Renubll{fﬂaLFederailwa do Brasil (R Pl 2045)

o do Sombrols Extarior
Imgiiiubo Mackonal da Propriedade fndusieial.

1 P10607393-0 A2

(22) Data de Depdsito: 23/02/2006
(43) Data da Publica¢éo: 16/03/2010

* B RPIOW®GO0O7 39 3 A2 *

(51) Int.CI.:
C08J 5/18 (2010.01)
CO8L 23/04 (2010.01)

(54) Titulo: COMPOSIGAO DE MOLDAGEM DE _
POLIETILENO, PROCESSO PARA A PREPARACAO
DA MESMA, USO DE UMA COMPOSICAO DE
MOLDAGEM DE POLIETILENO, E, FILME SOPRADO

(30) Prioridade Unionista: 01/03/2005 DE 10 2005 009 916.5
(73) Titular(es): Basell Polyolefine GMBH

(72) Inventor(es): GERHARDUS MEIER, JOACHIM BERTHOLD,
LUTZ-GERD HEINICKE

(74) Procurador(es): Momsen, Leonardos & CIA.
(86) Pedido Internacional: PCT EP2006060222 de 23/02/2006

(87) Publicacgao Internacional: WO 2006/092377de 08/09/2006

(57) Resumo: COMPOSIGAO DE MOLDAGEM DE POLIETILENO,
PROCESSO PARA A PREPARAGAO DA MESMA, USO DE UMA
COMPOSIGAO DE MOLDAGEM DE POLIETILENO, E, FILME
SOPRADO. A invengao refere-se a uma composicio de moldagem de
polietileno tendo uma distribuicio de massa molar multimodal
particularmente adequada para filmes de moldagem por sopro tendo
uma espessura na faixa de 8 a 200 pm. A composicao de moldagem
tem uma densidade em uma temperatura de 23°C na faixa de 0,940 a
0,948 g/cm?® e uma MFR; g5 do produto final apds a extruséo na faixa
de 0,10 a 0,50 dg/min. A composi¢éo compreende de 40 a 60% em
peso de uma primeira fracdo de polimero de etileno feita de um
homopolimero A tendo um primeiro peso molecular, de 25 a 45% em
peso de uma segunda fragdo de polimero de etileno feita de um
primeiro copolimero B de etileno e pelo menos um primeiro
comondmero do grupo de olefinas tendo de 4 a 8 4tomos de carbeono,
com o primeiro copolimero B tendo um segundo peso molecular maior
que o primeiro peso molecular, e de 10 a 30% em peso de uma
terceira fragéo de polimero de etileno feita de um segundo copolimero
C tendo um terceiro peso molecular maior que o segundo peso
molecular. A composi¢do de moldagem da presente invencdo permite
produzir filmes finos tendo propriedades mecénicas melhoradas, em
particular em termos de resisténcia a queda de dardo de impacto, em
uma velocidade de liberagdo sem dificultar a estabilidade de bolha de
filme.
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“COMPOSICAO DE MOLDAGEM DE POLIETILENO, PROCESSO
PARA A PREPARACAO DA MESMA, USO DE UMA COMPOSICAO DE
MOLDAGEM DE POLIETILENO, E, FILME SOPRADO”

CAMPO DA INVENCAO

A presente invengdo se refere a uma composi¢do de moldagem
de polietileno (PE) tendo uma distribui¢do de massa molar multimodal, i.e.,
uma composi¢do de moldagem compreendendo uma pluralidade de fragdes de
polimero de etileno tendo massas molares distintas.

Na presente descri¢do e nas seguintes reivindicagdes, a ndo ser
que de outra forma indicado, o termo "polimero" € usado para indicar um
homopolimero, i.e., um polimero compreendendo unidades monoméricas de
repeticdo derivadas de espécies iguais de mondmeros, € um copolimero, i.e.,
um polimero compreendendo unidades monoméricas de repetigdo derivadas
de pelo menos duas espécies diferentes de mondmeros, em cujo caso
referéncia vai ser feita a um copolimero binario, a um terpolimero, etc.,
dependendo do numero de diferentes espécies de mondmeros usados. A
composi¢do de moldagem de PE multimodal da presente invengdo &
particularmente util para produzir filmes soprados. A presente invengdo
também se refere a um processo para preparar esta composigdo de moldagem
de PE.

A presente invencdo também se refere a um filme soprado
produzido a partir da composi¢do de moldagem mencionada acima por um
processo de filme soprado.

TECNICA ANTERIOR

O polietileno € usado em uma grande escala para a produgéo
de filmes por um processo de extrusdo de filme soprado gragas a resisténcia
mecanica, processabilidade, boa resisténcia quimica e baixo peso de
polietileno intrinseco. Entdo, por exemplo, a EP-A-0 603 935 descreve uma

composi¢cdo de moldagem baseada em polietileno que tem uma distribuigéo
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de massa molar multimodal e é adequada para produzir filmes e moldes tendo
boas propriedades mecanicas.

