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Relatério Descritivo da Patente de Invencé&o para "COM-
POSIGAO A BASE DE COMPOSTOS DE POLIPROPILENO COM
ELASTOMEROS A BASE EM BLOCOS ESTIRENICOS, SEU USO E
SEU PROCESSO DE PRODUGAO, FILME, E RECIPIENTE".

[001] A presente invencéo se refere a uma composi¢cao de poli-
mero que é util para a preparagcao de recipientes esterilizaveis tais co-
mo bolsas de retorta ou embalagem médica, por exemplo, para solu-
coes intravenosas.

[002] Ha uma tendéncia crescente na industria de embalagem
alimenticia usar recipientes plasticos, notavelmente bolsas contendo
alimentos esterilizados ou pré-cozidos. Bolsas de retorta oferecem
muitas vantagens sobre os pacotes de metal rigidos tais como tempo
de cozimento/esterilizagao mais rapido, menos espaco de armazena-
mento de prateleira, descarte mais facil, gosto alimenticio melhorado,
etc. Bolsas tipicas tém uma estrutura de multicamadas com poliolefi-
nas tais como polietileno ou polipropileno, adesivos, camadas de bar-
reira e externas. Deseja-se que o material de poliolefina transmita du-
reza como também resisténcia alta ao impacto para o material de em-
balagem final. Além disso, os polimeros devem obedecer a requisitos
legais acerca dos padrdes de seguranca, por exemplo, regulagdes do
FDA em termos da quantidade de soluveis de hexano.

[003] A mesma tendéncia, isto €, uso aumentado de materiais
poliolefinicos, € vista na industria de embalagem médica também. No-
vamente, o polimero deve transmitir dureza suficiente como também
resisténcia alta ao impacto para o material de embalagem final. Tam-
bém deve ter baixas quantidades de extraiveis e ser muito transparen-
te. No caso de aplicacGes médicas, maciez ao invés de dureza € um
requerimento chave.

[004] E conhecido que resisténcia ao impacto de polipropileno

pode ser melhorada dispersando uma fase de borracha dentro da ma-
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triz de polimero, assim obtendo uma composicao de polipropileno he-
terofasica. Um tal material € também chamado "polipropileno de im-
pacto modificado".

[005] Como debatido acima, sabe-se que polimeros de propileno
de impacto modificado heterofasicos fornecem resisténcia alta ao im-
pacto que é por que a quantidade de borracha dispersada dentro da
matriz deve ser suficientemente alta, por exemplo, em bolsas para ex-
posicao vertical tipicamente pelo menos 10% em peso ou até mesmo
pelo menos 15% em peso.

[006] Para algumas aplicacbes de embalagem alimenticia tais
como bolsas de retorta ou algumas aplicacdes de embalagem médica,
necessita-se de um tratamento de esterilizagdo. Os procedimentos de
esterilizagdo mais comuns sao o uso de calor (vapor), radiacéo (radia-
cao beta, elétrons, ou radiacdo gama) ou quimicas (usualmente 6xido
de etileno). Esterilizacado a vapor € usualmente realizada em uma faixa
de temperatura de cerca de 120 a 130°C. Claro que, tratamento de um
polimero sob as condicbes de esterilizacdo esbogadas acima pode
afetar suas propriedades finais.

[007] Para aplicacbes de embalagem, € muito importante que o
desempenho da resisténcia a vedacao do material polimérico, em par-
ticular na area de uma junta de soldadura onde dois filmes de polimero
sao fixados, ainda esteja em um nivel alto apos ser submetido a uma
etapa de esterilizacdo em temperatura alta. Se esterilizagao tiver um
efeito prejudicial na resisténcia da costura de uma junta de soldadura
fixando dois filmes de polimero dentro do material de embalagem, a
junta de soldadura poderia facilmente abrir-se sob tensdo. Este modo
de falha é também chamado "efeito de descascamento" e deve ser
suprimido tanto quanto possivel.

[008] Porém, apresenta se mostrado que o desempenho da resis-

téncia a vedacao em particular para bolsas médicas de sistemas hete-
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rofasicos padrbes nao esta satisfatério. Em outras palavras, em poli-
propilenos de impacto modificado conhecido, a resisténcia ao impacto
pode ser ajustada pela quantidade de borracha. Porém a borracha
apresenta uma influéncia negativa sobre a resisténcia a vedacao (ou
resisténcia ao descascamento). A fraqueza dos materiais de polipropi-
leno de impacto modificado conhecidos com respeito a seu desempe-
nho da resisténcia a vedacao apoés uma etapa de esterilizacdo em par-
ticular em carregamentos de borracha mais altos limita seu uso em
bolsas.

[009] Também a turvacédo dos sistemas heterofasicos conheci-
dos, embora o impacto seja melhorado comparado aos polipropilenos
aleat6rios puros, € muito alta para ser aplicavel no setor médico.
[0010] EP O 765 654 A1 descreve bolsas compreendendo pelo
menos uma camada a base de uma composi¢cao de polipropileno iso-
tatico e um copolimero em bloco de estireno elastomérico. Porém esta
invencao nao se trata da pergunta como o desempenho de resisténcia
a vedacao apoés esterilizacao pode ser mantido em niveis altos sem
perder outras propriedades boas necessarias neste campo técnico
como dureza e turvagao baixa.

[0011] Considerando os inconvenientes esbogados acima, € um
objetivo da presente invencao fornecer uma composi¢cao de polimero
que apresenta resisténcia a vedacao alta apdés ser submetida a um
tratamento de esterilizacdo, ao mesmo tempo simultaneamente tendo
valores de turvacéo bons, isto €, inferior a 15% (apos esterilizacdo) em
filmes tendo uma espessura de 100 ym ou menos. Além disso, a com-
posicao final pode manter a dureza, em particular a dureza de filme em
termos de energia de falha, em um nivel alto.

[0012] A descoberta da presente invencao € que a composigcao de
polimero apresenta que compreender um copolimero de propileno he-

terofasico e um elastdmero a base em blocos estirénicos tendo um te-
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or de estireno bastante baixo. Ambos os componentes também na
composicao de polimero devem preferivelmente ter taxas de fluxo de
fundicao similares.

[0013] Consequentemente a presente invencéo € direcionada a
uma composicao de polimero compreendendo:

[0014] (a) um copolimero de propileno heterofasico (A) compreen-
dendo, preferivelmente consistindo em,

[0015] (a-1) uma matriz de polipropileno (A-1) e

[0016] (a-2) um copolimero de propileno elastomérico (A-2) com-
preendendo pelo menos um comondmero selecionado do grupo que
consiste em etileno e C4 a C2 a-olefina,

e

[0017] (b) elastdmero(s) a base em blocos estirénicos (B),

em que

[0018] (i) o teor de estireno em cada elastdbmero a base em blocos
estirénicos (B) € igual ou inferior a 15% em peso., e

[0019] (i) a quantidade total do(s) elastdbmero(s) a base em blocos
estirénicos (B) com base na quantidade total de polimeros presentes
na composicao de polimero € de 16,0 a 46,0%em peso.

[0020] Preferivelmente o(s) elastomero(s) a base em blocos esti-
rénicos (B) é/sdo preferivelmente um copolimero em bloco de estireno-
etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou uma borracha em bloco de
estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2).

[0021] Consequentemente a presente invencdo é preferivelmente
direcionada a uma composi¢éo de polimero compreendendo:

[0022] (a) um copolimero de propileno heterofasico (A) compreen-
dendo, preferivelmente consistindo em,

[0023] (a-1) uma matriz de polipropileno (A-1) e

[0024] (a-2) um copolimero de propileno elastomérico (A-2) com-

preendendo pelo menos um comondémero selecionado do grupo que
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consiste em etileno e C4 a C2 a-olefina,

e

[0025] (b) elastdomero(s) a base em blocos estirénicos (B) sendo
um copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-estireno (SEBS)
(B-1) e/ou uma borracha em bloco de estireno-isopreno-estireno hidro-
genado (SIS) (B-2)

em que

[0026] (i) o teor de estireno em cada elastdbmero a base em blocos
estirénicos (B) € igual ou inferior a 15% em peso., e

[0027] (i) a quantidade total do(s) elastdbmero(s) a base em blocos
estirénicos (B) com base na quantidade total de polimeros presentes
na composicao de polimero € de 16,0 a 46,0% em peso .

[0028] Mais preferivelmente a composi¢cao de polimero compreen-
de como(s) elastdmero(s) a base em blocos estirénicos (B) apenas um
copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1)
e/ou uma borracha em bloco de estireno-isopreno-estireno hidrogena-
do (SIS) (B-2). Desse modo € apreciado em particular que a composi-
¢ao de polimero compreende como elastdmeros a base em blocos es-
tirénicos (B) ou um copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-
estireno (SEBS) (B-1) ou uma borracha em bloco de estireno-isopreno-
estireno hidrogenado (SIS) (B-2).

