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KIVONAT

A talalmany szerinti (In)(Cp')MeQ altalanos képletd hidko-

tésmentes metallocén képletében

In jelentése helyettesitett vagy helyettesitetlen indenilcso-
port,

Cp' jelentése pentametil-ciklopentadienil-csoport,

Me titan, cirkonium és hafnium koézul valasztott atmenetifémet
jelent, és

Q jelentése egymastol fuggetlenul 1-12 szénatomos szénhid-

rogéncsoport, 1-12 szénatomos alkoxicsoport, 6-12 szén-

atomos aril-oxi-csoport, hidrogénatom vagy halogenid.

A talalméany targykoréhez tartozik tovabba ilyen metallo-
cént tartalmazo katalizatorrendszer, valamint azzal olefin poli-

merizalasara lefolytatott eljaras.
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A taldlméany szerves fémvegyiletekre, kézelebbrél metallo-
cének egy sajatos tipusara vonatkozik, amelyeket indenil és
pentametil-ciklopentadienil hidkétésmentes metallocénjeként
jelolhetink meg. A taldlmany tovabba ilyen metallocéneket
tartalmazé polimerizaciés katalizatorrendszerekre, valamint
azok alkalmazasaval olefinek polimerizalasara lefolytatott elja-
rdsra vonatkozik.

A ferrocén 1951. évi felfedezése 6ta szamos metallocént
allitottak el ciklopentadienil szerkezetl vegyliletek és kulénfé-
le atmenetifémek egyesitése atjan. A leirasban a ,ciklopenta-

dienil szerkezet” kifejezésen a kovetkezd szerkezetet értjuk.
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A ,ciklopentadién tipusu vegylletek” kifejezésen a leiras-
ban olyan vegylleteket értiunk, amelyek a ciklopentadién szer-
kezetet tartalmazzak. llyen vegyuletek tobbek k6zdtt a helyet-
tesitetlen ciklopentadién, helyettesitetien indén, helyettesitet-
len fluorén és az ilyen vegyililetek helyettesitett szarmazékai,
ide sorolhatjuk a tetrahidroindént is.

Szamos ciklopentadién tipust metallocénrél azt allapitot-
tak meg, hogy hasznosak olefinek polimerizalasara szolgalé
katalizatorrendszerekben. A technika allasa szerint az ilyen
ciklopentadienil tipusu metallocének kémiai szerkezetének

valtozasai jelentds mértékben befolyasolhatjak a metallocén
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polimerizaciés katalizatorként valé alkalmassagat. gy a
ciklopentadienil tipusa ligandumokon 1évé helyettesiték mérete
és helyzete befolyasolja a katalizator aktivitasat, a katalizator
sztereoszelektivitdsat, a katalizator stabilitdsat vagy a kapott
polimer egyéb tulajdonsagait. A kiléonb6z8 helyettesiték hata-
saval kapcsolatos ismeretek azonban nagyrészt még'empirikus
természetliek, vagyis kisérleteket kell lefolytatni annak megal-
lapitdsara, hogy egy meghatarozott valtoztatas milyen hatast
gyakorol egy ciklopentadienil tipusi metallocén meghatarozott
valtozata esetén.

A technika allasa tartalmaz ugyan utalasokat kulonboézd
hidké6tésmentes metallocénekre, azt azonban valészin(tiennek
tartjak, hogy a kézlemények széles koérl kitanitasaba esé va-
lamennyi metallocént ténylegesen eléallitottak és a polimeriza-
lasra gyakorolt hatasuk szempontjabdél megvizsgaltak. Jél pél-
dazza ezt US 5 049 534, amely mind hidkétést tartalmazé,
mind pedig hidkotésmentes metallocének szeles tartomanyara
vonatkozo kijelentéseket tartalmaz, a tényleges példakban
azonban csak olyan hidkétésmentes metallocének fordulnak
elé, amelyekben két azonos, ciklopentadienil tipusu ligandum
van jelen.