Contudo, os filmes da técnica anterior feitos de polietileno
bimodal t€ém uma resisténcia mecénica inadequada, em particular, em termos
de resisténcia de queda de dardo de impacto (DDI), que normalmente varia de
cerca de 150 a 200 g de acordo com ASTM D 1709, método A. Tentativas de
conseguir um DDI maior, por exemplo, acima de 300 g, inevitavelmente
resultaram em uma piora inaceitavel das capacidade de processamento,
particularmente em termos de resisténcia de estabilidade da bolha formada no

processo de extrusdo de filme soprado.

SUMARIO DA INVENCAO

O problema técnico subjacente a presente invengdo €, portanto,
aquele de fornecimento de uma nova composi¢éo de moldagem de PE tendo
uma resisténcia mecanica melhorada, particularmente em termos de DDI, sem
dificultar a capacidade de processamento no processo de extrusdo de filme
soprado.

Mais particularmente, a resisténcia mecénica de filmes
produzidos a partir da nova composi¢do de moldagem de PE da presente
inven¢do, expressada como DDI, deve estar na faixa acima de 400 g para um
filme tendo uma espessura de 20 um.

Para o propoésito da presente descri¢do e das reivindicagdes
que se seguem, exceto onde de outra forma indicado, todos os numeros que
expressam quantidades, percentagens, etc., devem ser entendidos como sendo
modificados em todos os exemplos pelo termo "cerca de". Também, todas as
faixas incluem qualquer combinag&o dos pontos maximo e minimo descritos e
incluem quaisquer faixas intermedidrias ai, que podem ou nfo ser
especificamente enumeradas aqui.

O problema técnico mencionado acima é resolvido por uma

composi¢do de moldagem de PE tendo uma distribui¢io de massa molar
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multimodal, uma densidade em uma temperatura de 23°C na faixa de 0,940 a
0,948 g/crn3 e uma MFR 9y/s do produto final apds a extrusdo na faixa de 0,10
a 0,50 dg/min, com a composi¢do de moldagem de polietileno
compreendendo:

- de 40 a 60% em peso de uma primeira fragdo de polimero de
etileno feita de um homopolimero de etileno A tendo um primeiro peso
molecular,

- de 25 a 45% em peso de uma segunda fragdo de polimero de
etileno feita de um primeiro copolimero B de etileno e pelo menos um
primeiro comondmero do grupo de olefinas tendo de 4 a 8 4tomos de carbono,
com o dito primeiro copolimero B tendo um segundo peso molecular maior
que o dito primeiro peso molecular, e

- de 10 a 30% em peso de uma terceira fragdo de polimero de
etileno feita de um segundo copolimero C de etileno e pelo menos um
segundo comondmero, com o dito segundo copolimero C tendo um terceiro
peso molecular maior que o dito segundo peso molecular,

todas as percentagens sendo baseadas no peso total da
composi¢do de moldagem.

Na presente descricdo e nas seguintes reivindicag¢des, a vazio
de material fundido (MFR90;5) € a vazio de material fundido medida de
acordo com ISO 1133 a 190°C e sob uma carga de 5 kg. A densidade €
determinada de acordo com ISO 1183.

A composicdo de moldagem de polietileno da presente
invencdo tem uma densidade em uma temperatura de 23°C na faixa de 0,940
a 0,948 g/cm3, preferivelmente de 0,944 a 0,948 g/cm3, e uma distribuigdo de
massa molar trimodal ampla.

De acordo com uma forma de realizagio preferida da presente
invenc¢do, a composicido de moldagem de polietileno compreende:

- de 45 a 55% em peso da primeira fragdo de polimero de
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etileno, i.e., do homopolimero A,

- de 30 a 40% em peso da segunda fragdo de polimero de
etileno, i.e., de um outro homopolimero ou do primeiro copolimero B, e

- de 15 a 25% em peso da terceira fracdo de polimero de
etileno, i.e., do segundo copolimero C.

O segundo copolimero B preferivelmente contém, em adigdo
ao etileno, proporgdes predeterminadas, preferivelmente de 0,4 a 3,0% em
peso com base no peso do segundo copolimero B, de pelo menos um primeiro
comondmero de olefina tendo de 4 a 8 atomos de carbono.

Exemplos de tal(is) comondmero(s) sdo 1-buteno, 1-penteno,
1-hexeno, 1-octeno e 4-metil-1-penteno, e misturas destes.

Em uma maneira analoga, o segundo copolimero C ¢
preferivelmente um copolimero de etileno e de pelo menos um segundo
comondmero preferivelmente selecionado do grupo de olefinas tendo de 4 a 8
atomos de carbono, mais preferivelmente da lista de comonomeros
mencionada acima.

Preferivelmente, o pelo menos um segundo comondmero esta
presente em uma quantidade de 3 a 15% em peso, com base no peso do
segundo copolimero C.

Além disso, a composi¢do de moldagem de PE da presente
invencdo tem uma vazdo de material fundido (MFRgs) do produto final ap6s
a extrusdo de acordo com ISO 1133, na faixa de 0,10 a 0,50 g / 10 min,
preferivelmente de 0,15 a 0,23 g/ 10 min.

Preferivelmente, a composi¢do de moldagem de PE da
presente invengdo tem um numero de viscosidade VN3, medido de acordo
com ISO/R 1191 em decalina em uma temperatura de 135°C, na faixa de 300
a 480 cm’/g, particularmente de 370 a 440 cm’/g.