[0029] Também é apreciado que o copolimero de propileno hetero-
fasico (A) e o(s) elastdbmero(s) a base em blocos estirénicos (B) sao os
unicos componentes de polimero na composi¢cao de polimero.

[0030] Consequentemente é preferido em particular que a compo-
sicao de polimero de acordo com esta invengao compreende como 0s
unicos componentes de polimero dentro da composicao:

[0031] (i) o copolimero de propileno heterofasico (A) e

[0032] (i) o copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-

estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borracha em bloco de estireno-isopreno-
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estireno hidrogenado (SIS) (B-2).

[0033] Surpreendentemente foi descoberto que os filmes com ba-
se na composi¢cao de polimero inventiva apresentam resisténcia a ve-
dacao excelente apds esterilizacdo mantendo a turvacdo em niveis
baixos. Também a dureza, em particular em termos de energia de fa-
lha, dos ditos filmes € melhorada comparados aos polipropilenos hete-
rofasicos classicos (vide Tabela 3).

[0034] No seguinte, a presente invencéo € descrita em mais deta-
lhe.

[0035] Como declarado acima, a composi¢ao de polimero inventi-
va é definida pela mistura de um copolimero de propileno heterofasico
(A) e elastdbmero(s) a base em blocos estirénicos (B), isto &, preferi-
velmente um copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-estireno
(SEBS) (B-1) e/ou uma borracha em bloco de estireno-isopreno-
estireno hidrogenado (SIS) (B-2).

[0036] Um copolimero de propileno heterofasico (A) de acordo
com esta invencao contém além do propileno outra(s) a-olefina(s), por
exemplo etileno. Além disso, um tal copolimero de propileno heterofa-
sico (A) apresenta preferivelmente uma estrutura de multifase com
uma matriz de polipropileno e inclusbées compreendendo pelo menos,
preferivelmente consistindo em, uma fase elastomérica, isto €, um co-
polimero de propileno amorfo ("borracha"), e opcionalmente um polieti-
leno cristalino. Normalmente um tal copolimero de propileno heterofa-
sico (A) é obtido levando a cabo um processo de multiestagio, como
pelo menos um processo de dois estagios, preferivelmente um proces-
so de trés estagios, resultando em tal sistema heterofasico.

[0037] Preferivelmente a matriz de polipropileno (A-1) é isotatica.
Consequentemente é apreciado que a matriz de polipropileno (A-1)
apresenta uma concentracéo de pentad bastante alta, isto €, mais alta

que 90%, mais preferivelmente mais alta que 92%, ainda mais preferi-
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velmente mais alta que 93% e ainda mais preferivelmente mais alta
que 95%.

[0038] Adicionalmente é apreciado que a matriz de polipropileno
(A-1) nao & quimicamente modificada como &, por exemplo, conhecido
de polimeros de resisténcia a fundicao alta (polimero de HMS). Desse
modo o copolimero de propileno (A) nao é reticulado. O comportamen-
to de impacto pode normalmente também ser melhorado usando poli-
propilenos ramificados por exemplo como descrito em EP 0 787 750,
isto &, tipos de polipropileno ramificado simples (polipropilenos Y tendo
uma cadeia principal com uma cadeia lateral longa simples e uma ar-
quitetura se assemelhando a um "Y"). Tais polipropilenos sao caracte-
rizados por resisténcia a fundicao bastante alta. Um parametro do grau
de ramificagéo € o indice de ramificacdo g'. O indice de ramificagao g'
correlata com a quantidade de ramificagcbes de um polimero. O indice
de ramificacdo g' € definido como g'=[IV]u/[IV]in em que g' € o indice
de ramificagao, [IV],r € a viscosidade intrinseca do polipropileno ramifi-
cado e [IV]in € a viscosidade intrinseca do polipropileno linear tendo o
mesmo peso molecular médio em peso (dentro de uma faixa de £10%)
que o polipropileno ramificado. Assim, um valor g' baixo € um indicador
para um polimero ramificado alto. Em outras palavras, se o valor g' di-
minui, a ramificagao do polipropileno aumenta. Referéncia é feita neste
contexto a B. H. Zimm e W. H. Stockmeyer, J. Chem. Phys. 17, 1301
(1949). Este documento € aqui incluso por referéncia. Desse modo,
pse refere que o indice de ramificacado g' da matriz de polipropileno (A-
1) seja pelo menos 0,85, mais preferivelmente pelo menos 0,90, ainda
mais preferivelmente pelo menos 0,95, como 1,00.

[0039] Também, a matriz de polipropileno (A-1) do copolimero de
propileno heterofasico (A) pode ser um copolimero de propileno (A-1")
ou um homopolimero de propileno (A-1"). Porém pse refere que a ma-

triz de polipropileno (A-1) seja um copolimero de propileno (A-1").

Petigdo 870190045124, de 14/05/2019, pag. 10/45



8/33

[0040] A expressdo homopolimero de propileno usada na invencgéao
imediata diz respeito a um polipropileno consistindo substancialmente
em, isto &, pelo menos 97% em peso, preferivelmente pelo menos
98% em peso, mais preferivelmente pelo menos 99% em peso, ainda
mais preferivelmente pelo menos 99,8% em peso de unidades de pro-
pileno. Em uma modalidade preferida apenas unidades de propileno
no homopolimero de propileno sao detectaveis. O teor de comondéme-
ro pode ser determinado com espectroscopia infravermelho de FT,
como descrito abaixo nos exemplos.
[0041] Onde a matriz de polipropileno (A-1) for um copolimero de
propileno (A-1') que € em particular preferido, o copolimero de propile-
no (A-1') compreende pelo menos um comondmero selecionado do
grupo que consiste em etileno e C4 a C2o a-olefina, preferivelmente pe-
lo menos um comondmero selecionado do grupo que consiste em eti-
leno e C4 a C1o a-olefina, por exemplo 1-buteno ou 1-hexeno. O mais
preferivelmente o copolimero de propileno (A-1') € um copolimero de
propileno etileno. O teor de comonémero, como teor de etileno, na ma-
triz de polipropileno (A-1) € em um tal caso de preferéncia relativamen-
te baixo, isto é, até 5,0% em peso, mais preferivelmente 0,2 a 5,0%
em peso, ainda mais preferivelmente 0,5 a 5,0% em peso, ainda mais
preferivelmente 1,5 a 5,0% em peso.
[0042] A matriz de polipropileno (A) pode ser unimodal ou multi-
modal, como bimodal em vista da distribuicdo de peso molecular e/ou
da distribuicao de teor do comonémero. Porém, pse refere que a ma-
triz de propileno (A) seja multimodal, em particular bimodal, em vista
do teor de comondmero.
[0043] A expressao "multimodal” ou "bimodal" aqui usada se refere
a modalidade do polimero, isto é,

» a forma de sua curva de distribuicao de peso molecular

que é o grafico da fracdo de peso molecular como uma fungéo de seu
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peso molecular,

ou mais preferivelmente

» a forma de sua curva de distribuicdo de teor de comoné-
mero que é o grafico do teor de comondémero como uma fung¢éo do pe-
so molecular das fragdes de polimero.
[0044] Como sera explicado abaixo, os componentes de polimero
da matriz de polipropileno (A) podem ser produzidos em um processo
em etapas sequenciais, usando reatores em configuracao serial e ope-
rando em condigdes de reacao diferentes. Como uma consequéncia,
cada fracao preparada em um reator especifico tera sua propria distri-
buicao de peso molecular e/ou distribuicao de teor de comondémero.
[0045] Quando as curvas de distribuicdo (peso molecular ou teor
de comondmero) destas fracdes forem sobrepostas para obter a curva
de distribuicdo de peso molecular ou a curva de distribuicao de teor de
comondmero do polimero final, estas curvas podem mostrar dois ou
mais maximos ou pelo menos ser distintamente alargadas quando
comparadas com as curvas para as fragdes individuais. Um tal polime-
ro, produzido em duas ou mais etapas seriais, € chamado bimodal ou
multimodal, dependendo do numero de etapas.
[0046] Consequentemente o homopolimero de propileno (A-1")
pode ser multimodal ou bimodal em vista do peso molecular. Por sua
vez o copolimero de propileno (A-1') pode ser multimodal, como bimo-
dal, em vista do teor de comondmero e/ou peso molecular. E aprecia-
do, em particular, que o copolimero de propileno (A-1') € multimodal,
como bimodal, em vista do teor de comondémero.
[0047] Também no caso de a matriz de polipropileno (A-1) ser de
carater multimodal, como bimodal, em particular multimodal, como bi-
modal, em vista do teor de comonémero, é apreciado que as fracoes
individuais estao presentes em quantidades que influenciam as propri-

edades do material. Consequentemente é apreciado que cada uma
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destas fracOes esta pelo menos presente na quantidade de 10% em
peso com base na matriz de polipropileno (A-1). Consequentemente
em particular em vista do teor de comonémero, no caso de um sistema
bimodal, a divisdo das duas fracdes é aproximadamente 50:50. Desse
modo em uma modalidade preferida a matriz de polipropileno (A-1)
compreende duas fracdes que diferem em seu teor de comondémero,
como teor de etileno, em que a primeira fracdo esta presente de 40 a
60% em peso e a segunda fracdo de 60 a 40% em peso

[0048] A diferenca do teor de comondmero entre as duas fragoes
esta de certo modo definida de uma modalidade preferida no paragrafo
seguinte.

