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COMPOSIGCAO POLIMERICA DE PROPILENO, USO DESTA E PROCESSO
PARA PRODUGAO DA MESMA.

Campo da Invencgdo

[001] A presente invencéo se refere a uma
composicdo polimérica de propileno que ¢é adequada para
moldagem por injecdo de grandes artigos. De modo
particular, a composicdo de polipropileno pode ser moldada
por injecdo em artigos formatados, por exemplo, para
aplicacdes automobilisticas, especialmente em para-choques,
que possuem elevadas propriedades superficiais,
particularmente uma reduzida ocorréncia de marcas de fluxo.
As composig¢des poliméricas de propileno da invencdo séo
especialmente adequadas para as aplicacdes em automdveis,
devido ao fato delas possuirem uma excelente relacgdo entre
resisténcia de impacto/rigidez, alta capacidade de fluxo e
ndo serem suscetiveis a ocorréncia de marcas de fluxo.

Descricgdo da Técnica Anterior

[002] Resinas de polipropileno sdo normalmente
cristalinas e ©possuem baixa resisténcia ao impacto,
especialmente em baixas temperaturas. Para melhorar a
resisténcia ao impacto, polipropileno pode ser combinado
com copolimeros de polietileno ou etileno e com material
semelhante a borracha, tais como copolimeros baseados em o-
olefinas de etileno, poliiscobutileno ou polibutadieno.

[003] Normalmente, as resinas sdo entdo moldadas
por 1injecdo nos artigos desejados. Se os artigos forem
relativamente grandes, tais como, por exemplo, para-
choques, painéis de instrumentos ou consoles centrais de
autombéveis, surge o problema da irregularidade o6tica,

devido aos longos trajetos de fluxo necessdrios da resina.
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[004] Tals defeitos superficiais, gque também sé&o
conhecidos como marcas de fluxo, listas de tigre ou linhas
de fluxo, deterioram a estética superficial, visto que eles
se manifestam, durante a moldagem por injecdo, como uma
série de tiras brilhantes alternadas em alto e baixo
relevo, perpendiculares a diregdo do fluxo fundido.

[005] Muitas tentativas para evitar esses defeitos
superficiais, enquanto que mantendo um bom equilibrio entre
as outras propriedades fisicas, foram feitas, p. ex.
através da DE 19754061. Porém, foi verificado dque a
ocorréncia das marcas de fluxo ndo podia ser inteiramente
impedida, ou as ©propriedades fisicas das composigdes
poliméricas eram insatisfatérias.

[006] Assim, o objetivo da invencdo é propiciar
uma composicdo polimérica de propileno, que possa ser
moldada por injecdo em grandes artigos, cujos artigos néo
apresentem marcas de fluxo e cuja composicdo apresente
simultaneamente um bom equilibrio entre resisténcia a
impacto/rigidez.

[007] As novas composicdes devem ser usadas para
moldagem por injecdo, assim que a MFR das composicdes é
preferida ser 2 5g/10 min. Uma resisténcia ao impacto com
entalhe de Charpy, de acordo com a ISO 179/leA a + 23° C 2
10,0 kJ/m2, de preferéncia 2 12 kJ/m2, e mais
preferivelmente 2 13,0 kJ/m2, é considerada como uma boa
resisténcia ao impacto. O valor minimo para a resisténcia
ao impacto por entalhe de Charpy, de acordo com a ISO
179/1eA a -20° C é 2 4,0 kJ/m2. A rigidez é considerada
como sendo alta com mdédulos de tensdo, de acordo com a ISO

527-3 2 1200 MPa. Valores ainda maiores sdo obviamente
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preferiveis. A qualidade superficial das pecas moldadas por
injecdo, que ¢ determinada de acordo com o procedimento
descrito na secdo experimental, precisa ser “excelente”,
isto é, somente composicdes poliméricas, que possam ser
moldadas por injeg¢do sem apresentar quais quer marcas de
fluxo, resolvem o problema subordinado & presente invencdo.

[008] O objeto acima foi alcangado com uma
composicdo polimérica de propileno, compreendendo:

A) 45 - 79 partes em peso de um polimero de propileno
compreendendo um homopolimero de propileno e/ou um
copolimero de propileno com até 10% em moles de etileno
e/ou uma ou mals o-olefinas de C4-C8, o polimero de
propileno tendo uma MFR 2 80 g/10 min,

B) 10 - 27 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV £2,4 dl/g e uma concentracdo de etileno de
pelo menos 75% em moles,

C) 5 - 22 partes em peso de um copolimero elastomérico

de etileno-propileno tendo uma viscosidade intrinseca IV de

4,0 - 6,5 dl/g e uma concentracdo de etileno de até 70% em
moles,
D) 1 - 15 partes em peso de um copolimero elastomérico

de etileno-l-octeno tendo uma concentracdo de etileno de
pelo menos 80% em moles e tendo um indice de fusdo MI (190

°C, 2,16 kg) de 3 - 100 g/10min, e

E) 5 - 15 partes em peso de material inorgdnico de
enchimento.
[009] O polimero de propileno A usado para a

composicdo polimérica de propileno, de acordo com a

invencdo, é um homopolimero de propileno ou um copolimero
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de propileno ou suas misturas. Nos casos do polimero de
propileno compreender um copolimero de ©propileno, o)
copolimero contém até 10% em moles de etileno e/ou uma ou
mais o-olefinas de C4-C8, de preferéncia até 5% em moles de
comondémero. Dentre os possiveis comondmeros, etileno e 1-
buteno sdo preferidos.