Se, como fornecido por uma forma de realizacdo preferida da

presente invengdo descrita mais em detalhes no seguinte, a composig¢do de
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moldagem de PE for preparada por meio de um processo de polimerizagdo em
cascata compreendendo pelo menos trés estagios de polimerizagdo sucessivos
compreendendo um primeiro estigio, um segundo estidgio e um terceiro
estdgio, a trimodalidade da composi¢cdo da presente invengdo pode ser
descrita em termos de nameros de viscosidade VN, medidos de acordo com
ISO/R 1191, das fragdes de polimero de etileno formadas nos diferentes
estagios de polimerizag@o subseqiientes.

Aqui, os nimeros de viscosidade diferentes véo ser indicados
como explicado a seguir.

O numero de viscosidade VN, vai ser usado para indicar o
numero de viscosidade medido no polimero ap6s o primeiro estagio de
polimerizagdo. O numero de viscosidade VN; € idéntico ao nimero de
viscosidade VN, do homopolimero A.

De acordo com uma forma de realizag@o preferida da presente
invengdo, o nimero de viscosidade VN; esta na faixa de 60 a 110 cm’/g, mais
preferivelmente de 70 a 110 cm’/g.

O numero de viscosidade VN, vai ser usado para indicar o
numero de viscosidade medido no polimero apds o segundo estagio de
polimerizagdo. O numero de viscosidade VN, €, portanto, o numero de
viscosidade da mistura de homopolimero A mais outro homopolimero ou
primeiro copolimero B. O numero de viscosidade do primeiro copolimero B
formado no segundo estdgio de polimerizagdo pode ser de outra forma
somente determinado matematicamente.

De acordo com uma forma de realizag@o preferida da presente
invencdo, o namero de viscosidade VN, estd na faixa de 300 a 400 cm3/g,
preferivelmente de 320 a 330 cm’/g.

O nimero de viscosidade VNj vai ser usado para indicar o
niimero de viscosidade medido no polimero apés o terceiro estidgio de

polimerizagdo. O numero de viscosidade VN; €, portanto, o nimero de
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viscosidade da mistura de homopolimero A mais o primeiro copolimero B
mais o segundo copolimero C. O numero de viscosidade do segundo
copolimero C formado no terceiro estdgio de polimerizagcdo pode ser, ao
invés, determinado somente matematicamente.

De acordo com uma forma de realizagdo preferida da presente
inven¢do, o nimero de viscosidade VNj esta na faixa de 300 a 480 cm3/g,
preferivelmente de 370 a 440 cm’/g.

A composi¢do de moldagem de PE da presente invengéo pode
também éompreender aditivos adicionais. Tais aditivos podem ser, por
exemplo, estabilizantes de calor, antioxidantes, estabilizantes de UV,
estabilizantes de luz, desativadores de metal, compostos de destrui¢do de
perdxido, co-estabilizantes bédsicos em quantidades de 0 a 10% em peso,
preferivelmente de 0 a 5% em peso, mas também cargas, materiais de reforgo,
plastificantes, lubrificantes, emulsificantes, pigmentos, abrilhantadores
Opticos, retardantes de chama, antiestaticos, agentes de sopro ou combinagdes
destes em quantidades totais de 0 a 50% em peso, com base no peso total da
composi¢ao.

A presente invengdo também se refere a um processo para a
preparagdo de uma composi¢do de moldagem de polietileno como descrita
acima, compreendendo a etapa de polimerizagdo de etileno, com o dito pelo
menos um primeiro comondmero e o dito pelo menos um segundo
comondmero em suspensdo em uma temperatura preferivelmente na faixa de
20 a 120°C, mais preferivelmente de 70 a 90°C, ainda mais preferivelmente,
de 80 a 90°C, e em uma pressdo preferivelmente na faixa de 2 a 10 bar e,
preferivelmente, na presenga de um catalisador de Ziegler.

O processo para a preparacio de uma composigdo de
moldagem de PE ¢é preferivelmente realizado na presenga de um sistema
catalitico compreendendo um catalisador de Ziegler altamente ativo

compreendendo um composto de metal de transicdo e um co-catalisador,
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preferivelmente um composto de organo-aluminio, por meio de uma
seqiiéncia de reagdo multiestdgio compreendendo pelo menos trés
polimerizagdes sucessivas.

Preferivelmente, a polimerizag@o é realizada em estagios de
polimerizagdo sucessivos multiplos compreendendo um primeiro estigio, um
segundo estagio, e um terceiro estdgio realizado em multiplos reatores
correspondentes compreendendo um primeiro reator, um segundo reator € um
terceiro reator dispostos em série.

A polimerizacdo ¢é preferivelmente realizada em uma
polimerizagdo de suspensdo em cascata, como descrito na EP-A-1 228 101.

A massa molar em cada estagio de polimerizagio ¢€
preferivelmente ajustada por meio de um agente de transferéncia de cadeia,
preferivelmente hidrogénio, e, preferivelmente, em uma maneira tal que os
valores preferidos mencionados acima de nimeros de viscosidade sejam
obtidos apos cada estagio de polimerizagéo.

A composi¢do de moldagem de PE da presente invengdo €
particularmente adequada para a produgéo de filmes soprados pelo processo
de extrusio de filme soprado. Uma forma possivel para se realizar tal
processo ¢é detalhada a seguir.

