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Relatério Descritivo da Patente de Invengao para "COMPOSIGOES DE PO-
LIOLEFINAS RESISTENTES AO IMPACTO, SEU PROCESSO DE PREPARAGAO,
BEM COMO ARTIGOS MOLDADOS POR INJEGCAO COMPREENDENDO AS
MESMAS".

A presente invencéo se refere a composigdes de poliolefinas compreendendo um
componente de polimero de propileno cristalino selecionado entre copolimeros de propile-
no - etileno e/ou de outras a -olefinas aleatérias, e um copolimero de etileno com a -
olefinas C4-C1p.

As composi¢des da presente invengao podem se faciimente convertidas em varios
tipos de artigos acabados ou semi-acabados, em particular através do use de técnicas
de moldagem por injegao, uma vez que eles apresentam valores relativamente altos de
fluidez do fundido (MFR). Em adigé@o, como elas substancialmente ndo mostram o apa-
recimento de branqueamento por tensao quando da dobra de uma placa de 1 mm
de espessura, as ditas composi¢gées podem ser usadas para diversas aplicacdes, inclu-
indo brinquedos e utensilios dorn6sticos, e em particular para aqueles artigos que ne-
cessitam de resisténcia ao impacto a baixas temperaturas, sem falhas nos artigos. Os
ditos artigos podem vantajosamente ser usadas em aplicagdes que ficam em contato com
alimentos, exemplos das quais sdo os recipientes para alimentos aptos a freezer.

As composi¢cdes que compreendem um polipropileno e uma fase de borracha
formada por um copolimero elastomérico de etileno com a-olefinas ja sao conhecidas
do estado da arte, e sao descritas em particular nas patentes européias EP 170.255 e
EP 373.660, e no WO 01/19915. Ditas composi¢cbes apresentam resisténcia ao
impacto e, no caso da patente européia EP 373.660 e do WO 01/19915, apresentam
valores interessantes de transparéncia para varias aplicagbdes, contudo o balango
completo das propriedades ainda nao € totalmente satisfatério para a gama total de apli-
caglOes possiveis, em vista dos altos padrbes exigidos pelo mercado. Portanto, exis-
te uma demanda continua por composigoes deste tipo com propriedades incrementadas.

Um balango de propriedades novo e valioso foi ora obtido através das composi-
¢bes de poliolefinas da presente invengao, compreendendo (em porcentagem em peso):

1) 65-80% de um homopolimero de propileno cristalino ou copolimero contendo
ate 15% de etileno e/ou a-olefinas apresentando um valor de MFR de pelo menos 15
g/10 min; e

2) 20-45% de um copolimero de etileno com uma ou mais a-olefina(s) C,-
C10 contendo de 10 a 40% de ditas a-olefinas(s) C4-C1o;
ditas composigoes apresentando valores de MFR (230°C, 216 kg) igual ou superio-
res a 15 g/10 min, um teor total de etileno de 20% ou maior, um teor total de a-
olefina(s) C4-Ciode 4,5% ou maior, uma relagdo do teor total de etileno em rela-
¢ao ao contendo total de a-olefina(s) C4-C1pde 2,3 ou maior, e um valor de viscosidade
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intrinseca da fragdo sollvel em xileno a temperatura ambiente de 1,7 dl/lg ou menor,

preferencialmente de 1,5 di/g ou menor.

A partir das defini¢des supra, torna-se evidente que o termo
“copolimero” inclui polimeros contendo mais de um tipo de comonémeros.

As composicdes da presente invengdo fornecem em
particular uma combinagéo de fluidez muito alta e uma alta resisténcia ao impacto (em
termos da temperatura de transigdo estiramento / ruptura e resisténcia ao impacto izod) e
grande transparéncia.

As composicdes de poliolefinas preferidas sdo composiges
de poliolefinas flexiveis compreendendo (em porcentagem de peso):

1) 55-75%, preferencialmente 55-70% de um homopolimero de propileno cristalino ou
copolimero contendo até 15% de etileno e/ou a-olefina(s) C4-C1o € apresentando um
valor de MFR de 15 a 80 g/10 min; e

2) 25-45%, preferencialmente 30-45% de um copolimero de etileno com uma ou mais a-
olefina(s) C4-Cyo contendo de 15 a 40% de ditas a-olefina(s) C4-Cio;

ditas composigdes apresentando valores de MFR (230 °C, 2,16 kg) igual ou superiores a

15 g/10 min, um conteldo total de etileno de 20% ou maior, um conteddo total de a-

olefina(s) C4-C1o de 6% ou maior, uma relagdo do contetido total de etileno em relagéo ao

contelido total de a-olefina(s) C4-Cqo de 2,3 ou maior, uma fragdo total soltvel em xileno

a temperatura ambiente de 18% em peso ou maior, preferencialmente de pelo menos

20% em peso e um valor de viscosidade intrinseca da fragdo solivel em xileno a

temperatura ambiente de 1,7 dl/g ou menor, preferencialmente de 1,5 dl/g ou menor.

