DE CAMADAS MULTIPLAS, ARTIGO E PROCESSO. A presente invencéo se
refere a uma estrutura coextrudada de camadas multiplas que pode ser orientada e seu processo, em que a estrutura
compreende uma camada da composicédo do polimero do poli(acido hidroxialcandico) (PHA), uma camada de adeséo, e uma
camada de selagem e o processo compreende, consiste essencialmente em, ou consiste na coextrusdo de uma composigdo de
PHA, uma composigcdo de camada de ades&o, e uma composi¢do de camada selante para a produgédo de uma estrutura tubular
de camadas mdltiplas; resfriamento da estrutura de filme de camadas multiplas em uma primeira bolha para a producéo de uma
estrutura tubular de camadas multiplas; orientagéo da estrutura tubular de camadas mudltiplas, sob aquecimento, em uma segunda
bolha para a producdo de uma estrutura tubular de camadas mudltiplas orientada e relaxamento da estrutura tubular de camadas
multiplas orientada sob aquecimento em uma terceira bolha. A estrutura pode ser utilizada para a produgdo de um artigo tal como
um artigo de embalagem.
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“ESTRUTURA COEXTRUDADA DE CAMADAS MULTIPLAS, ARTIGO E
PROCESSO”
CAMPO DA INVENCAO

[001] A presente invencao se refere a uma estrutura de filme coextrudado de
camadas multiplas que compreende os materiais de fontes renovaveis que podem
ser utilizados nas aplicacbes de embalagem, em especial nas aplicacées de
embalagem de alimentos.

ANTECEDENTES DA INVENCAO

[002] As estruturas coextrudadas de filme de camadas multiplas sao conjuntos
complexos que podem necessitar de uma combinagdo cuidadosa de diversas
camadas funcionais, para alcancar um produto final desejado.

[003] No passado, os processos tais como de calandragem, revestimento por
extrusao, filme soprado e (extrusdo) laminacdo foram desenvolvidos para a
fabricacdo das estruturas de filme de camadas mudltiplas, e ainda séo utilizados
até o momento.

[004] Nos processos de calandragem e de laminagcédo, as camadas individuais
que podem formar a estrutura final sdo empilhadas umas sobre as outras na
sequéncia desejada e, em seguida, sdo submetidas ao calor e & pressao. O calor
aplicado pode fundir, ou pelo menos, suficientemente amolecer, as camadas
individuais, enquanto que a pressao aplicada pode empurrar as camadas fundidas
ou amolecidas juntas. Quando a pressdo e o calor sédo liberados, as camadas
individuais podem formar uma estrutura de filme coextrudado de camadas
multiplas continuas que pode ser utilizada em uma variedade de aplicacoes.

[005] No revestimento por extrusdo ou laminagéo por extrusdo, a combinacao de
diversas camadas € alcancada através da passagem de um filme de camada
Unica ou camadas multiplas, sob uma extrusora de molde rachado a uma
velocidade programada. O véu do polimero fundido sai do molde rachado, e é
depositado sobre o filme que passa em uma laminagem, que é resfriada para
solidificar o polimero.

[006] Os métodos mencionados acima podem ser utilizados com sucesso na
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fabricacao de filmes de camadas mdltiplas, em que as propriedades relacionadas
as camadas individuais, tais como a barreira de oxigénio, a taxa de transmissao
de vapor, a estabilidade mecanica, podem ser unificadas e combinadas em uma
estrutura.

[007] Por exemplo, a combinagcdo da resisténcia mecénica, com o
comportamento de selagem a baixa temperatura em um filme de camadas
multiplas pode ser obtida através da laminag&o ou calandragem de uma folha de
tereftalato de polietileno (PET) biaxialmente orientada, de resisténcia mecénica,
para uma folha de um selante de vedacao de poliolefina de baixa temperatura a
temperaturas de cerca de 160° C, ou através do revestimento por extrusdo de
uma camada de vedacdo de poliolefina fundida sobre o filme de tereftalato de
polietileno biaxialmente orientado, a temperaturas superiores a 1602 C.

[008] No entanto, o PET, em geral, é derivado de ingredientes petroquimicos e,
por conseguinte, € menos desejavel, em relacao aos polimeros alternativos que
podem ser derivadas a partir de fontes renovaveis e que séo biodegradaveis.
[009] O acido polilactico (PLA) é um poli(acido hidroxialcandico) (PHA), que pode
ser parcialmente ou totalmente derivado a partir dos materiais renovaveis
provenientes do milho, trigo e outras fontes vegetais, com o beneficio adicional ou
ser biodegradavel.

[010] Além disso, quando o PLA é biaxialmente orientado, ele fornece, pelo
menos, as funcdes de barreira equivalentes, quando comparado com o0s
polimeros de fontes petroquimicas, tais como, por exemplo, o PET, e a
estabilidade mecanica aumentada.

[011] O acido polilactico orientado pode retrair em uma quantidade superior a
10% em, pelo menos, uma direcdo, quando aquecido a uma temperatura normal
de laminagdo, tal como a temperatura em excesso de 160° C, que é a
temperatura normal e necessaria para o laminado, laminado por extrusao ou
revestimento por extrusdo, por exemplo, uma camada selante de poliolefina sobre
um filme.

[012] Devido a esse comportamento de retracdo térmica inerente, é dificil
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combinar as camadas de &acido polilatico monoaxialmente ou biaxialmente
orientadas com outras camadas funcionais utilizando os métodos de
calandragem, de laminacdao por calor ou de revestimento por extrusdo
mencionados acima sem encontrar graves problemas.

[013] Por um lado, uma retracdo de calor extensiva de um filme de acido
polilactico orientado pode criar vincos, dobras e saliéncias, bem como uma
espessura ndo homogénea do filme de acido polilactico, enquanto, por outro lado,
a perda de cristalinidade devido a retracdo de calor pode resultar em uma
reducdo significativa das propriedades da barreira.

[014] Além disso, a aderéncia entre a camada de acido polilactico e uma camada
selante de poliolefina pode sofrer significativamente devido a retracéo.

[015] O problema da retragdo de calor dos filmes de acido polilatico orientados
pode ser contornado através da laminacdo de um filme de acido polilatico para
outras camadas funcionais utilizando adesivos a base de solventes, mas isto
representa uma etapa de trabalho adicional e, além disso, aumenta as
preocupacdes em relacdo a poluicdo por solventes e migracdo de produtos da
reacao de adesivos do laminado para os bens embalados.

[016] O problema de retracéo térmica dos filmes de acido polilactico orientados
ndo pode ser facilmente contornado, uma vez que a maioria dos selantes de
poliolefinas utilizados em combinacao com filmes de poliéster orientados, tal como
o PET biaxialmente orientado necessita de temperaturas de laminacao,
calandragem ou extrusdo muito superiores as suas temperaturas de fusao, que
normalmente sdo em torno de 1002 C.

[017] Por conseguinte, existe uma necessidade de estruturas de fiime de
camadas multiplas que compreendem, pelo menos, uma camada do polimero de
acido polilactico orientado em combinagdo com outras camadas funcionais, que
podem ser fabricados faciimente e economicamente em um processo industrial e
que, pelo menos parcialmente, corrige os problemas de retracdo térmica
mencionados acima.

