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DESCRIPCION
Polipropileno heterofasico con equilibrio mejorado entre la rigidez y la transparencia

La presente invencion se refiere a una composicion de polipropileno heterofasico con un indice de fluidez bastante
elevado, una rigidez elevada, propiedades de impacto aceptables y un equilibrio ventajoso entre la rigidez y la
transparencia. AUn mas, la presente invencion también se refiere a un procedimiento para producir la composicion
de polipropileno de la presente invencion, a un articulo fabricado de la composicion de polipropileno de la presente
invencion y a la utilizacion de la composicion de polipropileno de la presente invencion para la fabricacion de
peliculas y articulos moldeados, tales como recipientes de plastico de pared delgada para el envasado.

En el campo de los envases de pared delgada del mercado del moldeo es de gran importancia tener un material de
fluidez elevada con buenas propiedades mecénicas, es decir, rigidez y una resistencia al impacto aceptable. Es
necesaria una buena capacidad de fluidez para conseguir una buena procesabilidad en diversos procedimientos de
fabricacion de articulos, por ejemplo, procedimientos de extrusion y moldeo, permitiendo, de este modo, la alta
velocidad de produccion requerida en este mercado de produccion en masa. Las propiedades mecénicas también
son criticas a la vista de los articulos de pared delgada. En particular, en el campo de los recipientes existe la
necesidad de mantener el contenido, tal como el alimento, contenido en el mismo, asi como de tener una rigidez
suficiente para apilarse. Finalmente, los materiales también deben resistir los dafios por compresion mecénica, que
tienen lugar con frecuencia, por ejemplo, al dejar caer los articulos.

Aun mas, la transparencia también debe ser aceptable. En particular, se desea un buen equilibrio entre la rigidez y la
transparencia. Sin embargo, como minimo, algunos de estos objetivos so6lo se pueden conseguir a expensas de
otros de estos objetivos.

En términos generales, un grado de cristalinidad elevado de las composiciones de polipropileno hace que el material
sea bastante rigido, aunque también aumenta la turbidez. La cristalinidad esta influida por la cantidad de
comonomero contenido en el copolimero de propileno y por el peso molecular de las cadenas de polimero, es decir,
por la distribucion de pesos moleculares. Una mayor cantidad de comonomero significa una mayor interrupcion de
las unidades de polipropileno isotactico y, por tanto, menos cristalinidad. Hasta cierto punto, esto implica
propiedades Opticas mejoradas, es decir, mejores valores de turbidez. Sin embargo, de este modo se reduce la
rigidez. Por lo tanto, el equilibrio entre la rigidez y la turbidez es de gran importancia.

Un peso molecular bastante bajo mejora la procesabilidad y la cristalinidad, por tanto, la rigidez, aunque se deteriora
la resistencia al impacto.

Por lo tanto, un problema general para composiciones de polipropileno es conciliar los requisitos opuestos de
procesabilidad, rigidez y resistencia al impacto elevadas y un buen rendimiento 6ptico, es decir, una turbidez baja.

La combinacién de un material en fase matriz de homopolimero o copolimero de polipropileno con un material en
fase dispersada de copolimero elastomérico de propileno y etileno (caucho EPR) es conocida en la técnica. Estos
polipropilenos heterofasicos presentan a menudo una mejor resistencia al impacto debido a las particulas de caucho
dispersadas en la fase de matriz. En particular, se mejora la resistencia al impacto a baja temperatura.

Dado que la fase matriz y la fase dispersada, por definiciéon, no constituyen una fase homogénea, sino dos fases, el
rendimiento Optico también puede verse afectado debido a la presencia de limites de fase en el material. Si las
particulas de la fase dispersada son demasiado grandes, es decir, alcanzan la magnitud de la longitud de onda de la
luz, los indices de refraccién de la fase matriz y la fase dispersada ganan importancia. En el caso de poliolefinas, los
indices de refraccion de las dos fases pueden ajustarse mediante el control de la densidad de las dos fases. El
tamafio de las particulas de la fase dispersa esta influida, entre otras cosas, por el peso molecular o la viscosidad
intrinseca de las dos fases. Por lo tanto, una tarea adicional es seleccionar cuidadosamente el peso molecular o la
viscosidad intrinseca y/o la densidad de las diferentes fases.

El documento EP 373660 da a conocer una composicion de polipropileno heterofasico con una buena transparencia
y una resistencia al impacto a baja temperatura mejorada que comprende un copolimero de propileno cristalino con
etileno o una alfa-olefina y un copolimero elastomérico de propileno y etileno.

Al seguir desarrollando dichas composiciones heterofasicas, el documento EP 1659151 da a conocer una
composicion de polipropileno heterofasico que comprende una matriz de homopolimero o copolimero de propileno y
una fase dispersada que comprende dos fracciones de copolimero elastomérico de etileno y propileno que difieren
en el contenido de etileno y la viscosidad intrinseca. Dicha composicion comprende ademas un copolimero de
etileno de baja densidad con un contenido de etileno, como minimo, del 80% molar. Dichas composiciones son
adecuadas para el moldeo y presentan un buen equilibrio entre la resistencia al impacto y la rigidez, una fluidez
suficiente y buenas propiedades opticas.

Sin embargo, aun existe la necesidad de una composicion de polipropileno heterofasico que mantenga a la vez una
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buena resistencia al impacto a baja temperatura y una fluidez mejorada, es decir, un indice de fluidez elevado, asi
como una buena rigidez y transparencia.

Por lo tanto, un objetivo de la presente invencion es dar a conocer un material de este tipo con un equilibrio
mejorado de dichas propiedades.

De manera sorprendente actualmente, se ha observado que se pueden conseguir los objetivos anteriores mediante
una composicion de polipropileno heterofasico particular, que comprende

(A) el 40-70% en peso de una fraccién de homopolimero de propileno,

(B) el 10-50% en peso de una fraccién de copolimero aleatorio de propileno,

(C) el 1-20% en peso de una primera fraccion de copolimero elastomérico de etileno y propileno,

(D) el 1-20% en peso de una segunda fraccién de copolimero elastomérico de etileno y propileno, y

(E) el 5-255% en peso de una fraccién de homopolimero o copolimero de etileno que tiene una densidad entre 905 y
925 kg/m”,

en la que

- la proporcion de la viscosidad intrinseca de la fraccién (A) con respecto a la viscosidad intrinseca de las fracciones
(A) y (B) combinadas es inferior a 0,9,

- el contenido de comondémero de la fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B) es hasta del 5% en peso,

- la primera fraccion de copolimero elastomérico de etileno y propileno (C) tiene un contenido de etileno diferente de
la segunda fraccion de copolimero elastomérico de etileno y propileno (D), y

- el MFR; de la composicién de polipropileno heterofasico es, como minimo, de 20 g/10 min, midiéndose los valores
de MFR; segun la norma ISO 1133 (230°C, 2,16 kg de carga).

De manera preferente, el MFR, de la composicién de polipropileno heterofasico es, como minimo, de 30 g/10 min,
de manera mas preferente, como minimo, 35 g/10 min.

El MFR; de la composicién de polipropileno heterofasico habitualmente no seré superior a 300 g/10 min.

La cantidad de fraccion (A) en la composicion de polipropileno heterofésico se encuentra, de manera preferente, en
el intervalo del 45-65% en peso.

La cantidad de fraccion (B) en la composicion de polipropileno heterofésico se encuentra, de manera preferente, en
el intervalo del 20-50% en peso.

La cantidad de fraccion (C) en la composicién de polipropileno heterofasico se encuentra, de manera preferente, en
el intervalo del 5-20% en peso, de manera mas preferente, en el intervalo del 5-15% en peso.

La cantidad de fraccion (D) en la composicién de polipropileno heterofasico se encuentra, de manera preferente, en
el intervalo del 1-15% en peso, de manera mas preferente, en el intervalo del 1-10% en peso.

