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Descreve-se um processo para a preparagao de peli-
culas ou chapas, que consiste em se obter primeiramente uma

composig¢ao de polimero de propileno cristalino que e consti-

tuida por

(A) entre cerca de 30 7 e 65 7 em peso de um
copolimero de propileno com uma alfa-olefina CA'CS que conteém

entre 80 7 e 98 7 em peso de propileno e

(B) entre 35 7 e 70 7 em peso de um copolimero ou

terpolimero de propilenoc com etileno e opcionalmente uma alfa-
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-olefina C4-C8’ tendo um teor de etileno compreendido entre
5% e 10 7 em peso quando o etileno & o Gnico comondmero e um
teor de etileno compreendido entre 0,5 Z e 5 7 em peso e um
teor de alfa-olefina C4-C8 compreendido entre 1 7 e 9,5 7 em
peso quando se utilizam como comondmeros tanto etileno como
também uma alfa-olefina C4'C8’ transformando-se depois a compo-

sicao resultante num material de pelicula ou de chapa.

——————— -

»

Também se descrevem peliculas ou chapas obtidas por
coextrusao e laminados em que pelo menos uma camada e uma
b T
pelicula ou chapa como se descreveu antes e peliculas ou chapas
de misturas da composigao polimérica de propileno e um polimero

de olefina como se descrevem tambem.
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"PROCESSO PARA A PREPARACAO DE PELICULAS E LAMINADOS
DE POLIMERO DE PROPILENOQ"

A presente invencao refere-se a peliculas termoplas-
ticas soldaveis ou a folhas de uma composicao de polimero de
propileno, a laminados e a materiais obtidos por co-extrusao
formados a partir deles e a peliculas e folhas formadas a
partir de misturas da composigao de polimero de propileno com

materiais polimericos termoplasticos.

Em muitas aplicagoes de peliculas, tais como, por
exemplo, embalagem de produtos alimentares, de materiais
quimicos e perigosos e em aplicacoes médicas, a industria neces
sita de peliculas que tenham certas propriedades. Na embalagem
de produtos alimentares, por exemplo, as peliculas devem ter
uma elevada resisténcia a perfuragao, uma elevada transparéncia
e brilho, uma reduzida permeabilidade e gases e/ou vapores e
uma boa resistencia de soldadura. As peliculas utilizadas para
fabricar recipientes para produtos quimicos e materiais resi-
duais perigosos devem possuir uma elevada resisténcia a perfu-
ragao, uma elevada resisténcia de alongamento, uma elevada
resistencia ao rasgamento, resisténcia quimica e boa resis-
tencia mecanica da soldadura. As peliculas utilizadas em aplica

¢oes medicas, tais como sacos para sangue, devem ter uma



elevada resistencia a perfuragao, pequeno modulo, elevada
resistencia ao rasgamento, auto-rachabilidade e boa resistéencia

da soldadura.

As peliculas feitas a partir de polimeros de etileno,
por exemplo, de HDPE e LLDPE e polimeros de propileno, tais
como homopolimeros cristalinos de propileno e copolimeros
aleatorios de propileno e etileno, nao possuem essa combinacgio

de propriedades desejaveis.

Os copolimeros aleatorios cristalinos de propileno e
etileno sao frequentemente utilizados para preparar essas peli-
culas por causa da transparencia inerentes desses copolimeros.
No entanto, as peliculas preparadas a partir de copolimeros
cristalinos de propileno e menos de 3 7 de etileno ou as suas
misturas com outros polimeros olefinicos nao proporcionam boas
vedagoes ou nao tém boa resisténcia das soldaduras visto que o
ponto de fusao destes copolimeros ou das suas misturas é dema-
siadamente proximo do ponto de fusao da camada de polimero de
base com que sao laminados ou obtidos por co-extrusao, que é
tipicamente um homopolimero cristalino de propileno. Além
disso, o laminado resultante ou o material obtido por co-ex-

trusao nao tém integridade nem estabilidade dimensional.

Quando se preparam peliculas a partir de copolimeros

aleatorios cristalinos de propileno e etileno com cerca de 5 {
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a 6 % de etileno, o ponto de fusao do mencionado copolimero
diminui em relagcao ao ponto de fusao dos homopolimeros crista-
linos de propileno de modo que uma dessas peliculas de copoli-
mero tem certas propriedades de soldabilidade. No entanto, a
inser¢ao do comonomero rompe a estrutura cristalina, com a
concomitante formagao de uma fracgao aumentada de polimero
soluvel em xileno a temperatura ambiente. Por consequencia, as
propriedades mecanicas das peliculas formadas a partir desse
copolimero sao afectadas de maneira adversa. Além disso, a
presenga de uma elevada fracgao de polimero solivel em xileno
torna o material da pelicula susceptivel de sofrer ataque por
substanciasorganicase, por consequéncia, nao é apropriado para
utilizagao na embalagem de alimentos. As peliculas preparadas a
partir de misturas desses copolimeros cristalinos de propileno

com outros polimeros nao superam estes inconvenientes.

Por consequencia, ha a necessidade de se dispor de um
material de pelicula ou de folha que tenha uma baixa tempera-
tura de iniciagao da vedagao, bem como outras propriedades dese
javeis, que compreendem um material polimerico de propileno que
tem uma pequena fracgao de polimero solivel em xileno 2 tempera

tura ambiente e fraca soldabilidade.

Todas as partes e percentagens indicadas no presente
pedido de patente de invencao saoc expressas em peso, a menos
que se indique de outro modo. A temperatura ambiente ou de

trabalho é aproximadamente igual a 25° C.



A presente invengao proporciona um material de peli-
culas ou de folhas que tem as propriedades pretendidas e que
compreende uma composigao polimeérica de propileno cristalino

formada por, em peso,

A) entre cerca de 30 7 e 65 7 de um copolimero de propi-
leno com uma alfa-olefina em CA-CB que contém entre

80 7 e 98 7 de propileno e

B) 35 7 a 70 7 de um copolimero ou um terpolimero de propi
leno com etileno e, opcionalmente, com uma alfa—Ca-Cs-
-olefina, que tem um teor de etileno compreendido entre
5 % e 10 7 quando o etileno € o uUnico comondomero e um
teor de etileno compreendido entre 0,5 Z e 5 e um
teor de alfa—Ca-Cg—olefina compreendido entre 1 7 e
9,5 % quando se utilizam como comonomeros simultanea-
mente etileno e uma alfa—CA-Cs-olefina, em que o teor
total dos dois comonomeros esta compreendido entre 2 J

e 10 7.

A quantidade total de A) e B) é& igual a 100 Z.

De acordo com uma outra forma de realizacao, a
presente invengao proporciona peliculas ou folhas que compre-
endem uma camada da composicao de polimero de propileno apli-
cada a pelo menos uma superficie de um material de pelicula

termoplastico ou a um substrato metalico.
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Ainda de acordo com uma outra forma de realizacio,
proporcionam-se peliculas ou folhas de misturas da composigao
de polimero de propileno e de um material polimérico termoplas-

tico.

0 componente A) encontra-se preferivelmente presente
em uma quantidade compreendida entre 35 7 e 65 7, mais preferi-
velmente entre 45 7 e 65 7Z. O teor de propilenc do componente

A) esta preferivelmente compreendido entre 85 I e 95 Z.

O componente B) encontra-se preferivelmente presente
em uma quantidade compreendida entre 35 7 e 65 7%, mais preferi-
velmente entre 35 7 e 55 7. Quando o componente B) é um terpoli
mero, o teor total de comonomeros, isto e, de etileno e de uma
alfa—Ch-Cs—olefina esta compreendido entre 2 7 e 10 %, preferi-
velmente entre 3 7 e 6 %, e o teor de etileno esta preferivel-
mente compreendido entre 1 7 e 3 7. Quando o componente B) e um
copolimero, o etileno encontra-se preferivelmente presente em

uma quantidade compreendida entre 7 7 e 9 7.