A composi¢do de moldagem de polietileno € preferivelmente
primeiramente plastificada em temperaturas na faixa de 200 a 250°C em uma
extrusora. Subseqiientemente, o polietileno plastificado € extrusado no estado
fundido através de uma matriz anular, de forma que forme uma bolha tendo
uma forma substancialmente tubular. A bolha ¢é resfriada, preferivelmente por
meio de ar comprimido, e subseqiientemente retraida por meio de rolos e
transformada em um filme.

A composi¢do de moldagem da presente invengdo pode ser
processada particularmente bem pelo processo de sopro de filme porque esta

composi¢do assegura uma capacidade de estiramento melhorada e uma
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estabilidade de bolha de filme adequada mesmo sob as condigbes de
processamento tipicas de plantas industriais de grande escala. Em outras
palavras, a bolha de filme proveniente da matriz anular permanece estavel
mesmo em altas velocidades de liberagdo e ndo mostra nenhuma tendéncia
para alterar sua geometria na dire¢do axial nem na direc¢io radial.

Preferivelmente, a bolha tem uma linha de congelamento que
delimita o material fundido do material solidificado oscilando ndo mais que +
2 cm na diregdo axial durante o teste de choque (realizado como detalhado no
seguinte Exemplo 3) em uma velocidade de remo¢do maxima.

A presente invencdo também se refere a um filme que
compreende uma composi¢do de moldagem de PE como descrita acima e
tendo uma espessura na faixa de 8 a 200 um, preferivelmente de 10 a 100 um.
Preferivelmente, a DDI de um filme tendo uma espessura de 20 um maior que
400 g, mais preferivelmente maior que 450 g e, ainda mais preferivelmente,
maior que 460 g.
DESCRICAO DETALHADA DAS FORMAS DE REALIZACAO
PREFERIDAS

A presente invengdo vai ser também descrita por meio das
seguintes formas de realizag@io preferidas sem restringir o escopo da presente
invengéo.

Exemplo 1: polimerizacdo (invencio)

Etileno foi polimerizado em um processo continuo realizado
em um modo em cascata em trés reatores reciprocamente dispostos em série.
Um catalisador de Ziegler preparado pelo método da EP-A 401 776, Exemplo
1, foi usado, tendo uma capacidade de resposta extremamente alta a
hidrogénio e uma atividade suficiente para realizar a polimerizagdo em
cascata, pois este catalisador foi capaz de manter a atividade durante um
periodo longo, de 1 a 8 horas.

O catalisador tinha em particular a seguinte composigdo
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analitica:

Ti 6,2% em peso

Mg  70,8% em peso

Cl 23,0% em peso

O catalisador foi pré-ativado por meio de uma quantidade
suficiente de trietilaluminio e entdo alimentado em um primeiro reator em
uma quantidade de 4,8 mmol/h.

O meio de suspensdo suficiente, em particular, hexano, etileno
e hidrogénio foram adicionalmente alimentados no primeiro reator. A
quantidade de etileno (= 46 kg/h) e a quantidade de hidrogénio (= 55 g/h)
foram ajustadas em uma maneira tal que uma percentagem de 17% em
volume de etileno e uma percentagem de 698% em volume de hidrogénio
fossem medidas no espago de gas (temperatura de gés para a medic@o
analitica = 5 + 1°C) do primeiro reator. O restante foi uma mistura de
nitrogénio e um meio de suspensdo vaporizado.

A polimerizagdo no primeiro reator foi realizada em uma
temperatura de 84°C e sob uma pressdo de 8,9 bar, correspondente a 0,89
MPa.

A suspensdo do primeiro reator foi entdo transportada para um
segundo reator disposto em série com e a jusante do primeiro reator. A
percentagem de hidrogénio no espago de gés (temperatura do gas para uma
medicdo analitica = 5 £ 1°C) no segundo reator foi reduzida para 3,6% em
volume por meio de uma despressurizagdo de H, intermedidria. Uma
quantidade de 32,6 kg/h de etileno juntamente com uma quantidade muito
pequena de um primeiro comondmero, isto ¢, 1-buteno, foi introduzida no
segundo reator. 69% em volume de etileno, 3,6% em volume de hidrogénio e
2,9% em volume de 1-buteno foram medidos no espago de gas do segundo
reator; o restante era uma mistura de nitrogénio € meio de suspensdo

vaporizado.
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A polimerizacdo no segundo reator foi realizada em uma
temperatura de 84°C e sob uma pressdo de 2,5 bar, correspondente a 0,25
MPa.

A suspensdo do segundo reator foi transportada através de uma
outra despressurizagdo intermedidria operada sem saida de gids para um
terceiro reator disposto em série com e a jusante do segundo reator. A
concentra¢do de hidrogénio foi ajustada pata 3,2% em volume no espago de
gas pela introdugdo de hidrogénio. Além de 17,2 kg/h de etileno, 1680 g/h de
um segundo comondmero igual ao primeiro comondmero introduzido no
segundo estagio, isto é, 1-buteno, e 1,5 g/h de hidrogéni6 foram
adicionalmente introduzidos no terceiro reator.