As composicbes da presente invengdo apresentam
preferencialmente um valor de MFR na faixa de 15 g/10 min a 40 g/10 min.

As caracteristicas preferidas para as composigdes da
presente invengéo séo:

- contetdo do polimero insolivel em xileno a temperatura ambiente (23 °C)
(substancialmente equivalente ao indice de isotacticidade) para o componente 1): ndo
menor que 90%, em particular ndo menor que 93%, ditos porcentagens sendo em
peso e referidas ao peso do componente 1),

- um conteldo total de etileno de 20% a 40% em peso;

- um contetdo total de a-olefina(s) C4-C4o de 6% a 15% em peso;

- um valor de médulo de flexdo menor que 770 MPa, mas de preferéncia maior que
600 MPa, mais preferencialmente maior que 650 MPa;

- fragdo sollvel em xileno a temperatura ambiente: preferencialmente menor que 35%
em peso, e mais preferencialmente menor que 30% em peso;

- viscosidade intrinseca da fragdo solivel em xileno a temperatura ambiente na faixa .
de 0,8 a 1,5 dl/g.
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A temperatura de transicdo estiramento / ruptura é
geralmente igual a ou menor que —35 °C, o limite inferior sendo nominalmente de cerca
de 60 °C.

As ditas a-olefinas C4-Cyo, as quais séo ou podem estar
presentes como comondmeros nos componentes e fragbes das composicbes da
presente invengdo, sdo representadas pela férmula CH,=CHR, na qual R é um radical
alquil, linear ou ramificado, com 2-8 atomos de carbono ou um radical aril (em particular o
fenil).

Exemplos de ditas a-olefinas C,-Cyo sdo 1-buteno, 1-
hexeno, 4-fenil-1-penteno e 1-octeno. Particularmente preferido é o 1-buteno.

As composigdes da presente invengdo podem ser
preparadas através de uma polimerizagdo sequencial, compreendendo pelo menos duas
etapas em seqiéncia, nas quais os componentes 1) e 2) sdo preparados em etapas
separadas e subseqiientes, operando em cada etapa, exceto na primeira etapa, na
presenga do polimero formado e do catalisador usado na etapa precedente. O
catalisador € adicionado somente na primeira etapa, contudo, sua atividade é tal que ele
ainda permanece ativo em todas as etapas subseqiientes.

De preferéncia, o componente 1) é preparado antes do
componente 2).

A polimerizagéo, a qual pode ser continua ou em batelada, é
conduzida seguindo as técnicas conhecidas e operando em fase liquida, na presenga ou
ndo de um diluente inerte, ou em fase gasosa, ou através das técnicas mistas liquida
gasosa. Preferencialmente, ambos os componentes 1) e 2) s&o preparados em fase
gasosa.

O tempo de reagéo, a pressédo e a temperatura, relativos as
duas etapas n&o sao criticos, contudo € melhor que a temperatura esteja entre 20 °C e
100 °C. A pressé&o pode ser a atmosférica ou maior.

A regulagem do peso molecular é realizada através do uso
de reguladores conhecidos, em particular do hidrogénio.

Uma tal polimerizagdo é preferencialmente conduzida na
presenga dos catalisadores estéreo especificos de Ziegler Natta. Um componente
essencial em ditos catalisadores € um componente sélido de catalisador compreendendo
um composto de titanio apresentando pelo menos uma ligagéo titénio-halogénio, e um
composto doador de elétron, ambos suportados em um haleto de magnésio na forma
ativa. Outro componente essencial (cocatalisador) € um composto organoaluminio, tal
como um composto alquil aluminio.

Um doador externo é opcionaimente adicionado.

Os catalisadores em geral usados no processo da invengéo
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estdo aptos a produzir polipropileno com um indice de isotacticidade maior que 90%, e
preferencialmente maior que 95%. Os catalisadores apresentando as caracteristicas
supra mencionadas sdo bem conhecidos pela literatura de patentes; particularmente
vantajosos sé@o os catalisadores descritos na patente US 4.399.054 e na patente EP
45.977.