A fentiek alapjan a talalmany feladata bizonyos uj,
indenilcsoportot tartalmazé metallocének biztositasa. A talél-
many tovabbi feladata e sajatos indenil tipusu metallocének al-
kalmazasaval polimerizaciés katalizatorok biztositasa. Ezenki-
vil a talalmany feladata eljaras biztositasa olefinek polimeriza-
lasara ezen indenil tipusi metallocén katalizatorrendszerek

hasznalataval.
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A taldlmany uj, (In)(Cp )MeQ altalanos képletli hidkdtés-
mentes metallocén, amely képletben
In jelentése helyettesitett vagy helyettesitetlen indenilcso-

port,

Cp jelentése pentametil-ciklopentadienil-csoport,

Me titan, cirkdnium és hafnium kozil valasztott atmenetifémet
jelent, és

Q jelentése egymastol fuggetientl 1-20 szénatomos szénhid-
rogéncsoport, 1-20 szénatomos alkoxicsoport, 6-20 szén-
atomos aril-oxi-csoport, hidrogénatom vagy halogenid.

A taladlméany tovabba eljaras ezen sajatos indeniltartalmad
metallocének eléallitasara, amelynek soran a kivalasztott inde-
nil alkalifém-séjat (Cp')MeQ3 altalanos képletli atmenetifém-
-vegyulettel reagaltatjuk - amely képletben Cp’, Me és Q jelen-
tése a fenti - az indenils6 halogénmentes oldészere jelenlé-
tében, amely oldoszer az atmenetifém-halogeniddel nem képez
koordinativ kotést.

Ezenkivlil a talalmany eljaras olefinek polimerizalasara,
amelynek soran az olefineket alkalmas reakciékoérilmények ko-
zott a fentiekben ismertetett, indeniltartalmu metallocént al-
kalmas kokatalizatorral egyutt tartalmazé katalizatorrendszert
hasznalunk.

A talalméany szerinti Gj metallocének hidkotesmentesek,
azaz az indenilligandum és a fémhez kotétt pentametil-ciklo-
pentadienil-ligandum egymashoz nem kapcsolédnak.

A helyettesitett indenil helyettesitéi széles tartomanyban
valtozhatnak. A helyettesiték elényésen 1-10 szénatomos

szénhidrogén- vagy szénhidrogén-oxi-csoportok. Kiulonésen
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el6nyds helyettesit8k az alkil- és alkenilcsoportok, kiildndsen a
lancvégi olefinkdtést tartalmazd alkenilcsoportok. Az indenil-
csoportnak elé6nydésen 1-4 helyettesitéje van.

A taladlmany szerinti metallocéneket, valamint a hasonlé
metallocéneket elSallithatjuk agy, hogy az indenilvegyilet alka-
lifém-sdjat alkalmas olddszerben és alkalmas reakcidkoériiimé-
nyek k6zott megfeleld atmenetifém-vegyilettel, igy Cp'ZrCl-dal
reagaltatjuk.

A talalmany kuloéndsen elényds valtozata szerint az
indeniltartalmia sé és az atmenetifém-vegylulet reakci6jat olyan
folyékony higitészer jelenlétében folytatjuk le, amely nincs ha-
logénezve, és az atmenetifém-vegyuletekkel koordinativ koété-
seket nem létesit. llyen alkalmas folyadékok tobbek kozott a
szénhidrogének, igy toluol, pentan vagy hexan, valamint
aciklikus éterek, igy dietil-éter. Megallapitottuk, hogy ilyen
halogénmentes, koordinativ kotéseket nem létesité oldészerek
hasznalata altalaban lehetévé teszi nagy mennyiségd, lénye-
gében tiszta metallocének el6allitasat stabilabb formaban.
Ezenkivul a reakcidét magasabb hémérsékleten folytathatjuk le,
mintha oldészerként diklér-metant hasznalnank.