DESCRICAQ RESUMIDA DA INVENCAOQ
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[018] Os problemas descritos acima podem ser resolvidos através da presente
invengdo, que fornece uma estrutura coextrudada de camadas multiplas, que
compreende, consiste essencialmente em, ou consiste em, pelo menos, uma
camada de PHA (composicao de polimero de poli(acido hidroxialcandico)), pelo
menos, uma camada de adeséo (tie layer), e pelo menos, uma camada selante,
em que a camada de PHA ou a estrutura de camadas mdultiplas pode ser
orientada (monoaxialmente ou biaxialmente) e a estrutura pode ser um filme ou
folha.

[019] Também € fornecida uma estrutura de filme coextrudado de camadas
multiplas obtida através de um processo de bolha tripla, que compreende,
consiste essencialmente em, ou consiste em, pelo menos, uma camada da
composicdo de PHA monoaxialmente ou biaxialmente orientada, pelo menos,
uma camada de adesao, e, pelo menos, uma camada selante.

[020] Também é fornecido um processo de bolha tripla, que pode ser utilizado
para a fabricagdo de uma estrutura de filme coextrudado de camadas multiplas
descrita acima, em que 0 processo pode compreender, consistir essencialmente
em, ou consistir em coextrudar uma composi¢cdao de PHA, uma composicdo de
camada de adesao, e uma composi¢do de camada selante para a producédo de
uma estrutura de camadas multiplas; resfriar a estrutura de filme de camadas
multiplas em uma primeira bolha para a producdo de uma estrutura tubular de
camadas multiplas; orientar a estrutura tubular de camadas multiplas sob
aquecimento em uma segunda bolha para a producado de uma estrutura tubular
orientada de camadas multiplas e relaxar a estrutura tubular orientada de
camadas multiplas sob agquecimento em uma terceira bolha.

[021] Ainda é fornecido um artigo que inclui um artigo de embalagem, que
compreende a estrutura de camadas multiplas.

BREVE DESCRICAO DAS FIGURAS

[022] A Figura 1 mostra uma visdo esquematica do processo de bolha tripla da
presente invencao.

DESCRICAQ DETALHADA DA INVENCAOQ
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[023] O termo “polimero renovavel” significa um polimero que é totalmente ou
parcialmente preparado a partir dos materiais de partida de fontes renovaveis que
podem ser repostos dentro de um periodo curto ou em alguns anos, tais como,
por exemplo, os materiais de partida de origem vegetal, de preferéncia de uma
forma sustentavel. O teor do material de partida de fontes renovaveis, em um
polimero pode ser determinado através do método descrito na norma ASTM C14
6686-08.

[024] Uma estrutura coextrudada de camadas mdultiplas e orientada (mono- ou
biaxialmente orientada) pode ser produzida em um processo de bolha tripla e para
a reducao da espessura de, pelo menos, uma camada da composicao de PHA até
de 2 a 3 um, enquanto, ao mesmo tempo possui uma estabilidade de bolha
comparavel aquela que € conferida por possuir, pelo menos, uma camada de um
poliéster semiaromatico convencional, tal como o PET, através da programacao
da sopragem e da temperatura de orientacdo na segunda bolha para uma
temperatura entre a temperatura de transicdo vitrea e o ponto de fusdo da
composicao de PHA, tal como um intervalo de temperaturas de 60° C a 85° C.
[025] As estruturas coextrudadas de camadas multiplas podem ser parcialmente
ou totalmente fabricadas a partir dos materiais de partida de fontes renovaveis.
[026] A composicado de PHA pode ser totalmente derivada a partir dos materiais
de partida de fontes renovaveis e a composicdo de PHA pode compreender, pelo
menos, um polimero de PHA.

[027] Os polimeros de PHA sao polimeros biodegradaveis e um grande numero
dos mesmos é produzido em escala industrial através de processos de
fermentacdo de bactérias ou isolado a partir da matéria vegetal que inclui o milho,
batata doce, e outros similares.

[028] Os polimeros de PHA também podem ser policondensados de um ou mais
acidos hidroxialcandicos. Os exemplos de tais acidos hidroxialcandicos que
podem ser compreendidos no polimero de PHA sdo o &acido glicélico, acido
hidroxipropandico (também conhecido como &acido |4ctico), acido hidroxibutirico,

acido hidroxiisobutandéico, acido hidroxipentandico (também conhecido como
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acido hidroxivalérico), acido hidroxihexandico (também conhecido como
policaprolactona, PCL), acido hidroxiheptanoico, acido hidroxioctandico, acido
hidroxidecandico, &cido hidroxidodecandico, &cido hidroxitetradecandico, ou
combinacgdes de dois dos mais dos mesmos.

[029] O PHA preferido pode compreender o policondensado do acido glicdlico,
acido lactico, acido hidroxibutirico, ou combinacdes de dois ou mais dos mesmos.
De maior preferéncia, o PHA compreende o policondensado do acido lactico.
[030] O policondensado do &cido lactico incluem os homopolimeros do poli(acido
lactico) (PLA) e os copolimeros do acido lactico e outros monémeros que contém,
pelo menos, 50% em mol de unidades de repeticdo derivadas do acido lactico,
seus derivados e suas misturas que possuem um peso molecular médio de 3.000
a 1.000.000 g/moL, de 10.000 a 800.000 g/moL, de 20.000 a 700.000 g/moL, de
20.000 a 600.000 g/moL, ou de 30.000 a 700.000 g/moL.

[031] Por exemplo, o PLA pode conter, pelo menos, 70% em mol de unidades de
repeticao derivadas a partir (por exemplo, produzidas por) do acido lactico ou dos
seus derivados. O PLA pode ser derivado a partir do acido d-lactico, acido I-
lactico, ou suas misturas racémicas.

[032] Os polimeros de PHA podem ser produzidos através da polimerizacédo em
massa. A polimerizagdo em massa, em geral, é realizada utilizando um processo
continuo que é descrito nas patentes JP 03-502115A, JP 07-26001A, e JP 07-
53684A ou um processo descontinuo que estd descrito nas patentes US
2.668.162 e US 3.97.033. Os polimeros de PHA podem ser sintetizados por meio
da desidratacédo-policondensacéo do acido hidroxialcandico correspondente. Os
polimeros de PHA podem ser sintetizados por meio da desalcoolicdo-
policondensagdo de um éster de alquila do &cido hidroxialcanoico ou através da
polimerizacdo por abertura de anel de um derivado ciclico, tal como a lactona
correspondente ou éster ciclico dimérico de abertura de anel. Os polimeros e
copolimeros de PHA também podem ser produzidos por organismos vivos, ou
isolados a partir da matéria vegetal. A patente US 6.323.010 descreve uma série

de copolimeros de PHA preparados a partir de organismos geneticamente



7/24

modificados.