La cantidad de fraccion (E) en la composicion de polipropileno heterofésico se encuentra, de manera preferente, en
el intervalo del 10-20% en peso.

El contenido de comondmero de la fraccién de copolimero aleatorio de propileno (B) es, en general, como minimo,
del 0,5% en peso, de manera preferente, como minimo, del 1,0% en peso, de manera aun mas preferente, como
minimo, del 2,5% en peso.

Los comonémeros preferentes particulares de la fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B) se seleccionan
entre etileno, 1-buteno, 1-penteno, 1-hexeno, 1-octeno, 4-metil-1-penteno o 3-metil-1-penteno, o cualquier
combinacién de los mismos. Los mas preferente es que el comondémero sea etileno.

De manera preferente, la proporcion de la viscosidad intrinseca de la fraccion (A) con respecto a la viscosidad
intrinseca de las fracciones combinadas (A) y (B) es menor de 0,8, de manera aln mas preferente menor de 0,7.
Dicha proporcion sera habitualmente superior a 0,01.

De manera preferente, el MFR; de la fraccion de homopolimero de propileno (A) es, como minimo, de 45 g/10 min,
de manera mas preferente, como minimo, de 100 g/10 min, de manera aun mas preferente, como minimo, de 200
g/10 min.

El MFR; de la fraccion de homopolimero de propileno (A) habitualmente no sera superior a 1.000 g/10 min.

De manera preferente, el MFR; de la fraccién de copolimero aleatorio de propileno (B) no es superior a 45 g/10 min,
de manera mas preferente, no es superior a 30 g/10 min, de manera aun mas preferente, no es superior a 20 g/10
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min.
El MFR; de la fraccién de copolimero aleatorio de propileno (B) habitualmente sera, como minimo, de 1 g/10 min.

De manera preferente, la fraccion de homopolimero de propileno (A) tiene un valor de MFR; superior al de la
fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B).

De manera preferente, la viscosidad intrinseca de cada una de las fracciones (C) y (D) de copolimero elastomérico
de etileno y propileno no es superior a 2,0 di/g, de manera mas preferente, no es superior a 1,7 dl/g.

De manera preferente, la viscosidad intrinseca de cada una de las fracciones (C) y (D) de copolimero elastomérico
de etileno y propileno es, como minimo, de 0,8 dI/g, de manera mas preferente, como minimo, de 0,9 di/g.

De manera preferente, el contenido de etileno de la primera fraccion de copolimero elastomérico de etileno y
propileno (C) es superior al contenido de etileno de la segunda fraccién de copolimero elastomérico de etileno y
propileno (D).

De manera més preferente, la proporcion entre el contenido de etileno de la fraccion (C) y la fraccion (D) es superior
al5.

De manera preferente, el contenido de etileno de cada una de las fracciones (C) y (D) de copolimero elastomérico de
etileno y propileno es, como minimo, del 15% en peso.

De manera preferente, el contenido de etileno de cada una de las fracciones (C) y (D) de copolimero elastomérico de
etileno y propileno no es superior al 75% en peso.

De manera preferente, el contenido de etileno de la primera fraccion de copolimero elastomérico de etileno y
propileno (C) es, como minimo, del 55% en peso.

De manera preferente, el contenido de etileno de la primera fraccion de copolimero elastomérico de etileno y
propileno (C) no es superior al 75% en peso.

De manera preferente, el contenido de etileno de la segunda fraccion de copolimero elastomérico de etileno y
propileno (D) es, como minimo, del 15% en peso.

De manera preferente, el contenido de etileno de la segunda fraccion de copolimero elastomérico de etileno y
propileno (D) no es superior al 30% en peso.

De manera preferente, el indice de fluidez MFR; de dicha fraccién de homopolimero o copolimero de etileno (E) es,
como minimo, de 5 g/10 min. El MFR; de dicha fraccién de homopolimero o copolimero (E) habitualmente no sera
superior a 100 g/10 min.

De manera preferente, dicha fraccion de homopolimero o copolimero de etileno (E) tiene un contenido de etileno,
como minimo, del 80% molar. De manera mas preferente, dicha fraccion (E) es una fraccion de homopolimero de
etileno.

Dicha fraccion de homopolimero o copolimero de etileno (E) contribuird en gran medida a la fase dispersada y, por
tanto, ajusta la densidad de la fase dispersada en vista de la densidad de la fase matriz que habitualmente es
superior a la densidad de la fase dispersada.

La composicién de polipropileno heterofasico, segin la presente invencién, se puede definir adicionalmente
mediante las fracciones analiticas que son solubles (XCS) e insolubles (XCU) en xileno, asi como la fase amorfa
(XSawm). Dichas fracciones analiticas se pueden especificar adicionalmente.

De manera preferente, la viscosidad intrinseca de la fase amorfa de XSam €s, como minimo, de 0,8 dl/g, de manera
mas preferente, como minimo, 0,9 dl/g.

De manera preferente, la viscosidad intrinseca de la fase amorfa XSav no es superior a 2,0 dl/g, de manera mas
preferente, no es superior a 1,5 dl/g.

De manera preferente, el contenido de etileno de la fase amorfa XSau es, como minimo, del 40% en peso, de
manera mas preferente, como minimo, del 45% en peso.

De manera preferente, el contenido de etileno de la fase amorfa de XSam no es superior al 75% en peso, de manera
mas preferente, no es superior al 70% en peso.

La composicion de polipropileno heterofasico, segun la presente invencién, se especifica adicionalmente mediante
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su distribucion de grosor lamelar. Se ha establecido que se puede conseguir una estabilidad térmica mas elevada en
el caso en que el polimero comprenda, como minimo, una cierta cantidad de lamelas de cristal grueso. La técnica de
segregacion isotérmica por etapas (SIST) proporciona la posibilidad de determinar la distribucion de grosor lamelar.
Ciertas cantidades de fracciones poliméricas que funden a temperaturas bastante elevadas indican la presencia de
lamelas gruesas, suministrandose la correlacion respectiva mediante la ecuacion conocida de Gibbs-Thompson.

Por lo tanto, la composicion de polipropileno heterofasico, segin la presente invencion, comprende, de manera
preferente, entre el 45y el 65% en peso de lamelas de cristal con un grosor, como minimo, de 14,0 nm, tal como se
determina mediante la técnica de SIST describe adicionalmente a continuacion, de manera mas preferente, entre el
50 y el 60% en peso.

De manera preferente, el mddulo de traccién de la composicién de polipropileno heterofasico es, como minimo, de
900 MPa, de manera mas preferente, como minimo, de 1.000 MPa.

El médulo de traccion de la composicion de polipropileno heteroféasico habitualmente no sera superior a 5.000 MPa.

La resistencia al impacto Charpy con muescas de la composicién de polipropileno heterofasico a 23°C se encuentra,
de manera preferente, en el intervalo de 4,0 a 10,0 kJ/m?2.

La resistencia al impacto Charpy con muescas de la composicion de polipropileno heterofasico a 0°C se encuentra,
de manera preferente, en el intervalo de 2,0 a 5,0 kJ/m?2.

La resistencia al impacto Charpy con muescas de la composicién de polipropileno heterofasico a -20°C se
encuentra, de manera preferente, en el intervalo de 1,8 a 3,0 kJ/m?2.

De manera preferente, la turbidez de la composicion de polipropileno heterofasico (muestras de placa moldeada por
inyeccion de 1 mm) es inferior al 50%, de manera mas preferente, inferior al 45%, de manera aun mas preferente,
inferior al 40%. La turbidez de la composicion de polipropileno heterofasico es habitualmente superior al 1%.

De manera preferente, la turbidez de la composicion de polipropileno heterofasico (muestras de placa moldeada por
inyeccion de 2 mm) es inferior al 80%, de manera mas preferente, inferior al 75%, de manera aun mas preferente,
inferior al 70%. La turbidez de la composicion de polipropileno heterofasico es habitualmente superior al 1%.