Uma percentagem de etileno de 67% em volume, uma
percentagem de hidrogénio de 3,2% em volume e uma percentagem de 1-
buteno de 9,7% em volume foram medidas no espago de gas do terceiro reator
(temperatura de gas para a medig@o analitica = 5 + 1°C); o restante foi uma
mistura de nitrogénio € meio de suspensdo vaporizado.

A polimerizagdo no terceiro reator foi realizada em uma
temperatura de 84°C e sob uma pressdo de 2,7 bar, correspondente a 0,27
MPa.

O meio de suspensdo foi separado da suspensdo de polimero
deixando o terceiro reator e o p6 foi seco e passado para pelotizagdo.

A composi¢do de moldagem de polietileno preparada como
descrito acima tinha uma densidade de 0,946 g/cm3 , humeros de viscosidade
VN;j, VN,, e VN3, proporgdes wa, wg € wWe do homopolimero A, do primeiro
copolimero B e, respectivamente, do segundo copolimero C e vazles de

material fundido MFR,, MFR,, e MFR;, que sdo relatadas na Tabela 1 abaixo.
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TABELA 1

Exemplo 1
wa (% em peso) 48
wp (% em peso) 34
wc (% em peso) 18
VN, (cm’/g) 80
VN, (cm’/g) 355
VN3 (cm’/g) 410
MFRia90°c/12xg) (g/10 min) 85
MFR190°c/5kg) (8/10 min) 0,75
MFR3(190°C/5ko) (g/lO min) 0,3
MEFR pelotas(190°C/5ke) (g/10 min) 0,19

As abreviagdes para as propriedades fisicas na Tabela 1 t€m os
seguintes significados:

Wa, W € Wc = propor¢do do homopolimero A, do primeiro
copolimero B e, respectivamente, do segundo copolimero C na composi¢do de
moldagem total = divisdo do reator, determinada pela quantidade de etileno
alimentado no respectivo reator;

VN;, VN,, e VN; = niimero de viscosidade do polimero que
deixa o primeiro, o segundo e, respectivamente, o terceiro reator, medido de
acordo com ISO/R 1191 em decalina em uma temperatura de 135°C;

MFR;, MFR,, e MFR; = vazio de material fundido do
polimero que deixa os primeiro, segundo e, respectivamente, terceiro reator,
medida de acordo com ISO 1133 com indicagdo da temperatura e da carga;

MFReiotas = vazdo de material fundido do produto final apds a
extrusdo.

Exemplo 2: preparacdo de filme (invencdo)

A partir da composi¢do de moldagem assim preparada, um
filme foi produzido da seguinte forma:

Um filme tendo uma espessura de 20 pum foi produzido em
uma planta de sopro de filme Alpine compreendendo uma extrusora com um
didmetro d; de 50 mm e um comprimento de 21 x d; (=1,05 m) e uma matriz
anular tendo um didmetro d, de 120 mm e uma largura de folga de 1 mm. O

filme foi produzido em uma relagdo de sopro de 4:1 ¢ um comprimento de
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pescogo de 7,5 x d; (= 90 cm). A temperatura de material fundido da
composi¢do de moldagem na extrusora foi 225-230°C. As propriedades do
filme sdo mostradas na Tabela 2 abaixo.

Exemplo 3: preparacio de filme (comparacio)

Um filme de 20 um foi produzido usando um material bruto de
filme comercial da Borealis, que € comercialmente disponibilizado sob a
designacdo FS 1470, na mesma planta e sob as mesmas condigdes descritas
no Exemplo 2, com a exce¢do de que a temperatura de material fundido da
composi¢do de moldagem na extrusora fosse 220-225°C.

As propriedades de filme sdo mostradas na Tabela 2 abaixo.

TABELA 2

Exemplo 2 (inven¢do) Exemplo 3 (comparag&o)
liberagdo: 58 m/min + +
teste de choque + +
liberagdo: 63 m/min + +
teste de choque + -
liberag8o: 70 m/min + -
teste de choque + -
liberag&o: 77 m/min + -
teste de choque + -
liberagdo: 87 m/min + -
teste de choque + -
DDI (g) 480 390
Manchas nenhuma mancha alta contagem de manchas
Pressdo do material fundido 360 380
(bar)

Mais particularmente, a estabilidade de bolha de filme foi
determinada pelo seguinte procedimento, incluindo um teste preliminar e um
teste de choque como detalhado abaixo.

No teste preliminar, a velocidade de liberagdo foi ajustada em
velocidades de liberagdo crescentes predeterminadas, isto €, 58, 63, 70, 77 e
87 m/min (= velocidade de rolamento maxima). Apdés a velocidade de
liberagdo respectiva ter sido alcangada e o comprimento de pescoco ter sido
ajustado para 90 cm pelo ajuste do soprador de ar de resfriamento, a oscilagdo

axial da bolha de filme foi observada.
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O teste foi considerado acabado e passado em uma dada
velocidade se a oscilagdo axial da bolha sendo forma estivesse na faixa de £ 2
cm durante um periodo de observagdo de 1 minuto.

O teste de choque foi subseqiientemente realizado no mesmo
ajuste de velocidade de liberagdo que no teste preliminar.