[0049] Portanto é preferido que a matriz de polipropileno (A) seja
um copolimero de propileno (A-1') com pelo menos duas fragdes tendo
teors de comonémero diferentes. Até mesmo mais preferido o copoli-
mero de propileno (A-1') compreende pelo menos duas fragdes, mais
preferivelmente consiste em duas fragdes tendo um teor de comoné-
mero como teor de etileno que difere pelo menos 2,0% em peso, mais
preferivelmente difere pelo menos 2,5% em peso Surpreendentemente
foi descoberto que tal distribuicado bimodal de teor de comonémero me-
lhora o comportamento de turvacado do produto esterilizado. Por outro
lado a diferenca no teor de comondmero nas duas fracées nao deve
ser muito alta, isto €, ndo mais alta que 6,0% em peso, preferivelmente
nao mais alta que 5,0% em peso, para evitar qualquer tendéncia de
separacdo. Desse modo é apreciado que o copolimero de propileno
(A-1') compreende pelo menos duas fracées, mais preferivelmente
consiste em duas fragdes tendo teors de comondmero que diferem de
2,0 a 6,0% em peso, mais preferivelmente de 2,5 a 5,0% em peso
Consequentemente em uma modalidade o copolimero de propileno (A-
1') consiste em uma primeira fragao sendo um homopolimero de propi-

leno e uma segunda fracdo sendo um copolimero de propileno tendo
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um teor de comondémero, preferivelmente teor de etileno, de pelo me-
nos 2,0% em peso, mais preferivelmente de pelo menos 3,0% em pe-
s0, como pelo menos 3,5% em peso, por exemplo 4,0% em peso
[0050] E também apreciado que a matriz de polipropileno (A-1)
apresenta uma taxa de fluxo de fundicdo bastante baixa (MFR), isto €,
um peso molecular bastante alto. A taxa de fluxo de fundicdo depende
principalmente do peso molecular médio. Isto & devido ao fato que as
moléculas longas d&do ao material uma tendéncia de fluxo mais baixa
que as moléculas curtas. Um aumento no peso molecular significa
uma diminuicao no valor de MFR. A taxa de fluxo de fundicdo (MFR) é
medida em g/10 min. do polimero descarregado através de uma matriz
definida sob condi¢cbes de temperatura e pressao especificadas e a
medida da viscosidade do polimero que, por sua vez, para cada tipo
de polimero é principalmente influenciada por seu peso molecular,
mas também por seu grau de ramificacdo. A taxa de fluxo de fundicao
medida sob uma carga de 2,16 kg a 230°C (ISO 1133) é denotada
como MFR:2 (230°C). Consequentemente, pse refere que na presente
invencao a matriz de propileno (A) tenha uma MFR2 (230°C) inferior a
10,0 g/10, mais preferivelmente inferior a 8,0 g/10 min., ainda mais
preferivelmente inferior a 6,0 g/10 min.

[0051] Como um outro requerimento da presente invengéo o copo-
limero de propileno heterofasico (A) apresenta que compreender um
copolimero de propileno elastomérico (A-2).

[0052] De acordo com a presente invencao a quantidade de copo-
limero de propileno elastomérico (A-2) é definida pela quantidade de
fracdo soluvel em xileno a temperatura ambiente do copolimero de
propileno heterofasico total (A) menos a quantidade de fracdo soluvel
em xileno a temperatura ambiente da matriz de polipropileno (A-1)
[Borracha = XCS(Total)-XCS (Matriz)].

[0053] Desse modo é apreciado que a fracao soluvel em xileno a
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temperatura ambiente do copolimero de propileno heterofasico (A) é
de 8,0 a 30,0, mais preferivelmente de 9,0 a 25,0% em peso, ainda
mais preferivelmente de 10,0 a 20,0% em peso.

[0054] Também o copolimero de propileno elastomérico (A-2) es-
tara presente no copolimero de propileno heterofasico (A) de 3,0 a
25,0% em peso, mais preferivelmente de 4,0 a 20,0% em peso, ainda
mais preferivelmente de 5,0 a 15,0% em peso.

[0055] Preferivelmente o copolimero de propileno elastomérico (A-
2) apresenta que compreender propileno e pelo menos uma outra Cz a
C2o a-olefina, mais preferivelmente propileno e pelo menos uma outra
C2 a C1o a-olefina. Preferivelmente o copolimero de propileno elasto-
mérico (A-2) compreende, preferivelmente consiste em, propileno e
pelo menos um comondmero de a-olefina selecionado do grupo que
consiste em etileno, 1-buteno, 1-penteno, 1-hexeno, 1-hepteno e 1-
octeno. Preferivelmente o copolimero de propileno elastomérico (A-2)
compreende pelo menos propileno e etileno e pode compreender uma
outra a-olefina como definido neste paragrafo. Porém, pse refere em
particular que o copolimero de propileno elastomérico (A-2) compre-
enda, mais preferivelmente consista em, propileno e etileno como as
unicas unidades polimerizaveis. Desse modo, uma borracha de etile-
no-propileno (EPR) como copolimero de propileno elastomérico (A-2) é
mais preferida.

[0056] Como a matriz de polipropileno (A-1) o copolimero de propi-
leno elastomérico (A-2) pode ser unimodal ou multimodal, como bimo-
dal. Porém, pse refere que o copolimero de propileno elastomérico (A-
2) seja unimodal. Com relacao a definicdo de unimodal e multimodal,
como bimodal, a definicao é referida acima.

[0057] O copolimero de propileno elastomérico (A-2) € em particu-
lar caracterizado por uma quantidade relativamente alta de unidades

derivadas de propileno. Quantidades relativamente altas de unidades
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de propileno s&o apreciadas como niveis similares de propileno na ma-
triz como também no suporte de fase elastomérica 0 comportamento
de vedacgao do material final. Como a fragcao soluvel em xileno a tem-
peratura ambiente do copolimero de propileno heterofasico (A) é do-
minada pelo copolimero de propileno elastomérico (A-2) (a fracao so-
livel em xileno a temperatura ambiente da matriz de polipropileno (A-
1) ndo € mais de 10% em peso, preferivelmente ndo mais de 8,0% em
peso), € apreciado que a quantidade de propileno na fragao soluvel em
xileno a temperatura ambiente do copolimero de propileno heterofasi-
co (A), é pelo menos 52% em peso, mais preferivelmente pelo menos
58% em peso, ainda mais preferivelmente pelo menos 63% em peso
Consequentemente a quantidade da(s) outra(s) C2 a C2o a-olefina(s),
isto é, excluindo propileno, na fragao soluvel em xileno a temperatura
ambiente do copolimero de propileno heterofasico (A), € inferior a 48%
em peso, mais preferivelmente inferior a 42% em peso, ainda mais
preferivelmente inferior a 37% em peso Faixas preferidas para a(s) ou-
tra(s) C2 a C2o a-olefina(s), isto €, excluindo propileno, na fragao solu-
vel em xileno a temperatura ambiente do copolimero de propileno he-
terofasico (A), € 48 a 10% em peso, mais preferivelmente 40 a 15%
em peso Os valores de comondmero mencionados aplicam-se em par-
ticular no caso de um copolimero de propileno elastomérico (A-2) ser
usado em que etileno como um comondémero esta presente. Preferi-
velmente, o copolimero de propileno elastomérico (A-2) € uma borra-
cha de etileno-propileno (EPR), em particular com um teor de propile-
no e/ou de teor de etileno como definido neste paragrafo.

[0058] Uma caracteristica importante também do copolimero de
propileno elastomérico (A-2) € sua viscosidade intrinseca bastante
baixa. Como declarado acima, a fragao soluvel em xileno a temperatu-
ra ambiente & dominada pelo copolimero de propileno elastomérico (A-

2). Consequentemente, no caso de o copolimero de propileno elasto-
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mérico (A-2) ser caracterizado por uma viscosidade intrinseca bastan-
te baixa, este é refletido pela viscosidade intrinseca da fracdo soluvel
em xileno a temperatura ambiente do copolimero de propileno hetero-
fasico total (A). Desse modo, pse refere que a fracdo soluvel em xileno
a temperatura ambiente do copolimero de propileno heterofasico (A),
XCS 1V seja igual ou inferior a 4,0 dl/g, ainda mais preferivelmente in-
ferior a 3,0 dl/g, ainda mais preferivelmente inferior a 2,5 dl/g, mais
ainda preferivelmente inferior a 2,0 dl/g. Em uma modalidade preferida,
a viscosidade intrinseca € na faixa de 1,0 a 3,0 dl/g, ainda mais prefe-
rido na faixa de 1,5 a 2,5 dl/g. A viscosidade intrinseca € medida de
acordo com a ISO 1628 em decalina a 135°C. Tais viscosidades intrin-
secas baixas suportam também a transparéncia do material final.
[0059] Porém, nao & apenas apreciado que a viscosidade intrinse-
ca da fragcao soluvel em xileno a temperatura ambiente seja bastante
baixa, mas é também buscado alcancar uma razao de viscosidade es-
pecifica entre a fragcado soluvel em xileno a temperatura ambiente e a
fracao insoluvel fria de xileno do copolimero de propileno heterofasico
(A). Esta razao reflete em uma primeira aproximacgao a razao de visco-
sidade intrinseca da matriz de polipropileno (A-1) e do copolimero de
propileno elastomérico (A-2) do copolimero de propileno heterofasico
(A). A viscosidade intrinseca da fragc&o soluvel em xileno a temperatura
ambiente e fracao insoluvel do xileno é medida de acordo com a
ISO 1628 em decalina a 135°C.