De manera preferente, la proporcion entre el médulo de traccion y la turbidez de la composicién de polipropileno
heteroféasico (muestras de placa moldeada por inyeccién de 1 mm) es superior a 27,0, de manera mas preferente,
superior a 28,0, de manera ain mas preferente, superior a 29,0. Dicha proporcion sera habitualmente no superior a
100.

De manera preferente, la proporcion entre el médulo de traccion y la turbidez de la composicién de polipropileno
heterofasico (muestras en placa moldeada por inyeccién de 2 mm) es 15,0 o superior. Dicha proporcion sera
habitualmente no superior a 50.

La composicién de polipropileno heterofasico, segun la presente invencion, aparte de los componentes poliméricos,
puede comprender componentes no poliméricos, por ejemplo, aditivos para diferentes objetivos. La totalidad de
componentes poliméricos constituye la denominada resina de base.

Habitualmente, se afiade cualquier aditivo no polimérico a la resina de base mediante combinacion.

La composicion de polipropileno heterofasico, segun la presente invencion, comprende dos fases que no son
miscibles, es decir, una fase matriz y una fase dispersada. Esta definicion y representacion se basa en el aspecto
final de la composicion de polipropileno heterofasico.

Sin embargo, una resina de base de una composicién de polipropileno heterofasico no se prepara habitualmente
mediante la mezcla (combinacidon o mezcla en un reactor) de dos fases que son idénticas a la fase matriz y la fase
dispersada.

En cambio, la resina de base se recibe mediante la mezcla (combinacidon o mezcla en un reactor), como minimo, de
dos resinas o fracciones poliméricas, en las que, como minimo, una de dichas resinas o fracciones es un caucho de
etileno y propileno y, como minimo, una de dichas resinas o fracciones es un homopolimero de propileno o un
copolimero aleatorio de propileno.

La mayor parte de dicha resina o fraccion de caucho de etileno y propileno contribuird a la fase dispersada de la
resina de base. Por lo tanto, la fase dispersada se utiliza a menudo como sinénimo de la parte de caucho de etileno
y propileno de una composicion de polipropileno heterofasico.

De manera similar, la mayor parte de la resina o fraccion que comprende, como minimo, una fraccién de
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homopolimero de propileno o una fraccién de copolimero aleatorio de propileno, contribuird a la fase matriz de la
resina de base. Por lo tanto, la fase matriz se utiliza a menudo como sinénimo para la parte de homopolimero de
propileno o de copolimero aleatorio de propileno de una composicién de polipropileno heterofésico.

La composicion de polipropileno heterofasico, segun la presente invencion, comprende una fraccion de
homopolimero de propileno (A) y una fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B). Tal como se ha indicado
anteriormente, la mayor parte de dichas, como minimo, dos fracciones contribuiran a la fase matriz.

La composicion de polipropileno heterofasico, segun la presente invencion, comprende, como minimo, dos
fracciones diferentes (C) y (D) de caucho de etileno y propileno. Tal como se ha indicado anteriormente, la mayor
parte de dichas, como minimo, dos fracciones contribuiran a la fase dispersada.

Dicha fraccién de homopolimero o copolimero de etileno (E) contribuird en gran medida a la fase dispersada.

Tal como se ha indicado anteriormente, la fraccion de homopolimero de propileno (A) tiene, de manera preferente,
un valor de MFR; mas elevado que el de la fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B). Por lo tanto, la fracciéon
de homopolimero de propileno (A) y la fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B) tienen, de manera
preferente, un peso molecular promedio en peso diferente.

Por lo tanto, la fase matriz es, de manera preferente, multimodal, de manera mas preferente, bimodal.

La composicion de polipropileno heterofasico, segun la presente invencion, comprende una fraccion de
homopolimero de propileno (A), una fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B) y dos fracciones (C) y (D) de
caucho de etileno y propileno (C) y (D), tal como se ha definido anteriormente. En el caso que dichas, como minimo,
cuatro fracciones se preparen de forma individual y las resinas resultantes se combinen posteriormente, las
propiedades de las cuatro fracciones se pueden medir directamente.

Sin embargo, es preferente, segun la presente invencion, que dichas, como minimo, cuatro fracciones se produzcan
en un reactor diferente cada una, cuyos reactores estan conectados en serie, y cada fraccién se produzca en
presencia del producto del reactor o reactores precedentes, a excepcion de la primera fraccion.

De manera preferente, se afiade la fraccion de homopolimero o copolimero de etileno (E) después de la mezcla
(combinacién o mezcla en un reactor) de dichas, como minimo, cuatro fracciones (A) a (D) definidas anteriormente
en la etapa de combinacion.

De manera preferente, la composicion de la presente invencion comprende una fracciéon de homopolimero o
copolimero de propileno recibida de una etapa de polimerizacion previa que se lleva a cabo antes de la
polimerizacién de la primera fraccion tal como se ha definido anteriormente. De manera mas preferente, dicha
fraccion es una fraccion de homopolimero de propileno.

Debido a la produccion secuencial preferente de dichas, como minimo, cuatro fracciones (A) a (D), no es posible
medir cada una de las propiedades de cada una de dichas, como minimo, cuatro fracciones descritas anteriormente.

En términos generales, no es posible dividir una resina de base o composicion de polipropileno heterofasico final en
las fracciones mediante las que construy6 la resina base en el procedimiento de produccion.

Por lo tanto, las propiedades de la composicion final o de las fracciones que se pueden obtener directamente a partir
de la composicidn final, como la fraccién XCU, la fraccion XCS y la fase amorfa XSaw, se utilizan habitualmente para
la caracterizacion.

La fraccion XCU, la fraccion XCS y la fase amorfa XSau son fracciones analiticas. Estas no estan estrechamente
relacionadas con la fase matriz y la fase dispersada de la composicion de polipropileno heterofasico, segun la
presente invencion, ni a dichas, como minimo, cinco resinas o fracciones definidas anteriormente que contribuyen a
la produccién de la resina de base de la composicidn de polipropileno heterofasico, segiin con la presente invencion.

Sin embargo, la fraccion XCS proporciona una buena idea de la fase dispersa y, por lo tanto, también de dichas,
como minimo, dos fracciones (C) y (D) de caucho de etileno y propileno. Por lo tanto, la fraccién XCU proporciona
una buena idea de la fase matriz y, por tanto, también de la fraccion de homopolimero de propileno (A) y de la
fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B). Naturalmente, la fase matriz también contribuye en un menor
grado a la fraccion XCS, es decir, también es parte de la fraccion de homopolimero de propileno (A) y la fraccion de
copolimero aleatorio de propileno (B). Adicionalmente, la fraccion de homopolimero o copolimero de etileno (E)
contribuye a la fraccion XCU.

La fase amorfa XSau se deriva de la fraccién XCS. La fase amorfa XSam proporciona una idea incluso mejor de la
fase dispersada y dichas, como minimo, dos fracciones (C) y (D) de caucho de etileno y propileno.
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La composicion de polipropileno heterofasico comprende, de manera preferente, del 0,0001 al 3% en peso de un
agente de nucleacion.

Los agentes de nucleacion preferentes son agentes de nucleacion alfa, tales como talco, compuestos de vinilo
polimerizados, tales como polivinilciclohexano, dibencilidesorbitol, 1,2,3-desoxi-4,6;5,7-bis (4-propilbenciliden)nonitol,
benzoato de sodio, y di(alquilbenciliden)sorbitol, 0 mezclas de los mismos. El agente de nucleacion alfa se afiade
habitualmente en cantidades pequefias del 0,0001 al 1% en peso, de manera mas preferente, del 0,001 al 0,7% en
peso. Cuando se afiade como agente de nucleacion, el talco se afiade, de manera preferente, en una cantidad del
0,05 al 3% en peso, de manera mas preferente, del 0,1 al 2% en peso, de la manera mas preferente, inferior al 1%
en peso, basado en el peso de la composicién de polimero total. Detalles adicionales sobre estos agentes de
nucleacién se pueden encontrar, por ejemplo, en los documentos WO 99/24479 y WO 99/24501.