[033] A composicdo do PHA da estrutura de filme coextrudado de camadas
multiplas ainda pode compreender os modificadores e outros aditivos, que
incluem, sem limitacdo, os plastificantes, modificadores de impacto,
estabilizadores, que incluem os estabilizadores de viscosidade e estabilizadores
hidroliticos, lubrificantes, antioxidantes, estabilizadores de luz ultravioleta, agentes
antinévoa, agentes antiestaticos, corantes, pigmentos ou outros colorantes,
excipientes, agentes retardadores de chama, agentes de reforco, agentes de
formacdo de espuma e de sopro e auxiliares de processamento conhecidos no
estado da técnica da composicao do polimero, tal como, por exemplo, os agentes
antibloqueio e agentes de liberacgéao.

[034] Estes aditivos podem estar presentes na composi¢cdo de PHA da presente
invencao, em quantidades de até 20% em peso, de preferéncia, a partir de 0,01 a
7% em peso, e de maior preferéncia, a partir de 0,01 a 5% em peso, a
porcentagem em peso com base no peso total da composicao de PHA.

[035] A espessura da camada de PHA pode depender da utilizacao final da
estrutura coextrudada de camadas mdltiplas e podem variar a partir de 1 a 1.000
um, com o intervalo de 1 a 100 um sendo comercialmente relevante devido a
reducdo de peso. Normalmente, quando utilizada em uma estrutura de
embalagem flexivel de camadas multiplas, a camada mais externa, que seria a
camada de PLA, possui uma espessura, a partir de 1 a 50 um, de preferéncia, a
partir de 1 a 10 um e, quando utilizada em uma estrutura rigida de camadas
multiplas, pode possuir uma espessura a partir de 10 a 1.000 pm.

[036] A camada de adesdo adere a camada de PHA a camada selante e pode
estar em contato direto com a camada selante e a camada de PHA. A camada de
adesdo pode compreender um ou mais polimeros de olefinas (homopolimeros
e/ou copolimeros). Por exemplo, o polimero de olefina pode ser selecionado a
partir do grupo que consiste em polietileno, homopolimeros e/ou copolimeros de
propileno, copolimeros de etileno, e combinagdes de dois ou mais dos mesmos.

[037] Os polietiienos, de preferéncia, sao selecionados a partir dos
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homopolimeros e copolimeros de etileno. Diversos tipos de homopolimeros de
polietileno podem ser utilizados na camada de adesao, tais como, por exemplo, o
polietileno de densidade ultra baixa, polietiieno de densidade muito baixa,
polietiieno de densidade baixa, polietileno linear de densidade baixa, polietileno
de densidade elevada, ou polietiieno de metaloceno.

[038] O polietileno pode ser produzido através de qualquer processo disponivel
conhecido no estado da técnica, que inclui o0 gas de pressao elevada, o gas de
pressao baixa, solu¢cdo e processos de lamas que empregam convencional o
Ziegler-Natta, metaloceno, e sistemas de catalisadores de complexos de metais
de transicao lenta.

[039] Os polipropilenos incluem os homopolimeros, copolimeros aleatorios,
copolimeros em bloco, terpolimeros de propileno, ou combinagcdes de dois ou
mais dos mesmos. Os copolimeros de propileno incluem os copolimeros de
propileno com outras olefinas, tais como o etileno, 1-buteno, 2-buteno e diversos
isbmeros de penteno, e similares e, de preferéncia, os copolimeros de etileno
propileno com. Terpolimeros de propileno incluem copolimeros de propileno com
o etileno e uma outra olefina. Os copolimeros aleatérios (copolimeros estatisticos)
possuem o propileno e o comondémero(s) aleatoriamente distribuidos ao longo da
cadeia polimérica em propor¢des correspondentes a proporgcao de alimentacéo do
propileno para o comonémero(s). Os copolimeros em bloco sdo constituidos por
segmentos de cadeia que consistem em homopolimero de propileno e de
segmentos de cadeia que consistem, por exemplo, em copolimeros aleatérios de
propileno e etileno.

[040] Os homopolimeros de propileno e os copolimeros aleatérios podem ser
fabricados através de qualquer processo conhecido (por exemplo, utilizando os
catalisadores de Ziegler-Natta, com base nos compostos organometéalicos ou nos
sélidos que contém o tricloreto de titanio). Os copolimeros em bloco podem ser
fabricados de maneira similar, exceto que o propileno, em geral, é primeiro
polimerizado sozinho, em um primeiro estagio e o propileno e os comondémeros

adicionais, tal como o etileno, em seguida, sdo polimerizados, em um segundo
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estagio, na presenca do polimero obtido durante o primeiro estagio.

[041] Devido aos processos para a producdo dos polimeros olefinicos serem
bem conhecidos do técnico do assunto, a sua descri¢gdo € omitida no presente por
raz&o de brevidade.

[042] O copolimero de etileno se refere a um polimero que compreende as
unidades de repeticdo derivadas de etileno e, pelo menos, um monémero
adicional.

[043] O copolimero de etileno pode ser selecionado entre os copolimeros de
etileno de a-olefina, copolimeros de acetato de etileno de vinila, copolimeros de
(met)acrilato de etileno alquila, ou combinacées de dois ou mais dos mesmos.
[044] O (met)acrilato de alquila se refere ao acrilato de alquila e/ou metacrilato de
alquila.

[045] Os copolimeros de (met)acrilato de etileno alquila sdo os copolimeros de
etileno termoplasticos derivados a partir da copolimerizacdo do comonémero de
etileno, pelo menos, um comonémero de (met)acrilato de alquila, em que o grupo
alquila contém de um a dez atomos de carbono e, de preferéncia, de um a quatro
atomos de carbono.

[046] De preferéncia, o copolimero de etileno ser um copolimero de etileno de a-
olefina, copolimero de etileno de acetato de vinila, copolimero de (met)acrilato de
etileno de metila, copolimero de (met)acrilato de etileno de etila, copolimero de
(met)acrilato de etileno de butila, ou combinagdes de dois ou mais dos mesmos.
[047] No caso em que a camada de adesdao compreende um copolimero de
etileno, o copolimero de etileno, de preferéncia, € um copolimero de etileno de a-
olefina que compreende o etileno e uma a-olefina de trés a vinte atomos de
carbono, de preferéncia, de quatro a oito &tomos de carbono.

[048] A densidade dos copolimeros de etileno de a-olefina varia a partir de 0,86
g/cm® a 0,925 g/cm®, de 0,86 g/cm® a 0,91 g/cm®, de 0,86 g/cm® a 0,9 g/cm®, de
0,860 g/cm® a 0,89 g/cm®, de 0,860 g/cm® a 0,88 g/cm?®, ou de 0,88 g/cm® a 0,905
g/cm®. As resinas produzidas através da catdlise do tipo Ziegler-Natta e através

da catalise de sitio Unico ou de metaloceno estéo incluidas desde que se inserem
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dentro do intervalo de densidade descrito dessa maneira. As resinas de sitio Unico
ou de metaloceno Uteis para a presente invengao sao (i) aquelas que possuem
uma proporgdo de |-10/I-2 inferior a 5,63 e uma Mw / Mn (polidispersividade)
superior a (I-10/1-2) -4,63, e (ii) aquelas com base, que possuem uma proporcao
de [-10/1-2 igual ou superior a 5,63 e uma polidispersidade igual ou inferior a (I-
10/1-2) -4,63. De preferéncia, as resinas de metalocenos do grupo (ii) podem
possuir uma polidispersidade superior a 1,5, mas inferior ou igual a (I-10/1-2) -
4,63. As condigdes e os catalisadores adequados que podem produzir as resinas
de metaloceno substancialmente lineares estdo descritos na patente US
5.278.272. A referéncia fornece uma descricdo completa da medicdo dos
parametros reoldgicos conhecidos |- 10 e [-2, que sdo os valores de fluxo sob
carga diferente e, por conseguinte, condicdes de cisalhamento. Ela também
fornece os detalhes das medicdes da determinagdo da propor¢cao bem conhecida
Mw / Mn, conforme determinado por cromatografia de permeacéo em gel.