A alfa-(Ca-CS)-olefina util na preparagao dos compo-
nentes da composicao de polimero de propileno inclui buteno-1,
penteno-1, hexeno-1, 4-metil-penteno-1 e octeno-1. O buteno-1

e particularmente preferido.



As peliculas ou as folhas preferidas sao as prepa-
radas a partir de composigoes de polimero de propileno em que

nao se encontra alfa—(CA-C8)-olefina presente no componente B).

A composigao de polimero de propileno util na prepa-
racao das peliculas ou folhas de acordo com a presente invencgao
tem um ponto de fusao compreendido entre cerca de 125° C e
140° C, uma fracgao de polimero soltvel em xileno a temperatura
ambiente menor do que 20 7, preferivelmente menor do que 15 Z,
mais preferivelmente ainda menor do que 10 7 em peso, e uma

fraccao de polimero solivel em n-hexano a 50° C menor do que

5,5 7.

As peliculas ou as folhas feitas a partir destas
composigoes tém uma temperatura de iniciacao de vedagao (como
se define na presente memoria descritiva mais adiante) compre-
endida entre 100° C 110° C. A temperatura de iniciagio de
vedagao (S. I. T.) é a temperatura minima de vedacao a qual uma
soldadura feita numa pelicula de camadas multiplas que tem uma
camada de pelicula de propileno e uma camada de pelicula de uma
composigao de polimero de propileno como se descreve na
presente memoria descritiva, nao se rompe quando se aplica uma
carga de 300 gramas a pelicula de camadas multiplas. Os porme-

nores serao referidos nos Exemplos.



As composigoes de polimeros de propileno Gteis na
produgao das peliculas ou das folhas de acordo com a presente
invencao preparam-se por polimerizacao sequencial dos mondmeros
relevantes na presenca de um sistema de catalisador de Ziegler-
-Natta estereo-especifico que tem um componente catalisador
solido suportado num di-halogeneto de magnésio sob a forma
activa. E essencial que esse componente de catalisador sélido
compreenda um composto de titanio que tem pelo menos uma
ligagao halogéneo-titanio e um composto doador de electrdes
suportado no di-halogeneto de magnesio sob forma activa. Estes
sistemas de catalisador Uteis na preparagao da composicao de
polimero de propileno caracterizam-se pelo facto de originarem
polipropileno com um indice isotactico maior do que 90 Z,
preferivelmente maior do que 95 7%, em condigdes oOptimas. Os
sistemas de catalisador que tem estas caracteristicas sao bem
conhecidos na literatura de patentes. Sao particularmente vanta
josos os sistemas de catalisador descritos nas patentes de
invengao norte-americanas numeros 4 339 054, &4 472 524 e

4 473 660 e na patente de invengao europeia nimero 45 977.

Os componentes de catalisadores solidos utilizados
nestes sistemas de catalisador incluem, como compostos doadores
de electroes, éteres, cetonas, lactonas; compostos que contem
atomos de azoto, fosforo e/ou enxofre e ésteres de acidos mono-
carboxilicos e dicarboxilicos. Sao particularmente Gteis como

agentes doadores de electroes os esteres de acido ftalico, como



ftalato de di-isobutilo, de dioctilo e de difenilo e ftalato de
benzil-butilo; os éesteres de acido maldnico como malonato de
di-isobutilo e de dietilo; maleatos de alquilo; carbonatos de
alquilo e de arilo, tais como carbonato de di-isobutilo;
carbonato de etil-fenilo e carbonato de difenilo; e os ésteres
de acido succinico, tais como succinato de monoetilo e succi-

nato de dietilo.

Outros agentes doadores de electroes particularmente
apropriados sao os compostos de eter que tém a formula geral

rI -\\\\\\\\\ C //////

CHZORIII

CH2~0RIV

I e R 530 iguais ou diferentes um do

na qual os simbolos R
outro e representam radicais Cl-Cls—alquilo de cadeia linear ou
ramificada, C5-C,g-ciclo-alquilo ou Cg-Cig-arilo; e os simbolos

RIII e RIV

sao iguais ou diferentes e representam radicais
Cl-Ca-alquilo de cadeia linear ou ramificada. Os esteres
tipicos deste tipo e os processos para a preparagao dos mesmos
sao descritos no pedido de patente de invencdo norte-americana
com o numero de série 413 409, depositado em 27 de Setembro de

1989, cuja descrigao se incorpora na presente membéria descri-

tiva como referencia. Os exemplos destes compostos de éter
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incluem 2-metil-2-isopropil-1,3-dimetoxi-propano, 2,2-di-isobu-
til-1,3-dimetoxi-propano e 2-isopropil-2-ciclopentil-1,3-dime-

toxi-propano.

O componente de catalisador suportado pode prepa-
rar-se moendo um di-halogeneto de magnésio anidro convencional,
isto e, um di-halogeneto de magnesio nao activado contendo
menos de 1 7 de agua, o composto de titanio e um agente doador
de electroes, sob condigdes que provocam a activacao do di-halo
geneto de magnesio. O produto moido é em seguida tratado uma ou
mais vezes com um excesso de TiCl4 a uma temperatura compreen-
dida entre 90° C e 135° C e lavado repetidamente com um hidro-
carboneto (por exemplo, hexano) até todos os ioces cloro terem

desaparecido do liquido de lavagem.

Como variante, o halogeneto de magnésio anidro é
previamente activado usando processos conhecidos e, em seguida,
tratado com um excesso de TiCl4 contendo um composto doador de
electroes em solucdo, a uma temperatura compreendida entre
80° C e 135° C. Em seguida, repete-se o tratamento com TiCl4 e
depois lava-se o solido com hexano ou outro dissolvente hidro-
carbonado apropriado para eliminar todos os vestigios de TiCl4
que nao reagiu. O composto de di-halogeneto de magnésio ou um
seu complexo pode ser formado in situ a partir de um composto
de magneésio capaz de formar o mesmo apos tratamento com o
composto de titanio que contém o halogeneto que é preferivel-

mente TiCla.
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De acordo com um outro processo, o suporte de catali-
sador solido pode preparar-se formando um aducto, preferivel-
mente sob a forma de particulas esféricas, de dicloreto de
magnesio e um alcool, como etanol, propanol, butanol, isobu-
tanol e 2-etil-hexanol, em que a proporgao molar esta compreen-
dida entre 1 : 1 e 1 : 3, que, em seguida, é tratado com um
excesso de TiCl, que contém um doador de electrces em solugao.
A temperatura esta geralmente compreendida entre 80° C e 120° ¢
Isola-se o so0lido e trata-se de novo com TiClA. Separa-se o
solido e lava-se com um hidrocarboneto até todos os ides cloro

terem desaparecido do liquido de lavagem.

Ainda de acordo com um outro processo, tratam-se
compostos de alcoxi-magneésio e compostos de cloreto de alcoxi-
magnesio (sendo os compostos de cloreto de alcoxi-magnesio
preparados de acordo com o processo descrito na patente de
inven¢ao norte-americana numero 4 220 554, cuja descricao se
incorpora na presente memoria descritiva como referéncia) com
um excesso de TiCl4 contendo um composto doador de electroes em

solugao, sob as condigdes reaccionais descritas antes.

No componente de catalisador solido suportado, o
composto de Ti, expresso como Ti, esta geralmente presente em
uma quantidade compreendida entre 0,5 % e 10 7 em peso; e a
quantidade do composto doador de electroes fixado na contra-

partida solida (doador interno) esta geralmente compreendida

.