Algunos agentes de nucleacion o clarificantes preferentes son la sal disédica del acido biciclo(2.2.1)heptano-2,3-
dicarboxilico y la N-[3,5-bis-(2,2)-dimetil-propionilamino)-fenil]-2,2 -dimetil-propionamida.

La composicion de polipropileno heterofasico, segun la presente invencion, puede comprender ademas fracciones
de poliolefina y también puede contener aditivos no poliméricos.

La expresion "multimodal”, utilizada en el presente documento, se refiere a la modalidad del polimero, es decir, la
forma de su curva de distribucidon de pesos moleculares, la cual es el gréfico de la fraccion de peso molecular en
funcion de su peso molecular. Tal como se explica en el presente documento, los componentes poliméricos de la
presente invencion se pueden producir en un procedimiento de etapas secuenciales utilizando reactores con una
configuracion en serie y trabajando a diferentes condiciones de reaccién. En consecuencia, cada fraccion preparada
en un reactor especifico tendra su propia distribucion de pesos moleculares. Cuando las curvas de distribuciéon de
pesos moleculares de estas fracciones se superponen para obtener la curva de distribucion de pesos moleculares
del polimero final, esa curva puede mostrar dos 0 mas maximos o, como minimo, puede estar claramente
ensanchada en comparacion con las curvas para las fracciones individuales. Dicho polimero, producido en dos o
mas etapas en serie, se denomina bimodal o multimodal, dependiendo del nimero de etapas.

La fase matriz también es multimodal, de manera preferente, bimodal, con respecto a la distribucion de
comonomero, ya que, en gran medida, esta compuesta de una fraccién de homopolimero de propileno (A) y una
fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B), tal como se han definido anteriormente.

La fase dispersada también es multimodal, de manera preferente, bimodal, con respecto a la distribucion de etileno,
ya que, en gran medida, estad compuesta, como minimo, de dos fracciones (C) y (D) de caucho de etileno y propileno
que tiene un contenido de etileno diferente.

La presente invencion también da a conocer un procedimiento para la preparacion de una composicion de
polipropileno heterofasico, que comprende la preparaciéon de las fracciones (A), (B), (C) y (D), tal como se han
definido anteriormente, en cualquier orden, en el que las fracciones se producen en diferentes reactores conectados
en serie y cada fraccion se produce en presencia del producto producido en el reactor o reactores precedentes, a
excepcion de la primera fraccién. Dicho procedimiento incluye ademas la adicion de la fraccion (E) en un etapa de
combinacion.

La presente invencion también se refiere a una composicion de polipropileno heterofasico producida mediante un
procedimiento tal como se ha descrito anteriormente. Por lo tanto, las realizaciones preferentes para el
procedimiento son también validas para la composicién de polipropileno heterofasico producida mediante dicho
procedimiento.

En una realizacion preferente del procedimiento, se produce una composicién de polipropileno heterofasico, segun
cualquiera de las realizaciones descritas anteriormente en el presente documento.

De manera preferente, la mezcla de reaccién de cada uno de los reactores se alimenta directamente al siguiente
reactor en la cascada.

De manera preferente, la fraccion de homopolimero de propileno (A) se produce en un reactor en masa, que, de
manera aln mas preferente, es un reactor de bucles.

De manera preferente, la fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B) se produce en un reactor de fase
gaseosa.

De manera preferente, las dos fracciones (C) y (D) de caucho de etileno y propileno se producen cada una en un
reactor de fase gaseosa.

De manera preferente, la fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B) se produce después de la fraccion de
homopolimero de propileno (A) y en presencia de la misma.
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De manera preferente, la segunda fraccion de caucho de etileno y propileno (D) se produce después de la primera
fraccion de caucho de etileno y propileno (C) y en presencia de la misma.

De manera preferente, las dos fracciones (C) y (D) de caucho de etileno y propileno se producen directamente una
después de la otra y después de la fraccion de homopolimero de propileno (A) y de la fraccion de copolimero
aleatorio de propileno (B) y en presencia de las mismas.

Segln una realizaciéon preferente particular, cada una de dichas fracciones (A) a (D) y, de manera opcional,
fracciones adicionales, se producen en un reactor diferente, cuyos reactores estan conectados en serie, y cada
fraccion se produce en presencia del producto del reactor o reactores precedentes, a excepciéon de la primera
fraccion, en el orden de la fraccion de homopolimero de propileno (A), la fraccion de copolimero aleatorio de
propileno (B), la primera fraccion de caucho de etileno y propileno (C), la segunda fraccion de caucho de etileno y
propileno (D), en la que la fraccion de homopolimero de propileno (A) se produce en un reactor de bucles y la
fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B), la primera fraccién de caucho de etileno y propileno (C) y la
segunda fraccién de caucho de etileno y propileno (D) en reactores de fase gaseosa.

De manera preferente, ademas, como primera etapa se lleva a cabo una polimerizacion previa de una fraccion de
homopolimero o copolimero de propileno.

Para la presente invencidn, se pueden utilizar reactores en masa y en fase gaseosa convencionales que se conocen
habitualmente en el sector técnico pertinente. De manera preferente, los reactores en masa se utilizan en una
disposicion de bucles continuos, es decir, los denominados reactores de bucles.

El reactor de polimerizacién de fase gaseosa comprende, de manera preferente, uno o mas lechos fluidizados
verticales. El nitrégeno y los monémeros en el estado gaseoso, asi como el catalizador, se alimentan, de manera
preferente, al reactor y el producto sélido se extrae de manera continua o periédica, de manera preferente, de
manera continua. El calor de reaccion se disipa a través de la utilizacion del gas circulante que también sirve para
fluidizar el lecho del polimero. No se utilizan disolventes, eliminando de este modo la necesidad de extraccion,
lavado y secado de disolventes.

Las condiciones para la preparacion de las dos fracciones (A) y (B) se encuentran dentro de los limites de las
condiciones convencionales para la preparacion de homopolimeros de propileno y copolimeros aleatorios de
propileno y se dan a conocer, por ejemplo, en el documento EP 2014714.

En general, las condiciones para la preparacion de las fracciones de copolimero elastomérico se encuentran dentro
de los limites de las condiciones convencionales para la produccion de caucho de etileno y propileno (EPM). Las
condiciones habituales se dan a conocer, por ejemplo, en la Encyclopaedia of Polymer Science and Engineering
(“Enciclopedia de ciencia y disefio de polimeros”), segunda edicién, volumen 6, pag. 545-558.

En el procedimiento se aplica un catalizador para la preparacion de la composicion de polipropileno. Este catalizador
puede ser cualquier catalizador estereoespecifico para la polimerizacion de propileno, que, de manera preferente,
sea capaz de catalizar la polimerizacion y la copolimerizacién de propileno y comonémeros a una presion de 500 a
10000 kPa, en particular de 2500 a 8000 kPa, y a una temperatura de 40 a 110°C, en particular de 60 a 110°C. De
manera preferente, el catalizador comprende un catalizador de tipo Ziegler-Natta de alto rendimiento, que se puede
utilizar a temperaturas de polimerizacion elevadas de 80°C o mas. Algunos catalizadores adicionales preferentes son
catalizadores de metaloceno.

Entre los donadores externos adecuados se incluyen diciclopentildimetoxisilano (donador D),
ciclohexilmetildimetoxisilano (donador C), dietilaminotrietoxisilano (donador U).

La proporcién de Al/Do puede variar de manera importante. Cuanto mayor es la proporcion, mejor es la respuesta al
Hz, permitiendo de este modo la produccion de polimeros con valores mas elevados de MFRy, y, por tanto, con una
fluidez més elevada. La proporcion se encuentra habitualmente entre 2 y 60 mol/mol.