[049] No caso em que a camada de adesdao compreende um copolimero de
etileno de acetato de vinila, a quantidade relativa de unidades de acetato de vinila
copolimerizadas pode ser a partir de 2 a 40% em peso, de preferéncia, a partir de
10 a 40% em peso, a porcentagem em peso com base no peso total do
copolimero de etileno de acetato de vinila. Uma mistura de dois ou mais
copolimeros de etileno de acetato de vinila diferentes pode ser utilizada como
componentes da camada de adesdo em lugar de um unico copolimero.

[050] Se a camada de adesado compreende um copolimero de (meta) acrilato de
etileno alquila, a quantidade relativa das unidades do (met)acrilato de alquila
copolimerizado pode ser a partir de 0,1 a 45% em peso, de preferéncia, a partir de
5 a 35% em peso e, de maior preferéncia, a partir de 8 a 28% em peso, a
porcentagem em peso com base no peso total do copolimero de (met)acrilato de
etileno alquila.

[051] O polimero de olefina pode ser copolimeros modificados, que significa que
0s copolimeros sao enxertados e/ou copolimerizados com as funcionalidades

orgéanicas. Os polimeros modificados para a utilizagdo na camada de adeséo
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podem ser modificados com as funcionalidades do acido, anidrido e/ou epoxido.
Os exemplos de acidos e anidridos utilizados para a modificacdo dos polimeros,
que podem ser acidos mono-, di- ou policarboxilicos sdo o acido acrilico, acido
metacrilico, 4cido maleico, éster monoet[ilico do acido maleico, acido fumérico,
acido fumdrico, acido itacbénico, &cido crotbnico, anidrido itacénico, anidrido
maleico e anidrido maleico substituido, por exemplo, o anidrido maleico de
dimetila ou anidrido citroténico, anidrido nadico, anidrido nadico de metila, e
anidrido tetraidroftalico, ou combinacées de dois ou mais dos mesmos, de
preferéncia, o anidrido maleico.

[052] No caso em que os um ou mais homopolimeros e/ou copolimeros de
olefina sdo modificados por &cido, pode conter a partir de 0,05 a 25% em peso de
um 4acido, a porcentagem em peso com base no peso total do polimero
modificado.

[053] Quando o polimero modificado pelo anidrido é utilizado, ele pode conter a
partir de 0,03 a 10% em peso, de 0,05 a 5% em peso, ou de 0,05 a 3% de um
anidrido, a porcentagem em peso com base no peso total do polimero modificado.
[054] Os exemplos de epdxidos utilizados para a modificacdo dos polimeros sédo
0s epo6xidos insaturados, que compreendem de quatro a onze atomos de carbono,
tais como o (met)acrilato de glicidila, éter de glicidila de alila, éter de glicidila de
vinila e itaconato de glicidila, de preferéncia, o (met)acrilato de glicidila.

[055] Os copolimeros de etileno modificado pelo ep6xido, de preferéncia, contém
a partir de 0,03 a 15% em peso, de 0,03 a 10% em peso, de 0,05 a 5% em peso,
ou de 0,05 a 3% em peso de um epdxido, a porcentagem em peso com base no
peso total do copolimero de etileno modificado. De preferéncia, os epodxidos
utilizados para a modificagdo dos copolimeros de etileno sdo os (met)acrilatos de
glicidila. O copolimero de (met)acrilato de etileno / glicidila ainda podem conter as
unidades copolimerizadas de um (met)acrilato de alquila, contendo de um a seis
atomos de carbono e uma a-olefina contendo de 1 a 8 &tomos de carbono. Os
(met)acrilatos de alquila representativos incluem o (met)acrilato de metila,

(met)acrilato de etila, (met)acrilato de propila, (met)acrilato de butila, (met)acrilato
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de isobutila, (met)acrilato de hexila, ou combinagbes de dois ou mais dos
mesmos. De interesse sdo o acrilato de etila e acrilato de butila. A a-olefina pode
ser selecionada a partir do grupo do propileno, octeno, buteno e hexano,
especialmente o propileno.

[056] De preferéncia, os copolimeros de etileno modificados compreendidos na
camada de adesao sdo modificados pelas funcionalidades do acido, anidrido e/ou
(met)acrilato de glicidila.

[057] O polimero de olefina e os seus polimeros modificados estao
comercialmente disponiveis sob as marcas comerciais APPEEL®, BYNEL®,
Elvaloy® AC, e ELVAX® da E.I. du Pont de Nemours and Company, Wilmington,
Delaware (DuPont).

[058] Os copolimeros de etileno adequados para a utilizacdo na camada de
adesdo da estrutura de filme coextrudado de camadas multiplas da presente
invengdo podem ser produzidos através de quaisquer meios conhecidos de um
técnico do assunto utilizando a autoclave ou reatores tubulares (por exemplo,
patentes US 3.404.134, US 5.028.674, US 6.500.888, US 3.350.372, e US
3.756.996).

[059] A camada de adesdo ainda pode compreender diversos aditivos e
excipientes comumente utilizados, tais como aqueles descritos acimas para a
composicao de PHA.

[060] A espessura da camada de adesao da estrutura de camadas multiplas
pode estar entre 1 e 100 um, 5 e 50 ym, ou 5 a 30 um.

[061] A camada de selagem pode compreender um ou mais homopolimeros e/ou
copolimeros capazes da ligacao por fusdo sobre uma outra camada de olefinas
por meios convencionais de selagem por calor. De preferéncia, um ou mais
homopolimeros e/ou copolimeros de olefina sdo selecionados entre o polietileno,
homopolimeros e/ou copolimeros de propileno, copolimeros de etileno, tais como,
por exemplo, os copolimeros de acido(met)acrilico de etileno e seus ionbmeros
correspondentes, e/ou suas misturas.

[062] De maior preferéncia, a camada selante compreende, pelo menos, um
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ionémero.

[063] O ionémero pode ser um copolimero de E/ X /Y em que E é o etileno, X é
um &cido carboxilico a,B-etilenicamente insaturado C; a Cg, € Y é um
comondmero opcional selecionado a partir do acrilato de alquila e metacrilato de
alquila.

[064] O &cido carboxilico a,B-etilenicamente insaturado C; a Cg pode estar
presente a partir de 2% em peso a 30% em peso, de preferéncia, a partir de 5%
em peso a 20% em peso, e de maior preferéncia, a partir de 12% em peso a 19%
em peso, com baseado no peso total do ionémero.

[065] Os acidos carboxilicos a,B-etilenicamente insaturados Cs a Cg adequados
podem ser selecionados entre o acido metacrilico e o &cido acrilico, de
preferéncia, o acido metacrilico.