No teste de choque, a bolha foi feita oscilar axialmente. Isto
foi realizado pela abertura completa da iris do soprador de ar de resfriamento
por um periodo de cerca de 7 s. A iris foi entdo colocada na posi¢8o inicial. A
abertura e o fechamento da iris foram monitorados através da pressdo do ar de
resfriamento. Na temperatura ambiente maior que 25°C, contudo, a abertura
da iris mencionada acima sozinha ndo € suficiente para colocar a bolha de
filme em oscilagdo. Com isso, em temperaturas maiores que 25°C, a iris foi
primeiramente aberta e entfio fechada completamente por um méximo de 3 s,
apds o que ela foi recolocada na posigédo inicial, sempre se monitorando por
meio da pressdo de ar. O teste de choque foi considerado passado em uma
velocidade de liberacdo dada se as oscilagdes da bolha de filme tivesse
diminuido para + 2 cm dentro de 2 minutos.

Isto foi feito para cada uma das velocidades de liberagdo
crescentes mencionada acima. Se o teste de choque ou o teste preliminar nfo
passasse em uma velocidade de liberagdo particular, o grau de estabilidade
correspondente & velocidade de liberagdo inferior prévia foi conferido.

A resisténcia de queda de dardo de impacto dos filmes foi
determinada de acordo com o método A padrdo de ASTM D 1709.

A avaliagio de manchas foi realizada visualmente.
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REIVINDICACOES

1. Composi¢do de moldagem de polietileno, caracterizada pelo

fato de ter uma distribui¢do de massa molar multimodal, uma densidade em
uma temperatura de 23°C na faixa de 0,940 a 0,948 g/cm3 e uma MFR9y5 do
produto final apds a extrusdo na faixa de 0,10 a 0,50 dg/min, com a
composi¢do de moldagem de polietileno compreendendo:

- de 40 a 60% em peso de uma primeira fragéo de polimero de
etileno feita de um homopolimero de etileno A tendo um primeiro peso
molecular,

- de 25 a 45% em peso de uma segunda fragdo de polimero de
etileno feita de um primeiro copolimero B de etileno e pelo menos um
primeiro comondmero do grupo de olefinas tendo de 4 a 8 4&tomos de carbono,
com o dito primeiro copolimero B tendo um segundo peso molecular maior
que o dito primeiro peso molecular, e

- de 10 a 30% em peso de uma terceira fragdo de polimero de
etileno feita de um segundo copolimero C de etileno e pelo menos um
segundo comondmero, com o dito segundo copolimero C tendo um terceiro
peso molecular maior que o dito segundo peso molecular,

todas as percentagens sendo baseadas no peso total da
composi¢do de moldagem.

2. Composi¢do de moldagem de polietileno de acordo com a

reivindica¢do 1, caracterizada pelo fato de que compreende:

- de 45 a 55% em peso da primeira fracdo de polimero de
etileno,

- de 30 a 40% em peso da segunda fragdo de polimero de
etileno, o primeiro copolimero B contendo de 0,4 a 3,0% em peso, com base
no peso do copolimero B, do dito pelo menos um primeiro comonomero, e

- de 15 a 25% em peso da terceira fragdo de polimero de

etileno, com o segundo copolimero C contendo de 3 a 15% em peso, com
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base no peso do segundo copolimero C, do dito pelo menos um segundo
comondmero.
3. Composi¢do de moldagem de polietileno de acordo com a

reivindicagdo 1 ou 2, caracterizada pelo fato de que o dito primeiro

comondmero e o dito segundo comondmero sdo independentemente
selecionados do grupo que compreende 1-buteno, 1-penteno, 1-hexeno, 1-
octeno e 4-metil-1-penteno, e misturas destes.

4. Composi¢do de moldagem de polietileno de acordo com
qualquer uma das reivindicagdes 1 a 3, caracterizada pelo fato de que a

densidade é de 0,944 a 0,948 g/cm3 e a MFR;gy5s do produto final apds a

extrusdo estd na faixa de 0,15 a 0,23 g/ 10 min
5. Composi¢do de moldagem de polietileno de acordo com a

reivindicacgfo 4, caracterizada pelo fato de que o niimero de viscosidade VN3,

medido de acordo com ISO/R 1191 em decalina em uma temperatura de
135°C, est4 na faixa de 300 a 480 cm’/g.

6. Processo para a preparagdo de uma composi¢do de
moldagem de polietileno como definida em qualquer uma das reivindicagdes

1 a 5, caracterizado pelo fato de que compreende a etapa de polimerizar

etileno, com o dito um primeiro comondmero e o dito pelo menos um
segundo comondmero em suspensdo em temperaturas na faixa de 20 a 120°C,
em uma pressio na faixa de 2 a 10 bar e na presenca de um catalisador de
Ziegler compreendendo um composto de metal de transi¢do e um composto
de organo-aluminio.

7. Processo de acordo com a reivindicagdo 6, caracterizado

pelo fato de que a dita etapa de polimerizagdo € realizada em multiplos
estagios de polimerizagdo sucessivos compreendendo um primeiro estigio,
um segundo estagio, e um terceiro estagio realizado em multiplos reatores
correspondentes compreendendo um primeiro reator, um segundo reator ¢ um

terceiro reator dispostos em série, a massa molar da composi¢éo de moldagem
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de polietileno preparada em cada estagio sendo ajustada em cada caso por
meio de hidrogénio.