Os componentes soélidos do catalisador usados em ditos
catalisadores compreendem, como doadores de elétrons (doadores internos), os
compostos selecionados do grupo que consiste de compostos de éteres, cetonas,
lactonas contendo atomos de N, P e/ou S, e ésteres de acidos mono e dicarboxilicos.

Os compostos doadores de elétrons particularmente aptos
s&0 os ésteres de acido ftalicos, tais como diisobutil, dioctil, difenil e benzilbutil ftalato.

Outros doadores de elétrons particularmente aptos sdo os
1,3-dieteres de formula:

R'\ . /CHQOR”'

R"/ N CH,O0R"
no qual R' e R" sdo iguais ou diferentes e sao alquil C1-Cys, cicloalquil C;-Cyg, ou radicais
aril C;-Cs5; R" e RY s&o iguais ou diferentes e sdo radicais alquil C;-Cs; ou so os 1,3-
dieteres nos quais o atomo de carbono que esta na posi¢do 2 pertence a uma estrutura
ciclica ou policiclica construida com 5, 6 ou 7 a&tomos de carbono e contendo duas ou 3
insaturagées.

Os éteres deste tipo sdo descritos nos pedidos de patente
europeus publicados 361.493 e 728.769.

Exemplos representativos de ditos diéteres sdo 2-metil-2-
isopropil-1,3-dimetoxipropano, 2,2-diisobutil-1,3-dimetoxipropano, 2-isopropil-2-
ciclopentil-1,3-dimetoxipropano, 2-isopropil-2isoamil-1,3-dimetoxipropano, 9,9-bis
(metoximetil) fluorano.

A preparacdo dos componentes de catalisador supra
mencionados € conduzida de acordo com varios métodos.

Por exemplo, um adutor MgCl,: nROH (em particular na
forma de particulas esféricas) no qual n é em geral de 1 a 3, e ROH é etanol, butanol ou
isobutanol, reage com um excesso de TiCl, contendo um composto doador de elétron. A
temperatura de reacgdo é, em geral, de 80 a 120 °C. O sélido é entdo isolado e posto a
reagir uma vez mais com o TiCl,, na presenca ou auséncia de um composto doador de
elétron, apds o que este é separado e lavado com aliquotas de um hidrocarbono até que
todos os ions cloreto tenham desaparecido.

No componente soélido de catalisador 0 composto de titanio,
expresso como Ti, esta em geral presente em uma quantidade de 0,5 a 10% em peso. A
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quantidade do composto doador de elétron a qual permanece fixa no componente sélido
de catalisador é em geral de 5 a 20% em moles com relagdo ao dialeto de magnésio.

Os compostos de titdnio os quais podem ser usados na
preparagdo do componente sdlido de catalisador sdo os haletos e os halogéneo
alcoolatos de titanio. O tetracloreto de titanio é o composto preferido.

As reagdes supra descritas resultam na formulagdo do
haleto de magnésio na forma ativa. Outras reagdes sdo conhecidas na literatura, das
quais resulta a formagao de haleto de magnésio na forma ativa a partir de compostos de
magnésio além de outros haletos, tais como carboxilatos de magnésio.

Os compostos Al-alquil usados como co-catalisadores
compreendem os Al-trialquils, tais como Al-trietil, Al-triisobutil, Al-tri-n-butil, @ compostos
Al-alquil lineares ou ciclicos contendo dois ou mais atomos de Al ligados um ao outro por
meio de atomos de O ou de N, ou grupos SO, ou SO;. O composto Al-alquil € em geral
usado em uma tal quantidade que a relagdo Al/Ti seja de 1 a 1000.

Os compostos doadores de elétrons que podem ser usados
como doadores externos incluem ésteres de acidos aromdticos tais como alquil
benzoatos, e em particular compostos de silicio contendo pelo menos uma ligagdo Si-
OR, na qual R é um radical hidrocarbono. Exemplos de compostos de silicio s&o (ter-
butil),Si(OCHa),, (ciclohexil)(metil)Si(OCHs;),, (fenil),Si(OCHs). e (ciclopentil),Si(OCHs3),.
Os 1,3-dieteres apresentando a formula supra descrita podem também ser
vantajosamente usados. Se o doador interno € um destes diéteres, o doador externo
pode ser omitido.