[066] O comondmero selecionado a partir do acrilato de alquila e metacrilato de
alquila, opcionalmente, pode estar presente a partir de 0,1% em peso a 40% em
peso, de preferéncia, a partir de 0,1% em peso a 10% em peso e, de maior
preferéncia ndo esta presente.

[067] As funcionalidades do acido carboxilico presentes em, pelo menos, um
ionbmero da camada selante séo, pelo menos, parcialmente neutralizadas por um
ou mais de um metal alcalino, metal de transicdo, ou cations de metais alcalino-
terrosos, tais como, por exemplo, a partir do sédio, zinco, litio, magnésio, e célcio,
e de maior preferéncia, do zinco ou do sdédio.

[068] Por conseguinte, um ionédmero preferido pode ser selecionado entre os
copolimeros E / X em que E é o etileno, X é o acido metacrilico parcialmente
neutralizado por zinco ou sodio.

[069] Além disso, a estrutura coextrudada de camadas mdultiplas pode
compreender uma ou mais camadas funcionais adicionais, tais como as camadas
de barreira e as outras camadas funcionais, localizados entre, pelo menos, uma
camada de composicao de PHA e, pelo menos, uma camada selante.

[070] As camadas de barreira adequadas podem ser selecionadas a partir das

camadas que compreendem o copolimero do alcool de etileno de vinila (EVOH),
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copolimeros de olefinas ciclicas e suas misturas com o polietileno, &lcool de
polivinila, e poliamidas.

[071] Por exemplo, a estrutura coextrudada de camadas mudltiplas pode
compreender uma camada de EVOH, ensanduichada entre duas camadas de
poliamida em cada lado da mesma, localizada entre, pelo menos, uma camada de
composicao de PHA e, pelo menos, uma camada selante.

[072] A estrutura coextrudada de camadas multiplas pode ser produzida através
de um processo de bolha tripla, que pode compreender as etapas de coextrusao
de uma estrutura tubular de filme de camadas multiplas que compreende, pelo
menos, uma camada de composicao de PHA, pelo menos, uma camada de
adeséo, e pelo menos uma camada selante, o resfriamento da estrutura tubular
de filme de camadas mudultiplas coextrudada em uma primeira bolha, mono- ou
biaxialmente orientando a estrutura tubular de filme de camadas multiplas
coextrudada sob aquecimento em uma segunda bolha, e relaxando a estrutura
tubular de filme de camadas multiplas coextrudada mono- ou biaxialmente
orientada em uma terceira bolha.

[073] No processo de bolha tripla, a estrutura coextrudada de camadas multiplas
pode ser aquecida na segunda bolha para uma temperatura entre a temperatura
de transicao vitrea e o ponto de fusdo da composicao de PHA.

[074] A estrutura coextrudada de camadas multiplas pode ser aquecida na
terceira bolha a uma temperatura entre a temperatura de transicao vitrea e o
ponto de fusdo da composicao de PHA.

[075] Este processo de bolha tripla permite a fabricagcdo de estruturas de
camadas multiplas coextrudadas, que compreendem, pelo menos, uma camada
mono- ou biaxialmente orientada da composicdo PHA que possui excelentes
propriedades de barreira, assim como as boas propriedades mecanicas, em
combinag¢do com outras camadas funcionais.

[076] A coextrusdo pode ser realizada através da ligagao de diversas extrusoras,
processando 0os materiais correspondentes, em geral, na forma de granulados, de

um molde circular ou anular, para a formagdo de um filme tubular de camadas
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multiplas.

[077] A composicdo de PHA que constitui, pelo menos, uma camada
correspondente no filme de camadas multiplas pode ser alimentada na extrusora
1 (E1), através de métodos conhecidos no estado da técnica, tal como para a
formacdo da camada mais externa do filme tubular de camadas mudltiplas.

[078] O polimero que constitui a camada de ades&do do filme de camadas
multiplas da presente invencéo pode ser alimentado na extrusora 2 (E2), através
de métodos conhecidos no estado da técnica, tal como para a formacédo da
camada do meio do filme tubular de camadas multiplas, pelo menos, uma camada
de adesao adjacente a composicao de PHA e a camada selante.

[079] O polimero que constitui a camada selante do filme de camadas multiplas
da presente invencdo pode ser alimentado na extrusora 3 (E3), através de
métodos conhecidos no estado da técnica, tal como para a formacao da camada
interna do filme tubular de camadas multiplas.

[080] A primeira bolha (B1) é formada sobre uma extremidade do filme tubular de
camadas multiplas, com referéncia a Figura 1, possui um diametro (D1) que sai
do molde, e na outra extremidade por um conjunto de rolos R1 que formam a
extremidade hermeticamente fechada da primeira bolha B1.

[081] Na primeira bolha B1, o filme tubular de camadas multiplas que sai do
molde e possui um diametro inicial D1, é rapidamente resfriado de tal maneira
para obter uma quantidade minima de cristalizacao na estrutura.

[082] Um resfriamento rapido pode ser obtido através do resfriamento brusco do
filme coextrudado tubular de camadas multiplas que sai por meio de um primeiro
banho-maria W1 a uma temperatura a partir de 0,1° C a 50° C, de maior
preferéncia, a partir de 0,12 C a 252 C e um comprimento a partir de 0,4 a 5 m, de
preferéncia, a partir de 1 a 3 m. O tempo de permanéncia no banho resfriamento
brusco de agua pode ser ajustado para variar de 1 a 20 segundos.

[083] Apéds o resfriamento, um filme coextrudado tubular de camadas mudltiplas
solidificado, em seguida, pode ser passado através de um conjunto de rolos que

sao imersos em um segundo banho-maria W2a uma temperatura de 60 a 95° C.



16/24

O segundo banho-maria possui um comprimento variavel de 1 a 2 metros e o
tempo de permanéncia neste banho, dependendo da velocidade da linha de filme
que pode ser de 1 a 20 segundos.

[084] O banho-maria W2 pode ser substituido por ou suplementado com
quaisquer meios de aquecimento adequados, tais como, por exemplo, uma
ventoinha de ar quente, um aquecedor de IR ou bobinas de aquecimento.

[085] O banho-maria W2 pode pré-aquecer o filme coextrudado tubular de
camadas multiplas solidificado passando para uma temperatura em que pode ser
estirado sem rasgar, superior a 60° C, de preferéncia, a partir de 60° C a 85° C, de
maior preferéncia, a partir de 65° C e 75° C. Em termos mais gerais, o filme
coextrudado tubular de camadas multiplas solidificado é aquecido a uma
temperatura acima da temperatura de transicao vitrea da camada que possui a
temperatura mais elevada de transicdo de vidro. Apés ter sido pré-aquecida, no
segundo banho-maria W2, o filme coextrudado tubular de camadas multiplas
solidificado amolecido, em seguida, é inflado para a formag¢do da segunda bolha.
Inflar a estrutura tubular amolecida permite que a estrutura seja orientada através
do estiramento nas duas diregdes MD e TD na segunda bolha B2, ao mesmo
tempo.