[010] Para obter as pecas moldadas por injecgédo
livres de marcas de fluxo, ¢é essencial que a MFR do
polimero de propileno A seja 2 80g/ 10min.

[011] E também essencial para a presente invencéo,
que um copolimero elastomérico de etileno-propileno B,
tendo alta concentracdo de etileno 2 75% em moles e baixa
viscosidade intrinseca < 2,4 dl/g, e um copolimero
elastomérico de etileno-propileno C adicional, tendo baixa
concentracdo de etileno £ 70% em moles e alta viscosidade
intrinseca de 4,0 a 6,5 dl/g, estejam presentes.

[012] Um outro componente essencial da presente
invencdo é um copolimero elastomérico de etileno-l-octeno
tendo uma concentracdo de etileno de pelo menos 80% em
moles. Para obter pecas moldadas por injecdo livres de
marcas de fluxo, é importante que o copolimero de etileno-
l-octeno tenha um indice de fusdo MI (190° C, 2,16 kg) de
3-100 g/10 min. Menores indices de fusdo ndo resultam em
pecas isentas de marcas de fluxo; com maiores indices, as
propriedades mecdnicas das composic¢des, de modo particular,
a rigidez e a temperatura de deflexdo a quente, ndo sé&o
suficientes.

[013] Finalmente, a composicdo polimérica de
propileno da presente invencdo compreende um material de

enchimento, de modo particular um material inorgédnico de
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enchimento. Materiais inorgdnicos de enchimento adequados
sdo talco, cal, argila, mica, fibras de argila ou de wvidro
e fibras de carbono com um comprimento de até 6 mm. De
preferéncia, talco é usado.

[014] De acordo com uma modalidade preferida, a
composicdo polimérica de propileno compreende:

A) 50 - 65 partes em peso de um polimero de
propileno compreendendo um homopolimero de propileno e/ou
um copolimero de propileno com até 10% em moles de etileno
e/ou uma ou mais o-olefinas de C4-Cg, o polimero de
propileno tendo uma MFR 2 80 g/10 min,

B) 10 - 23 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV £2,2 dl/g e uma concentracdo de etileno de
pelo menos 80% em moles,

C) 5 - 15 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV de 4,0 - 6,5 dl/g e uma concentracdo de
etileno de até 70% em moles,

D) 3 - 10 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-l-octeno tendo uma concentracdo de
etileno de pelo menos 80% em moles e tendo um indice de
fusdo MI (190 °C, 2,16 kg) de 3 - 50 g/10min, e

E) 5 - 15 partes em peso de material inorgénico
de enchimento.

[015] A combinacdo acima de polimero de propileno,
copolimeros elastoméricos e material de enchimento &
preferida para niveis especialmente altos de resisténcia a
impacto/ niveis de rigidez, combinados com pecas moldadas

por injecdo inteiramente livres de marcas de fluxo.
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[016] Para as composigdes poliméricas de propileno
da presente invencdo, & preferide que elas contenham de
0,01 a 2 partes em peso de agentes nucleantes, de
preferéncia, de agentes o-nucleantes.

[017] A adicdo de agentes a-nucleantes a polimeros
de propilenc eleva a sua rigidez. Agentes o-nucleantes sdo,
portanto, adiciconados para um  altoe nivel de rigidez
absoluta.

[018] Agentes a-nucleantes adequados incluem talco
tendo um tamanho de particulas de 0,01 - 1,0 =m, benzoato
de sodio, fosfato 2,2’ -metilenco-bis(4,6-di-t-butilfenil) de
sodio, fosfate bis{d-t-butilfenil) de sdédio, 1,3,2,4-
di{3’,4"-dimetilbenzilidena) sorbitel e ™ADK STAB HNAZIE”
fornecido pela Asahi Denka Kogyo (Japdo).

[019] Se talco for usade como agente nucleante,
ele estd normalmente presente em uma concentracgdc de 0,01 =
1,0% em peso, gque € uma concentracdc eficaz para agente o-
nucleante, mas gque ndo & uma concentragdo suficiente,
quando talco Jja tiver gque atuar como material de
enchimento.

[(020] De acordo com uma modalidade preferida, o
copolimero elastomérico de etilenco-propilenco B possul uma
concentracdo de etileno de 80-97% em moles.

[021] De acorde com outra modalidade ainda, o
copolimero elastomérico de etileno-propilenc € possui uma
concentracdo de etileno de 43 - 70% em moles.