El catalizador esta presente, de manera preferente, en la primera etapa de polimerizacion y se transfiere junto con el
producto a etapas posteriores de polimerizacion.

En el documento EP 2014714 se da a conocer mas informacién sobre catalizadores adecuados.

De manera preferente, el procedimiento de la presente invencién comprende ademas la adicion del 0,0001 al 3% en
peso de un agente de nucleacion en una etapa de combinacion.

Ademas de los componentes descritos anteriormente, la composicion de polipropileno heterofasico de la presente
invencion puede comprender adyuvantes convencionales, tales como aditivos y agentes de refuerzo o modificadores
de impacto adicionales.
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A continuacion se indican aditivos opcionales: estabilizantes de procedimiento y térmicos, pigmentos y otros agentes
colorantes, incluyendo negro de carbon, antioxidantes, agentes antiestaticos, agentes de deslizamiento,
estabilizantes UV, eliminadores de acidos.

Dependiendo del tipo de aditivo, éstos se pueden afiadir en una cantidad del 0,001 al 2% en peso, basado en el
peso de la composicion de polipropileno.

El agente de nucleacion y, de manera opcional, los aditivos adicionales se afiaden a la resina de base de
polipropileno heterofasico, la cual se recoge del reactor final de la serie de reactores, para generar la composicién de
polipropileno heterofasico de la presente invencion. En el caso de que la resina de base se prepare mediante
combinacién de dichas, como minimo, cinco fracciones definidas anteriormente, se puede afiadir cualquier aditivo
junto con dicha etapa de combinacion o después de la misma. En el caso de una mezcla en un reactor de las
fracciones (A)-(D), se puede llevar a cabo la adicion de cualquier aditivo junto con la adicidon de la fraccién de
homopolimero o copolimero de etileno (E) o después de la misma.

De manera preferente, estos aditivos se mezclan en la composicion antes o durante el procedimiento de extrusion en
un procedimiento de combinacion de una sola etapa. De manera alternativa, se puede formular un lote madre, en el
que la resina de base de polipropileno heterofasico se mezcla primero con sélo algunos de los aditivos.

Para la mezcla, se puede utilizar un aparato de combinacién o mezclado convencional, por ejemplo, un mezclador
Banbury, un molino de caucho de 2 rodillos, una coamasadora Buss o un extrusor de doble husillo. El extrusor de
doble husillo puede ser corrotante o contrarrotante, de manera preferente corrotante. De manera preferente, la
composicion se preparard mediante la mezcla de los aditivos junto con el material polimérico a una temperatura, que
es suficientemente elevada para ablandar y plastificar el polimero. Las temperaturas y presiones utilizadas en el
funcionamiento del extrusor son conocidas en la técnica. Habitualmente, la temperatura se puede seleccionar del
intervalo de 150 a 350°C. La presion utilizada para la extrusiéon es, de manera preferente, de 50 a 500 bar. Los
materiales poliméricos recuperados del extrusor estan habitualmente en forma de granulos. A continuacion, estos
granulos, de manera preferente, se procesan posteriormente, por ejemplo mediante moldeo por inyeccion para
generar articulos y productos de las composiciones de la presente invencion.

Las composiciones de la presente invencion se utilizan, de manera preferente, para la produccion de articulos
moldeados, de manera preferente, articulos moldeados por inyeccion o articulos moldeados por inyeccion, estirado y
soplado (ISBM). De manera incluso méas preferente es la utilizacion para la produccion de recipientes de pared
delgada y articulos de envasado, de manera preferente, tazas de plastico, menaje del hogar y envases de alimentos.

La presente invenciéon también da a conocer articulos que comprenden la composicién de polipropileno heteroféasico
de la presente invencion. De manera preferente, estos articulos se producen mediante moldeo por inyeccion o
moldeo por inyeccion, estirado y soplado.

Métodos de medicion

a) Peso Molecular

El peso molecular promedio en peso My, y la distribucién de pesos moleculares (MWD = M,/M,, en la que M, es el
peso molecular medio en numero y My, es el peso molecular promedio en peso) se miden mediante un procedimiento
basado en la norma ISO 16014-4:2003. Se utilizd un instrumento Waters 150CV plus con 3 columnas HT&E styragel
de Waters (divinilbenceno) y triclorobenceno (TCB) como disolvente a 140°C. El conjunto de columnas se calibré
utilizando calibraciéon universal con patrones de PS con una MWD estrecha (la constante de Mark-Houwink K:
9,54*10° y a: 0,725 para PS, y K: 1,91*10" y a: 0,725 para PP). La proporcién de My y M, es una medida de la
amplitud de la distribucidn, ya que cada uno esta influido por el extremo opuesto de la "poblacién”.

b) Indice de fluidez

El indice de fluidez se mide como el MFR; segun la norma ISO 1133 (230°C, 2,16 kg de carga) para el polipropileno
y segun la norma ISO 1133 (190°C, 2,16 kg de carga) para el polietileno y se indica en g/10 min. El MFR es una
indicacion de la fluidez, y por lo tanto, de la procesabilidad, del polimero. Cuanto mayor es el indice de fluidez,
menor es la viscosidad del polimero.

El MFR; de una fraccion (B) producida en presencia de una fraccion (A) se calcula utilizando los valores medidos de
MFR; de la fraccién (A) y la mezcla recibida después de producir la fraccion (B) (“final"):

1 peso de la fraccion (A) peso de la fraccion (B)
= +
(|Oglo MFR2 (flnal)) (|Oglo MFR2 (A)) (|Oglo MFR2 (B))
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¢) Solubles en xileno y fase amorfa

La fraccion soluble en xileno (XCS), tal como se define y describe en la presente invencion, se determina de la
siguiente manera: se disuelven 2,0 g del polimero en 250 ml de p-xileno a 135°C bajo agitacion. Después de 30
minutos, la solucién se dejé enfriar durante 15 minutos a temperatura ambiente y, a continuacion, se dejé reposar
durante 30 minutos a 25 + 0,5°C. La solucion se filtr6 con papel de filtro en dos matraces de 100 ml. La solucién del
primer recipiente de 100 ml se evapord en un flujo de nitr6geno y el residuo se seco bajo vacio a 90°C hasta que se
alcanz6 un peso constante. A continuacion, se puede determinar la fraccion de solubles en xileno (% en peso) de la
siguiente manera:

XCS = (100 x m1 X vg)/(mp X V1),

en la que mg designa la cantidad inicial de polimero (g), m: define el peso de residuo (gramos), vo define el volumen
inicial (ml) y v1 define el volumen de la muestra analizada (ml).

La fraccion insoluble en p-xileno a 25°C (XCU) es por tanto igual al 100% en peso menos XCS.

La solucién del segundo matraz de 100 ml se traté con 200 ml de acetona bajo agitacion vigorosa. Se filtré el
precipitado y se sec6 en un horno de vacio a 90°C. Esta solucion se puede utilizar a efectos de determinar la parte
amorfa (AM) del polimero (% en peso) utilizando la siguiente ecuacion:

AM = (100 x m1 X vg)/(mg X V1)

en la que mg designa la cantidad inicial de polimero (g), m define el peso de residuo (g), vo define el volumen inicial
(ml) y v1 define el volumen de la muestra analizada (ml).

d) Contenido de comonémero

Se utilizé espectroscopia infrarroja con transformada de Fourier (FTIR) cuantitativa para cuantificar la cantidad de
comonomero. La calibracion se consiguié mediante correlacion con el contenido de comonémero determinado
mediante espectroscopia de resonancia magnética nuclear (RMN) cuantitativa.

El procedimiento de calibracion se realizd en base a los resultados obtenidos a partir de la espectroscopia de RMN
de *C de la manera convencional documentada en la bibliografia.