[0060] Consequentemente € apreciado que a raz&o de viscosidade
intrinseca da fragcao soluvel em xileno a temperatura ambiente e da
fragcao insoluvel fria de xileno (IV de XCSso / XCIV de XCSinsol) € igual
ou inferior a 1,0, preferivelmente igual ou inferior a 0,8. Por outro lado
as diferencas na viscosidade ndo devem ser muito altas. Desse modo
uma faixa preferida para a razdo de viscosidade intrinseca da fragcao

soluvel em xileno a temperatura ambiente e da fragcao insoluvel fria de
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xileno (IV de XCSso / XCIV de XCSinso) € de 0,5 a 1,0, mais preferido
de 0,6 a0,9.

[0061] Além disso, ndo s6 a matriz de propileno (A-1) como defini-
da acima tera uma taxa de fluxo de fundicdo bastante baixa, mas tam-
bém o copolimero de propileno heterofasico (A). Consequentemente é
apreciado que o copolimero de propileno heterofasico (A) apresenta
uma MFR2 (230°C) inferior a 10,0 g/10 min., ainda mais preferivelmen-
te inferior a 8,0 g/10 min., ainda mais preferivelmente inferior a 6,0
g/10 min. e ainda mais preferivelmente inferior a 4,0 g/10 min. Um limi-
te inferior preferido € 0,1 g/10 min., 0,5 g/10 min. mais preferido. Des-
se modo em modalidades preferidas o copolimero de propileno hetero-
fasico (A) apresenta uma MFR: (230°C) de 0,1 a 6,0 g/10 min., mais
preferido de 0,5 a 4,0 g/10 min.

[0062] O componente requerido adicional na presente invengao &
um elastdomero termoplastico estirénico. Este componente adicional
pode ser disperso no copolimero de propileno heterofasico (A). Foi
descoberto que nem todo elastdmero termoplastico estirénico é ade-
quado para a presente invencdo, mas apenas uma classe especifica
de tais elastomeros. Consequentemente para a presente invencéao (a)
elastdbmero(s) a base em blocos estirénicos (B) com um teor de estire-
no bastante baixo, isto €, sendo igual ou inferior a 15% em peso, de-
ve(m) ser usado(s).

[0063] Preferivelmente o(s) elastdomero(s) a base em blocos esti-
rénicos (B) pode(m) ser um copolimero em bloco de estireno-
etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou uma borracha em bloco de
estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2).

[0064] Consequentemente é apreciado que o(s) elastdmero(s) a
base em blocos estirénicos (B), preferivelmente o copolimero em bloco
de estireno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borracha em

bloco de estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2), apresen-
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ta(am)um teor de estireno igual ou inferior a 15% em peso, mais prefe-
rivelmente igual ou inferior a 14% em peso, ainda mais preferivelmente
igual ou inferior a 13% em peso Por outro lado o teor de estireno no(s)
elastdbmero(s) a base em blocos estirénicos (B), preferivelmente no
copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1)
e/ou na borracha em bloco de estireno-isopreno-estireno hidrogenado
(SIS) (B-2), ndo caira inferior a 10% em peso. Desse modo uma faixa
preferida é de 10 a 15% em peso, mais preferido de 11 a 14% em pe-
so e ainda mais preferido de 11 a 13% em peso.

[0065] Também €& apreciado que o(s) elastdmero(s) a base em
blocos estirénicos (B), preferivelmente o copolimero em bloco de esti-
reno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borracha em bloco
de estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2), apresen-
ta(am)uma taxa de fluxo de fundicdo moderada MFR2 (230°C), isto €,
nao mais de 20,0 g/10 min., mais preferivelmente ndo mais de 10,0
g/10 min., ainda mais preferivelmente ndo mais de 6,0 g/10 min. Por
outro lado a taxa de fluxo de fundicdo do(s) elastdmero(s) a base em
blocos estirénicos (B), preferivelmente o copolimero em bloco de esti-
reno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borracha em bloco
de estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2), néo caira inferi-
or a 1,0 g/10 min. Consequentemente, uma faixa preferida € de 1,0 a
20,0 g/10 min., mais preferido de 3,0 a 10,0 g/10 min., ainda mais pre-
ferido de 3,0 a 6,0 g/10 min.

[0066] Também o(s) elastdmero(s) a base em blocos estirénicos
(B), preferivelmente o copolimero em bloco de estireno-
etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borracha em bloco de
estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2), pode(m) ser defi-
nido(s) por sua densidade. Desse modo € apreciado que o elastdmero
a base em blocos estirénicos (B), preferivelmente o copolimero em

bloco de estireno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borra-
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cha em bloco de estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2),
tém uma densidade igual ou inferior a 0,900 g/cm?3, mais preferido cer-
ca de 0,890 g/cm?.

[0067] Um requerimento obrigatério adicional da presente inven-
¢cao é a quantidade do(s) elastdmero(s) a base em blocos estirénicos
(B) na presente invencdo. Como declarado acima, elastdomero(s) a ba-
se em blocos estirénicos (B) estara(ao) presente(s) na composi¢ao de
polimero de 16 a 46% em peso, mais preferivelmente de 20 a 45% em
peso, ainda mais preferivelmente de 26 a 45% em peso, com base na
quantidade total de polimeros presentes na invengcao, mais preferivel-
mente com base na quantidade do copolimero de propileno heterofasi-
co (A) e do(s) elastdmero(s) a base em blocos estirénicos (B) juntos.
No caso de o copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-
estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borracha em bloco de estireno-isopreno-
estireno hidrogenado (SIS) (B-2) serem os unicos elastomeros a base
em blocos estirénicos (B) dentro da composicao de polimero, as faixas
dadas neste paragrafo referem-se ao copolimero em bloco de estire-
no-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borracha em bloco de
estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2) apenas.

[0068] Foi também descoberto que as propriedades podem ser
também intensificadas no caso de ambos os componentes principais,
isto €, o copolimero de propileno heterofasico (A) e elastdmero(s) a
base em blocos estirénicos (B), preferivelmente o copolimero em bloco
de estireno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borracha em
bloco de estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2) terem ta-
xas de fluxo de fundigdo combinadas. Consequentemente é apreciado
que a razao de MFR2 (230°C) do copolimero de propileno heterofasico
(A) e elastdmero a base em blocos estirénicos (B), preferivelmente o
copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1)

e/ou a borracha em bloco de estireno-isopreno-estireno hidrogenado
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(SIS) (B-2), (MFR(A) / MFR(B)) € igual ou inferior a 1,0, mais preferi-
velmente igual ou inferior a 0,9. Por outro lado as diferengas na visco-
sidade ndo devem ser muito altas. Desse modo uma razao preferida
de MFR(A) / MFR(B) é de 0,3 a 0,9, mais preferido de 0,4 a 0,8.

[0069] A presente invencédo pode compreender ao lado dos com-
ponentes de polimero na composi¢cao de polimero aditivos adicionais
como conhecido na técnica, por exemplo antioxidantes. Porém os adi-
tivos nao serao mais de 10,0% em peso, preferivelmente n&do mais de
8,0% em peso, mais preferivelmente ndao mais de 5,0% em peso, ain-
da mais preferivelmente ndo mais de 4,0% em peso, ainda mais prefe-
rivelmente ndo mais de 3,0% em peso, na composicao de polimero
total. Também a composicao de polimero presente pode compreender
componentes de polimero adicionais diferentes do copolimero de pro-
pileno heterofasico (A) e elastdbmero(s) a base em blocos estirénicos
(B), preferivelmente do copolimero em bloco de estireno-
etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou da borracha em bloco de
estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2). Porém, pse refere
em particular que a composicao de polimero da presente invengcao
contenha menos de 1,4% em peso, mais preferivelmente menos de
1,0% em peso, ainda mais preferivelmente menos de 0,5% em peso,
de cera de polietileno. Em uma modalidade especialmente preferida
nenhuma cera € detectavel, por exemplo, n&o presente. Uma cera de
polietileno de acordo com esta invencédo € qualquer polietileno tendo
um ponto de fundigao igual ou inferior a 140°C e/ou tendo um peso
molecular médio em numero Mn igual ou inferior a 100.000. Em parti-
cular uma cera de polietileno de acordo com esta invencéo é uma cera
de polietileno (oxidada) tendo valor acido de 5 a 35 mg de KOH/g, um
peso molecular médio em numero Mn de 1.000 a 100.000, e um ponto
de fundigao de 92 a 140°C.