[022] De acordo com uma modalidade da presente
invencdo, © polimero de preopilenco & € um homopolimero de
propileno tendo uma isotaticidade IRT 2 0,980, de

preferéncia, de 0,880 - 0,945,
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[023] A IRt de um polimero de propileno ¢é
determinada por espectroscopia infravermelha e calculada,
conforme descrito na EP 0 277 514 A2, padgina 3
(especificamente na coluna 3, linha 37 & coluna 4, linha
30) e na pagina 5 (coluna 7, linha 53 a coluna 8, linha
11).

[024] Polimeros de propileno tendo alta
isotaticidade sdo vantajosos por causa de sua alta rigidez.

[025] As composicdes poliméricas de propileno da
presente invencdo sdo, de preferéncia, produzidas por
misturacdo de:

A) 45 - 79 partes em peso de um polimero de
propileno compreendendo um homopolimero de propileno e/ou
um copolimero de propileno com até 10% em moles de etileno
e/ou uma ou mais o-olefinas de C4-Cg, o0 polimero de
propileno tendo uma MFR 2 80 g/10 min,

B) 10 - 27 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV £2,4 dl/g e uma concentracdo de etileno de
pelo menos 75% em moles,

C) 5 - 22 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV de 4,0 - 6,5 dl/g e uma concentracdo de
etileno de até 70% em moles,

D) 1 - 15 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-l-octeno tendo uma concentracdo de
etileno de pelo menos 80% em moles e tendo um indice de
fusdo MI (190 °C, 2,16 kg) de 3 - 100 g/10min, e

E) 5 - 15 partes em peso de material inorgénico

de enchimento.
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[026] As composicdes poliméricas de propileno da
presente invencdo sdo, de preferéncia, produzidas por
combinag¢do do polimero de propileno A na forma de pds ou
grdnulos, com os copolimeros elastoméricos B, C e D e um ou
mais materiais inorgdnicos de enchimento em um dispositivo
de misturacdo em fusé&o.

[027] Dispositivo de misturagdo em fusdo adequados
para este processo sdo amassadeiras continuas e
descontinuas, extrusores dupla rosca e extrusores mono
rosca com sec¢des especiais de misturacdo e co-amassadeiras.
O tempo de permanéncia precisa ser escolhido , a fim de que
um grau de homogeneizacgdo suficientemente alta seja
alcancado.

Producdo do Polimero de Propileno A

[028] O polimero de propileno pode ser produzido
por processo em um ou multiplos estdgios de polimerizacéo
de propileno ou propileno e a«a-olefina e/ou etileno, tal
como polimerizacgdo a granel, polimerizacd8o em fase gasosa,
polimerizagdo em pasta, polimerizacdo em solugdo ou suas
combina¢des usando catalisadores convencionais. Um homo ou
copolimero pode ser preparado em reatores de circuito ou em
uma combinac¢do do reator de fase gasosa e de circuito.
Esses processos sdo bastantes conhecidos pelas pessoas
versadas na técnica.

[029] Um catalisador adequado para a polimerizacgdo
do polimero de propileno é qualquer catalisador estéreo-
especifico para polimerizacdo de propileno que seja capaz
de polimerizar e co-polimerizar propileno e comondmeros em
uma temperatura de 40 a 110° C e a uma pressdo de 1.000 a

10.000 kPa. Catalisadores Ziegler Natta, bem como
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catalisadores de metaloceno, sdo catalisadores adequados.

[030] Uma pessoca versada na técnica estd ciente
das diferentes possibilidades para produzir homo e
copolimeros de propileno e ird simplesmente descobrir um
procedimento adequado para produzir polimeros adequados gue
sdo usados na presente invencdo.

Producdo dos Copolimeros Elastoméricos B e C

[031] Um copolimero elastomérico de etileno-
propileno pode ser produzido por processos de polimerizacéo
conhecidos, tais como polimerizacdo em solucdo, suspensédo e
na fase gasosa usando catalisadores convencionais.
Catalisadores Ziegler Natta, assim como catalisadores de
metaloceno, sdo catalisadores adequados.

[032] Um processo amplamente usado é a
polimerizag¢do em solucgdo. Etileno, propileno e sistemas
cataliticos sdo polimerizados em um excesso de solvente de
hidrocarbonetos. Estabilizantes e 6éleos, se usados, sé&o
adicionados diretamente apds a polimerizacdo. O solvente e
os mondmeros ndo-reagidos sdo entdo neutralizados com &gua
gquente ou vapor, ou por desvolatilizacdo mecédnica. O
polimero, que estid em forma de migalhas, ¢é seco com
desidratacdo em telas, prensas mecdnicas ou fornos de
secagem. As migalhas sdo moldadas em fardos embrulhados ou
extrudadas em pelotas.

[033] O processo de polimerizacdo em suspensdo é
uma modificacdo da polimerizacdo a granel. Os mondmeros e O
sistema catalitico s&o injetados no reator cheio com
propileno. A polimerizacdo ocorre imediatamente, formando
migalhas de polimero que ndo sdo solGveis no propileno. A

neutralizacdo do propileno e do comondmero completa o
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processo de polimerizacgdo.