O catalisador pode ser pré contatado com pequenas
quantidades de olefinas (pré polimerizagéo).

Outros catalisadores que podem ser utilizados de acordo
com a presente invengdo sédo catalisadores de tipo metaloceno, conforme descritos na
patente US 5.324.800 e EP-A- 0.129.368; particularmente vantajosos s&o os
metalocenos de bis-indenil em ponte, por exemplo como descritos na patente US
5.145.819 e EP-A- 0.458.823. Qutra classe de catalisadores apropriada sdo os assim
chamados catalisadores de geometria constrita, conforme descritos nas EP-A- 0.416.815
(Dow), EP-A- 0.420.436 (Exxon), EP-A- 0.671.404, EP-A- 0.643.066 e WO 91/04257.
Estes compostos metaloceno podem ser usados em particular para produzir os
copolimeros (a) e (b).

As composicdes da presente invengdo podem também ser
obtidas através da preparagdo separada de ditos componentes 1) e 2), operando com 0
mesmo catalisador e substancialmente sob as mesmas condigdes de polimerizag&o,
como previamente explicado (exceto pelo fato de que a totalidade do processo de
polimerizacdo seqliencial ndo serd conduzida, mas os ditos componentes seréo
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preparados em etapas separadas de polimerizagéo) e entdo misturando mecanicamente,
ditos componentes no estado fundido liquido ou atenuado. Os dispositivos misturadores
convencionais, como extrusores de rosca, em particular extrusores de rosca dupla,
podem ser usados.

As composi¢cies da presente invengdo também podem
conter aditivos usualmente empregados na técnica, tais como antioxidantes,
estabilizadores de luz, estabilizadores de calor, agentes nucleares, corantes e cargas.

Em particular, a adigdo de agentes nucleares traz uma
consideravel melhoria em propriedades fisico-mecanicas importantes, tais como médulo
de flexdo, temperatura de distor¢ao por calor (HDT), resisténcia & tragdo em campo e
transparéncia.

Exemplos tipicos de agentes nucleares sdo o p-ter-butil
benzoato e 0 1,3- e 2,4-dibenzilidenesorbitois.

Os agentes nucleares séo preferencialmente adicionados a
composigdo da presente invengdo em quantidades na faixa de cerca de 0,05 a 2% em
peso, mais preferencialmente de 0,1 a 1% em peso com relagdo ao peso total.

A adigdo de cargas inorganicas, tal como talco, carbonato
de calcio e fibras minerais também trazem alguma melhoria em algumas propriedades
mecanicas, tais como mddulo de flexdo e HDT. O talco também pode ter um efeito
nuclear.

As particularidades sdo dadas nos exemplos seguintes, 0s
quais sdo trazidos para ilustrar, sem limitar, a presente invengao.

Exemplos 1-3

Nos exemplos seguintes, as composicdes de poliolefinas de
acordo com a presente invengdo sdo preparadas através de polimerizagdo em
seqiiéncia.

O componente sélido de catalisador usado na polimerizagéo
é um componente de catalisador de Ziegler Natta altamente estéreo especifico suportado
em um cloreto de magnésio, contendo cerca de 2,5% em peso de titénio e
diisobutilftalato como doador interno, preparado por analogia com o método descrito no
exemplo 1 do pedido de patente europeu publicado numero 674.991.

Sistema Catalisador e Tratamento de Pré Polimerizacéo

Antes de ser introduzido dentro dos reatores de
polimerizagéo, o componente sélido de catalisador supra descrito € posto em contato a -5
°C por 5 minutos com trietil aliminio (TEAL) e diciclopentildimetoxisilano (DCPMS), com
uma relagdo em peso de TEAL/DCPMS igual a cerca de 4 e em uma tal quantidade que
a relagdo molar TEAL/Ti seja igual a 65.

O sistema catalisador é entdo submetido a pré
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polimeriza¢do através da sua manuten¢do em uma suspenséo de propileno liquido a
20°C por cerca de 20 minutos antes de introduzi-lo no primeiro reator de polimerizagao.
Polimerizagdo

A polimerizagédo é conduzida em continuo em uma série de
dois reatores de fase gasosa equipados com dispositivos para a transferéncia do produto
que vem do reator imediatamente precedente a um imediatamente seguinte.

Em fase gasosa, o hidrogénio e o mondmero(s) sé&o
analisados em continuo e alimentados de uma tal forma que a concentragio pode ser
mantida constante.