Az indenilvegyillet alkalifém-séjat képezhetjik a technika
allasabol ismert barmilyen eljarassal. igy ezen vegyiletek
eléallitasara hasznalhatjuk alkalifém-alkil-szarmazékok indén-
nel lefolytatott reakciéjat. Az alkalifém-alkil indénhez viszonyi-
tott molaranya valtozhat, ez az arany altalaban 0,5:1 -
- 1,5:1, el6nydsebben 1:1 korili érték.

Az alkalifém-alkil-vegyiletben lévé alkalifémet altalaban

natrium, kalium és litium kozul valasztjuk ki, az alkilcsoport 1-
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-8, elényésebben 1-4 szénatomot tartalmaz. A talaiméany elé-
nyoés kiviteli alakja szerint - ha az indenilsé képzése soran fo-
lyékony oldészerként tetrahidrofurant (THF) hasznalunk - a sét
izolaljuk, és a THF teljes mennyiségét eltavolitjuk, mieldtt a sot
az atmenetifém-halogeniddel érintkeztetjik. Az indenilsé atme-
netifém-vegyilethez viszonyitott mélaranya a kivant eredmény-
t6l fuggb6en széles tartomanyban valtozhat. Az indenilsét az
atmenetifém-vegyllethez, azaz a Cp'MeQ altalanos képleti ve-
gyllethez viszonyitva jellemzéen azonban 1:1 korili molarany-
ban hasznaljuk.

A kapott metallocént a technika allasabdl ismert eljarasok-
kal, igy szlrés, extrakcié, kristalyositas és atkristalyositas at-
jan nyerhetjik ki és tisztithatjuk. Altalaban kivanatos, hogy a
metallocént olyan alakban nyerjik ki, amelyben melléktermék
szennyezd6désektdl lényegében teljesen mentes. Ennek megfe-
lel6en viszonylag tiszta metallocének eldallitasahoz kristalyosi-
tas és frakcionalt kristalyositas kivanatos. Az atkristalyositas-
hoz kilondésen hasznosnak bizonyult diklér-metan hasznalata.
Minthogy a kilonb6z6 metallocének stabilitasa valtozé, kivana-
tos a metallocének felhasznaldsa kozvetlenul azok eléallitasa
utan, vagy legalabb a metallocének stabilitasa szempontjabdl
kedvez6é korulmények kozott kell azokat tarolni. A metallo-
céneket altalaban sotetben és alacsony hémérsékleten, igy O
°C-nal kisebb hémérsékleten oxigén- vagy vizmentesen tarol-
hatjuk.

A kapott, talalmany szerinti indeniltartalmi metallocéneket
olefinmonomerek polimerizdlasara hasznéalhatjuk alkalmas

kokatalizatorral egyutt. llyen eljarasokban a metallocén vagy a
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kokatalizator alkalmazhatd szildrd, oldhatatlan szemcsés hor-
dozén.

Alkalmas kokatalizator altaldban barmilyen kokatalizator
lehet, amelyet eddig atmenetifémet tartalmazé metallocén tipu-
sU olefin polimerizaciés katalizatorokkal egyutt hasznaltak.
llyenek tobbek kézott az elemek periddusos rendszere A, 1A
és |lIIB oszlopahoz tartozé elemek fémorganikus vegyiletei.
Ezek a vegyuletek tobbek kozétt fémorganikus halogenidek,
fémorganikus hidridek vagy akar fémhidridek. Sajatos példak-
ként emlitheték a trietil-aluminium, triizobutil-aluminium, dietil-
-aluminium-klorid, dietil-aluminium-hidrid és hasonlék. Jelen-
legi ismereteink szerint a legelé6nydsebb vegyllet aluminoxan.