-11-

entre 5 7 e 20 7 em moles em relagao ao di-halogeneto de
magneésio. Os compostos de titanio uteis para a preparacgdo do
componente catalisador solido sao os halogenetos e os alcoxi-
-halogenetos de titanio. O tetracloreto de titanio & o composto
preferido. Obtem-se também resultados satisfatorios com tri-
-halogenetos de titanio e com alcoxi-halogenetos de titanio,

tais como TiCl3OR, em que o simbolo R representa um radical

fenilo.

Alem das reacgoes mencionadas antes que tém como
resultado a formagao de di-halogenetos de magnésio sob a forma
activa, ha outras reacgoes conhecidas na literatura que tem
como resultado a formagcao de di-halogenetos sob a forma activa
a partir de compostos de magneésio diferentes de halogenetos,

tais como compostos de alcoxi-magnesio e carbonato de magnésio.

A forma activa do di-halogeneto de magnésio no compo-
nente de catalisador solido & evidenciada pelo espectro de
raios X do componente de catalisador solido pela ausencia da
linha de difraccao de elevada intensidade que aparece no
espectro de raios X do di-halogeneto de magnésio nao activado
(que tem uma area superficial menor do que 3 mz/g) e, em vez
dela, ha um halo com a intensidade maxima deslocada em relacao
a posicao da linha de difraccio de elevada intensidade do di-
-halogeneto de magnésio nao activado, ou pelo facto de a mencio

nada linha de difraccao de elevada intensidade apresentar um
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alargamento que tem uma largura do semi-pico pelo menos 30 Z
maior do que a de uma linha de difracgao de elevada intensi-
dade do di-halogeneto de magnésio nao activado. As formas mais
activas sao aquelas em que o halo referido antes aparece no

espectro de raios X do componente catalisador solido.

0 dicloreto de magnésio e o composto preferido. No
caso das formas mais activas do dicloreto de magnesio, o
espectro de raios X do componente de catalisador solido
apresenta um halo, em vez da linha de difracgao que aparece no
espectro de raios X do dicloreto de magnesio nao activado, a

uma distancia de 2,56 angstroms.

Os compostos de Al-alquilo uteis como cocatalisadores
incluem Al-trialquilos, tais como Al-trietilo, Al-tri-isopro-
pilo e Al-tri-isobutilo; hidretos de Al-dialquilo (Cl-C6-
-alquilo), tal como hidreto de Al-dietilo; e compostos que
contem dois ou mais atomos de Al ligados um ao outro por inter-

médio de um atomo de oxigenio, azoto e/ou enxofre, tais como

Cels
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i
(CZHS)ZAl-O-ﬁ_O-Al(CZHS)Z;
0

3
CH3(A1—O—)nA1(CH

(I:H
3)2; e

,
(Al—O-)n

nas quais o simbolo n representa um nimero compreendido entre 1
e 20. Preferivelmente, o composto de Al-alquilo é Al-trietilo

(TEAL).

Alem disso, pode usar-se o composto de formula geral
AlRZOR', na qual o simbolo R' representa um radical arilo
substituido em uma ou duas posigoes por um radical Cl-C6—

-alquilo e o simbolo R representa um radical Cl-C6—alquilo.

O composto de Al-alquilo & geralmente utilizado numa
quantidade tal que as proporgoes de Al/Ti estejam compreendidas

entre 1 e 1000.

Os compostos doadores de electroes que podem ser

utilizados como agentes doadores de electroes com o cocatali-
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sador de composto de Al-alquilo incluem ésteres de acidos
aromaticos, tais como benzoatos de alquilo e compostos de
organo-silano. Os compostos de organo-silano tipicos sao
aqueles que tem ligagoes Si-OR, Si-OCOR ou Si-NRz, em que o
simbolo R representa um radical Cl-Czo—alquilo, CZ-CZO-alce-
nilo, C6-C20-arilo, C7-C20-arilalquilo ou CS—CZO—ciclo—alquilo
e Si (IV) como atomo central. Estes compostos sao descritos nas
patentes de invengao norte-americanas numeros 4 472 524,

4 522 930, 4 560 671, 4 581 342, 4 657 882 e nos pedidos de
patente de invencao europeia numeros 45976 e 45977. Os
compostos de organo-silano apropriados incluem (tércio

butil)ZSi(OCH3)2, (ciclo-hexil)ZSi(OCH3)2 e (fenil)ZSi(OCH3)2.

Os 1,3-dieteres que tém a formula indicada antes na
presente memoria descritiva podem também ser usados vantajosa-
mente. Se o doador interno for um destes dieteres, o agente

doador exterior pode estar ausente.

A polimerizacao dos mondomeros relevantes é realizada
em pelo menos duas fases operacionais, tal maneira que os
componentes A) e B) sao preparados em fases operacionais sepa-
radas, operando em cada fase operacional subsequente na
presenga do polimero e do catalisador utilizado na fase opera-
cional anterior, isto e, nao se adiciona mais catalisador na

segunda fase operacional.
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Por exemplo, o componente B) pode preparar-se numa
fase operacional e o componente A) na fase operacional subse-
quente. A ordem pela qual os componentes A) e B) sao preparados

-~ - hd .
nao e critica.

As relagoes de polimerizagado podem realizar-se por
cargas descontinuas ou continuamente, segundo tecnicas conhe-
cidas e sao realizadas em uma atmosfera inerte na presenga de
monomero liquido ou gasoso ou das suas combinagoes e, opcional-
mente, na presenga de um dissolvente hidrocarbonado inerte, a
temperaturas geralmente compreendidas entre cerca de 20° C e
cerca de 100° C, preferivelmente entre 50° ¢ e 80° C, a uma
pressao geralmente compreendida entre aproximadamente a pressao

atmosferica e cerca de 70 kg/cm2

(1000 psi - 7,0 MPa), preferi-
velmente entre cerca de 14 e 35 kg/cm2 (200 e 500 psi - 1,4 e

3,5 MPa), na polimerizacao em fase liquida e tipicamente entre
a pressao atmosférica e cerca de 42 kg/cm2 (600 psi - 4,2 MPa),
na polimerizacao em fase gasosa. Prefere-se a polimerizacao em

fase gasosa. Os tempos de residéncia tipicos estao compreen-

didos entre cerca de quinze minutos e cerca de seis horas.

Quando isso for necessario, pode adicionar-se hidro-
génio como agente de transferéncia de cadeia, para redugao da

massa molecular do polimero.
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Os catalisadores podem ser previamente contactados
com pequenas quantidades de monomeros de olefinas relevantes
(pré-polimerizagao), mantendo o catalisador em suspensao num
dissolvente hidrocarbonado e polimerizando a uma temperatura
igual a 60° C ou inferior durante um intervalo de tempo sufi-
ciente para produzir uma quantidade de polimero compreendida
entre 0,5 e 3 vezes o peso do catalisador. A pré-polimerizacao
pode tambem fazer-se em mondmero liquido ou gasoso para
originar, neste caso, uma quantidade de polimero igual a ate

mil vezes o peso do catalisador.

Como os componentes A) e B) sao preparados directa-
mente na polimerizagao, as composicoes de polimero de propileno
resultantes encontram-se sob a forma de particulas tal como sao
polimerizadas. Nas mencionadas particulas, os componentes A) e
B) sao optimamente misturados de modo que as composigoes de
polimero de propileno resultantes sao directamente utilizaveis
para a produgao de peliculas sem necessidade de tratamentos

depois da polimerizagao, como, por exemplo, granulacao.

As composigoes de polimeros de propileno preferidas
encontram-se sob a forma de particulas esfericas ou esferoidais
com diametros compreendidos entre 0,5 e 4,5 milimetros e, mais
preferivelmente, com uma distribuicao granulométrica apertada
em que pelo menos 90 7 das particulas tém diametros compreen-

didos entre 0,5 e 3,5 milimetros. Estas particulas podem



-17-

obter-se, por exemplo, utilizando sistemas de catalisador refe-
ridos na patente de invencao norte-americana numero 4 472 524,
cuja descrigao se incorpora na presente memoria descritiva como

referencia.