[0070] Especialmente preferido, como declarado acima, a presente
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invencao é direcionada em particular a uma composicao de polimero
que compreende o copolimero de propileno heterofasico (A) e elasto-
mero(s) a base em blocos estirénicos (B), preferivelmente o copolime-
ro em bloco de estireno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou a
borracha em bloco de estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-
2), como 0s unicos componentes de polimero na composi¢cao de poli-
mero.

[0071] Desse modo & apreciado que o copolimero de propileno
heterofasico (A) e o(s) elastdmero(s) a base em blocos estirénicos (B),
preferivelmente o copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-
estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borracha em bloco de estireno-isopreno-
estireno hidrogenado (SIS) (B-2) juntos constituem pelo menos 60,0%
em peso, mais preferivelmente pelo menos 70,0% em peso, ainda
mais preferivelmente pelo menos 80,0% em peso, ainda mais preferi-
velmente 90,0% em peso, por exemplo, 92,0% em peso, mais ainda
preferivelmente 95,0% em peso, como 97,0% em peso, da composi-
¢ao de polimero inventiva.

[0072] Foi descoberto que a composicao de polimero inventiva
como definida aqui € em particular adequada como um filme vedavel.
Desse modo a presente invencao € também direcionada ao uso da
composicao de polimero como definida na invencado imediata para a
preparacao de filmes, em particular filmes esterilizaveis ou esteriliza-
dos, e/ou recipientes, como bolsas, em particular recipientes esteriliza-
veis ou esterilizados, como bolsas.

[0073] Também a presente invencdo € direcionada a um filme
compreendendo a composicao de polimero como definida na invengao
imediata. Mais preferivelmente a composicado de polimero € o unico
componente de polimero no filme. Também a presente invencao é di-
recionada a um recipiente, compreendendo o filme e/ou a composigcao

de polimero como definida em aqui. O recipiente € em particular uma
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bolsa. Outro dito recipiente, isto €, bolsa, foi preferivelmente submetido
a um tratamento de esterilizacao.

[0074] Adicionalmente a presente invencdo € direcionada a um
processo para a fabricacdo da composicao de polimero inventiva como
definida aqui compreendendo as etapas seguintes:

[0075] - preparar uma matriz de polipropileno (A-1), preferivelmen-
te um homopolimero de propileno (A-1") ou copolimero de propileno
(A-1") constituindo a matriz,

[0076] - preparar o copolimero de propileno elastomérico (A-2) e
dispersar o copolimero elastomérico (A-2) na matriz de polipropileno
(A-1) para obter o copolimero de propileno heterofasico (A), preferi-
velmente o copolimero elastomérico (A-2) € preparado na presenc¢a da
matriz de polipropileno (A-1) constituindo a matriz e é disperso in situ
na matriz (A-1), e subsequentemente

[0077] - misturar o dito copolimero de propileno heterofasico (A)
com o(s) elastbmero(s) a base em blocos estirénicos (B), preferivel-
mente o copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-estireno
(SEBS) (B-1) e/ou a borracha em bloco de estireno-isopreno-estireno
hidrogenado (SIS) (B-2).

[0078] De acordo com a presente invengao, é também provido um
processo para a fabricagcdo do copolimero de propileno heterofasico
(A) déscutido acima. O copolimero de propileno elastomérico (A-2) po-
de ser misturado com a matriz de polipropileno (A-1) apds suas poli-
merizacdes e é subsequentemente misturado com o(s) elastémero(s)
a base em blocos estirénicos (B), preferivelmente o copolimero em
bloco de estireno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borra-
cha em bloco de estireno-isopreno-estireno hidrogenado (SIS) (B-2).
Porém, mais desejavelmente, o copolimero de propileno heterofasico
(A) € produzido em um processo de multiestagio e subsequentemente

misturado com o(s) elastdbmero(s) a base em blocos estirénicos (B),
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preferivelmente o copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-
estireno (SEBS) (B-1) e/ou a borracha em bloco de estireno-isopreno-
estireno hidrogenado (SIS) (B-2). Em uma modalidade preferida parti-
cular a matriz de polipropileno (A-1) é produzida pelo menos em um
reator de pasta ou uma pasta e um reator de fase gasosa e subse-
quentemente o copolimero de propileno elastomérico (A-2) & produzi-
do pelo menos em um reator de fase gasosa. Consequentemente o
copolimero de propileno heterofasico (A) da invencado imediata pode
ser tipicamente produzido em uma cascata de até 4 reatores onde o
primeiro reator € um reator de volume liquido preferivelmente de proje-
to de alcga, o segundo reator € ou um reator de volume liquido preferi-
velmente de projeto com al¢ca ou um reator de fase gasosa e todos os
reatores subsequentes sao reatores de fase gasosa preferivelmente
de projeto de leito fluidizado. Os componentes produzidos nos dois
primeiros reatores sdo homopolimeros ou copolimeros de propileno
cristalizaveis com uma quantidade secundaria de etileno e/ou outras
alfa-olefinas (max. 8% em peso) (obtendo a matriz), enquanto o com-
ponente produzido no terceiro reator € um copolimero grandemente
amorfo com quantidades mais altas de comondmero € 0 componente
produzido no quarto reator € um também um copolimero grandemente
amorfo ou um homo- ou copolimero de etileno cristalino. De acordo
com uma modalidade especifica, apenas trés reatores podem ser utili-
zados com o segundo reator sendo desviado ou o quarto reator nao
sendo utilizado. De acordo com outra modalidade especifica, apenas o
primeiro e o terceiro reator sao utilizados.

[0079] No seguinte um processo preferido é descrito em mais de-
talhe: tal processo para a fabricacdo da presente invengcao compreen-
de as etapas seguintes:

[0080] (i) polimerizar propileno e opcionalmente outra(s) a-

olefina(s) em um primeiro sistema de reator, preferivelmente compre-

Petigdo 870190045124, de 14/05/2019, pag. 24/45



22/33

endendo um reator de alca de volume e opcionalmente um reator de
fase gasosa, para obter uma matriz de polipropileno (A-1)

[0081] (i) transferir a matriz de propileno obtida (A-1) em um se-
gundo sistema de reator, preferivelmente compreendendo pelo menos
um reator de fase gasosa,

[0082] (iii) polimerizar propileno e pelo menos uma outra C> a Cxo
a-olefina no dito segundo sistema de reator na presenca da matriz de
polipropileno (A-1) para obter um copolimero de propileno elastoméri-
co (A-2), e

[0083] (iv) misturar, em particular mistura por fundicdo, o material
obtido com elastomero(s) a base em blocos estirénicos (B), preferivel-
mente o copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-estireno
(SEBS) (B-1) e/ou a borracha em bloco de estireno-isopreno-estireno
hidrogenado (SIS) (B-2).

[0084] A sequéncia (i) e (iii) pode ser operada invertida, isto é, o
copolimero de propileno elastomérico (A-2) pode ser produzido primei-
ro e subsequentemente a matriz de polipropileno (A-1). Porém, prefe-
riu-se ter a sequéncia (i) a (iii) como declarado acima.

[0085] O comondmero alimentado para dentro dos varios reatores
pode ser adaptado para produzir o copolimero de propileno heterofasi-
co (A) com as propriedades desejadas e as quantidades de comoné-
mero serédo determinadas facilmente pela pessoa versada na técnica.
[0086] Usando - como declarado acima - um reator de alc¢a e pelo
menos um reator de fase gasosa em configuragao serial e trabalhando
em condi¢des diferentes, uma matriz multimodal (por exemplo bimo-
dal) de propileno (A-1), em particular em vista do teor de comondémero,
isto €, em vista do teor de etileno, pode ser obtida.

[0087] Mais detalhes relativos a fabricagdo dos copolimeros de
propileno heterofasicos (HECO) podem ser derivados de
WO 97/40080.
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[0088] Em um tal procedimento, o sistema de catalisador usado
pode ser variado entre estagios mas é preferivelmente 0 mesmo para
todos os estagios. Em especial preferivelmente um catalisador hetero-
géneo pré-polimerizado é usado.

[0089] Como um catalisador para a preparagao do copolimero de
propileno heterofasico (A) preferivelmente um sistema de catalisador
de Ziegler-Natta € usado. Tais sistemas de catalisadores de Ziegler-
Natta sdo conhecidos na técnica e compreendem um componente de
catalisador, um componente de cocatalisador e um doador externo. O
componente de catalisador do sistema de catalisador primariamente
contendo magnésio, titanio, halogénio e um doador interno. Doadores
de elétron controlam as propriedades estereospecificas e/ou melhoram
a atividade do sistema de catalisador. Varios doadores de elétron in-
cluindo éteres, ésteres, polissilanos, polissiloxanos, e alcoxissilanos
sao conhecidos na técnica.