llyen vegyllet lehet
R
I

(AI-O-)
altaladnos képletli ismétl6dé egységet tartalmazdé vegyllet,
amely képletben R jelentése alkilcsoport, amely altalaban 1-5
szénatomot tartalmaz. Az esetenként poli(hidrokarbil-alu-
minium-oxid) névvel jeldlt aluminoxanok a technika allasabél
ismertek, ezeket altalaban szerves aluminium-szénhidrogén-
-vegyulet vizzel lefolytatott reakcidja utjan allitjak el6. llyen
eljarasokat ismertet US 3 242 099 és US 4 808 561, amely do-
kumentumokat hivatkozasunk atjan beépitjik a leirasba. A je-
lenlegi ismereteink szerint elényds kokatalizatorokat vagy
trimetil-aluminiumbdl vagy trietil-aluminiumbél  allitjuk elg,
amely vegyuleteket olykor poli(metil-aluminium-oxid), illetve

poli(etil-aluminium-oxid) névvel jeldlnek. A talalmany oltalmi
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kéréhez tartozik aluminoxdn trialkil-aluminiummal térténd
egylttes hasznadlata is, amint azt US 4 794 096 ismerteti.

Az indeniltartalmid metallocéneket az aluminoxan kokata-
lizatorral egyutt olefinek, kilonosen 2-12 szénatomos «-ole-
finek polimerizalasara hasznéalhatjuk. Az ilyen polimerizalasi
eljarasokat gyakran homogén rendszerben folytatjak le, amely-
ben a katalizator és a kokatalizator oldhaté, azonban a talal-
many oltalmi korén belil a polimerizalast lefolytathatjuk hordo-
z6n vagy oldhatatlan szemcsés alakban l|évé katalizator
és/vagy kokatalizator jelenlétében is. A talalmany szerinti ka-
talizator tehat alkalmas oldatban, zagyban vagy gazfazisban
lefolytatott polimerizaciohoz. A talalmany értelmében két vagy
tobb, talalmany szerinti indeniltartalmid metallocén elegyét
vagy egy talalmany szerinti indeniltartalmu metallocén egy
vagy tobb mas, ciklopentadienil tipusd metallocénnel alkotott
elegyét is hasznalhatjuk.

Az indeniltartalmid metallocének aluminoxannal egydutt
hasznalva kulonésen hasznosak etilén polimerizadlasara akar
egyéb olefinek jelenlétében vagy ilyenek nélkil. Jelen lévé
egyéb olefinek lehetnek egyetlen telitetlen kotést tartalmazd
alifas, 3-10 szénatomos a-olefinek. llyen olefinek tébbek kézott
a propilén, butén-1, pentén-1, 3-metil-butén-1, hexén-1, 4-
-metil-pentén-1, 3-metil-pentén-1, heptén-1, oktén-1, decén-1,
4,4-dimetil-1-pentén, 4,4-dietil-1-hexén, 3,4-dimetil-1-hexén és
ezek elegyei. A talalmany szerinti (indenil)-(pentametil-ciklo-
pentadienil)-cirkénium-diklorid metallocén egyik sajatossaga
az, hogy etilénre nézve kiulonosen szelektiv. Ennek megfelels-

en a polimerizacié soradn betaplalhatunk egyéb olefineket tar-
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talmazé etilént annak a veszélye nélkil, hogy az egyeéb
olefinek befolyasolnak a polimer végtermék kivant tulajdonsa-
gait olyan mértékben, mint az egyéb metallocének esetén var-
haté lenne.

A polimerizalast az alkalmazott metallocéntdl és a kivant
eredményektél fiilggéen a reakciokoriilmények széles tartoma-
nyaban lefolytathatjuk. Jellemzé reakcidkérilményeket - ame-
lyek kézétt a metallocéneket olefinek polimerizalasara hasz-
nalhatjuk - ismertetnek US 3 242 099, US 4 892 851 és US
4 530 914, amelyeket hivatkozasunk atjan beépitink a leiras-
ba. Altalanossagban elmondhatd, hogy a technika allasa sze-
rinti, barmilyen atmenetifém-alapu katalizatorrendszert alkal-
mazé Osszes polimerizalasi eljarasban hasznalhaték a talal-
many szerinti indeniltartalmi metallocének.