PREPARACAO DO COMPONENTE CATALISADOR SOLIDO

A) PREPARACAO DE ADUCTO DE MgClzlALCOOL

Sob uma atmosfera de gas inerte e a temperatura ambiente,
carregam-se 48 gramas de cloreto de magnésio anidro, 77 gramas
de alcool etilico anidro e 830 ml de querosene para dentro de
um reservatorio de aquecimento de dois litros dotado de um
agitador accionado por turbina e um tubo de saida. Os ingre-
dientes sao seguidamente aquecidos a 120° C com agitagao,
formando-se nestas condigoes um aducto de MgCl2 e do éicool,
aducto esse que se encontra no estado fundido e permanece
misturado com o agente dispersante. No reservatorio mantém-se
uma pressao de azoto gasoso igual a 15 kg/cmz. 0 tubo de saida
do recipiente e aquecido externamente por uma manga de aqueci-
mento a 120° C. O tubo de saida tem um didmetro interior igual
a 1l mm e um comprimento igual a 3 metros, através da manga de
aquecimento. Deixa-se passar a mistura atraves do tubo com uma

velocidade igual a cerca de 7 metros por segundo. Na saida do

tubo, a dispersao é descarregada para dentro de um vaso de 5
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litros, dotado com um agitador e que contém 2,5 litros de
querosene e o recipiente é arrefecido externamente numa camara
que se mantém a temperatura inicial de -40° C. A temperatura
final da emulsao descarregada para o recipiente é igual a 0° c.
O produto solido esferoidal forma a fase dispersa da emulsio e
e separado por decantacio e filtracao, lavagem com heptano e
secagem. Todas as operagoes descritas se realizam sob uma

atmosfera de gas inerte.

Obtem-se MgCl,.3C,H.OH (130 gramas) sob a forma de
particulas esfercidais solidas que tém um diimetro maximo
inferior a 50 micrometros. O produto solido, depois de seco sob
vazio durante duas horas, pesou 105 gramas. Aquece-se entao o
produto solido sob passagem de uma corrente de azoto até uma
temperatura igual a cerca de 60° C para desalcoolizar parcial-
mente o aducto de particulas esféricas durante um intervalo de
tempo suficiente para reduzir o teor de alcool no aducto em
cerca de 1/3. O aducto resultante tem a formula

MgCl,.2,1C,H OH.

5

B) PREPARAGCAO DO COMPONENTE DE CATALISADOR SOLIDO

Num balao de vidro de um litro de capacidade, equi-
pado com um condensador, agitador mecanico e termometro, intro-

duzem-se 625 ml de TiClA sob uma atmosfera de azoto anidro.
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Enquanto se agita a 0° C, introduzem-se no baldo 25 gramas de
aducto de formula MgC12.2,1C2H50H. Aquecem-se os ingredientes

a 100° C durante uma hora. Quando a temperatura atinge 40° ¢,
introduzem-se 9 milimoles de ftalato de di-isobutilo. Mantéem-se
a mistura reaccional a 100° C durante duas horas e deixa-se
assentar. Depois, retira-se por sifona¢ao o liquido sobrena-
dante. Adicionam-se 550 ml de TiCl4 aos solidos e aquece-se a
120° C durante uma hora. Deixa-se que a mistura reaccional
assente e separa-se o sobrenandante por sifonagao. Lava-se o
residuo solido seis vezes com 200 centimetros cibicos de hexano

. o) - - .
anidro a 60° C e tres vezes a temperatura ambiente.

EXEMPLOS

EXEMPIOS 1 e 2

Estes Exemplos ilustram a composigao de polimero de

propileno e um processo para preparar a mesma.

CONDICOES GERAIS DE FUNCIONAMENTO

As preparagoes para a polimerizacao e os ensaios de
polimerizagao realizaram-se sob atmosfera de azoto, numa serie

de reactores dispondo de meios para transferir o produto produ
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zido no recipiente de reacg¢ao imediatamente anterior para o
reactor seguinte. Todas as temperaturas, pressoes e concentra-
¢oes dos monomeros de olefina e de hidrogenio, quando presente,
foram constantes a menos que se indique de outro modo. A concen
tragao do hidrogénio e dos mondmeros relativos na fase gasosa

e analisada continuamente com um cromatografo de gas do
processo e alimentada com o fim de manter constante a concen-

tragao pretendida dos mesmos.

Nestes exemplos, faz-se contactar uma mistura de
activador de TEAL e de um doador de electroes de diciclo-hexil-
-dimetoxi-silano emuma quantidade tal que a proporgao em peso
de TEAL: silano seja igual a cerca de 6,5 com uma quantidade do
componente catalisador solido tal que a proporcao molar de
TEAL: Ti seja igual a cerca de 65, num reactor a 5° C durante
cerca de quinze minutos. O catalisador e em seguida transferido
para um outro reactor que contém um excesso de propilano

liquido e pré-polimeriza-se o propileno durante trés minutos a

20° c.

Na primeira fase operacional, transfere-se o prée-poli-
mero para um outro reactor para efectuar uma polimerizagao em
fase gasosa dos monomeros relevantes para formar a fracgao B),
do Exemplo 1, e a fracgao A), do Exemplo 2. Na segunda fase
operacional, o produto do reactor imediatamente precedente é

alimentado, depois de se desgasarem os mondmeros que nao
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reagiram, ao segundo reactor em fase gasosa para a polimeri-
zagao dos mondmeros relevantes para se formar o outro dos dois
componentes A) ou B), conforme for necessario. No fim da
reacgao de polimerizacdo da segunda fase operacional, descar-
rega-se o polimero produzido para dentro de um aparelho de
arrastamento com vapor e OsS monomeros que nao reagiram e os
produtos volateis sao removidos por tratamento com vapor de
dgua a 105° C a pressdo atmosférica, durante cerca de dez

minutos e em seguida secos.

Os ingredientes e as respectivas condigoes de funcio-
namento sao indicados no Quadro 1A e os resultados dos ensaios
relativos aos componentes A) e B) e as composigoes do polimero
de propileno finais estao indicados no Quadro 1B. Com refe-
rencia ao Quadro 1B, empregaram-se os seguintes métodos anali-

ticos.

METODOS ANALITICOS

PROPRIEDADES METODOS

Etileno Espectroscopia de infravermelhos.
(percentagem em peso)

Buteno-1 Espectroscopia de infravermelhos.
(percentagem em peso)
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Ponto de fusao

Indice de fluidez

Viscosidade intrinseca
(I.V.)

Fracgao solivel em xileno
(percentagem em peso)

Fracgao soluvel em hexano

(percentagem em peso)

DSC
ASTM D-1238, condigao L

Determinada em tetra-hidronafta-
leno a 135° ¢

Determinada solubilizando uma
amostra do material em xileno a
125° C e arrefecendo a solucao
até a temperatura ambiente. Sepa-
ram-se as fraccoes soluvel e
insoluvel por filtraccao

Submete-se uma pelicula da compo
sicao com a espessura de 100
micrometros a extracgao com
n-hexeno em autoclave a 50° C
durante duas horas; Depois evapo
ra-se o n-hexeno e pesa-se o
residuo seco.
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UADRO 1A

EXEMPLOS

FASE GASOSA DO PRIMEIRO REACTOR

Temperatura, °c

Pressao, atm.

Tempo de residencia, min.
H2/C3, Z em moles

H2/C2, 7 em moles
CZ/C2+C3, 7 em moles

CA/C4+C3, 7 em moles

FASE GASOSA DO SEGUNDO REACTOR

Temperatura, °c

Pressao, atm.