Dentro do primeiro reator de polimerizagao de fase gasosa,
é produzido um copolimero de propileno / etileno através da alimentagdo, em continuo e
com um fluxo constante, do sistema de catalisador polimerizado, do hidrogénio (usado
como regulador de peso molecular) e mondémeros de propileno e de etileno em estado
gasoso, assim obtendo um componente 1).

O polimero produzido no primeiro reator é descarregado no
segundo reator no qual um copolimero de etileno / buteno é produzido através da
alimentagdo dos mondmeros e do hidrogénio em relagdes molares apropriadas, assim
obtendo o componente 2).

Entdo, as particulas de polimero s&o introduzidas em um
tambor misturador rotatorio, nos quais estas s&o misturadas com 0,05% em peso do éleo
parafinico, 0,05% em peso de estearato de s6dio, 0,15% em peso de Irganox® B215 (1
parte em peso de pentaeritil-tetrakis[3(3,5-di-terc-butil-4-hidroxifenil] misturado com uma
parte em peso de tris(2,4-ditec-butilfenil) fosfito) e 0,2% em peso de Millad® 3988 3,4-
dimetilbenzilideno sorbitol.

Entdo as particulas de polimero sdo introduzidas em um
extrusor de rosca dupla Berstorff™ ZE 25 (relagdo comprimento / didmetro das roscas:
33) e extrudado sob atmosfera de nitrogénio nas seguintes condiges:

Velocidade de rotaggo: 250 rpm;
Saida do extrusor: 6-20 kg/hora;
Temperatura do fundido: ~ 200-250 °C.

As informagGes relativas as composigao de polimero finais,
reportadas nas tabelas 1 e 2, foram obtidas através das medidas conduzidas nos
polimeros extrudados.

Os dados mostrados nas tabelas foram obtidos usando as
seguintes metodologias de teste.

- Relacdo molar dos gases alimentados: Determinada por cromatografia a gas

- Contetdo de etileno e 1-buteno dos polimeros: Determinado por espectroscopia IV.
- Indice de fluidez do fundido (MFR): Determinada de acordo com a ASTM D 1238, na
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condigdo L (MFRL”).
Fracdes sollvel e insoltvel em xileno: Determinado como segue.

2,5 g do polimero e 250 ml de xileno s&o introduzidos em um frasco de vidro
equipado com refrigerador e um agitador magnético. A temperatura é elevada em 30
minutos até o ponto de ebulicdo do solvente. A solugédo clara assim obtida é entao
mantida em refluxo e agitada por outros 30 minutos. O frasco fechado é entdo
mantido por 30 minutos em um banho de gelo e 4gua e em um banho termostatico
de agua a 25 °C por 30 minutos, da mesma forma. O sélido assim formado é filtrado
em um papel de filtragem rapida. 100 ml do liquido filtrado é vertido em um
recipiente de aluminio previamente pesado, o0 qual é aquecido em uma placa de
aquecimento sob fluxo de nitrogénio, para remover o solvente por evaporagéo. O
recipiente é entdo mantido em um forno a 80 °C sob vacuo até que um peso
constante seja obtido. A porcentagem em peso do polimero solivel em xileno a
temperatura ambiente é entdo calculada. A porcentagem em peso do polimero
insolivel em xileno & temperatura ambiente é considerada como o Indice de
Isotacticidade do polimero. Este valor substancialmente corresponde ao indice de
Isotacticidade determinado por extracdo com n-heptano fervente, o qual por
definigao constitui o indice de Isotacticidade do polipropileno.

Viscosidade Intrinseca (1.V.): Determinada em tetrahidronaftaleno a 135 °C.

Maodulo de Flexdo: Determinado de acordo com a ISO 178.

Temperatura de transicdo estiramento / ruptura (D/B): Determinada de acordo com o

método interno 17324, disponivel sob demanda.

De acordo com este método, a resisténcia bi-axial ao impacto é determinada através
do impacto com um martelo de impacto computadorizado e automatico. As amostras
de teste circular séo obtidas através do corte com uma puncgéo circular manual (38
mm de diametro). Estas séo acondicionadas por pelo menos 12 horas a 23 °C e 50
RH e entdo colocadas em um banho termostatico na temperatura de teste por 1
hora.

A curva de forga por tempo é detectada durante o impacto do martelo de impacto
(5,3 kg, pungdo hemisférica com 1,27 cm de dimetro) sobre uma amostra circular
que fica sobre um suporte em anel. A maquina usada é uma CEAST tipo 6758/000
modelo No. 2.