Az aluminoxanban lévé aluminiumnak a metallocéenben le-
vé atmenetifémhez viszonyitott molaranya altalaban 0,1:1 -
- 10:1, elénydsebben 5:1 - 10:1. Altalanos szabalyként a poli-
merizalast olyan folyékony higitok jelenlétében folytatjuk le,
amelyek a katalizatorrendszert nem befolyasojak hatranyosan.
llyen folyékony higitok a butan, izobutan, pentan, hexan, hep-
tan, oktan, ciklohexan, metil-ciklohexan, toluol és xilol. A poli-
merizalds hémérséklete széles hatarok kozott valtozhat, a hé-
mérséklet altalaban -60 °C és 280 °C kozott, el6nydosebben 20
°C és 160 °C kozott van. A nyomas értéke altalaban 0,1-50,5
MPa vagy azt meghaladd érték.

A talalmany szerinti eljarassal el6allitott polimerek széles
korben felhasznalhaték, amint az illeté polimer fizikai tulajdon-

sagai alapjan az szakember szamara nyilvanvalova valik.



"""""""
. seq

.

A talalméanyt a kévetkez6kben példakkal szemléltetjik.

A kovetkez8 példakban a metallocén készitményeket a
Schlenk eljarassal rutinszerden Allitottuk elé, ennek soran
tisztitott és szaritott inert gdzzal a levegét és nedvességet
messzemenden kizartuk.

A hasznalt oldészereket natrium/kélium o6tvozet folott -
vagy a diklér-metan esetén foszfor-pentoxid folott - szaritottuk,
majd inert atmoszféra alatt keringteté berendezésben desztil-
laltuk. A toluolt ezenkivil foszfor-pentoxidrél, a diklér-metéant
pedig kalcium-hidridrél desztillaltuk. Az NMR spektroszkodpia
céljara szolgalé deuterizalt oldoészereket molekulasziiré folott
taroltuk.

A szerves vegylletek olvadaspontjat nyitott tubusokban,
mig a fémorganikus vegyliletek olvadaspontjat zart tubusokban
nitrogénatmoszféra alatt hataroztuk meg.

A szerves vegylleteket gazkromatograffal jellemeztik, eh-
hez langionizaciés detektort és olvasztott szilicium-dioxiddal
toltott oszlopot hasznaltunk, mig vivégazként hélium szolgalt. A
tomegspektrumokat 70 eV elektronbecsapodési ionizacios
energiat alkalmazé tomegspektrométerrel hataroztuk meg. A
mintakat kdzvetlen mintabevivé rendszer segitségével vittik be
vagy oldatok alakjaban injektaltuk a berendezésbe.

Kristadlyszerkezet-vizsgalatokat defraktométerrel folytat-

tunk le Mo-Ka sugarzast (y= 0,71073 A) hasznalva.

1. példa
2,4 mmol fluorint 50 ml dietil-éterben oldunk, majd szoba-

hémérsékleten butil-litium 1,5 ml, hexanban 1évé 1,6 mol/l kon-
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centracidju oldatdval keverjuk 6ssze. A gdzképz8dés befejezd-
dése utdn ciklopentadienil-cirkénium-triklorid molaris ekviva-
lens mennyiségét adjuk hozzé, majd az elegyet 1 6ran at kever-
juk. Ezutdn az old6szert membranszivattyuval l|étesitett va-
kuumban eltavolitjuk. A kapott maradékot toluollal extrahaljuk,
majd natrium-szulfat folott szdlrjik. A szdlrletet bepéarlas atjan
betdoményitjik és kikristalyositjuk. A kapott élénk narancsszin(
szilard terméket (fluorenil)-(ciklopentadienil)-cirkonium-diklo-
ridként azonositjuk, amit ezt kévetéen 27. szamu katalizator-
ként jeldliink. A termék azonositasara 'H-NMR, '’C-NMR spekt-
roszkopiat, tdémegspektrométert, valamint a bomlasi hémérseék-
letet hasznaljuk. A tdomegspektrum 392 értékil molekulatomeget
jelez. Az anyag 167 °C-on bomlik. Az 'H-NMR spektrumok 6,08
értéknél szingulett rezonanciat mutatnak, ami a CH-gyrd pro-
tonjainak tulajdonithaté, ezenkivil a 7,38-7,48 tartomanyban
és a 7,57 értéknél mutatkozik multiplett rezonancia. 8,13-nal
egy duplett figyelheté meg, rezonancia lép fel ezenkival a 6,53
értéknél.