[0090] O catalisador preferivelmente contém um composto de me-
tal de transicdo como um componente de pro-catalisador. O composto
de metal de transicao é selecionado do grupo que consiste em com-
postos de titanio tendo um grau de oxidac&do de 3 ou 4, compostos de
vanadio, compostos de zirconio, compostos de cobalto, compostos de
niquel, compostos de tungsténio e compostos de metal terroso raro,
tricloreto de titanio e tetracloreto de titanio que & particularmente prefe-
rido.

[0091] Preferiu-se usar catalisadores que possam suportar as
temperaturas altas que prevalecem no reator de al¢ca. Os catalisadores
de Ziegler-Natta convencionais para polimerizagao isotatica de propi-
leno em geral tém um limite de temperatura operacional por volta de
80°C, acima da qual eles sao desativados ou perdem sua estereosse-
letividade. Esta temperatura de polimerizagao baixa pode pér um limite

pratico na eficiéncia de remocao de calor do reator de alga.
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[0092] Componentes de catalisador sélido especialmente uteis sao
aqueles descritos em WO 2004/029112. Desse modo, em uma moda-
lidade especialmente preferida da presente invengcdo, o componente
de catalisador sélido & preparado por um processo que compreende:
preparar uma solucdo de complexo de magnésio reagindo um com-
posto de magnésio de alcoxi e um doador de elétron ou precursor do
mesmo em um meio de reacao liquido de Ce a C19 aromatico: reagir o
dito complexo de magnésio com um composto de pelo menos um me-
tal do grupo 4 quadrivalente em uma temperatura superior a 10°C e
inferior a 60°C para produzir uma emulsdo de uma fase dispersa em
6leo mais densa, insoluvel em TiCls/tolueno tendo razdo molar de me-
tal do grupo 4 / Mg de 0,1 a 10 em uma fase dispersa em Oleo tendo
razdo molar de metal do grupo 4 / Mg de 10 a 100, agitando a emul-
sao, opcionalmente na presenca de um estabilizante de emulsao e/ou
um agente de minimizagcao de turbuléncia para manter as goticulas da
dita fase dispersa dentro de uma faixa de tamanho médio de 5 a 200
Mm. As particulas do catalisador sao obtidas apés solidificar as ditas
particulas da fase dispersa mediante aquecimento. No dito processo,
um composto de alquila de aluminio da formula AIR3.nXn em que R é
um grupo alquila de 1 a 20, preferivelmente 1 a 10 atomos de carbono,
X &€ um halogénioe n € 0, 1, 2 ou 3, € adicionado e colocado em con-
tato com as goticulas da fase dispersa da emuls&o agitada antes de
restabelecer as particulas solidificadas.

[0093] O componente de catalisador solido usado nesta invengao
€ de outro modo preparado de acordo com o exemplo 8 de
WO 2004/029112, exceto que cloreto de dietilaluminio foi usado como
um composto de aluminio em vez de trietilaluminio.

[0094] Como descrito acima, ap6s a fabricagdo do copolimero de
propileno heterofasico (A) a mistura com elastdmero(s) a base em blo-

cos estirénicos (B) segue.
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[0095] Os filmes terminados da composicdo de polimero podem
ser produzidos da maneira conhecida na técnica. Por exemplo os fil-
mes sdo produzidos em uma extrusora de filme obtendo os filmes de
fundicdo. Mais especificamente a pressao de fundicao da extrusora é
preferivelmente de 4 a 8 mPa (40 a 80 bar), a velocidade rotacional do
parafuso de extrusora € preferivelmente de cerca de 50 rpm e a tem-
peratura do rolo frio de cerca de 15°C.

[0096] A presente invencao sera agora ilustrada em mais detalhes
pelos exemplos seguintes.

EXEMPLOS

METODOS DE MEDICAO

1. Mw, Mn, MWD

[0097] Mw/Mn/MWD s&o medidos através de Cromatografia de
Permeacao em Gel (GPC) de acordo com o método seguinte:

[0098] O peso molecular médio em peso (Mw) e a distribuicao de
peso molecular (MWD = Mw/Mn em que Mn € o peso molecular médio
em numero e Mw € o peso molecular médio em peso) sao medidos por
um método com base na ISO 16014-1:2003 e ISO 16014-4:2003. Um
instrumento de GPCV 2000 de Waters Alliance, equipado com detector
de indice refrativo e viscosimetro em linha € usado com colunas de 3 x
TSK-gel (GMHXL-HT) de TosoHaas e 1,2,4-triclorobenzeno (TCB, es-
tabilizado com 200 mg/L de 2,6-Di terc-butil-4-metil-fenol) como sol-
vente a 145°C e a uma taxa de fluxo constante de 1 mL/min. 216,5 pL
de solugao de amostra sao injetados por analise. O conjunto de coluna
€ calibrado usando calibracao relativa com 19 padrbes de poliestireno
(PS) de MWD estreitos na faixa de 0,5 kg/mol a 11.500 kg/mol e um
conjunto de padrées de polipropileno vastos bem caracterizados. To-
das as amostras sao preparadas dissolvendo 5 a 10 mg de polimero
em 10 mL (as 160°C) de TCB estabilizado (mesmo como fase mével)

e mantendo para 3 horas com amostragem anterior agitando continua
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em no instrumento de GPC

2. TAXA DE FLUXO DE FUNDICAO (MFR)

[0099] As taxas de fluxo de fundicdo s&o medidas com uma carga
de 2,16 kg (MFR?) a 230°C. A taxa de fluxo de fundicdo € aquela quan-
tidade de polimero em gramas que o aparelho de teste padronizou pa-
ra a extrusados da ISO 1133 dentro de 10 minutos em uma temperatu-
ra de 230°C sob uma carga de 2,16 kg.

3. TEOR DO COMONOMERO

[00100] Teor do comondémero (% em peso) € determinado de uma
maneira conhecida com base na determinacao de espectroscopia de
infravermelho por transformada de Fourier (FTIR) calibrada com C'3-
RMN.

4. FRAGCAO SOLUVEL EM XILENO A TEMPERATURA AMBIENTE (%
em peso de XCS)

[00101] A fragcao soluvel em xileno a temperatura ambiente (XCS) &
determinada a 23°C de acordo com a ISO 6427.

5. VISCOSIDADE INTRINSECA

[00102] A viscosidade intrinseca (IV) & determinada de acordo com
a ISO 1628-1 a 135°C com decalina como solvente.

6. DYNATEST, MEDIDO A 23°C

[00103] O Dynatest mede a dureza e capacidade de extensao do
material. A energia de falha normalizada We/d [J/mm] pode ser consi-
derada como a energia total por espessura em mm que um filme pode
absorver antes de quebrar. Quanto mais alto este valor, mais duro o
material €. A energia de falha normalizada We/d [J/mm] é medida de
acordo com a ISO 7765-2.

7. MEDIGOES DA RESISTENCIA DA COSTURA

[00104] A resisténcia da costura € medida rasgando a costura com
velocidade definida até romper. O procedimento de medicdo € como

segue:
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dois filmes PP idénticos s&o soldados juntos aplicando uma
temperatura definida e uma pressao definida durante um tempo defini-
do. No caso presente esta solda é feita em duas temperaturas diferen-
tes (180°C e 220°C) com uma for¢a de 300 N durante 0,5 segundo.
[00105] A resisténcia da dita junta de soldadura & depois medida
por uma Prova de Ruptura por Tragdo seguindo a ISO 527: em uma
temperatura de 23°C, a junta de soldadura é fixada com bracgadeiras.
As bracadeiras comeg¢am a mover-se pra longe uma da outra e fazen-
do assim aplica-se tens&o ao filme / junta de soldadura. O movimento
das bracadeiras vai até um dos eventos seguintes:

(a) o filme quebra proximo a junta de soldadura (modo de
falha desejado neste caso) ou

(b) a junta de soldadura se abre (chamado "efeito de des-
cascamento”, este modo de falha ndo € desejado para os materiais
descritos na presente invenc¢éo)
[00106] Durante esta medicdo, os parametros seguintes sao conti-
nuamente medidos:
[00107] (1) a forca que o filme resiste como uma fungao do alonga-
mento atual do filme. Esta é registrada continuamente, em qualquer
hora da medi¢cado obtém-se o alongamento atual e a tenséo que o filme
opdOs-se a este alongamento.
[00108] O parémetro "efratura" (= alongamento a fratura) representa
o comprimento do filme relacionado ao comprimento original no mo-
mento que o filme ou junta de soldadura se rompe. E dado em% com o
comprimento original do espécime antes da medi¢cao sendo 100%.
[00109] O parametro "Wfratura" (= trabalho na fratura) representa a
energia total que o filme / junta de soldadura consumiu até o momento
que o filme /junto de soldadura se rompe (area abaixo da curva de
tens&o-alongamento no intervalo entre o alongamento = 10% (= com-

primento original) e efratura).
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[00110] (2) Toda medicao é feita em 10 juntas de soldadura. Apos
as medicdes os espécimes quebrados sdo avaliados para o modo de
falha (a) ou (b). Em nossa folha de exemplo também demos valores
para "descascamento": isto significa quantos fora 10 espécimes mos-
tram o modo de falha indesejado (b): Este valor € desejado ser tao
baixo quanto possivel, idealmente O.