8. Processo de acordo com a reivindicagdo 7, caracterizado

pelo fato de que a concentragdo de hidrogénio no primeiro estigio de
polimerizagdo é ajustada em uma maneira tal que o homopolimero A tenha
um numero de viscosidade VN, na faixa de 60 a 110 cm’/g.

9. Processo de acordo com a reivindicagdo 7 ou 8,

caracterizado pelo fato de que a concentragdo de hidrogénio no segundo

estagio de polimerizagdo ¢ ajustada em uma maneira tal que a mistura de
homopolimero A mais copolimero B tenha um niimero de viscosidade VN, na
faixa de 300 a 400 cm’/g.

10. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 7

a 9, caracterizado pelo fato de que a concentragdo de hidrogénio no terceiro

estagio de polimerizagdo € ajustada em uma maneira tal que a mistura de
homopolimero A mais primeiro copolimero B mais segundo copolimero C
tenha um nimero de viscosidade VN; na faixa de 300 a 480 cm’/g.

11. Uso de uma composi¢do de moldagem de polietileno como

definida em qualquer uma das reivindicagdes 1 a 5, caracterizado pelo fato de

ser para a produgdo de filmes soprados tendo uma espessura na faixa de 8 a
200 pm.
12. Uso da composi¢do de moldagem de polietileno de acordo

com a reivindicagdo 11, caracterizado pelo fato de que o filme soprado é

produzido através de um processo de filme soprado compreendendo a etapa
de fundir a composicdo de moldagem de polietileno de forma a se obter um
material fundido de polietileno, extrusar o material fundido de polietileno
forcando o mesmo através de uma matriz anular de modo a formar uma bolha
tendo uma linha de congelamento oscilando em um maximo de £ 2 ¢m na
diregdo axial durante o teste de choque em uma velocidade de liberacdo

maxima.
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13. Filme soprado, caracterizado pelo fato de que compreende

uma composic¢do de moldagem de polietileno como definida em qualquer uma
das reivindicagGes 1 a 5 tendo uma espessura na faixa de 8 a 200 um, e uma

DDI maior que 400 g, medido em um filme tendo uma espessura de 20 pm.
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RESUMO
“COMPOSICAO DE MOLDAGEM DE POLIETILENO, PROCESSO
PARA A PREPARACAO DA MESMA, USO DE UMA COMPOSICAO DE
MOLDAGEM DE POLIETILENO, E, FILME SOPRADO”

A invencdo refere-se a uma composi¢do de moldagem de
polietileno tendo wuma distribuicdo de massa molar multimodal
particularmente adequada para filmes de moldagem por sopro tendo uma
espessura na faixa de 8 a 200 um. A composi¢do de moldagem tem uma
densidade em uma temperatura de 23°C na faixa de 0,940 a 0,948 g/cm3 e
uma MFR 95 do produto final apds a extrusdo na faixa de 0,10 a 0,50 dg/min.
A composi¢do compreende de 40 a 60% em peso de uma primeira fragio de
polimero de etileno feita de um homopolimero A tendo um primeiro peso
molecular, de 25 a 45% em peso de uma segunda fragdo de polimero de
etileno feita de um primeiro copolimero B de etileno e pelo menos um
primeiro comonomero do grupo de olefinas tendo de 4 a 8 4tomos de carbono,
com o primeiro copolimero B tendo um segundo peso molecular maior que o
primeiro peso molecular, e de 10 a 30% em peso de uma terceira fragdo de
polimero de etileno feita de um segundo copolimero C tendo um terceiro peso
molecular maior que o segundo peso molecular. A composi¢ido de moldagem
da preéente inveng¢do permite produzir filmes finos tendo propriedades
mecénicas melhoradas, em particular em termos de resisténcia a queda de

dardo de impacto, em uma velocidade de liberagio sem dificultar a

estabilidade de bolha de filme.



A requerente apresenta novas vias das reivindicagdes para
conformar o pedido com o Relatério Preliminar Internacional sobre

Patenteabilidade.
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REIVINDICACOES

1. Composi¢do de moldagem de polietileno, caracterizada pelo

fato de ter uma distribuigio de massa molar multimodal, uma densidade em
uma temperatura de 23°C medida de acordo com ISO 1183 na faixa de 0,940
a 0,948 g/cm3 e uma MFRgys medida de acordo com ISO 1133 do produto
final apds a extrusdo na faixa de 0,10 a 0,50 dg/min, com a composi¢do de
moldagem de polietileno compreendendo:

- de 40 a 60% em peso de uma primeira fragdo de polimero de
etileno feita de um homopolimero de etileno A tendo um primeiro peso
molecular,

_ - de 25 a 45% em peso de uma segunda fragio de polimero de
etileno feita de um primeiro copolimero B de etileno e pelo menos um
primeiro comondmero do grupo de olefinas tendo de 4 a 8 4tomos de carbono,
com o dito primeiro copolimero B tendo um segundo peso molecular maior
que o dito primeiro peso molecular do homopolimero A, e

- de 10 a 30% em peso de uma terceira fragdo de polimero de
etileno feita de um segundo copolimero C de etileno e pelo menos um
segundo comon6mero, com o dito segundo copolimero C tendo um terceiro
peso molecular maior que o dito segundo peso molecular do copolimero B,

todas as percentagens sendo baseadas no peso total da
composi¢do de moldagem.