A temperatura de transi¢do D/B significa a temperatura na qual 50% das amostras
sofrem quebra por fragilidade quando submetida a dito teste de impacto.

Preparagdo das amostras de placa: As placas para as medigdes de D/B,

apresentando as dimensdes de 127 x 127 x 1,5 mm sé&o preparadas de acordo com o
método interno MS 17283; as placas para a medigdo da opacidade, com 1 mm de
espessura, sdo preparadas por injecdo de acordo com o método interno MA 17335
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com tempo de injegéo de 1 segundo, temperatura de 230 °C, temperatura do molde
40 °C, sendo que a descrigdo destes métodos é disponivel sob demanda.

- Método MA 17283
A prensa de injegdo é uma Negri Bossi™ tipo (NB 90) com uma forga de fechamento
de 90 tons. O molde é uma placa retangular (127 x 127 x 1,5 mm).
O processo principal e os pardmetros estédo reportados abaixo:

Presséo anterior (bar) 20
Tempo de injecao (s) 3
Pressdo maxima de inje¢do (MPa) 14
Pressao hidraulica de inje¢do (MPa) 6-3
Pressao hidraulica de primeiro suporte (MPa) 4+-2
Tempo de primeiro suporte (s) 3
Pressao hidraulica de segundo suporte (MPa) 3+-2
Tempo de segundo suporte (s) 7
Tempo de refrigeragéo (s) 20
Temperatura do molde (°C) 60
A temperatura do fundido esta entre 220 e 280 °C.

- Método MA 17335

A prensa de inje¢do é uma Battenfeld™ tipo BA 500CD com uma forga de
fechamento de 50 tons. O molde inserido permite a moldagem de duas placas (55 x
60 x 1 ou 1,5 mm cada uma).

- Opacidade da placa: Determinada de acordo com o método interno MA 17270,
disponivel mediante solicitagdo. As placas sdo condicionadas por 12 a 48 horas em
uma umidade relativa de 50 +- 5% e a um temperatura de 23 +- 1 °C.

O aparelho usado € um colorimetro Hunter™ D25P-9. A medi¢do e os principios de
computagéo sédo dados pela norma ASTM-D 1003.

O aparelho é calibrado sem uma amostra, sendo a calibragem verificada com um
padrdo de opacidade. A medida da opacidade é conduzida em cinco placas.

- Forca de impacto Izod (entalhado): Determinada de acordo com a 1ISO 180/1A.

- Exemplo de comparagéo 1c:

O exemplo 1 é repetido exceto pelo fato que a polimerizagéo

é conduzida em uma série de trés reatores. Dentro do primeiro reator, um copolimero
cristalino de propileno e etileno é produzido alimentando os mondmeros e o hidrogénio
nas relagdes molares apropriadas (componente (A’)). O copolimero assim produzido €
descarregado para dentro do segundo reator no qual o copolimero de propileno e etileno
é produzido através da alimentagdo dos mondémeros e do hidrogénio nas relagbes
molares apropriadas (componente (A™)).

O copolimero produzido no segundo reator é descarregado
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em um fluxo continuo e, apés terem sido eliminados os mondmeros néo reagidos, é
introduzido em fluxo continuo dentro de um terceiro reator de fase gasosa, junto com um
fluxo constante quantitativamente de hidrogénio e de mondmeros de etileno e de 1-
buteno no estado gasoso. O componente B é assim obtido.

As condigbes de polimerizagdo, as relagbes molares, a
composicédo e as propriedades dos copolimeros obtidos sdo mostrados na tabela 2. A
composi¢do comparativa mostra um valor de médulo de flexdo na mesma faixa que
aquele obtido nas composi¢des da presente invengdo, valor o qual é obtido somente
gragas a metade do polimero cristalino da matriz apresentando uma baixa flexibilidade.

Em comparagdo com a composi¢do de comparagdo, as
composi¢bes de acordo com a presente invengdo apresentam uma rigidez comparéavel
ou mesmo melhor e melhor resisténcia ao impacto em termos da temperatura de
transicdo estiramento / ruptura apesar dos notaveis altos valores de MFR, os quais
melhoram o manuseio, apesar de em geral afetar a rigidez e a resisténcia ao impacto.