[086] O estiramento na direcdo MD pode ser alcancado ajustando a velocidade
V2 de um segundo conjunto de rolos de laminagem R2 que formam a
extremidade a montante (na direcdo da extrusora) da segunda bolha e a
velocidade V3 de um terceiro conjunto de rolos de laminagem R3 que forma a
extremidade a jusante (para longe da extrusora) da segunda bolha. Em geral, V3
€ superior a V2, de preferéncia 2 a 4 vezes superior a V2. Demonstrada de
maneira alternativa, a propor¢cdo determinada por V3/V2 é equivalente a
propor¢ao do estiramento e, de preferéncia, é de 2 a 3.

[087] O estiramento na direcdo TD pode ser alcangado ajustando a pressao P1
no interior da segunda bolha B2. Para ajustar a pressao P1, a distancia L1 entre
um primeiro conjunto de rolos de laminagem R2 que forma a extremidade a

montante (na direcdo da extrusora) hermeticamente fechada da segunda bolha
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B2, e um segundo conjunto de rolos de laminagem R3 que forma a extremidade a
jusante hermeticamente fechada (para longe da extrusora) da segunda bolha B2
pode ser ajustada. A reducdo da distancia L1entre os dois conjuntos de rolos de
laminagem (R2, R3) pode aumentar a pressdo P1, enquanto que o aumento da
distancia L1 pode reduzir a pressao P1 no interior da segunda bolha. Ap6s o
estiramento na direcdo TD, o diametro inicial D1 do filme tubular de camadas
multiplas amolecido pode ser aumentado para um diametro D2, em que a
proporcao entre D2 e D1 é a partir de 2 a 5, de preferéncia, a partir de 2,5 a 3,5.
[088] O filme tubular de camadas multiplas é orientado através do estiramento na
segunda bolha B2 sob aquecimento. O aquecimento pode ser fornecido através
da passagem do filme tubular de camadas multiplas através do banho-maria W2
antes do conjunto de rolos de laminagem R2, e pode ser suplementado com uma
fonte de calor alternativa, a fim de manter o filme tubular de camadas mudltiplas, a
uma temperatura entre a temperatura de transicao vitrea e o ponto de fusao da
composicao de PHA na segunda bolha. De preferéncia, a temperatura do filme
coextrudado de camadas multiplas na segunda bolha B2 pode ser a partir de 60°
Ca85°Coub52Ca75°C.

[089] No caso em que o segundo banho-maria W2 é substituido por, ou
suplementado com uma fonte de calor alternativo, tal como uma ventoinha de ar
quente, um aquecedor de IR ou bobinas de aquecimento, a fonte de calor
alternativa, de preferéncia, esta localizada imediatamente apés o segundo
conjunto de rolos de laminagem R2 selando a extremidade a montante (na
direcdo da extrusora) da segunda bolha.

[090] Ao passar pelo terceiro conjunto de rolos de laminagem R3, o filme
coextrudado tubular de camadas mdultiplas estirado pode ser achatado para ser
mais facilmente transportado.

[091] Apéds passar através do conjunto de rolos de laminagem R3, o filme
coextrudado tubular de camadas multiplas é passado através de um quarto
conjunto de rolos de laminagem R4 que formam a extremidade a montante

hermeticamente fechada (na direcdo da extrusdo) da terceira bolha B3, e um
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quinto conjunto de rolos de laminagem R5 que formar a extremidade a jusante
hermeticamente fechada (para longe da extrusora) da terceira bolha B3.

[092] O quarto e quinto conjunto de rolos de laminagem (R4, R5) sdo separados
por uma distadncia L2 que pode ser ajustada para aumentar ou reduzir a pressao
P2 na terceira bolha B3 a fim de permitir que o filme coextrudado tubular de
camadas multiplas previamente estirado relaxe na direcao TD.

[093] Em geral, isto pode ser alcancado através do ajuste da pressdo P2 na
terceira bolha B3, de tal maneira que a pressao P2 é inferior a pressao P1. A
pressao € ajustada através da modificagcdo da distancia L2 entre o quarto e o
quinto conjunto de rolos de laminagem (R4, R5) da terceira bolha B3, essa
pressdo pode modificar o diametro D3. A proporcdo de relaxamento é
determinada através da proporcao de D3/D2, enquanto que D3, em geral, é
inferior a D2 e de maneira concomitante, a propor¢ao entre D3/D2 ¢é inferior a 1.
Normalmente, a propor¢ao de D3/D2 pode estar entre 0,8 e 0,95 ou entre 0,85 e
0,9.

[094] A velocidade V4 do quarto conjunto de rolos de laminagem R4 e a
velocidade V5 do quinto conjunto de rolos de laminagem podem ser ajustadas
para permitir que o filme coextrudado tubular de camadas multiplas previamente
estirado relaxe na diregdo MD.

[095] Em geral, isto pode ser alcancado ajustando a velocidade V5 do quinto
conjunto de rolos de laminagem R5 de tal maneira que V5 é inferior a V4. A
proporcdo de relaxamento é determinada através de V5/V4, enquanto V5, em
geral, é inferior a V4 e de maneira concomitante, a proporcao de V5/V4 é inferior
a 1. Normalmente, a proporcao de V5/V4 pode ser a partir de 0,8 a 0,95, de maior
preferéncia, a partir de 0,85 a 0,9.

[096] A temperatura da terceira bolha, a pressdao P2 e a proporcao de V5/V4
podem ser ajustadas individualmente, ou em paralelo para obter um filme
coextrudado tubular de camadas multiplas, apresentando uma retragdo térmica
variando a partir de 1 a 60%, de 5 a 50%, de 10 a 40%, ou de 15 a 30%, quando

medida a uma temperatura de 40 a 100° C.
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[097] A temperatura da terceira bolha pode ser ajustada por um aquecedor de IR,
aquecedor de ar aquecido ou de vapor, e pode ser selecionada dependendo da
retracdo térmica desejada para estar presente no filme coextrudado tubular de
camadas multiplas acabado na direcdo MD e/ou direcao TD, por aquecimento a
uma temperatura superior a um conjunto para a terceira bolha. Por outro lado, o
filme coextrudado tubular de camadas multiplas pode ndo apresentar qualquer
retracdo térmica por aquecimento a uma temperatura inferior a de um conjunto
para a terceira bolha B3.

[098] O filme tubular de camadas multiplas € relaxado na terceira bolha B3 sob
aquecimento. Para manter o filme tubular de camadas mdultiplas a uma
temperatura entre a temperatura de transicao vitrea de, pelo menos, uma camada
de composicdo de PHA e o ponto de fusdo de, pelo menos, uma camada de
composicao de PHA na segunda bolha, um meio de aquecimento adequado pode
ser utilizado, tais como um aquecedor IR, aguecedor de ar aquecido ou de vapor.
De preferéncia, a temperatura do filme coextrudado de camadas mdultiplas na
terceira bolha B3 é superior na segunda bolha, de maior preferéncia, a partir de
70°C a120°C.

[099] Dependendo das programagdes selecionadas na terceira bolha, a estrutura
de filme coextrudado de camadas multiplas pode apresentar uma retracédo térmica
a partir de 1% a 60%, de 5 a 50%, de 10 a 40%, de 15 a 30%, ou de 30% a 50%,
quando exposta a um banho-maria quente a 90° C durante 1 min.