[034] A tecnologia de polimerizacdo em fase gasosa
consiste de um ou mais leitos verticais fluidizados.
Monémeros e nitrogénio na forma gasosa juntamente com o
catalisador sdo alimentados ao reator e produto sdélido é
removido periodicamente. O calor de reagdo é removido
através do uso do géas circulante gque também serve para
fluidizar o leito polimérico. Solventes ndo sdo usados,
eliminando assim a necessidade da retificacdo, lavagem e
secagem do solvente.

[035] A producdo de copolimeros elastoméricos de
etileno-propileno é também descrita em detalhes, p. ex., na
Us 3.300.459, US 5.919.877, EP 0 060 090 Al e em uma
publicacdo corporativa da EniChem “Elastdmeros de Etileno-
Propileno, DUTRAL”, péags. 1-4 (1991).

[036] De modo alternativo, copolimeros
elastoméricos de etileno-propileno, gque sdo comercialmente
fornecidos e que preenchem os requisitos indicados, podem
ser usados.

[037] De modo alternativo, polimeros A, B e C
podem ser produzidos em uma sSérie de reatores, p. ex.
iniciando com a producdo do polimero A em um reator de
circuito, transferéncia do produto para um primeiro reator
de fase gasosa, onde o copolimero B é polimerizado e
finalmente transferéncia do produto dos primeiros dois
reatores para um segundo reator de fase gasosa, onde o
copolimero C é polimerizado.

Produgdo dos Copolimeros Elastoméricos D

[038] A producdo dos copolimeros elastoméricos de

etileno-l-octeno é descrita em detalhes em: Chum SP, Kao CI
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e Knight GW: Estrutura, propriedades e preparacdo de
poliolefinas produzidas por tecnologia em um sé local. Em:
Poliolefinas baseadas em Metaloceno — Volume 1, Scheirs J e
Kaminsky W Eds, John Wiley and Sons Ltd, Chichester (West
Sussex, Inglaterra), 2000 pags. 262-264.

[039] De modo alternativo, copolimeros
elastoméricos de etileno-l-octeno, gque sejam comercialmente
fornecidos e que preencham os requisitos indicados, podem
ser usados.

[040] As composicdes poliméricas de propileno da
presente invencdo sdo, de preferéncia, usadas para moldagem
por injecgdo de grandes pegas, especialmente para a produgdo
de partes internas e externas de autombdveis, de modo
particular, de para-choques, painéis de instrumentos e
consoles centrais.

Métodos de Medicédo

MFR

[041] As vazbes de fusdo foram medidas com uma
carga de 2,16 kg a 230° C para polipropileno e a 190° C
para polietileno. A vazdo de fusdo é aquela quantidade de
polimero em gramas, que o aparelho de teste padronizado
pela ISO 1133 extruda dentro de 10 minutos a uma
temperatura de 230° C ou de 190° C respectivamente, em
presenca de uma carga de 2,16 kg.

[042] Os teores de comondémero foram medidos com
espectroscopia infravermelha com transformada de Fourier
(FTIR) calibrada com 13C-NMR.

Viscosidade Intrinseca

[043] A Viscosidade 1Intrinseca foi medida, de

acordo com a DIN ISO 1628-1 (outubro de 1999), em Decalin a
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135°C.

Resisténcia ao Impacto com Entalhe de Charpy

[044] A resisténcia ao impacto com entalhe de
Charpy (NIS) foi determinada, de acordo com a ISO 179 /
leA, a 23° C e a -20° C usando-se amostras de teste
moldadas por injec¢do, conforme descrito na EN ISO 1873-2
(80 x 10 x 4 mm).

Teste de Tenséo

[045] O teste de tensdo foil executado, de acordo
com a ISO 527-3, usando-se amostras moldadas por injecéo,
conforme descrito na EN ISO 1873-2 (formato de osso para
cdo, 3 mm de espessura). O mbéddulo de tensdo (mbébdulo - E)
foi também determinado, de acordo com a ISO 527-3, e
calculado através da parte linear dos resultados do teste

de tensdo.

Qualidade Superficial

[046] A ocorréncia das marcas de fluxo foi
visualmente avaliada, usando-se placas moldadas por injecgdo
(210 x 148 x 3 mm, tempo de injecdo: 1ls, temperatura de
fusdo: 240° C, temperatura do molde: 30° C, tempo de
permanéncia: 20s, tempo de resfriamento: 20s, pressdo de
permanéncia: de 5.500 a 1.000 kPa em 10 etapas).
“Excelente” se refere a placas sem dgualsgquer marcas de
fluxo ao longo de toda a superficie da planta.
“Insuficiente” se refere a placas tendo marcas de fluxo.