TABELA 1
Exemplo e exemplo comparativo 1 2 3 1c
1° reator de fase gasosa — copolimero cristalino de propileno - etileno
Temperatura °C 80 80 80 80
Presséo MPa - - - 1,8
H,/Cs mol - - - 0,002
C,/(Cy +C3) mol - - - 0,019
MFR’L” g/10’ 41 52 244 1,2
Contetido de Etileno no polimero %peso 2,1 2,0 24 2,6
Fracéo sollivel em Xileno %peso 3,6 - 4,1 -
Separacgéo %peso 66 68 69 39
2° reator de fase gasosa — copolimero cristalino de propileno - etileno
Separagéo %peso 0 0 0 39
MFR’L" g/10’ - - - 11,7
Contetido de Etileno no polimero %peso - - - 2,6
H./Cy mol - - - 0,419
Fragao sollvel em Xileno (total) %peso - - - 96,5

2° | 3° reator de fase gasosa — borracha de copolimero de etileno - buteno-1

Temperatura °C 75 75 70 70
Presséo MPa - - - 1,6
H,/Cy mol - - - 0,466
Ci/(Cs+Cy) mol 0,55 0,55 0,51 0,35

Separagao %peso 34 32 31 22
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Buteno-1 na borracha %peso

27

24

25,8

23,6

Fragdo soluvel em Xileno %peso

65

60

64

Notas da tabela: fragdo em peso do polimero produzido no reator especifico; C, =
etileno; C, = buteno; H./C, relacdo molar entre o hidrogénio alimentado e o etileno

alimentado; C, / (C, + C3) = relagdo molar do etileno alimentado pela etileno mais

propileno alimentado.

TABELA 2
Exemplo e exemplo comparativo 1 2 3 1c
MFR’L” g/’ 32,5 28,2 19,4 9,4
Fragao sollvel em Xileno %peso | 24,6 - 22,6 13,6
. V. da frag8o solvel em Xileno dilg 1,05 - 1,09 1,29
Conteldo de etileno %peso | 26,0 257 254 18,4
Contelido de buteno-1 %peso 9,1 77 8,0 5,2
Moédulo de flexéo MPa 671 757 760 1015
Transigdo de temperatura D/B °C -53 -49 -50 -22
Resisténcia a impacto Izod a 23 °C kJ/m? . - 37,9 190"
Opacidade, placa de 1 mm % 35 39,5 237 13,3

" Expresso em J/m; 190 J/m corresponde a cerca de 15,1 kJ/m
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REIVINDICACOES

1. Composigdes de poliolefinas, caracterizadas pelo fato de que compreen-
dem (em porcentagem de peso):

55-80% de um copolimero de propileno cristalino contendo até 15% de etileno
e/ou a-olefina(s) C4-C10 e apresentando um valor de MFR (230°C, 2,16kg), medido de
acordo com a norma ASTM D 1238, de pelo menos 15 g/10 min e um indice de isotatici-
dade superior a 90%; e

20-45% de um copolimero de etileno com uma ou mais a-olefina(s) C4-C10 con-
tendo de 10 a 40% das ditas a-olefina(s) C4-C10;

em que as ditas composigdes apresentam valores de MFR (230°C, 2,16 kg), me-
didos de acordo com a norma ASTM D 1238, iguais ou superiores a 15g/10 min, um teor
total de etileno de 20% ou mais, um teor total de a-olefina(s) C4-C10 de 4,5% ou mais,
uma relagao do teor total de etileno em relagao ao teor total de a-olefina(s) C4-C10 de
2,3 ou mais, e um valor de viscosidade intrinseca da fracao soltvel em xileno a tempera-
tura ambiente de 1,7 di/g ou menos, conforme determinada em tetrahidronaftaleno a
135°C.

2. Composig¢des de poliolefinas de acordo com a reivindicagéo 1, caracteri-
zadas pelo fato de que compreendem (em porcentagem de peso):

95-75% de um copolimero de propileno cristalino contendo até 15% de etileno
e/ou a-olefina(s) C4-C10 apresentando um indice de isotaticidade superior a 90% e a-
presentando um valor de MFR (230°C, 2,16kg), medido de acordo com a norma ASTM D
1238, de pelo menos 15 a 80 g/10 min; e

25-45% de um copolimero de etileno com uma ou mais a-olefina(s) C4-C10 con-
tendo de 20 a 40% das ditas a-olefina(s) C4-C10;

em que as ditas composicdes apresentam valores de MFR (230°C, 2,16 kg), me-
didos de acordo com a norma ASTM D 1238, iguais ou superiores a 15g/10 min, um teor
total de etileno de 20% ou mais, um teor total de a-olefina(s) C4-C10 de 6,0% ou mais,
uma relagéo do teor total de etileno em relagao ao teor total de a-clefina(s) C4-C10 de
2,3 ou mais, uma fragéo solavel total em xileno a temperatura ambiente de 18%, em pe-
s0, ou maior, e um valor de viscosidade intrinseca da fragdo solGvel em xileno a tempe-
ratura ambiente de 1,7 dl/g ou menos, conforme determinada em tetrahidronaftaleno a
135°C.