La cantidad de comonémero (N) se determiné como el porcentaje en peso (% en peso) a través de:
N = k1(A/R) + k2

en la que A es la absorbancia maxima definida de la banda de comonémero, R es la absorbancia maxima definida
como la altura maxima del pico de referencia y siendo k1 y k2 las constantes lineales obtenidas mediante la
calibracion. La banda utilizada para la cuantificacion del contenido de etileno se selecciona dependiendo de si el
contenido de etileno es aleatorio (730 cm™) o de tipo bloque (720 cm™). La absorbancia a 4324 cm™ se utiliz6 como
banda de referencia.

e) Temperatura de fusion, temperatura de cristalizacion

La temperatura de fusion T; la temperatura de cristalizacion T, y el grado de cristalinidad se miden con un
dispositivo de calorimetria diferencial de barrido (DSC) Mettler TA820 sobre muestras de 3 + 0,5 mg segun la norma
ISO 11357-3:1999. Las temperaturas de cristalizacion y fusion se obtienen durante un enfriamiento de 10°C/min y
barridos de calentamiento entre 30°C y 225°C. Se tomaron las temperaturas de fusién y cristalizacion como los picos
de las endotermas y exotermas. El grado de cristalinidad se calcula mediante la comparacién con el calor o fusién de
un polipropileno perfectamente cristalino, es decir, 209 J/g.

f) Técnica de segregacion isotérmica por etapas (SIST)

La cristalizacion isotérmica para el andlisis por SIST se realiz6 en un DSC Mettler TA820 sobre muestras de 3 + 0,5
mg al disminuir las temperaturas entre 200°C y 105°C tal como se describe también en el Journal of Applied Polymer
Science, volumen 95, 1073-1081 (2005):

(i) Las muestras se fundieron a 225°C durante 5 minutos,
(i) a continuacion, se enfriaron con 80°C/min hasta 145°C,
(iii) se mantuvieron durante 2 horas a 145°C,

(iv) a continuacion, se enfriaron con 80°C/min hasta 135°C,
(v) se mantuvieron durante 2 horas a 135°C,

(vi) a continuacion, se enfriaron con 80°C/min hasta 125°C,
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(vii) se mantuvieron durante 2 horas a 125°C,
(viii) a continuacién, se enfriaron con 80°C/min hasta 115°C,
(ix) se mantuvieron durante 2 horas a 115°C,
(x) a continuacion, se enfriaron con 80°C/min hasta 105°C, y
(xi) se mantuvieron durante 2 horas a 105°C.

Después de la Ultima etapa, la muestra se enfrid6 hasta temperatura ambiente, y se obtuvo la curva de fusion
mediante calentamiento de la muestra enfriada a una velocidad de calentamiento de 10°C/min hasta 200°C.

Todas las mediciones se realizaron en una atmdsfera de nitrégeno. La entalpia de fusién se registra como una
funcién de la temperatura y se evalla a través de la medicion de la entalpia de fusion de fracciones que funden
dentro de los intervalos de temperatura.

La curva de fusion del material cristalizado de esta manera se puede utilizar para calcular la distribucion del grosor
de lamelas (véase la figura 1) segun la ecuacién de Gibbs-Thomson:

20

T, =T,|1-———
AH,-L

m

en la que To = 457 K, AHo = 184 - 10° J/m® 0 = 0,049 J/m®y L es el grosor de lamela.

La entalpia de fusion [J/g] de cada fraccion de la muestra de polimero, tal como se ha definido anteriormente, se
obtiene de la siguiente manera: En general, la entalpia de fusion se calcula a partir del cociente del volumen de flujo
de calor y el peso inicial de la muestra. El volumen de flujo de calor se registra como una funcion de la temperatura,
es decir, la curva de fusion. El area por encima de cada minimo (se incluyen también los hombros) de la curva de
fusion representa su entalpia de fusion. Los limites de integracion para cada area a calcular se definen mediante los
maximos relativos (se incluyen también los hombros) y mediante los puntos de interseccion de la linea base con la
curva de fusion, en proximidad directa de cada minimo de la curva de fusién.

La méximos, los minimos y los hombros de la curva de fusién, asi como las areas, se determinan tal como se
conoce a partir de las curvas de DSC. Por consiguiente, los maximos relativos se puede entender matematicamente,
es decir, un punto x* es un maximo relativo de una funcion f si existe cierto € > 0, de manera que f(x*) = f (x) para
toda x con |x-x*| < €. Ademas, en el caso de los hombros, la primera derivada de la funcién (la curva de fusion
medida) debe conducir a un maximo relativo en el maximo relativo de dicha funcién. Quedan excluidos los puntos de
inflexion que se encuentran entre los dos extremos relativos.

g) Resistencia al impacto Charpy con muescas

El impacto Charpy con muescas se mide segin la norma ISO 179/1eA a +23°C, y a 0°C y -20°C utilizando una
probeta de ensayo moldeada por inyeccién (80 x 10 x 4 mm) tal como se produce segun la norma 1ISO1873.

h) Resistencia a la tracciéon, modulo de traccién

La resistencia a la traccion, incluyendo la tensién de traccion en el limite elastico, la deformacion en el limite elastico
y el alargamiento a la rotura, se miden segun la norma 1SO 527-1 (velocidad de cruceta de 50 mm/min). El médulo
de traccion se mide segin la norma ISO 527-1 (velocidad de cruceta de 1 mm/min) utilizando probetas moldeadas
por inyeccién segun la norma 1SO 527-2 (1B), producidas segun la norma EN 1SO 1873-2 (forma de hueso de perro,
grosor de 4 mm).

i) Turbidez

La turbidez y la transparencia se determinan a partir de muestras de placa moldeada por inyeccion de 1 mm 0 2 mm
segun la norma ASTM D1003.

j) Viscosidad intrinseca (IV)

El valor de la viscosidad intrinseca (IV) aumenta con el peso molecular de un polimero. Los valores de IV, por
ejemplo de la fase amorfa, se midieron segun la norma I1SO 1628-3.

k) Energia de puncion

La energia de puncién se mide en las pruebas de penetracion biaxial segiin la norma ISO 6603-2 usando un tornillo
lubricado sobre placas, 60 x 60 x 3 mm?, moldeadas por inyeccién segtin la norma ISO 1873-2, con una velocidad de
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prueba de 4,4 m/s.
Ejemplos

Se han producido diez composiciones de polipropileno heterofasico en cuatro reactores conectados en serie. Las
propiedades de los productos obtenidos de los reactores individuales, incluyendo las resinas finales, se proporcionan
en las tablas 1-3. La tabla 1 contiene los valores para los ejemplos de la presente invencién 1y 2, las tablas 2 y 3 los
valores correspondientes para los ejemplos comparativos 1-8.

Se han producido dos composiciones de polipropileno heterofasico adicionales en cuatro reactores conectados en
serie, en los que en el Gltimo reactor se produce una fraccion de polietileno. Las propiedades de los productos
obtenidos de los reactores individuales, incluyendo las resinas finales, se proporcionan en la tabla 4, los ejemplos
comparativos 9y 10.

En cada uno de dichos ejemplos la primera fraccion se ha producido en un reactor de bucles, las fracciones dos a
cuatro se han producido en reactores de fase gaseosa.

Las propiedades de los productos obtenidos de los reactores individuales, naturalmente, no se miden en el material
homogeneizado, sino en muestras del reactor (muestras aleatorias). Las propiedades de la resina final se miden
sobre el material homogeneizado, el MFR; sobre los granulos obtenidos del mismo.

El catalizador utilizado en los procedimientos de polimerizacion fue el catalizador comercial BCF20P (catalizador de
Ziegler-Natta con el 1,9% en peso de Ti, tal como se describe en el documento EP 591224) de Borealis, con
trietil-aluminio (TEA) como cocatalizador y diciclopentildimetoxisilano como donador.

La proporcion de Al/donador D fue de 15,0 en los ejemplos 1y 2, 10,2 en los ejemplos comparativos 1y 2, 10,1 en
los ejemplos comparativos 3-8, y 10,0 en los ejemplos comparativos 9y 10.