Contracdo

[047] A contracdo foi medida de acordo com uma
norma interna, usando-se placas moldagem por injecdo de 150
x 80 x 2mm. Medig¢bes foram realizadas pelo menos 96 h apds

a injecdo na direcdo de fluxo e perpendicular a direcdo de
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fluxo. As seguintes condig¢des foram usadas para a moldagem
por injecdo: tempo de injecdo: 3 s, temperatura de fusédo:
240° C, temperatura do molde: 50° C, ©pressdo de
permanéncia: de 7.300 a 2.300 kPa em 10 etapas, tempo de
permanéncia: 10 s, tempo de resfriamento: 20 s.

Exemplos

Preparacdo dos Polimeros de Propileno A

[048] Os polimeros de propileno A usados para a
presente invencdo foram preparados, de acordo com ©
seguinte procedimento:

Matérias primas:

Hexano seco sobre peneira molecular (3/1037)

TEAL: 93% da sigma-Aldrich

Doador Diciclopentildimetoxisilano: ex Wacker
Chemie (99%).

N,: fornecedor AGA, dqualidade 5,0; purificacéo
com catalisador BASF R0311, catalisador G132 (CuO/ZNO/C),
peneiras moleculares (3/10A) e P205.

Propileno: qualidade de polimerizacgédo

Hidrogénio: fornecedor AGA, qualidade 6,0

[049] O catalisador ZN 104 é comercialmente
fornecido pela Basell.

[050] Sandostab P-EPQ é comercialmente fornecido
pela Clariant.

[051] Um reator com autoclave de 20 1 foi
purificado por limpeza mecdnica, lavagem com hexano e
aquecimento em ciclos de vacuo/N2 a 160° C. Apbs ser
testado quanto a vazamentos com 3.000 kPa de N2 durante a
noite, vacuo foi aplicado ao reator e o mesmo foi cheio com

5250 g em peso de propileno e 85,4 nl de H2 por monitoracgdo
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de pressio através de um cilindro de ago de 50 1.

[052] B0 mg de catalisador ZN104 foram ativados
por 5 minutes com uma mistura de Trietilaluminio (TEAL;
solugdo em hexano a 1 mol/l) e Diciclopentildimetoxisilano
como doador (0,3 meol/l em hexanco) — em uma razido molar de
4, apds um tempo de contato de 5 min. — e 10 ml de hexano
em um alimentador de catalisador. A razdo molar do TEAL e
Ti do catalisador & de 250, Apds & ativagac, ¢ catalisador
€ aspergido com 250 g de propileno dentreo do reator agitade
a uma temperatura de 23° C. A velocidade de agitacao é
mantida a 250 rpm. Apds 6 min., a pré-polimerizagdoc na
temperatura de 23° C é& elevada a 70° C em cerca de 14 min.
Apds a retencgdo dessa temperatura por 1 hora, a
polimerizacdo & interrompida pela neutralizacao do
propilenc e resfriamento & temperatura ambiente.

[053] kpds a aspersdo do reator com W2, o pd de
homopolimero & transferido para um recipiente de aco e
estakbilizado com 0,1% em pesc de sandostab P-EPQ e 0,2% em
peso de Icnol em acetona e seco durante a noite em uma
coifa e por 2 horas adicionais a 50° C a vacuo.

[054] A quantidade do pé polimériceo (Pl) fol de
1726 g e a MFR (230° C, 2,16 kg) foi de 100 g/10 min.

[055] 0s seqguintes homopolimeros foram preparados

de maneira andloga ao procedimento acima:

Polimero MER
N [g/10 min]
Pl B7
B2 a7
B3 96
B4 100
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PS5 60

P& 98

Preparacdoc dos Copolimercs Elastoméricos B e C

[058] 0Os copolimercs elastoméricos da presente
invencdo foram preparados, de acordo com o @ seguinte
procedimento.

[O57] Um reator de 5 1 (autcclave) cheilo com cerca
de 20 kPag de prepilenc {qualidade de polimerizagio) foi
pressurizado a 40 kPag de HZ. A seguir, 300 g de propilenc
foram acionados.

[058] 5 mg de um  catalisador ZN104 foram
combinados com 0,3 ml de 6leo branco durante cerca de 1é
horas e, a seguir, ativados por 5 minutcs com uma mistura
de Trietilaluminio (TEALl; solucdo em hexano a 1 mel/l) e
Diciclopentildimetoxisilano como doador {0,3 mol/l em
hexano) — em uma razdoc molar de 76, usando-se um tempo de
contato de 5 min. A razdoc molar deo TEAL e Ti do catalisador
foi de 380 e a concentracd3c de TEAL na mistura de TEAL/S
doador, 12,6  mg/ml de  hexano. Apbs a atiwvacgao, o)
catalisador fol transferido para o reator por aspersac com
500 g de propilenoc. Apds 12 min. de pré-pelimerizacao a 30°
C, 60 g de etileno & adicicnado ao reator e a temperatura &
elevada a 55° C. Durante ¢ aguecimento, uma dosagem
adicional de etileno & iniciada para atingir a pressdoc de
2910 kPag a 55° C. A pressdo total & mantida constante
através da dosagem continua de etileno durante @ a
polimerizacdo. 30 min apds o fim da pré-polimerizacdo, a
reacdo € interrompida por neutralizacd&c dos mondmeros e
resfriamento.