Tempo de residencia, min.
HZ/C3’ Z em moles

H2/C2, % em moles
Cz/C2+C3, Z em moles
CA/C4+C3, % em moles

r-—l

65
17
75
0,003
0,151
0,023
0,044

70
17
45
0,005

0,214

65
17
75
0,035

0,178

70
20
45
0,025
0,505
0,041



UADRO 1B
EXEMPLOS 1
Fraccao (A), 7 em peso 52
Frac¢ao (B), 7 em peso 48
Etileno em (B), 7 em peso 2,5
Buteno-1 em (A), 7 em peso 14,2
Buteno-1 em (B), 7% em peso 3,6
Ponto de fusdo -
MIL*, g/10 min. 1,65
1.v.%, di/g 2,31
Soluveis im xileno a 25° c,
% em peso 15,72
I.V. de soluveis em xileno, dl/g 1,78

SolGveis em hexeno a 50° C,
*
Z em peso 3

' *
Rendimento & de polimero

g de componente de catalisador 6 500

*x*
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45,1
54,9

3,8
15,3

132,8
6,07
1,69

11,72
1,02

20 000

em relagao a composigao de polimero de propileno final.
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Determina-se a temperatura de iniciacao da vedacao
(S. I. T.) das composigoes do polimeroc de propileno dos
Exemplos 1 e 2 submetendo a extrusao as citadas composicoes a
cerca de 200° C, de maneira a obterem-se peliculas com a
espessura de 50 micrometros. Assenta-se cada uma das peliculas
resultantes numa camada de pelicula com a espessura de 560
micrometros de polipropileno com um indice de isotacticidade
igual a 97 e um indice de fluidez igual a 4,5 g/10 minutos.
Coloca-se uma prensa de chapas a 200° C e a uma pressao de
9 000 quilogramas por cima das camadas de peliculas sobrepostas
durante cinco minutos para formar um laminado das duas camadas
de pelicula. Estira-se o laminado resultante seis vezes a sua
altura na maquina e em direcgoes cruzadas, utilizando o esti-
rador de pelicula TM Long, obtendo-se uma pelicula laminada
com cerca de 20 micrometros de espessura. Destas peliculas
laminadas orientadas biaxialmente, cortam-se provetas de
ensaio com 5 x 10 centimetros. Sobrepoem-se duas das provetas
de ensaio acima descritas para cada composi¢ao com as camadas
feitas da composicao de polimero de propileno dos Exemplos 1 ou
2, conforme for o caso, voltadas com as faces uma para a outra.
As peliculas sobrepostas sao entao vedadas ao longo de 5 centi-
metros dos lados com um vedador Sentinel Combination Laboratory,
modelo 12-12AS. As medigoes sao feitas aplicando uma carga de
300 gramas as amostras vedadas pelo calor durante cinco
segundos a pressao de 1,2 atmosferas e com uma largura de

soldadura igual a 2,5 centimetros. Aumenta-se a temperatura
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real medida de cada amostra de 2° C. As amostras que tem as
melhores vedagoes ou soldaduras sao entao cortadas para se
obterem fitas com 2,5 x 10 centimetros e as extremidades nao
vedadas das duas amostras sao colocadas nos ganchos de um
dinamometro. A S. I. T. é a temperatura a qual a vedagao ou a
soldadura nao se rompe quando se aplica a carga de 300 gramas
como se descreveu antes. A S. I. T. para as composigoes de
polimero de propileno dos Exemplos 1 e 2 foram respectivamente

iguais a 100° C e 105° cC.

EXEMPLO 3

Este Exemplo ilustra um material de pelicula obtido
por sopragem com arrefecimento com ar, que compreende a compo-
sicao de polimero de propileno e um método para a sua prepa-

racao.

Prepara-se uma pelicula por sopragem com arrefeci-
mento com ar da composicao de polimero de propileno do Exemplo
2, estabilizada com 0,025 parte por 100 partes da composigao
de polimero de propileno (ppc) de 3,5-bis-(l,l-dimetil-etil)-
-4-hidroxi-benzeno-propanocato de octadecilo, 0,075 ppc de tetra
quis-[metileno-(3,5-di-tércio butil-4-hidroxi-hidrocinamato]-
-metano, 0,08 ppc de composigao de Sandostab p-EPQ, da qual o

componente principal e tetraquis-(2,4-di-tércio-butil-fenil)-
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-4,4"'-bifenileno-difosfonito e 0,05 ppc de estearato de calcio

e a que se adicionou também 0,15 ppc do agente de nucleagao

Millad 3905, carregando a composigao numa maquina de extrusao

de parafuso uUnico, submetendo-a a extrusao através de um cunho

circular e soprando-a para se obter uma pelicula com a quanti-

dade suficiente de ar para proporcionar uma pelicula com a

espessura de 25 micrometros (1l milésimo de polegada), utili-

zando o equipamento e as seguintes condigoes de processamento

seguintes

Parafuso

Perfil do tambor da

maquina de extrusao

Temperaturas do adaptador
e do cunho

Velocidade do parafuso

Taxa de compressao 3 : 1 a &4 : 1.
Proporgao L/D do tipo de barreira
de poliolefina = 24 : 1 a 30 : 1.
Proporcao de sopragem = 2,5 a
4,1.

Folga do cunho: 1 milimetro (40
milésimos de polegada) para uma
espessura de 12,7 a 127 microme-
tros (0,5 a 5 milésimos de pole-
gada) .

193° ¢ a 221° c (380° F a 430° F)
a partir da zona 1 para a zona 6.

232° ¢ (450° F) excepto nas
zonas superior e inferior do
cunho, que estdo a 238° C
(460° F).

20 rotagoes por minuto.
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Pressao : 210 kg/cm2 (3 000 psi; 21,0 MPa).

As propriedades da pelicula resultante estao indi-

cadas no Quadro 2 seguinte.
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UADRO 2
Resinas
Propriedades Exemplo 2 HDPE' LLDPEZ
Resistencia de cedéncia 3432/3461 3757/3145 1749/1739
(MD/CD3), psi (MPa) (24,02/24,23) (26,30/22,02) (12,24/12,17)
Resisteéncia a ruptura 3432/3461 3960/3216 2092/1898
(MD/CD), psi (MPa) (24,02/24,23) (27,72/22,51) (14,64/13,29)
Alongamento a cedencia 11/12 30/7 80/17
(MD/CD), 7
Alongamento a ruptura 112/172 120/350 317/425
(MD/DC), 7
Rasgamento de Elemendorf, 8/10 10/282 350/790
(MD/CD), g/camada
Rasgamento de Trouser, 206/320 147/1026 503/758
(MD/CD)
Névoa 4,8 76,8 8,7
Brilho 72 10 70
Coeficiente de atrito 1,08/0,70 0,241/0,192 0,688/0,650
(estatico/cinetico)
Taxas de transmissao 0,987 1,300 -
de vapor de humidade a
38° C (100° F) e 100 %
de humidade relativa
g/100 sq. in/24 horas.
Resistencia ao choque 0,150 0,720 1,020
Dart, ft.lb/mil (J) (0,12) (0,55) (0,79)
1) Quantum LR 732 HDPE, tendo uma massa volUmica igual a
0,953 g/cm3.
2) Dowlex 2045 LLDPE, contendo hexeno-l1 e tendo uma massa
volimica igual a 0,920 g/cm3.
3) MD/CD = direccao da maquina/direcgao perpendicular a

direc¢ao da maquina.
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Dos valores que se encontram no Quadro 2, pode
concluir-se que a composigao de polimero de propileno de acordo
com a presente invengao proporciona uma pelicula soprada arrefe
cida com ar com menos névoa, melhor brilho, melhores proprie-
dades de barreira contra a humidade e melhor equilibrio global
de propriedades. Aléem disso, deve notar-se que os materiais de

b . « .
polimero de propileno, a maior parte dos quais compreendem
unidades de propileno, geralmente nao se escoam bem, se se
. L 4 .
escoarem, no equipamento de peliculas sopradas arrefecidas com

ar.