Tabla 1:
Ejemplo 1 Ejemplo 2
Reactor de bucles
MFR2/g 10 min/ IV/dl/g 280/0,91 250/0,93
Solubles en xileno/% en peso 2,6 2,6
Contenido de etileno/% en peso 0 0
Divisiéon/% en peso 58 59
Reactor de fase gaseosa GPR;
MFR2/g 10 min/ IV/dl/g 49/1,45 59/1,36
Solubles en xileno/% en peso 2,9 2,9
Contenido de etileno/% en peso 1,0 0,8
Divisiéon/% en peso 42 41
Reactor de fase gaseosa GPR;
MFR2/g 10 min 45 50
Solubles en xileno/% en peso 12,4 11,5
Contenido de etileno XSaw/% en peso 63 63
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 1,0 1,1
Reactor de fase gaseosa GPR3
MFR2/g 10 min 39 40
Solubles en xileno/% en peso 15,7 16,1
Contenido de etileno XSaw/% en peso 49 50
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 0,9 1,0
Resina final
MFR2/g 10 min (granulo) 36 44
Solubles en xileno/% en peso 16,6 15,6
Contenido de etileno XSaw/% en peso 50,4 -
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 11 1,2
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Tabla 2:

Ejemplo
comparativo 1

Ejemplo
comparativo 2

Ejemplo
comparativo 3

Ejemplo
comparativo 4

Reactor de bucles

MFR2/g 10 min/ I\V/dl/g 92/1,18 78/1,22 71/1,25 71/1,25
Solubles en xileno/% en peso 1,8 2,0 2,2 2,0
Contenido de etileno/% en peso 0,0 0,0 0,9 1,6
Divisiéon/% en peso 65 66 64 62
Reactor de fase gaseosa GPR;
MFR2/g 10 min/ I\V/dl/g 69/1,26 63/1,29 55/1,33 73/1,25
Solubles en xileno/% en peso 1,5 2,0 2,1 2,4
Contenido de etileno/% en peso 0,0 0,0 1,0 1,0
Divisiéon/% en peso 35 34 36 38
Reactor de fase gaseosa GPR;
MFR2/g 10 min 66 56 46 47
Solubles en xileno/% en peso 11,4 11,4 11,5 12,4
Contenido de etileno XSaw/% en peso 59 60 64 65
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 11 1,2 1,2 1,2
Reactor de fase gaseosa GPR3;
MFR2/g 10 min 62 51 40 42
Solubles en xileno/% en peso 14,0 14,7 16,6 17,9
Contenido de etileno XSaw/% en peso 51 49 52 52
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 1,2 1,2 1,3 1,3
Resina final
MFR2/g 10 min (granulo) 51 47 38 38
Solubles en xileno/% en peso 13,6 16,8 17,4 18,1
Contenido de etileno XSaw/% en peso 55,0 53,0 51,0 48,4
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 11 1,3 1,4 1,4
Tabla 3:
Ejemplo Ejemplo Ejemplo Ejemplo
comparativo5 comparativo 6 comparativo 7 comparativo 8
Reactor de bucles
MFR2/g 10 min/ I\V/dl/g 40/1,43 43/1,41 45/1,39 -
Solubles en xileno/% en peso 2,1 2,4 2,4 3,2
Contenido de etileno/% en peso 0,8 1,0 0,7 0,6
Divisiéon/% en peso 61 63 64 75
Reactor de fase gaseosa GPR;
MFR2/g 10 min/ I\V/dl/g 43/1,41 33/1,50 34/1,49 37/1,46
Solubles en xileno/% en peso 2,3 2,0 2,0 2,5
Contenido de etileno/% en peso 0,7 0,6 0,8 0,8
Divisiéon/% en peso 39 37 36 25
Reactor de fase gaseosa GPR;
MFR2/g 10 min 34 30 33 33
Solubles en xileno/% en peso 12,6 13,7 10,4 7,9
Contenido de etileno XSaw/% en peso 63 62 61 62
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 11 1,2 1,2 1,3
Reactor de fase gaseosa GPR3
MFR2/g 10 min 40 27 29 31
Solubles en xileno/% en peso 16,1 18,2 17,5 13,4
Contenido de etileno XSaw/% en peso 51 49 48 50
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 1,6 1,4 1,2 1,3
Resina final
MFR2/g 10 min (granulo) 26 27 30 30
Solubles en xileno/% en peso 18,8 18,3 14,5 8,8
Contenido de etileno XSaw/% en peso 49,2 51,0 50,1 55,6
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 1,4 1,3 1,2 11
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Tabla 4:

Ejemplo comparativo 9

Ejemplo comparativo 10

Reactor de bucles

MFR2/g 10 min/ I\V/dl/g 64/1,29 85,0/1,20
Solubles en xileno/% en peso 1,6 1,6
Contenido de etileno/% en peso 0,0 0,0
Divisiéon/% en peso 71 72
Reactor de fase gaseosa GPR;
MFR2/g 10 min/ I\V/dl/g 67/1,27 80/1,22
Solubles en xileno/% en peso 1,2 1,2
Contenido de etileno/% en peso 0,0 0,0
Divisiéon/% en peso 29 28
Reactor de fase gaseosa GPR;
MFR2/g 10 min 49 56
Solubles en xileno/% en peso 13,1 12,8
Contenido de etileno XSaw/% en peso 22,0 27,0
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 11 1,3
Reactor de fase gaseosa GPR3
MFR2/g 10 min 38,0 45,0
Solubles en xileno/% en peso 11,0 10,0
Contenido de etileno XSaw/% en peso 21,0 22,0
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 1,5 1,2
Resina final
MFR2/g 10 min (granulo) 45,0 45,0
Solubles en xileno/% en peso 13,3 12,1
Contenido de etileno XSaw/% en peso 26,5 22,7
Viscosidad intrinseca XSam/dl/g 1,5 1,8

La division entre el reactor de bucles y el primer reactor de fase gaseosa se proporciona en las tablas 1-4. El peso
relativo de las fracciones de tres y cuatro producidas en el segundo y tercer reactor de fase gaseosa es facilmente
derivable del contenido de solubles en xileno. Las fracciones tres y cuatro son fracciones de caucho que son
totalmente solubles en xileno. La diferencia con el valor de las primeras dos fracciones proporciona informacion
sobre el peso relativo de dichas fracciones de caucho.

Los ejemplos comparativos 1, 2, 9 y 10 difieren de los ejemplos 1 y 2, segun la presente invencién, en que ambos
componentes de la matriz (A) y (B) se refieren a fracciones de homopolimero de propileno, mientras que ambos
componentes de la matriz (A) y (B) de ejemplos comparativos 3, 5, 7 y 8 se refieren a las fracciones de copolimero
aleatorio de etileno y propileno. Los ejemplos comparativos 4 y 6 incluyen una fraccion de copolimero aleatorio de
etileno y propileno polimerizado en el reactor de bucles y una fraccion de homopolimero de propileno polimerizado
en el primer reactor de fase gaseosa (GPR:) como componentes de la matriz. De este modo, los ejemplos
comparativos 4 y 6 difieren de los ejemplos 1y 2, segun la presente invencion, en que la fraccién de homopolimero
de propileno (A) y la fraccién de copolimero aleatorio de propileno (B) de la fase matriz tienen la misma viscosidad
intrinseca (ejemplo comparativo 4) o la viscosidad intrinseca de la fraccion de homopolimero de propileno (A) es
incluso superior a la de la fraccion de copolimero aleatorio de propileno (ejemplo comparativo 6).

Se ha afiadido el mismo grupo de aditivos a las resinas obtenidas del reactor final en los ejemplos 1y 2 y en los
ejemplos comparativos 1 -8. El grupo de aditivos afiadidos a las resinas de los ejemplos comparativos 9 y 10 fue
similar, pero no contenia polietileno adicional. La tabla 5 proporciona una vision general sobre los aditivos. Lo
restante en cada una de las composiciones (100% en peso en total) es la resina respectiva que se obtiene del
reactor final.