[059] A guantidade do pd de polimerc foi de 236 g.
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[060] 0 polimero & estabilizade com 0,1% em peso
de Sandostah P-EPQ e 0,2% em pesc de Ionol em acetona e
seco durante a noite em uma coifa e por 2 horas adiclionais
a 50° C a vacuo.

[0&1] 0 copolimero de borracha resultante (R2)
possui uma wviscosidade intrinseca de 4,41 dl/g e uma
concentracdo de etileno de 38%,8% em peso.

[062] 0s seguintes copolimeros elastomérices de
etileno-propileno foram preparados, de acordo com  ©
procedimento acima, exceto gue o0s teores de H; e etilenc
foram wvariadeos para alcangar diferentes viscosidades

intrinsecas e concentracdes de comondmeros.

Polimero I.V. CZ
Me (dl/g] [% em peso]
R1 1,83 83,9
RZ 2,01 79,7
R3 1,85 79,1
R4 2,19 RO, 3
R5 1,94 94,1
Rb 2,01 8z, 2
R7 2,75 82,4
R8 3,12 70,8
RG 4,41 38,8
R10 4,66 34,7
R11 4,90 59,9
R1Z 4,22 85,7
R13 &, 10 56,0
R14 4,66 46,7
R15 3,63 69,0
Rlg 2,27 36,3
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Copolimeros elastomériceos D

[063] Os copolimeres elastoméricos de etileno-1-
octeno

[064] D, que sdo usados para a presente invencao,
sdo selecionados dentre copolimeros comercialmente
disponiveis.

[065] Os seguintes elastémeros foram usados nos

exenplos:

Teor de Indice de

Polimero comondmero | fusdo (190°C, |Densidade
Comondémero

N (% em 2,16 kg) [g/cm’]

pesol [0/10 min]
EGBL1O0 |[Elast0]l |Ccteno 38 1,0 0,870
EGB180 |Elast02 |Ccteno 42 0.5 0,883
EGBZ00 |Elast03|Ccteno 38 5,0 0,870
EGB400 |[Elast04 |Octeno 40 30,0 0,870
[0B6] 0Os elastdmeros EG8100 EGB180, EGB200 e

EGB8400 sdc fornecidos como Engage® 8100, Engage® 8180,
Engage® 8200 e Engage® 8400 pela DuPont Dow Elastomers
L.L.C., O material inorgdnico de enchimento, gue fol usado
nos  exemplos, foi talco nao-modificado {Luzenac AT}
fornecido comercialmente pela Talc de Luzenac S.A.

[067] Para cada um dos exemplos (E1 a E5, CEl a
CE7), um dos homopolimercs de propilenc Pl a P6, dolis dos
copolimeros elastoméricos de etileno-propilenc Rl a R1&, um
dos copolimeros elastoméricos de etileno-l-octeno Elast0l a
Elast04, uma porcédco de material inorganico de enchimento, e
aditivos convenclionals (0,1% de NALL, 0,05% de
Hidrotalcita, 0,1% de Irgafos 168, 0,1% de Irganox 1010,

0,05% de estearatoc de Ca, 0,3% de monoestearato de
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glicerol, 2% de PP3638) foram misturados em um misturador
intensivo (misturador de Henschel) por 25 segundos. As
composicdes foram, entdo, combinadas em um extrusor dupla
rosca a uma temperatura de 250° C. Os corddes foram
temperados em agua fria e pelotizados.

[068] NAll ¢é o nome comercial do agente o-
nucleante fosfato 2,2'-metileno-bis(4,6-di-tert-butilfenil)
de sdédio, que é fornecido pela Asahi Denka Kogyo (Japdo).
PP3638 é um lote mestre de negro de fumo contendo 50% em
peso de negro de fumo e 50% de homopolimero de propileno
(MFR (230° C, 10 kg) = 2 a 12 g/10 min.).