8. TEMPERATURA DE FUNICAO

[00111] Temperatura de fundicdo Tm €& medida com calorimetro de
varredura diferencial de Mettler TA820 (DSC) em 5 a 10 mg, tipica-
mente 8+0,5 mg das amostras. As curvas de fundicao sao obtidas du-
rante 10°C/min. de varreduras de aquecimento entre 30°C e 225°C. As
amostras s&o aquecidas - esfriadas - e novamente aquecidas. Tempe-
ratura de fundicao é tirada como o pico do segundo processo de aque-
cimento.

9. DENSIDADE

[00112] Densidade é determinada de acordo com a ISO 1183.

10. TEOR DE ESTIRENO

[00113] O teor de estireno € medido por espectroscopia de infra-
vermelho da transformada de Fourier (FTIR). Um filme fino de 300 um
de espessura é preparado de material peletizado comprimido a quente
(190°C, 10 mPa (100 bars), 1 minuto). Por amostra, dois filmes sao
preparados. As amostras de filme assim preparadas sao medidas por
um Sistema de Espectrofotometro de IR 2000FTIR de Perkin Elmer. O
pico a 1602 cm™ (Absorcdo de Fenila) é integrado e avaliado usando
uma curva de calibragao internamente estabelecida. A média aritméti-
ca de duas medicOes € dada como resultado.

[00114] Calibragao: Varios compostos de polipropileno consistindo
em PP e um elastdomero contendo estireno (de teor de estireno conhe-
cido) sao preparados e medidos de acordo com o método descrito

acima.
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PREPARACAO DAS AMOSTRAS DE TESTE

a) Preparacao de um complexo de Mg soluvel
[00115] Uma solugado de complexo de magnésio € preparada adici-
onando, com agitacao, 78,0 kg de uma solugao a 20% em tolueno de
BOMAG (Mg(Bu)1,5(Oct)os) a 27,0 kg de 2-etilexanol em um reator de
aco de 150 |. Durante a adicao, o teor do reator € mantido inferior a
40°C. Apds 30 minutos de agitagcdo, em cujo tempo a reagéo € conclu-
ida, sao adicionados 7,8 kg de 1,2 dicloreto de ftaloila. Apos adicao,
agitacdo da mistura de reacao é continuada durante 60 minutos. Apds
esfriar para temperatura ambiente uma solu¢do amarelada clara € ob-
tida.

b) Sintese do catalisador
[00116] 24,0 kg de tretacloreto de titanio s&o colocados em um rea-
tor de aco de 90 |. 21,0 kg do complexo de MG sao depois acrescen-
tados a mistura de reacao agitada em um periodo de 2 horas. Durante
a adicao do complexo de MG, o teor do reator € mantido inferior a
35°C.
[00117] 4,5 kg de n-heptano e 1,05 | de Viscoplex 1-254 de RohMax
Additives GmbH (um metacrilato de polialquila com uma viscosidade a
100°C de 90 mm?/s e uma densidade a 15°C de 0,90 g/ml) s&o depois
acrescentados a mistura de reacao em temperatura ambiente e agita-
¢ao é mantida naquela temperatura por mais 60 minutos.
[00118] A temperatura da mistura de reacao & depois elevada para
90°C em um periodo de 60 minutos e mantida naquele nivel durante
40 minutos com agitacao. Apds repousar € submeter ao sifao, os soli-
dos sofrem lavagem com uma mistura de 0,244 | de uma solucao a
30% em tolueno de cloreto de aluminio e 50 kg de tolueno durante
110 minutos a 90°C, 50 kg de n-heptano durante 50 minutos a 50°C, e
50 kg de n-heptano durante 50 minutos a 25°C. A sintese é realizada

sob condi¢des inertes usando cerca de 0,1 mPa (um bar) em presséo.
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[00119] Por fim, 4,0 kg de 6leo branco (Primol 352; viscosidade a
100°C de 8,5 mm?/s; densidade a 15°C de 0,87 g/ml) sdo acrescenta-
dos ao reator. A pasta de Oleo obtida é agitada durante mais 5 minutos
em temperatura ambiente antes do produto ser transferido para um
recipiente de armazenamento.

[00120] Da pasta de 6leo um teor de sélidos de 22,2% em peso é
analisado. O catalisador sélido contém 0,23% em peso de aluminio,
15,4% em peso de magnésio, 4,5% em peso de titanio e 24,5% em
peso de DOP.

[00121] O copolimero de propileno heterofasico (A) é produzido em
uma planta tendo um reator de pré-polimerizagcao, um reator de alca e
dois reatores de fase gasosa de leito fluidizado conectados em série.
O catalisador como descrito acima, trietilaluminio (TEA) como o coca-
talisador e diciclopentil dimetdxi silano (Doador D) como um doador
externo é usado.

[00122] Apo6s uma primeira etapa de pré-polimeriza¢do, o catalisa-
dor modificado € alimentado ao reator de pasta onde a polimerizagcao
do homopolimero de polipropileno da fase de matriz € iniciada. O rea-
tor de alca de fase pastosa é depois seguido por um primeiro reator de
fase gasosa em série, em que a parte do copolimero da fase de matriz
é feita. A temperatura de polimerizagao no reator de alca de fase pas-
tosa € 75,0°C, no primeiro reator de fase gasosa 80,0°C. Apos transfe-
réncia para um segundo reator de fase gasosa, a fase de borracha
elastomérica dispersa € produzida por copolimerizagao de propileno
com mondémero de etileno. A temperatura operacional no segundo rea-
tor de fase gasosa € 70°C.

[00123] A divisdo entre a alca / 1° GPR / 2° GPR é 47% | 42% /
11%.

[00124] O copolimero de propileno heterofasico (A) contém uma

borracha unimodal.
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c) Condigcbes da reacao
PRE-POLIMERIZACAO:

T [°C] 30
TEA/Doador [mol/mol] 8
TEA/Ti [mol/mol] 60
TEA/C3 [g/kg] 0,18
REATOR DE ALCA:

T [°C] 75
Pressao [mPal][bar] 5,5 (55)
Densidade [kg/m?] 515
H2/C3 [mol/kmol] 1,2
XCS [% em peso] 21

1° REATOR DE FASE GASOSA:

T [°C] 85
Pressao [mPal][bar] 2,2 (22)
H2/C3 [mol/kmol] 12
C2/C3 [mol/kmol] 23
XCS (lago+1° GPR) [% p] 7,0

IV (lago + 1° GPR) [dl/g] 2,9

C2 (lago + 1° GPR) [% em peso] 20
MFR (2,16/230) (alga + 1° GPR) [g/10 min.] 2,2

2° REATOR DE FASE GASOSA:

T [°C] 75
Pressao [mPal][barg] 2,2 (22)
H2/C3 [mol/kmol] 450
C2/C3 [mol/kmol] 250
XCS (total) [% p] 13,3

IV (XCS - total) [dl/g] 1,7

C2 (total) [% em pesO] 43

MFR (2,16/230) (total) [g/10 min.] 2,3
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[00125] A mistura do copolimero de polipropileno heterofasico (A) e
o elastdmero a base em blocos estirénicos (B) € feita em uma extruso-
ra de parafuso duplo ZSK-57 no estado fundido.

[00126] De cada uma das composi¢cdes de polimero de acordo com
E1-ES e CE1-CE3, dois filmes de fundicdo de 100 um de espessura
foram preparados em uma extrusora de filme (Extrusora PM 30) com
uma temperatura de fundicdo de 240 - 280°C, uma presséao de fundi-
¢cao de 4 - 8 mPa (40 - 80 bar), uma velocidade rotacional do parafuso
da extrusora de 50 rom e uma temperatura do rolo frio de 15°C, que
foram unidos soldando como descrito acima sob o subtitulo "Medi¢des
da Resisténcia da Costura". Subsequentemente, dureza de costura,
resisténcia da costura, e consumo de trabalho da costura na fratura
foram medidas antes e apoés esterilizagcgo. Com os filmes como obtidos
neste paragrafo também as medi¢cdes de Dynatest sdo conduzidas. Os
resultados est&o fornecidos abaixo.