3. Composig¢oes de poliolefinas de acordo com a reivindicagdo 1, caracteri-
zadas pelo fato de que apresentam valores de MFR, medidos de acordo com a norma
ASTM D 1238, iguais ou superiores a 30 g/10 min.

4. Composi¢tes de poliolefinas de acordo com a reivindicacao 1, caracteri-
zadas pelo fato de que a viscosidade intrinseca da fragéo soluvel em xileno a temperatu-
ra ambiente esta na faixa de 0,8 a 1,5 dl/g, conforme determinada em tetrahidronaftaleno
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5. Composicdes de poliolefinas de acordo com a reivindicagéo 1, caracteri-
zadas pelo fato de que o teor de polimero solivel em xileno a temperatura ambiente é
maior do que 20%.

6. Composicoes de poliolefinas de acordo com a reivindicagao 1, caracteri-
zadas pelo fato de que apresentam uma temperatura de transi¢cao estiramento/ruptura
igual ou menor do que — 35°C, conforme determinada em amostras de testes circulares
de 38 mm de diametro com base na curva de forga por tempo detectada durante o im-
pacto do martelo de impacto (5,3 kg, puncédo hemisférica com 1,27 cm de didmetro).

7. Processo para a produgdo das composi¢gdes de poliolefinas como defini-
das na reivindicacéo 1, caracterizado pelo fato de que é conduzido em duas etapas se-
quenciais, em pelo menos em uma etapa de polimerizagdo, os monémeros relevantes
s&o polimerizados para formar o componente 1) e na outra etapa os mondmeros rele-
vantes sao polimerizados para formar o componente 2), operando em cada etapa, exce-
to na primeira etapa, na presenca do polimero formado e do catalisador usado na etapa
precedente.

8. Processo de acordo com a reivindicagado 7, caracterizado pelo fato de
que o catalisador de polimerizacao € um catalisador de Ziegler-Natta estéreo especifico
compreendendo, como componentes de formacao do catalisador, um componente sélido
compreendendo um composto de titdnio apresentando pelo menos uma ligacao titanio-
halogénio e um composto doador de elétrons, ambos suportados em um haleto de mag-
nésio, na forma ativa, e um composto organoaluminio.

9. Processo de acordo com a reivindicagdo 7, caracterizado pelo fato de
gue ambos os componentes 1) e 2) sdo preparados em fase gasosa.

10. Artigos moldados por injecao, caracterizados pelo fato de que compre-
endem as composi¢des de poliolefinas como definidas na reivindicagao 1.
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RESUMO

Patente de Invencao: "COMPOSICOES DE POLIOLEFINAS RESISTENTES
AO IMPACTO, SEU PROCESSO DE PREPARACAO, BEM COMO ARTIGOS
MOLDADOS POR INJEGAO COMPREENDENDO AS MESMAS".

Composicdes de poliolefinas, compreendendo (em porcentagem de pe-
so): 1) 55-80% de um homopolimero de propileno cristalino ou copolimero
contendo ate 15% de etileno e/ou a-olefina(s) C4-C1o apresentando um va-
lor de MFR (230°C, 2,16 kg) de pelo menos 15 g/10 min; e 2) 20-45% de um
copolimero de etileno com uma ou mais a-olefina(s) C4-C1o contendo de 10 a
40% das ditas a-olefina(s) C4-C1o; as ditas composicdes apresentando valores
de MFR (230°C, 2,16 kg) iguais ou superiores a 15 g/10 min, um teor total de
etileno de 20% ou mais, um teor total de a-olefina(s) C4-C1o de 4,5% ou mais,
uma relagao do teor total de etileno em relagao ao teor total de a-olefina(s) Cs-
C1i0 de 2,3 ou mais, e um valor de viscosidade intrinseca da fragéo solavel em
xileno temperatura ambiente de 1,7 dl/g ou menos.
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