[069] As quantidades de cada componente e o0s

resultados das medicgdes sdo mostrados nas Tabelas 1 e 2.
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4
& =
.‘m o
o o
« " i =
I o 3 o
= s " i) R
: = i s
at ! ¥ b
= = e q:‘ of
T : =
.t! o o : .
5 = o = 0
3 & s % §3 <
A 0 < i g ey
E & =
w: - N o e -
. EX b iy -
. = - s
— o IS
v —
kTl
i
Lig
W@
)
o e
i b - for -~ - . -
o & - ~ - : - ) o g "
5 e o i o ) o i i : 1
g o o3 ~ I ] o
= —
l =
< L =} o3 =] = o
N 2 £ = o = o o (= =
o
i
i
£
15 f i Hy o a :
i U U £ 3 it
L .,; —4 — — 5 o
7 f:d M o o = . m
i it Bt < i 5 - m
3 - 3 B For [
f)
" - - i £ - i - - f
u [ i I
34
U
o
o}
o ] =y "
g - o o o — £ e
o = o >
i .: { . ] i el = {‘J - o=
i e u 2] i o i 4 &
o " 3 w o e "
; - 4 -t -y it =
vl {0} s L2l m i
£il inl
o ] o < o o - o o ;
ooz o I IS S . “ "
] ™~ ud Ty h) Pt o i
E vl ) a = :"‘f : ql - o
B v o wa
o
& o :
a. e o R ax ¥
oy i ; o < n x ) 3 ;
[ g o s B o N 4 b "
> 34 &
i ) o - s Y - -
m = " . H e e g e wr =r W
o iy . - - -~ et -
a 3 Lt gl = oy b =y oy - - v
) ~ = ey e - e
o . - - - - — - bt = i
s
[
£
5
1) b — -
AN @ — — —
G - 0 i — — — - o o
3 [+ 4 o e, 3 3 ¢ -
P 8 ol i ol o 54 <4 o
1 <@
i ¥ “r B ™ E
o o Z . . 4 T - - ) -
. &4 o - oy . . y o
it o T T _! an X o - L 3 T
I B X w1 T Pal o [Pr J{‘) A P
g ) E Sy s
U .
=
3
&,
E::S i’i‘ o s
P .,,4" s @ ¥ Bl el o Gl (] B >
. & o o . N i Ea
o L =% . =N fia Wy iy it o
— o 5 -
) 23] o L 3 b
i ‘ ] 12l i
L) 4 Ll b L b; !‘3 &




-~

mponentes B e

20721

(=]
2 -
g 123
o) = 0 ¢
s T
_. e ]
< u o
[
- =
d B L)
L a3 bl
= v o
y! g £
5 i “g
P = =
= —
g
Ll ¥
- i i~ W I -
£~ a ) e r- r-
. N - - -
[l Pt ] e
g =T o4
[rs] o pes
- - -~ - -~
o < L) o3 £
4 ] - e
. -1 i o
o el 1 o
o4 i et i
ey o i 2N “r =
e oy w Wy el i)
ke L T s [ L
wr a3 B [ r- “r
N (Y] o o - et [
B
el
T
- - i .
b1 M 1] i e €
1 el w B T [
o 9] i I i <
1 ek o EH u i
i 44 o ] p ot
- " & o . iy
i i £ I a o
= 58 o B w =
L] ) [xl Gl i fed
oy
-
WY o o o
~ - -
& sy =
i — ——
i -
L ko iy £l -
tsd ] |3 (¥ fed

£
i
= s . -
5y o o rd
) o 3
i - i
ol bl o jd
i L (53 L
— — —
m 3 T 3
£ i ] L]
Es] I i
T ur e i
o ] (=3 o
W & b 4
i L5 iy i)
o a3 i a3
1 4 o~ 4
il Il il i
< xel
- - B ]
™M Ll —t -
= e
— = 5
i -1 4
&4 o i
¥ Rl = g
] W r- i
-t - - -t
- ey a i
-4 =4 B e
— b .
o i o
u g% &
= bl g “r
£ e 24
[t=] -
4%} “r iz} i@
i [l wh 53}

Tabela 2




21/21

u
L4 (=] 2
ey c ot
a - o
w =]
y G
E, ﬁ W
g 2
I ] ﬁ.
e) el T
= 3] z
£ i &
@ o 8
4] = i
o [+
] et i
™ 4
e
o o ) L
r- ) r- R
N . - -
o 2 2 o
- a - -t o
Eal AL W u A
- « N - -. N -
| g i} - = £ Ro e
i Eee] el &y Bl es] b
F) i oy €y () i ot
o~ g i il e i i
=] L] vt o el e
ut fre] Hal = Fal Ly
o e wT X ] kg
- @ 1y 4 4 =3
T W vl oy T L
af @ a
a i a © B @
@ ‘I?, [ o a )
- it - e - o
?’, ok g e U4 g
P ol b o o ¥
9 M & i
al ] [ 2 o 1=]
[ - [
[xal Lod g% [Eal s R <
" N N - . -
o vt g < bt [
- ol ot —t i vt
W g £
o~ l’.l:{ ] ad hyl L%
48] [} 1l L (%] fad




1/4

REIVINDICAGOES
1. Composicgédo polimérica de propileno,

CARACTERIZADA pelo fato de compreender:

A) 45 - 79 partes em peso de um polimero de
propileno compreendendo um homopolimero de propileno e/ou
um copolimero de propileno com até 10% em moles de etileno
e/ou uma ou mais o-olefinas de C4-Cg, o polimero de
propileno tendo um indice de fusdo MFR 2 80 g/10 min,

B) 10 - 27 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV £2,4 dl/g e uma concentracdo de etileno de
pelo menos 75% em moles,

C) 5 - 22 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV de 4,0 - 6,5 dl/g e uma concentracdo de
etileno de até 70% em moles,

D) 1 - 15 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-l-octeno tendo uma concentracdo de
etileno de pelo menos 80% em moles e tendo um indice de
fusdo MI (190 °C, 2,16 kg) de 3 — 100 g/10min,

E) 5 - 15 partes em peso de material inorgdnico
de enchimento,

em que a MFR foi medida com uma carga de 2,16 kg
a 230°C para polipropileno e a 190°C para polietileno.