2. példa

Az 1. példaban haszpalt eljarast ismételjuk meg azzal az
eltéréssel, hogy a ciklopentadienil-cirkénium-trikloridot vagy
pentametil-ciklopentadienil-cirkonium-trikloriddal vagy penta-
metil-ciklopentadienil-hafnium-trikloriddal helyettesitjuk. Ennek

eredményeként a kovetkez6 katalizatorokat kapjuk:

katalizator szama neve
63. (fluorenil)-(pentametil-ciklopentadienil) ZrCl
64. (fluorenil)-(pentametil-ciklopentadienil) HfClI
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3. példa

A 2. példaban ismertetett &ltalanos eljarast hasznalva
szadmos tovabbi metallocént allitunk eld a fluorenil-litiumot
indenil-litiummal helyettesitve. Ezek a reakciék a kovetkezd

katalizatorokat eredményezik.

katalizator szama neve
83. (indenil)-(pentametil-ciklopentadienil) ZrCl,
84. (indenil)-(pentametil-ciklopentadienil) HfCl,
4. példa

A 3. példaban ismertetett altalanos eljarast hasznalva me-
tallocéneket allitunk elé agy, hogy a pentametil-ciklopentadi-
enil-cirkénium-dikloridot ciklopentadienil-titan-dikioriddal vagy
ciklopentadienil-cirkénium-dikloriddal helyettesitjuk. Ezek a re-

akciok a kovetkezd katalizatorokat eredményezik.

katalizator szama neve
81. (indenil)-(ciklopentadienil) TiCl,
82. (indenil)-(ciklopentadienil) ZrCl,
5. példa

Etilén polimerizalasa

Az el6z6 példakban eléallitott metallocéneket etilén poli-
merizacidja tekintetében vizsgaljuk meg. Valamennyi esetben a
metallocént toluolban oldva aktivaljuk, majd metil-aluminoxan

toluolban készitett 30 mél%-os oldataval keverjuk o6ssze. Az
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aktlv katalizdtorrendszer oldatdnak képz6dését szinvaltozas
kiséri.

A polimerizéalast ugy folytatjuk le, hogy 500 ml pentant 10
°C bels6 hémérsékleti 1 | térfogatu autoklavba viszink be,
majd a katalizatorrendszer oldatanak 5 mi-ét adjuk hozza. Ezt
kévetéen 10 bar etilénnyomast alkalmazunk, és a reakcidele-
gyet 1 6ran at 10 °C hémérsékleten keverjilk. A kapott polimert
szliréssel elkulonitjiik, majd egymast kovetéen egyenként 300
ml higitott NaOH-oldattal, vizzel, majd acetonnal mossuk, és
az olddszer maradékat 130 °C hémérsékletli szaritéoszek-
rényben valé szaritas utjan eltavolitjuk. Osszehasonlité poli-
merizalast folytatunk le, ehhez 6sszehasonlité katalizatorként
bisz(ciklopentadienil)-cirkénium-dikloridot hasznalunk. A ki-

16nb6z6 metaliocénekkel lefolytatott polimerizalas eredményeit

az |. tablazatban foglaljuk 6ssze (PE jelentése: polietilén).

|. tablazat

Polimerizalasi eredmények

katalizator |mennyiség (mg) |polietilén (g) |aktivitas (kg PE/g fém-h)

Cp,Z2rCl, 2,0 40 64
27. 2,0 80 172

63. 2,1 55 137

64. 2,4 44 39

| 81. 2,5 23 146
| 83. 0,5 75 685

r 84. 1,6 40 70




.