[0100] Dependendo das programagdes selecionadas na terceira bolha, a estrutura
de filme coextrudado de camadas multiplas pode apresentar uma retracéao térmica
a partirde 1 a 10%, de 1 a 8%, de 1 a 7%, de 1 a 5%, ou de 1 a 3% quando
exposta a um forno de circulacao de ar quente a 120° C durante 1 min.

[0101] Apéds passar através do quinto conjunto de rolos de laminagem R5, o filme
coextrudado tubular de camadas multiplas é passado através de um conjunto de
rolos, achatado e armazenado em um rolo S.

[0102] Opcionalmente, o filme coextrudado tubular de camadas multiplas, que sai

do quinto conjunto de rolos de laminagem R5 pode ser cortado em um lado por
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uma faca de corte K para a producdo de um filme coextrudado de camadas
multiplas planar que pode ser armazenado em um rolo S.

[0103]O processo acima fornece a fabricagdo de um filme coextrudado de
camadas multiplas que compreende, pelo menos, uma camada da composicao de
PHA mono- ou biaxialmente orientada, pelo menos, uma camada de adesao e,
pelo menos, uma camada selante.

[0104] A estrutura de filme coextrudado de camadas mdultiplas pode ser utilizada,
em especial, nas aplicagcbes de embalagem, mas também pode ser utilizada nas
aplicacbes de ndao embalagem, tais como, por exemplo, a fabricagdo de fitas ou
de téxteis, para as aplicagdes de construcdo, paisagismo, ou vestuario. Por
exemplo, a estrutura de filme coextrudado de camadas multiplas pode ser
utilizada no artigo de embalagem, tal como um filme de cobertura (lidding film) ou
como um filme de retracao.

[0105] Também é fornecido um artigo que compreende uma estrutura de filme
coextrudado de camadas multiplas descrita acima. O artigo pode ser utilizado
para a embalagem de ingredientes alimentares que possuem arestas pontiagudas
e/ou cortadas, tais como, por exemplo, o café, arroz, carne que contém 0ssos ou
lascas de 0ssos, macarrao seco.

EXEMPLOS

[0106] Um filme coextrudado de camadas multiplas foi produzido em uma linha de
producao de bolha tripla (3B) da Kuhne Anlagenbau GmbH, Alemanha.
[0107]0nze (11) extrusoras foram ligadas a um molde circular para coextrudar
uma estrutura tubular de camadas multiplas que possui 11 camadas.

O molde circular foi programado a uma temperatura de 230° C e configurado para
extrudar as camadas na ordem seguinte, a partir da parte externa (a) para a parte

interna (k):
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(@) | uma resina de &acido polilactico, pode ser comercialmente obtida de
NatureWorks LCC sob a marca registrada INGEO.

(b) | uma resina de acrilato de etileno modificada anidrida, pode ser
comercialmente obtida de E.I. du Pont de Nemours and Company sob a
marca registrada BYNEL® Série 2100

(c) | uma resina de polietileno de baixa densidade, pode ser comercialmente

obtida de Lyondell Basell sob a marca registrada Lupolen 2420/COC

(d) | uma resina de polietileno de baixa densidade, pode ser comercialmente

obtida de Lyondell Basell sob a marca registrada Lupolen 2420/COC

(e) |uma resina de acrilato de etileno modificada anidrida, pode ser
comercialmente obtida de E.I. du Pont de Nemours and Company sob a

marca registrada Bynel® Série 2100

(f) | uma mistura de nailon 6 e nailon 6.6, pode ser comercialmente obtida de
UBE Group sob a marca registrada UBE 6034B de 6/6.6 PA

(9) | um copolimero de etileno- &lcool de vinila (EVOH), pode ser

comercialmente obtido de Nippon Gihsei sob a marca registrada
SOARNOL 2904

(h) | uma mistura de nailon 6 e nailon 6.6, pode ser comercialmente obtida de
UBE Group sob a marca registrada UBE 6034B

(i) |uma resina de acrilato de etileno modificada anidrida, pode ser

comercialmente obtida de E.I. du Pont de Nemours and Company sob a

marca registrada Bynel® Série 2100

(j) | resina de polietileno de baixa densidade, pode ser comercialmente obtida

de Lyondell Basell sob a marca registrada Lupolen 2420/COC

(k) | uma composicao selante que consiste em uma mistura de 95% em peso

de resina de polietileno e 5% em peso de resina de polipropileno

[0108] A estrutura tubular de camadas multiplas que sai do molde circular foi
direcionada para um banho-maria que possui uma temperatura de 10° C durante
o resfriamento brusco e executada por meio de um calibrador programando o

didmetro de 74,5 mm. A estrutura tubular de camadas multiplas, em seguida, foi
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transportada através de rolos para um banho-maria a uma temperatura de 88° C,
para pré-aquecer a estrutura, e posteriormente foi biaxialmente orientada na
direcdo da maquina (MD) e na direcao transversal (TD), simultaneamente.
[0109] A orientacdo na direcdo transversal foi alcancada pelo aquecimento da
estrutura tubular de camadas multiplas, para uma temperatura de 70° C, com uma
ventoinha de ar quente, e insuflando a estrutura tubular de camadas multiplas
aquecida a partir de um diametro de 74,5 mm para um diametro de 245 mm,
resultando em uma propor¢ao de estiramento de 3,29 na direcao transversal.
[0110] A orientacdo na direcdo da maquina foi alcangcada por aquecimento da
estrutura tubular de camadas multiplas, para uma temperatura de 70° C, com uma
ventoinha de ar quente, e que estira a estrutura tubular de camadas mdltiplas
aquecida, programando os rolos a jusante, de 2,5 vezes a velocidade dos rolos a
montante, resultando em uma proporcao de estiramento de 2,5 na direcdo da
maquina.

[0111] A estrutura tubular de camadas multiplas agora biaxialmente orientada, em
seguida, foi achatada, resfriada até a temperatura ambiente e transportada
através de rolos, e posteriormente submetida ao relaxamento na direcdo da
maquina (MD) e na dire¢do transversal (TD), simultaneamente.

[0112] O relaxamento na direcao transversal foi alcangado por aquecimento da
estrutura tubular de camadas multiplas, para uma temperatura de 97° C, com uma
ventoinha de ar quente, e insuflando a estrutura tubular de camadas multiplas
aquecida e, permitindo a reducao do seu diametro de 245 mm para um diametro
de 191 mm, resultando em uma proporcao de estiramento de 0,78 na direcéao
transversal.

[0113]O relaxamento na direcao transversal foi alcangado por aquecimento da
estrutura tubular de camadas multiplas, para uma temperatura de 97° C, com uma
ventoinha de ar quente, e programando os rolos a jusante para 0,92 vezes a
velocidade dos rolos a montante, por conseguinte, permitindo, que a estrutura
tubular de camadas multiplas aquecida se retraia, resultando em uma proporgcéao

de estiramento de 0,92 na diregdo da maquina.
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[0114] A estrutura tubular de filme coextrudado de camadas multiplas biaxialmente
orientada, obtida dessa maneira, em seguida, foi cortada em um lado através de
uma faca de corte, para obter uma estrutura achatada de filme coextrudado de
camadas multiplas que foi enrolada em um rolo.