EXEMPLO 4

Este Exemplo ilustra um material de pelicula vazada
que compreende a composigao de polimero de propileno e uma
pelicula obtida por co-extrusdao da composicao de polimero de
propileno e de um homopolimero de propileno e um metodo para a

sua preparacao.

Prepara-se uma pelicula vazada da composigao do
polimero de propileno do Exemplo 2, estabilizada como se
referiu no Exemplo 3, com auséncia do agente nucleador Millad
3905, e uma pelicula vazada da mesma composigao de polimero de
propileno estabilizada, a que se adicionou 0,15 ppc do agente

de nucleacao Millad 3905 (N), carregando cada composic¢dao numa
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maquina de extrusao, submetendo-a a extrusdo atraves de um
cunho de pelicula plana e arrefecendo num rolo de arrefeci-
mento, para originar uma pelicula com a espessura de 25,4
micrometros (1 milésimo de polegada), usando o equipamento e as

condi¢oes de processamento seguintes

Concepgcao do parafuso : Proporgao de compressao
4 : 1 a3 : 1.
Profundidade da zona de alimen-
tagao: 11 a 12,4 mm_ (0,435 a
0,490 polegadas) (maquina de
extrusao de 8,9 centimetros = 3,5
polegadas com a proporgao de
compressao de 3,5 : 1).
Profundidade da zona de medicao :
3,2 a 3,6 mm (0,125 a 0,140 pole-
gadas) _para uma maqulna de
extrusao de 8,9 centimetros (3,5
polegadas).

Cunho : Tubagem de suporte do revesti-
mento alimentado centralmente
convencional.

Condlgoes de funcionamento
da maquina de extrusao

Temperatura da massa fundida: 221° - 260° C (430° - 500° F)
Tambor da maquina de extrusao : 177° - 216° ¢ (350° - 420° F)

partindo da zona 1 para a zona

6.

Temperaturas do adaptador 216° ¢ (420° F).
e do cunho
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Prepara-se uma pelicula por co-extrusao com 3,2
micrometros (1,25 milésimos de polegada) de espessura da compo-
sicao de polimero de propileno no Exemplo 2 estabilizada como
se descreveu no Exemplo 3, com ausencia do agente de nucleacao
Millad 3905, e homopolimero de Pro-Fax PC 942 do propileno
tendo um indice de fluidez (MFR) igual a 6,0 dg/minuto, pela

técnica da pelicula vazada.

As propriedades da pelicula resultantes estao indi-

cadas no Quadro 3 seguinte.
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QUADRO 3

Resinas

Propriedades Exemplo 2 Exemplo 2 + N Coexl P-E Co2
Resistgncia de cedencia 2234/2121 3010/2837 2785/2635 2523/2452
(MD/CD”), psi (MPa) (15,64/14,85) (21,07/19,86) (19,50/18,45) (17,66/17,16)
Resistencia a ruptura 6002/3387 6442/6317 5254/3520 4120/3363
(MD/CD), psi (MPa) (48,31/23,71) (45,09/44,22) (36,78/24,64) (28,84/23,54)
Alongamento a cedencia 16/ 13 16/17 10/9 15/10
(MD/CD), 7

Alongamento a ruptura 571/595 520/523 522/590 522/584
(MD/CD), Z

Rasgamento de Elemendorf, 44/1019 19/985 51/132 49/102
(MD/CD), g/camada

Nevoa 1,3 3,2 2,8 2,3
Brilho 86,7 80,4 85,0 78,1
Coeficiente de atrito ausencia de 1,44/1,03 0,463/0,30 0,291/0,213
(estatico/cinético) deslizamento

Taxas de transmissao 0,226 0,200 0,152 0,207

de vapor de humidade a

23° C e 90 Z de humidade

relativa, g/100 sq.

in/24 horas.

Como acima a 37,8° C 0,923 0,887 0,682 0,923

1) Composicao do polimero de propileno do Exemplo 2/homopolimero de propileno/

/composicao do polimero de propileno do Exemplo 2.

2) Copolimero aleatorio de propileno-etileno com um teor de etileno igual a

3,0 7.

3) Direccao da maquina/direccdo perpendicular a direcgao da maquina.
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A partir dos valores indicados no Quadro 3 pode
verificar-se que a composigao de polimero de propileno de
acordo com a presente invenc¢ao proporciona uma pelicula vazada
com uma resisténcia mecanica de ruptura superior, alongamento
aperfeicoado a cedéncia, menos neblina na auséncia de agente de
nucleacao, melhores propriedades de barreira contra a humidade

e melhor equilibrio de propriedades global.

EXEMPLO 5

Este Exemplo refere-se a um material de pelicula
orientado biaxialmente que compreende a composigao de polimero
de propileno e uma pelicula obtida por co-extrusao da compo-
sicao do polimero de propileno e de um homopolimero de propi-

leno e um processo para a sua preparacao.

Prepara-se uma pelicula orientada biaxialmente da
composicao de polimero de propileno do Exemplo 2 como se
descreveu no Exemplo 3, com auséncia do agente de nucleacgao
Millad 3905, carregando a composigao numa maquina de extrusao,
submetendo-a a extrusao através de um cunho com ranhura e
arrefecendo a folha assim formada. A folha é em seguida orien-
tada na direccao longitudinal entre os rolos, que rodam com
velocidades diferentes e, em seguida, passa para uma estrutura

de tenda para orientagao em direccgao lateral por meio de
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cadeias divergentes de grampos. Depois de completada a orien-
tagao biaxial, a orientagdo e bloqueada na pelicula por arrefe-
cimento. A pelicula resultante tem 25 micrometros (1 milésimo

de polegada) de espessura.

Utiliza-se o equipamento e as condigoes de proces-

samento seguintes

Perfil de extrusao : Zona 1 210° ¢ (410° F)
Zona 2 216° ¢ (420° F)
Zona 3 221° ¢ (430° F)
Filtro 221° ¢ (430° F)
Adaptadoresie 2 221° C (430° F)
Zona do cunho 1 227° C (440° F)
Zonas 2 e 3 227° C (440° F)
Rolo de arrefe-
cimento 30° ¢ ( 86° F)
Zona 1 de MDO 63° C (145° F)
Zona 8 de MDO 88° ¢ (190° F)

TDO : Zonas 1 e 2 143° ¢ (290° F)
Zona 3 130° ¢ (266° F)
Zona 4 110° ¢ (230° F)
Zonas 5 e 6 63° C (145° F)

Velocidade do parafuso : 160 rotagoes por minuto.

Velocidade da linha : 40 metros/minuto.



i n b -

-36-

Prepara-se uma pelicula com 3,2 micrometros (1,25
milésimos de polegada) de espessura por co-extrusao da compo-
sicao de polimero de propileno do Exemplo 2, estabilizada como
se descreveu no Exemplo 3, com ausencia do agente de nucleacgao
Millad 3905 e homopolimero de Moplen S38F de propileno tendo
um valor de indice de fluidez igual a 2 dg/minuto, submetendo
a extrusao um laminado de trés camadas e orientando biaxial-

mente como se descreveu antes.