2. Composi¢éo de moldagem de polietileno de acordo com a

reivindicagdo 1, caracterizada pelo fato de que compreende:

- de 45 a 55% em peso da primeira fragdo de polimero de
etileno,

- de 30 a 40% em peso da segunda fragdo de polimero de
etileno, o primeiro copolimero B contendo de 0,4 a 3,0% em peso, com base
no peso do copolimero B, do dito pelo menos um primeiro comondmero, e

- de 15 a 25% em peso da terceira fragdo de polimero de
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etileno, com o segundo copolimero C contendo de 3 a 15% em peso, com
base no peso do segundo copolimero C, do dito pelo menos um segundo
comonomero.

3. Composi¢ao de moldagem de polietileno de acordo com a

reivindicagdo 1 ou 2, caracterizada pelo fato de que o dito primeiro

comondémero € o dito segundo comondmero sio independentemente
selecionados do grupo que compreende 1-buteno, 1-penteno, 1-hexeno, 1-
octeno e 4-metil-1-penteno, e misturas destes.

4. Composi¢do de moldagem de polietileno de acordo com
qualquer uma das reivindicagdes 1 a 3, caracterizada pelo fato de que a
densidade é de 0,944 a 0,948 g/cm3 e a MFRqys do produto final apés a
extrusdo esta na faixa de 0,152 0,23 g/ 10 min

5. Composigdo de moldagem de polietileno de acordo com a

reivindicagéo 4, caracterizada pelo fato de que o niimero de viscosidade VN,

medido de acordo com ISO/R 1191 em decalina em uma temperatura de
135°C, esta na faixa de 300 a 480 cm’/g.

6. Processo para a preparagdo de uma composi¢io de
moldagem de polietileno como definida em qualquer uma das reivindicacdes

1 a 5, caracterizado pelo fato de que compreende a etapa de polimerizar

etileno, com o dito um primeiro comondmero e o dito pelo menos um
segundo comondmero em suspensdo em temperaturas na faixa de 20 a 120°C,
em uma pressdo na faixa de 2 a 10 bar e na presenga de um catalisador de
Ziegler compreendendo um composto de metal de transi¢dio e um composto
de organo-aluminio.

7. Processo de acordo com a reivindicagdo 6, caracterizado

pelo fato de que a dita etapa de polimerizagdo € realizada em multiplos
estagios de polimerizagdo sucessivos compreendendo um primeiro estagio,
um segundo estdgio, e um terceiro estdgio realizado em multiplos reatores

correspondentes compreendendo um primeiro reator, um segundo reator e um
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terceiro reator dispostos em série, a massa molar da composi¢do de moldagem
de polietileno preparada em cada estagio sendo ajustada em cada caso por
meio de hidrogénio.

8. Processo de acordo com a reivindicagdo 7, caracterizado

pelo fato de que a concentragdo de hidrogénio no primeiro estagio de
polimerizagdo € ajustada em uma maneira tal que o homopolimero A tenha
um numero de viscosidade VN; medido de acordo com ISO/R 1191 na faixa
de 60 a 110 cm’/g.

9. Processo de acordo com a reivindicagio 7 ou 8,

“caracterizado pelo fato de que a concentracdo de hidrogénio no segundo

estagio de polimeriza¢do € ajustada em uma maneira tal que a mistura de
homopolimero A mais copolimero B tenha um niimero de viscosidade VN,
medido de acordo com ISO/R 1191 na faixa de 300 a 400 cm’/g.

10. Processo de acordo com qualquer uma das reivindicagées 7

a 9, caracterizado pelo fato de que a concentragdo de hidrogénio no terceiro

estdgio de polimerizagdo € ajustada em uma maneira tal que a mistura de
homopolimero A mais primeiro copolimero B mais segundo copolimero C
tenha um nimero de viscosidade VN; medido de acordo com ISO/R 1191 na
faixa de 300 a 480 cm’/g.

11. Uso de uma composigdo de moldagem de polietileno como

definida em qualquer uma das reivindicagdes 1 a 5, caracterizado pelo fato de

ser para a produgdo de filmes soprados tendo uma espessura na faixa de 8 a
200 um.
12. Uso da composi¢do de moldagem de polietileno de acordo

com a reivindicagdo 11, caracterizado pelo fato de que o filme soprado é

produzido através de um processo de filme soprado compreendendo a etapa
de fundir a composi¢do de moldagem de polietileno de forma a se obter um
material fundido de polietileno, extrusar o material fundido de polietileno

forcando o mesmo através de uma matriz anular de modo a formar uma bolha
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tendo uma linha de congelamento oscilando em um maximo de + 2 cm na
dire¢dio axial durante o teste de choque em uma velocidade de liberagdo
maxima.

13. Filme soprado, caracterizado pelo fato de que compreende

uma composi¢ido de moldagem de polietileno como definida em qualquer uma
das reivindicagbes 1 a 5 tendo uma espessura na faixa de 8 a 200 um, e uma
queda de dardo de impacto DDI medida de acordo com ASTM D 1709
método A maior que 400 g, medido em um filme tendo uma espessura de 20

pum.
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