[0115]Na estrutura tubular de filme coextrudado de camadas multiplas
biaxialmente orientada, obtida dessa maneira, que possui uma espessura total de

75 um, as camadas individuais possuiam as seguintes espessuras:

(@ [ (b) [ (€)@ |(e)]| (B [ (@ ()| () |G K
Espessura (um) | 7,5 | 5,25]| 21 | 3 | 6 |3,75| 45| 6 |3,75| 3 |11,25

[0116]Em uma experiéncia comparativa, um filme pré-fabricado de &cido

polilactico biaxialmente orientado, que possui uma espessura de 20 um e pode
ser comercialmente obtido de Treofan France (Mantes-la-Jolie) sob a designacéao
PLA121, foi revestido por extrusdo através do depdsito de uma massa fundida da
composicao selante em dito filme de acido polilactico.

[0117] A massa fundida possuia uma temperatura de 300° C, ao sair do mlode de
extrusao, e ocasiona que o filme de acido polilactico aquecga a 120° C quando em
contato com a massa fundida.

[0118]O contato do material fundido com o filme de acido polilatico, o filme de
acido polilatico retrai na transversal e na direcdo da maquina e apresenta vincos e
rugas. Além disso, a adesao entre a composicao selante foi inferiora 1 N/ 15
mm.

[0119] A composicao selante consistia em 80% em peso de uma primeira resina
de acrilato de etileno modificada (disponivel de E.l. du Pont de Nemours and
Company sob a marca registrada Bynel® 22E780) e 20% em peso de uma
segunda resina de acrilato de etileno modificada (disponivel de E.l. du Pont de
Nemours and Company sob a marca registrada Appeel® 20D855).

[0120] Conforme pode ser deduzido a partir da descricdo acima da experiéncia
comparativa, atualmente ndo é possivel fabricar as estruturas de filme de
camadas multiplas comercialmente vidveis que compreendem uma camada de
acido polilactico orientada através dos métodos convencionais, em que o filme de

acido polilactico orientado € aquecido, sem a geracao de defeitos devidos a
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retracao térmica do filme de &cido polilactico orientado.

[0121]Em contraste, a fabricacdo de tais estruturas de camadas mudltiplas por
meio do processo de bolha tripla evita estes problemas e fornece uma alternativa
eficiente para os métodos de laminacao a “frio” que empregam os adesivos a

base de solventes.
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REIVINDICACOES

1. Estrutura coextrudada de camadas multiplas, caracterizada pelo fato de

compreender, pelo menos, uma camada de composicdo de poli(acido
hidroxialcan6ico) monoaxialmente ou biaxialmente orientada, pelo menos, uma
camada de adesao (tie layer), e pelo menos, uma camada selante, uma camada
de composicdo de poli(acido hidroxialcandico), pelo menos, uma camada de
adeséo e, pelo menos, uma camada selante, sendo que

a estrutura é orientada e a estrutura € um filme ou folha; e

a estrutura possui uma retracédo térmica a partir de 1 a 60%, ou 30 a 50%, em um
banho-maria a 90° C durante 1 min.

2. Estrutura, de acordo com a reivindicacao 1, caracterizada pelo fato de possuir

uma retragéo térmica a partir de 1 a 10%, ou 1 a 3%, em um banho-maria a 120°
C durante 1 min.

3. Estrutura, de acordo com a reivindicacao 2, caracterizada pelo fato de a

composigédo de poli(acido hidroxialcandico) compreender um policondensado de
acido glicdlico, acido lactico, acido hidroxibutirico, ou combinagbes de dois ou
mais dos mesmos; e

a estrutura incluir camadas de um &acido polilactico, um acrilato de etileno
modificado anidrido, um polietileno, um polietileno, um acrilato de etileno
modificado anidrido, uma poliamida, um alcool de etileno de vinila, uma poliamida,
um acrilato de etileno modificado anidrido, um polietileno, e uma camada selante.

4. Artigo, caracterizado pelo fato de compreender a estrutura de camadas

multiplas, conforme definida em qualquer uma das reivindicacées de 1 a 3.

5. Artigo, de acordo com a reivindicacao 4, caracterizado pelo fato de o artigo ser

um filme de cobertura (lidding film).

6. Artigo, de acordo com a reivindicacao 4, caracterizado pelo fato de o artigo ser

um artigo de embalagem.

7. Artigo, de acordo com a reivindicagcao 6, caracterizado pelo fato de a estrutura

de camadas mudltiplas ser utilizada como um filme de cobertura do artigo de

embalagem.
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8. Processo, caracterizado pelo fato de compreender a coextrusdo de uma

camada de composicao de poli(acido hidroxialcandico), uma camada de adeséo,
e uma camada selante sob uma condicdo eficaz para produzir uma estrutura
tubular coextrudada de camadas mdaltiplas; resfriar a estrutura tubular
coextrudada de camadas multiplas em uma primeira bolha; orientar a estrutura
tubular coextrudada de camadas multiplas sob aquecimento em uma segunda
bolha para produzir uma estrutura tubular orientada de camadas multiplas, e
relaxar a estrutura tubular orientada de camadas multiplas sob aquecimento em
uma terceira bolha para produzir uma estrutura de camadas multiplas, sendo que
a estrutura de camadas multiplas, ser conforme definida em qualquer uma das
reivindicacbes de 1 a 3;

a camada de adesao ser selecionada a partir do grupo que consiste em um
polietileno, um polipropileno, copolimeros de etileno, um polietileno modificado,
um polipropileno modificado, um copolimero de (met)acrilato de etileno alquila
modificado, e combinagcbes de dois ou mais dos mesmos, sendo que O
copolimero de (met)acrilato de etileno alquila contém, por peso do copolimero, 4 a
28% de unidades de repeticao derivadas a partir de (met)acrilato de alquila;

o polietileno no polietileno modificado, o polipropileno no polipropileno modificado,
ou o copolimero de (met)acrilato de etileno alquila no copolimero de (met)acrilato
de etileno alquila modificado sao modificados com um acido, um anidrido, ou um
epoxido; e a camada selante € selecionada a partir do grupo que consiste em
copolimero de (met)acrilato de etileno alquila, copolimero de &cido de etileno,
ionémero de etileno, e combinagdes de dois ou mais dos mesmos; e

a camada selante ser uma composicao selante selecionada a partir do grupo que
consiste em polietileno, polipropileno, copolimeros de etileno, copolimero de acido
de etileno, iondmero de etileno, produzidos a partir de copolimero de acido de
etileno e combinacgdes de dois ou mais dos mesmos.

9. Processo, de acordo com a reivindicagao 8, caracterizado pelo fato de a

orientacdo ser realizada a uma temperatura entre a temperatura de transicéo

vitrea e o ponto de fusdo da composicao de polimero poli(acido hidroxialcandico).
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10. Processo, de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 8 ou 9,

caracterizado pelo fato de o relaxamento ser realizado a uma temperatura entre a

temperatura de transigdo vitrea e o ponto de fusdo da composigdo de polimero

poli(acido hidroxialcandico).
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