As propriedades da pelicula resultante estao indi-

cadas no Quadro 4 seguinte



/
UADRO 4
Resinas

. 1 2
Propriedades Exemplo 2 Coex PP
Resisténcia de cedencia 9860/5914 20109/6886 22000/10000
(MD/CD-), psi (MPa) (69,02/41,40) (140,76/48,20) (154,0/70,0)
Resistencia a ruptura 9680/5874 20109/5885 22000/10000
(MD/CD), psi (MPa) (67,76/41,12) (140,76/41,20) (154,0/70,0)
Alongamento a cedencia 6/25 11/16 7/30
(MD/CD), 7%
Alongamento a ruptura 6/25 11/16 7/30
(MD/CD), %
Rasgamento de Elemendorf, 7/5 5/5 4/5
(MD/CD), g/camada
Nevoa 0,1 1,0 1,0
Brilho 95 90 85
Coeficiente de atrito ausencia de 1,4/0,88 -
(estatico/cinetico) deslizamento
Taxas de transmissao de 0,580 0,355 0,40
vapor de agua a 38° C
(100° F) e 100 Z de
humidade relativa, g/100
sq. in/24 horas.
Resistencia ao choque 2,90 4,12 -
Dart, ft-1b/mil (J) (2,23) (3,17) -
Contracg¢ao (MD/CD), %
a 1009 C 20/32 3/3 -
a 120° C 60/75 8/12 -

1) Composigao do polimero de propileno do Exemplo 2/homopoli-
mero de propileno/composicao de polimero_de propileno do
Exemplo 2, pelicula obtida por co-extrusao que tem uma

S.I.T. igual a 105° cC.

2) gomopolimero de Moplene S 38F de propileno que tem um
indice de fluidez igual a 260 dg/minuto e uma temperatura

S.I.T. igual a cerca de 163

C.
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A partir dos valores indicados no Quadro 4, pode
concluir-se que a composigao de polimero de propileno de acordo
com a presente invengao proporciona uma pelicula orientada
biaxialmente com uma S. I. T. superior, melhores propriedades
de resistencia ao rasgamento de Elemendorf, menos neblina e

brilho superior e um melhor equilibrio global de propriedades.

Podem preparar-se varios tipos de materiais de peli-
cula de espessura convencional e peliculas finais com menos de
20 milesimos de polegada de espessura tao finas como cerca de
0,5 milesimo de polegada, utilizando a composi¢ao de polimero
de propileno descrita na presente memoria descritiva, assim
como materiais de pelicula espessa, tipicamente referidos como
folhas, com a espessura de 20 a 100 milésimos de polegada. Por
exemplo, alem das peliculas exemplificadas na presente memoria
descritiva, pode usar-se para fabricar peliculas orientadas
uniaxialmente e folhas obtidas por extrusao ou calandradas.
Aléem disso, pode aplicar-se uma camada que compreende a compo-
sigao de polimero de propileno a, por exemplo por laminagao ou
por tecnicas de co-extrusiao, pelo menos uma superficie de um
material de peliculas termoplastica ou uma folha metalica ou um
substrato de folha. Os materiais termoplasticos tipicos incluem
homopolimeros de um mondmero de alfa-Cz—Clo-olefina cristalina,
tal como propileno ou etileno ou copolimeros de propileno com
etileno e/ou um monomero de alfa-Ca-Clo—olefina, com a

condicao de que, quando a alfa-olefina for etileno, o teor
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maximo de etileno polimerizado ser igual a cerca de 10 %,
preferivelmente igual a cerca de 4 7 e, quando a alfa-olefina
for uma CA-ClO-olefina, O seu teor maximo polimerizado é igual
a cerca de 20 7, preferivelmente cerca de 16 7, assim como
poliesteres, poliamidas, copolimeros de etileno/alcool vinilico
e copolimeros de etileno/acetato de vinilo. O aluminio & um

substrato metalico apropriado.

Alem disso, podem preparar-se materiais de pelicula a
partir de misturas de cerca de 5 % a 45 7 da composicao de
polimero de propileno descrita na presente memoria descritiva
com entre cerca de 95 7 e 55 7 de um homopolimero cristalino de
um monomero de alfa—Cz-Clo-olefina ou um copolimero de propi-
leno com etileno e/ou um monomero de alfa-Ca-Clo-olefina, como
se descreveu no paragrafo anterior. Preferivelmente, a quanti-
dade de composigao de polimero de propileno presente nessas

misturas esta compreendida entre 10 % e 30 Z.

A composigao de polimero de propileno de acordo com a
presente invengao & tal que se pode atingir o equilibrio
apropriado de propriedades no produto resultante quando uma
camada de pelicula do mesmo & o material aplicado e pelo menos
uma superficie de um outro material termoplastico ou a um
substrato metalico e quando é misturado com outro material
termoplastico e a mistura é utilizada para fabricar materiais

de pelicula.
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As peliculas de composigao de polimero de propileno
e os laminados de pelicula teém pelo menos uma camada assim como
as peliculas preparadas a partir das suas misturas com outros
materiais termoplasticos podem ser utilizadas em aplicacao de
embalagem, da produgcao de recipientes para produtos quimicos e

residuos perigosos e em aplicagoes médicas.

A expressao ''que consiste essencialmente em'", tal
como e utilizada na presente memoria descritiva, exclui uma
substancia nao referida a concentracao suficiente para afectar
substancialmente de maneira adversa as propriedades essenciais
e as caracteristicas da composicao da matéria que estd a ser
definida, mas que no entanto permite a presenga de duas ou mais
substancias nao referidas em concentracoes insuficientes para
afectar de maneira substancialmente adversa as citadas proprie

dades essenciais e caracteristicas.

Outras propriedades caracteristicas, vantagens e
formas de realizagao da presente invengao descritas na presente
memoria descritiva sao facilmente evidentes para os que possuem
conhecimentos vulgares sobre o assunto depois de lerem as
descricoes anteriores. A este respeito, muito embora tenham
sido descritas com consideravel pormenor formas de realizacgao
da presente invencao, podem efectuar-se variacoes e modifica-
coes destas formas de realizacao sem afastamento do espirito e

do ambito da invencdo tal como é descrita e reivindicada.



REIVINDICACGCOES

1. Processo para a preparagao de um material com
a forma de pelicula ou de chapa compreendendo uma composigao de
polimero de propileno cristalino que é obtido por polimerizacao
dos monomeros relevantes em pelo menos dois andares de tal
maneira que os componentes (A) e (B) sao preparados em andares
separados por qualquer ordem, operando em cada andar subse-
quente na presenca do polimero e do catalisador utilizado no
andar precedente, caracterizado pelo facto de os componentes

(A) e (B) serem constituidos por

(A) entre cerca de 30 7 e 65 7 em peso de um copolimero
de propileno com uma alfa-olefina CA-CS contendo entre 80 7 e

98 7 de propileno e

(B) entre 35 7 e 70 7 de um copolimero que consiste
essencialmente em propileno com etileno tendo um teor de

etileno compreendido entre 5 7 e 10 7;

e de se transformar a composi¢ao resultante num material de

pelicula ou de chapa.
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2. Processo de acordo com a reivindicacgao 1,
caracterizado pelo facto de (A) ser um copolimero de propileno

e buteno-1.

3. Processo de acordo com a reivindicacao 1,
caracterizado pelo facto de o copolimero (A) se encontrar
presente em uma quantidade compreendida entre 35 7 e 65 % e o
copolimero (B) se encontrar presente em uma quantidade compre-

endida entre 35 7 e 65 7, em peso.

4. Processo de acordo com a reivindicagao 1,
caracterizado pelo facto de o copolimero (A) se encontrar
presente em uma quantidade compreendida entre 45 7 e 65 7 e o
copolimero (B) se encontrar presente em uma quantidade compre-

endida entre 35 7 e 55 7, em peso.