2. Composicgdo polimérica de propileno, de acordo

com a reivindicacdo 1, CARACTERIZADA pelo fato de

compreender:
A) 50 - 65 partes em peso de um polimero de
propileno compreendendo um homopolimero de propileno e/ou

um copolimero de propileno com até 10% em moles de etileno
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e/ou uma ou mais o-olefinas de C4-Cg, o0 polimero de
propileno tendo uma MFR 2 80 g/10 min,

B) 10 - 23 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV £2,2 dl/g e uma concentracdo de etileno de
pelo menos 80% em moles,

C) 5 - 15 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV de 4,0 - 6,5 dl/g e uma concentracgdo de
etileno de até 70% em moles,

D) 3 - 10 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-l-octeno tendo uma concentracdo de
etileno de pelo menos 80% em moles e tendo um indice de
fusdo MI (190 °C, 2,16 kg) de 3 - 50 g/10min,

E) 5 - 15 partes em peso de material inorgénico
de enchimento, e

em que a MFR foi medida com uma carga de 2,16 kg
a 230°C para polipropileno e a 190°C para polietileno.

3. Composicdo polimérica de propileno, de acordo

com qualquer uma das reivindicacdes 1 ou 2, CARACTERIZADA

pelo fato da composigdo polimérica de propileno conter de
0,01 &a 2 partes em peso de agentes nucleantes, de
preferéncia agentes o-nucleantes.

4. Composigdo polimérica de propileno, de acordo
com qualquer uma das reivindicacgdes 1, 2 ou 3,

CARACTERIZADA pelo fato do copolimero elastomérico de

etileno-propileno B possuir uma concentracdo de etileno de
80 - 97% em moles.
5. Composicdo polimérica de propileno, de acordo

com qualquer uma das reivindicagbes 1, 2, 3 ou 4,
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CARACTERIZADA pelo fato do copolimero elastomérico de

etileno-propileno C possuir uma concentracdo de etileno de
43 - 70% em moles.

6. Composicdo polimérica de propileno, de acordo
com qualquer uma das reivindicag¢bes 1, 2, 3, 4 ou 5,

CARACTERIZADA pelo fato do polimero de propileno A ser um

homopolimero de propileno tendo uma isotaticidade IRt 2
0,980, de preferéncia, de 0,980 a 0,995.

7. Processo para produzir uma composicéo
polimérica de propileno de qualgquer uma das reivindicacdes

1, 2, 3, 4, 5 ou 6, CARACTERIZADO pelo fato de compreender

a misturacédo de:

A) 45 - 79 partes em peso de um polimero de
propileno compreendendo um homopolimero de propileno e/ou
um copolimero de propileno com até 10% em moles de etileno
e/ou uma ou mais o-olefinas de C4-Cg, o polimero de
propileno tendo uma MFR 2 80 g/10 min,

B) 10 - 27 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV £2,4 dl/g e uma concentracdo de etileno de
pelo menos 75% em moles,

C)y 5 - 22 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-propileno tendo uma viscosidade
intrinseca IV de 4,0 - 6,5 dl/g e uma concentracdo de
etileno de até 70% em moles,

D) 1 - 15 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-l-octeno tendo uma concentracdo de
etileno de pelo menos 80% em moles e tendo um indice de
fusdo MI (190 °C, 2,16 kg) de 3 - 100 g/10min,

E) 5 - 15 partes em peso de material inorgdnico
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de enchimento, fusdo e homogeneizacdo, e resfriamento e
pelotizacdo da mistura, e

em que a MFR foi medida com uma carga de 2,16 kg
a 230°C para polipropileno e a 190°C para polietileno.

8. Uso de composicdes poliméricas de propileno de
qualquer uma das reivindicag¢des 1, 2, 3, 4, 5 ou 6,

CARACTERIZADO pelo fato de ser para a produgcdo de partes

internas e externas de automdveis, especialmente de para-

choques e pecas de carroceria.
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COMPOSICAO POLIMERICA DE PROPILENO, USO DESTA E PROCESSO
PARA PRODUGCAO DA MESMA.

A invencdo se refere a composicdes poliméricas de
propileno, compreendendo 45 — 79 partes em peso de um homo
ou copolimero de propileno, 10 - 27 partes em peso de um
primeiro copolimero elastomérico de etileno-propileno, 5 -

22 partes em peso de um segundo copolimero elastomérico de

etileno-propileno, 1 - 15 partes em peso de um copolimero
elastomérico de etileno-l-octeno e 5 - 15 partes em peso de
material inorgénico de enchimento. As composigdes

poliméricas de propileno sdo adequadas para moldagem por
injecdo de grandes artigos, gque ndo apresentam marcas de
fluxo e que possuem uma boa relacdo de resisténcia a

impacto/rigidez.
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