Az eredmények azt mutatjdk, hogy a 27. és 63. szamu
fluoreniltartalma cirkénium-metallocének aktivabbak, mint az
ellen8rzd bisz(ciklopentadienil)-cirkénium-diklorid metallocén.
A 63. szdmu katalizator azt mutatja, hogy a 27. szamu kataliza-
torban 1év8 ciklopentadienil ligandum pentametil-ciklopenta-
dienil ligandummal torténd helyettesitése nem javitja a katali-
z4ator aktivitasat. A 63. és 64. szama katalizatorok inde-
niltartalmu valtozatai, azaz a 83. és 84. szadm( katalizatorok

aktivitdsa viszont jelent6ésen meghaladja a fluoreniltartalmu

metallocének aktivitasat.
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Szabadalmi igénypontok

1. (In)(Cp')MeQ A&ltaldnos képletli hidkétésmentes metallo-
cén, amely képletben
In jelentése helyettesitett vagy helyettesitetlen indenilcso-

port,

Cp jelentése pentametil-ciklopentadienil-csoport,

Me titan, cirkénium és hafnium kozil valasztott atmenetifémet
jelent, és

Q jelentése egymastol fuggetleniil 1-12 szénatomos szénhid-
rogéncsoport, 1-12 szénatomos alkoxicsoport, 6-12 szén-
atomos aril-oxi-csoport, hidrogénatom vagy halogenid.

2. Az 1. igénypont szerinti metallocén, amelyben mind-
egyik Q jelentése halogenid.

3. A 2. igénypont szerinti metallocén, amelyben mindegyik
Q jelentése klorid.

4. A 3. igénypont szerinti metallocén, amelyben Me jelen-
tése cirkdnium, és In helyettesitetien indenilcsoportot jelent.

5. Katalizatorrendszer olefinek polimerizaldsahoz, amely 1.
igénypont szerinti metallocént és alkalmas kokatalizatort tar-
talmaz.

6. Az 5. igénypont szerinti katalizatorrendszer, amely
kokatalizatorként szerves aluminiumvegyuletet tartalmaz.

7. A 6. igénypont szerinti katalizatorrendszer, amely
kokatalizatorként metil-aluminoxant tartalmaz.

8. A 7. igénypont szerinti katalizatorrendszer, amely olyan
metallocént tartalmaz, amelyben Me jelentése cirkdnium, és

mindegyik Q jelentése klorid.
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9. A 6. igénypont szerinti katalizadtorrendszer, amely olyan
metallocént tartalmaz, amelyben Me jelentése cirkénium, mind-
egyik Q jelentése klorid, és In helyettesitetlen indenilcsoportot
jelent.

10. Eljaras polimer eléallitdsara, azzal jellemezve, hogy
legalabb egy olefint alkalmas reakcidkériimények k6z6tt egy 5.
igénypont szerinti katalizatorrendszerrel érintkeztetink.

11. A 10. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy kokatalizatorként szerves aluminiumvegyiletet tartalmazo
katalizatorrendszerrel folytatjuk le.

12. A 11. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,

hogy kokatalizatorként
R
|

(AI-O-)
altalanos képletii ismétlédé egységet tartalmazé vegyulettel
folytatjuk le, amely képletben mindegyik R jelentése 1-5 szén-
atomos alkilcsoport.

13. A 12. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy metallocénként (indenil)-(pentametil-ciklopentadienil)-cir-
kénium-dikloridot tartalmazé katalizatorrendszerrel folytatjuk
le.

14. A 13. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy szemcsék képzddésére alkalmas polimerizacios viszonyok
kozott folytatjuk le.

15. A 14. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy folyamatos izemii hurokreaktorban folytatjuk le.

16. A 15. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,

hogy etilén polimerizalasara folytatjuk le.



............
------

I
17. A 16. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy egy tovabbi, 4-10 szénatomos olefin jelenlétében folytat-
juk le.
18. A 17. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy lényegében etilén és 1-hexén jelenlétében folytatjuk le.
19. A 13. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,

hogy etilén polimerizalasara folytatjuk le.

Phillips Petroleum Co.,

~ helyett a meghatalmazott:

Szabagal iDANUBU\
a % Védjegy Iroda Kit,
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