5. Processo para a preparacao de um artigo de
pelicula ou de chapa, caracterizado pelo facto de se formar uma
pelicula ou uma chapa de base de um homopolimero cristalino de
um monomero de alfa-olefina CZ-C20 ou de um copolimero de propi
leno com etileno ou de um copolimero de propileno com um mond-
mero de alfa-olefina C4-Cqp ou de um copolimero de propileno
com etileno e uma alfa-olefina C4~C10, com a condigao de que,
quando o referido copolimero e um copolimero com etileno, o
teor maximo de etileno e igual a cerca de 10 7 e, quando o

citado copolimero & um copolimero com uma alfa-olefina CQ_CIO’
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O seu teor maximo polimerizado é igual a cerca de 20 I; e de se
aplicar a pelo menos uma superficie da pelicula ou da chapa de
base uma camada do material preparado pelo processo de acordo

com as reivindicagoes 1, 2 ou 3.

6. Processo para a preparagao de um artigo de
pelicula ou de chapa, caracterizado pelo facto de se formar uma
pelicula ou uma chapa de base de um substrato metalico e de se
aplicar a pelo menos uma das suas superficies uma camada do
material preparado pelo processo de acordo com as reivindica-

goes 1, 2 ou3.

7. Processo para a preparagao de um material de
pelicula ou de chapa, caracterizado pelo facto de compreender a

operagao que compreende misturar-se

1) entre cerca de 5 7 e cerca de 45 7 de uma compo-
sicao de polimero de propileno cristalino que se prepara por
polimerizagao dos monomeros relevantes em pelo menos dois
andares de tal maneira que os componentes (A) e (B) sao prepa-
rados em andares separados por qualquer ordem, operando em cada
andar subsequente na presenga do polimero e do catalisador
usado no andar precedente, em que os componentes (A) e (B) sao

constituidos por



i - n i

(A) cerca de 30 7 a 65 7 em peso de um copolimero de
propileno com uma alfa-olefina CA'CS que contem entre 80 7 e

98 7 em peso de propileno e

(B) 35 7% a 70 7 em peso de um copolimero que consiste
essencialmente em propileno com etileno que tem um teor de

etileno compreendido entre 5 7 e 10 Z; com

2) entre cerca de 95 7 e 55 7 em peso de um homopoli-
mero cristalino de um mondmero de alfa-olefina CZ-C10 ou de um
copolimero de propileno com etileno ou de um copolimero de
propileno com um monomero de alfa-olefina C4—C10 ou de um copo-
limero de propileno com etileno e alfa-olefina C4'C10 com a
condigao de que, quando o mencionado copolimero & um copolimero
com etileno, o seu teor maximo de etileno polimerizado & igual
a cerca de 10 7 e quando o citado copolimero é um copolimero

com uma alfa-olefina C4-C1g» © seu teor maximo polimerizado &

igual a cerca de 20 Z; e

de se formar um material com a forma de pelicula ou de chapa a

partir da mistura resultante.

8. Processo para a preparagao de um material com
a forma de pelicula ou de chapa que compreende uma composicao
de polimero de propileno cristalino que se prepara por polimeri

zacao dos monomeros relevantes em pelo menos dois andares de
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tal maneira que os componentes (A) e (B) sao preparados em

andares separados por qualquer ordem, operando em cada andar

subsequente na presenga do polimero e do catalisador usado no

andar precedente, caracterizado pelo facto de os componentes

(A) e (B) serem constituidos por

mero

80 7

mero
teor
teor
peso,

esta

e de

(A) desde cerca de 45 7 a 65 7 em peso de um copoli-
de propileno com uma alfa-olefina CA'C8 contendo entre

e 98 7 de propileno e

(B) entre cerca de 35 7 e 55 7 em peso de um terpoli-
de propileno com etileno e uma alfa-olefina CA-CS com um
de etileno compreendido entre 0,5 %7 e 5 7 em peso e com um
de alfa-olefina C,-Cg compreendido entre 1 7 e 9,5 7 em

em que o teor total de etileno e de alfa-olefina CQ-CS

compreendido entre 2 7 e 10 7 em peso;

se formar um material com a forma de pelicula ou de chapa

a partir da composigao resultante.

9. Processo para a preparagao de um material com a

forma de pelicula ou de chapa, caracterizado pelo facto de

compreender a operagao que consiste em misturar-se

D

entre cerca de 5 7 e 45 7 em peso de uma composigao de

polimero de propileno cristalino de acordo com a reivindicacgao

8; com
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2) entre cerca de 95 7 e 55 7 em peso de um homopolimero
cristalino de um monomero de uma alfa-olefina C2-C10 ou de um
copolimero de propileno com etileno ou de um copolimero de
propileno com um monomero de alfa-olefina C4-C10 ou de um copo-
limero de propileno com etileno e alfa-olefina C4-C10, com a
condigao de que, quando o referido copolimero € um copolimero
com etileno, o seu teor maximo de etileno polimerizado e igual
a cerca de 10 7 e, quando o mencionado copolimero & um copoli-
mero com uma alfa-olefina CA-ClO’ 0 seu teor maximo polimeri-

zado e igual a cerca de 20 I;

e de se formar um material com a forma de pelicula ou de chapa

a partir da mistura resultante.

10. Processo para a preparacao de um artigo com a
forma de pelicula ou de chapa, caracterizado pelo facto de
compreender a operagao que consiste em formar uma pelicula ou
uma chapa de um homopolimero cristalino de um mondomero de alfa-
-olefina C2—C10 ou de um copolimero de propileno com etileno ou
de um copolimero de propileno com um mondmero de alfa-olefina
CA-C10 ou de um copolimero de propileno com etileno e uma alfa-
-olefina CQ-CIO’ com a condicao de que, quando o citado copoli-
mero € um copolimero com etileno, o teor maximo de etileno
polimerizado e igual a cerca de 10 7 e, quando o referido copo-
limero e um copolimero com uma alfa-olefina CA'CIO’ 0 seu teor

maximo polimerizado e igual a cerca de 20 Z, e de se aplicar a



pelo menos uma superficie da pelicula ou da chapa de base uma

camada do material de acordo com a reivindicagio 8.

11. Processo para a preparagao de um artigo com a
forma de pelicula ou de chapa, caracterizado pelo facto de
compreender a operagao que consiste em se formar uma pelicula
ou uma chapa de base de um substrato metalico e de se aplicar
a pelo menos uma sua superficie uma camada do material de

acordo com a reivindicacao 8.

O'Agente Oficial da Propriedode Industrial
~ W Lx [ Ry !
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RESUMO

"PROCESSO PARA A PREPARACAO DE PELICULAS E LAMINADOS
DE POLIMERO DE PROPILENO"

Descreve-se um processo para a preparagao de peli-
culas ou chapas, que consiste em se obter primeiramente uma
composicao de polimero de propileno cristalino que é consti-

tuida por

(A) entre cerca de 30 7 e 65 7 em peso de um
copolimero de propileno com uma alfa-olefina CA-CS que contem

entre 80 7 e 98 7 em peso de propileno e

(B) entre 35 7 e 70 7 em peso de um copolimero ou
terpolimero de propileno com etileno e opcionalmente uma alfa-
-olefina CA'CS’ tendo um teor de etileno compreendido entre
5 7% e 10 7 em peso quando o etileno & o Unico comondmero e um
teor de etileno compreendido entre 0,5 Z e 5 % em peso e um
teor de alfa-olefina C,-Cg compreendido entre 1 7 e 9,5 7 em
peso quando se utilizam como comonomeros tanto etileno como
também uma alfa-olefina C4-C8, transformando-se depois a compo-

sigao resultante num material de pelicula ou de chapa.
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Também se descrevem peliculas ou chapas obtidas por
coextrusao e laminados em que pelo menos uma camada é uma
pelicula ou chapa como se descreveu antes e peliculas ou chapas
de misturas da composigao polimérica de propileno e um polimero

de olefina como se descrevem tambeéem.

O Agente Oticial da Propriedade industrial
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