TABELA 1: Propriedades do copolimero em bloco de estireno-
etileno/butileno-estireno (SEBS) e da borracha em bloco de estireno-

isopreno-estireno hidrogenado (SIS)

SEBS-1 SIS-1
tipo Kraton MD 6945 Hybrar 7311
estireno [% em peso] 13 12
MFR:2 (230°C) [9/10 min.] 3,5 57
densidade [g/cm?3) 0,890 0,890

Kraton MD é fornecido por Kraton Polymers LLC
Hybrar 7311 é fornecido por Kuraray Co, LTD
TABELA 2: Propriedades do copolimero de propileno heterofasico
(HECO)
Matriz Matriz Matriz XCS PP
(1. fr) (2. fr) (total) (total) total
Tipo PP-homo PP-copo PP-copo - HECO
propileno [% em peso] 100 95,6 98 64 95,7
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etileno [% em peso] 0 4.4 2 36 43
XCS [% em pesoO] 2.1 - 7,0 - 13,3
v [dI/g] - - 29 1,73 -

MFR2 (230°C) [9/10 min.] 2,0 2,2 23
Tm [°C] - - - - 164

TABELA 3: Propriedades dos exemplos
CE1 CE2 CE3 E1 E2 E4 ES5

HECO [% em peso] 100 85 85 70 55 75 60
SEBS-1 [% em peso] - 15 - 30 45 - -
SIS-1 [% em peso] - - 15 - 25 40
turvagao [%] 132 89 101 60 33 76 52
turvagao,

[%] 16,2 132 151 101 61 133 145
esterilizado

alongamento

da costura a [%] 380 423 477 434 505 505 580
fratura

alongamento

da costura a

[%] 68 42 95 156 284 163 227
fratura, este-
rilizado
dureza do
[J/mm] 249 329 354 318 355 357 351
filme
Tm [°C] 163,8 1644 163,3 162,3
A Hm [J/g] 109,1 750 63,8 519
fr: fracao

PP-homo: homopolimero de propileno

PP-copo: copolimero de propileno etileno aleatorio

HECO:  copolimero de propileno heterofasico

XCS (total): fracao soluvel em xileno a temperatura ambiente de HECO

*.

viscosidade intrinseca da frac&o insoluvel fria de xileno
*k.

viscosidade intrinseca da frac&o soluvel em xileno a tempe-
ratura ambiente
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REIVINDICAGOES

1. Composi¢ao de polimero, caracterizada pelo fato de que
compreende:

(a) um copolimero de propileno heterofasico (A) compreen-
dendo:

(a-1) uma matriz de polipropileno (A-1), e

(a-2) um copolimero de propileno elastomérico (A-2) com-
preendendo pelo menos um comondmero selecionado do grupo que
consiste em etileno e C4 a C2o a-olefina; e

(b) elastdomero(s) a base em blocos estirénicos (B),

sendo que

(i) o teor de estireno em cada elastdbmero a base em blocos
estirénicos (B) € igual ou inferior a 15% em peso, e

(i) a quantidade total do(s) elastdbmero(s) a base em blocos
estirénicos (B), com base na quantidade total de polimeros presentes
na composicao de polimero € de 16,0 a 46,0% em peso

2. Composicao de polimero, de acordo com a reivindicagao
1, caracterizada pelo fato de que o(s) elastdmero(s) a base em blocos
estirénicos (B) é(sao) (a) copolimero(s) em bloco de estireno-
etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou (a) borracha(s) em bloco de
estireno-isopreno-estireno (SIS) hidrogenado (B-2).

3. Composicao de polimero, de acordo com a reivindicagao
1 ou 2, caracterizada pelo fato de que compreende como(s) elastdme-
ro(s) a base em blocos estirénicos (B) apenas (a) copolimero(s) em
bloco de estireno-etileno/butileno-estireno (SEBS) (B-1) e/ou (a) borra-
cha(s) em bloco de estireno-isopreno-estireno (SIS) hidrogenado (B-2).

4. Composicao de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicagbes 1 a 3, caracterizada pelo fato de que a razédo do
fluxo de fundicdo MFR2 (230°C) do copolimero de propileno heterofa-

sico (a) para o fluxo de fundicdo MFR> (230°C) do elastomero a base
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em blocos estirénicos (B) (MFR2 (230°C) (A) / MFR2 (230°C) (B)) €
<1,0.

5. Composicao de polimero, de acordo com a reivindicagao
1 ou 2, caracterizada pelo fato de que o copolimero de propileno hete-
rofasico (A) apresenta uma fracdo soluvel em xileno a temperatura
ambiente de 8 a 30% em peso.

6. Composicédo de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicacbdes 1 a 5, caracterizada pelo fato de que a fragao solu-
vel em xileno a temperatura ambiente do copolimero de propileno he-
terofasico (A) apresenta uma quantidade de unidades derivadas de
propileno de pelo menos 52% em peso.

7. Composicao de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicacdes 1 a 6, caracterizada pelo fato de que a viscosidade
intrinseca da fracao soluvel em xileno a temperatura ambiente do co-
polimero de propileno heterofasico (A) € igual ou inferior a 4,0 dl/g.

8. Composicéo de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicagbes 1 a 7, caracterizada pelo fato de que a razdo da
viscosidade intrinseca da fracao soluvel em xileno a temperatura am-
biente do copolimero de propileno heterofasico (A) para a viscosidade
intrinseca da fragcao insoluvel fria de xileno do copolimero de propileno
heterofasico (A) (IV de XCSsol / IV de XCSinsal) € < 1,0.

9. Composicédo de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicacbes 1 a 8, caracterizada pelo fato de que a matriz de
polipropileno (A-1) é pelo menos bimodal no teor de comondémero.

10. Composigao de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicacbes 1 a 9, caracterizada pelo fato de que a matriz de
polipropileno (A-1) € um copolimero de propileno (A-1') compreenden-
do pelo menos um comondmero selecionado do grupo que consiste
em etileno e C4 a C2o a-olefina.

11. Composigcao de polimero, de acordo com qualquer uma
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das reivindicacbées 1 a 10, caracterizada pelo fato de que o teor de
comondmero no copolimero de propileno (A-1') n&do é mais que 5,0%
em peso.

12. Composigcao de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicagdes 9 a 11, caracterizada pelo fato de que a matriz de
propileno (A-1) compreende:

(i) 40 a 60% em peso de uma primeira fragao sendo um po-
limero de propileno, preferivelmente um homopolimero de propileno, e

(i) 60 a 40% em peso de uma segunda fracdo sendo um
copolimero aleatério de propileno,

sendo que o teor de comondémero entre a primeira fracéo e
a segunda fragao difere pelo menos de 2,0% em peso.

13. Composigcao de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicacbes precedentes 1 a 12, caracterizada pelo fato de que
a matriz de polipropileno (A-1) € um homopolimero de propileno (A-1").

14. Composigcao de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicagdes 1 a 13, caracterizada pelo fato de que o copolimero
de propileno heterofasico (A) apresenta uma taxa de fluxo de fundicao
MFR:2 (230°C) de inferior a 4,0 g/10 min.

15. Composigcao de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicacdes 1 a 14, caracterizada pelo fato de que o elastdbmero
a base em blocos estirénicos (B) apresenta uma taxa de fluxo de fun-
dicao MFR2 (230°C) de inferior a 6,0 g/10 min.

16. Composigcao de polimero, de acordo com qualquer uma
das reivindicagbes 1 a 15, caracterizada pelo fato de que o(s) elasto-
mero(s) a base em blocos estirénicos (B) apresenta(am) uma densida-
de de inferior a 0,900 g/m3.

17. Filme, caracterizado pelo fato de que compreende a
composicao de polimero, como definida em qualquer uma das reivindi-

cacdes 1 a 16.
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18. Recipiente, caracterizado pelo fato de que compreende
o filme, como definido na reivindicacdo 17, e/ou a composi¢ao de po-
limero, como definida em qualquer uma das reivindicagées 1 a 16.

19. Recipiente, de acordo com a reivindicacéo 18, ou filme,
de acordo com a reivindicacdo 17, caracterizado pelo fato de que o
recipiente ou o filme foi submetido a um tratamento de esterilizagao.

20. Processo para producdo da composicao de polimero,
como definida em qualquer uma das reivindicacbes 1 a 16, caracteri-
zado pelo fato de que compreende as seguintes etapas:

- preparar uma matriz de polipropileno (A-1) constituindo a
matriz,

- preparar o copolimero de propileno elastomérico (A-2) e
dispersar o copolimero elastomérico (A-2) na matriz de copolimero de
propileno (A-1) para obter o copolimero de propileno heterofasico (A),
e subsequentemente, e

- misturar o dito copolimero de propileno heterofasico (A)
com o(s) elastdbmero(s) a base em blocos estirénicos (B), preferivel-
mente com o copolimero em bloco de estireno-etileno/butileno-estireno
(SEBS) (B-1) e/ou com a borracha em bloco de estireno-isopreno-
estireno hidrogenado (SIS) (B-2).

21. Processo, de acordo com a reivindicagao 20, caracteri-
zado pelo fato de que o copolimero elastomérico (A-2) é preparado na
presenca da matriz de polipropileno (A-1) constituindo a matriz e é dis-
perso in situ na matriz.

22. Uso da composi¢cdo de polimero, como definida em
qualquer uma das reivindicagbes 1 a 16, caracterizado pelo fato de
que é para preparacao de filmes e/ou recipientes esterilizaveis ou es-
terilizados.
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