Irganox 1010 es pentaeritritil-tetrakis (3-(3',5'-di-terc-butil-4-hidroxifenil)-propionato, nimero CAS 6683-19-8.

Irgafos 168 es tris(2,4-di-t-butilfenil)fosfato, nimero CAS 31570-04-4.

El estearato de calcio fue suministrado por Croda Polymer Additives, nUmero CAS 1592-23-0.

GMS (suministrado por Croda Polymer Additives) es un éster de glicerol de acido estearico, nimero CAS
97593-29-8.

Millad 3988 (suministrado por Milliken Inc.) es 1,3 : 2,4 bis(3,4-dimetilbenciliden)sorbitol, nimero CAS 135861-56-2.
CA9150 es un homopolimero de etileno de baja densidad que tiene un MFR; de 15 g/10 min y una densidad de 915

kg/m® y esta disponible comercialmente en Borealis.
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Tabla 5: Aditivos afadidos a resinas obtenidas del reactor final

Ejemplos 1y 2,
Ejemplos comparativos 1-8

Ejemplos comparativos 9y 10

Irganox 1010/ppm
Irgafos 168/ppm
Estearato de calcio/ppm
Millad 3988/ppm
GMS/ppm

CA9150/% en peso

531
531
531
1807
800
15

531
531
531
1807
800

Las propiedades de las composiciones de polipropileno heterofasico finales se muestran en las tablas 6-9.

Una comparacion de varios valores de los ejemplos muestra el equilibrio mejorado de las propiedades de las

composiciones segln la presente invencion.

La fluidez mostrada por el valor de MFR; es comparable, por un lado, en los ejemplos 1y 2y, por otro lado, en los
ejemplos comparativos 2, 3 y 4. Sin embargo, se mejora la rigidez mostrada por el médulo de traccién (ejemplo 1,
ejemplos comparativos 3 y 4) o es comparable (ejemplo 2, ejemplo comparativo 2) y, al mismo tiempo, los valores de
turbidez son inferiores en los ejemplos de la presente invencion, lo cual significa un mejora en el rendimiento optico.
La comparacién también muestra que la resistencia al impacto es comparable.

El ejemplo comparativo 1 muestra una fluidez alin superior junto con una rigidez superior, pero también valores de

turbidez superiores y propiedades de impacto peores.

comparativo 1

comparativo 2

comparativo 3

Tabla 6:
Ejemplo 1 Ejemplo 2

MFR2/g/10 min 36 44
Ti/°C 162 162
T/°C 129 130
Charpy/kd/m?, 23°C 5,8 5,8
Charpy/kd/m?, 0°C 4,8 4,0
Charpy/kd/m?, -20°C 2,0 1,9
Médulo de traccion/MPa 1060 1080
Turbidez/%, placas de 2 mm 69 69
Turbidez/%, placas de 1 mm 36 37

Tabla 7:

Ejemplo Ejemplo Ejemplo Ejemplo

comparativo 4

MFR2/g/10 min

Ti/°C

T/°C

Charpy/kd/m?, 23°C
Charpy/kd/m?, 0°C
Charpy/kd/m?, -20°C
Médulo de traccion/MPa
Turbidez/%, placas de 2 mm
Turbidez/%, placas de 1 mm

51
165
125
3.9
2,2
1,3
1230
83
49

47
165
125
4,9
2,7
2,0
1115
88
55

38
160
122
54
3,5
2,3
920
85
51

38
159
122
55
3,6
2,0
945
86
51
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Ejemplo
comparativo 5

Ejemplo
comparativo 6

Ejemplo
comparativo 7

Ejemplo
comparativo 8

MFR2/g/10 min

26

27

30

30

Ti/°C 158 160 159 159

Tc/°C 122 128 122 121

Charpy/kd/m?, 23°C 7.7 8,6 6,6 4,0

Charpy/kd/m?, 0°C 5.4 6.0 43 2,6

Charpy/kd/m?, -20°C 2.2 2,9 2.3 1,2

Maddulo de traccion/MPa 935 975 1050 1180

Turbidez/%, placas de 2 mm 81 70 83 80

Turbidez/%, placas de 1 mm 45 38 48 46
Tabla 9:

Ejemplo comparativo 9 Ejemplo comparativo 10

MFR2/g/10 min 45 45

Ti/°C 162 -

Tc/°C 129 -

Charpy/kd/m?, 23°C 6,2 6.3

Charpy/kd/m?, 0°C - -

Charpy/kd/m?, -20°C 3,6 2,8

Maddulo de traccion/MPa 1460 1520

Turbidez/%, placas de 2 mm 100 100

Turbidez/%, placas de 1 mm 99 98

Los ejemplos comparativos 5 a 8 muestran todos una fluidez ligeramente inferior. Las propiedades de rigidez y de
impacto son aceptables. Sin embargo, los valores de turbidez son peores (ejemplos comparativos 5, 7 y 8). El
ejemplo comparativo 6 también muestra buenos valores de turbidez, pero combinado con una fluidez y rigidez
inferiores.

Los ejemplos comparativos 9 y 10 muestran una fluidez comparable con la del ejemplo 2 de la presente invencion.
Las propiedades de rigidez e impacto son buenas, pero los valores de turbidez son inferiores.

Por lo tanto, s6lo las composiciones segun la presente invencion pueden proporcionar un equilibrio mejorado de
propiedades.

Las propiedades mejoradas de las composiciones heterofasicas de la presente invencion se establecen, entre otras
cosas, por la combinacion de una fraccion de homopolimero de propileno y una fraccién de copolimero aleatorio de
propileno que juntas forman la fase de matriz en los ejemplos 1y 2 de la presente invencion.

Esta combinacion particular proporciona una distribucién habitual del grosor de lamelas que se determina con la
técnica de segregacion isotérmica por etapas (SIST).
La figura 1 muestra los resultados para el ejemplo 2 de la presente invencion y los ejemplos comparativos 3y 9.

La fase matriz de la composicién heterofasica del ejemplo 2 comprende una fraccion de homopolimero de propileno
y una fraccion de copolimero aleatorio de propileno, mientras que las fases matriz de las composiciones
heterofésicas de los ejemplos comparativos 3 y 9 comprenden una fraccion de copolimero aleatorio de propileno o
una fraccién de homopolimero de propileno, respectivamente (véanse las tablas 1, 2 y 4).

Estos resultados son una buena medida de las diferentes propiedades de las resinas. El contenido de etileno en la
fase matriz es muy similar en las composiciones del ejemplo 2 y el ejemplo comparativo 3 (véanse las tablas 1y 2,
los valores para GPR;). Sin embargo, la distribucion del comondémero de etileno es, naturalmente, diferente, lo cual
produce una mayor cantidad de lamelas mas gruesas en el ejemplo de la presente invencion. La fraccion mas alta
de lamelas méas gruesas se encuentra en el ejemplo comparativo 9, ya que la matriz comprende Unicamente una
fraccion de homopolimero de propileno.

Los ejemplos comparativos 1y 2 se han producido sin la adicion de comonémero en los dos primeros reactores. Por
lo tanto, la "fase matriz" es un homopolimero. Esto significa una temperatura de fusion y una rigidez elevadas, pero
propiedades de impacto y turbidez inferiores.

Los ejemplos comparativos 3 a 8 se han producido con la adicion de comondmero en ambos de los dos primeros

reactores. Por lo tanto, la "fase matriz" es un copolimero aleatorio. Esto significa una temperatura de fusion inferior y
una tendencia a una rigidez inferior y mejores propiedades de impacto y turbidez. Dichos ejemplos varian
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ligeramente en el contenido de etileno y también en la division del tercer y el reactor sucesivo. Dichas variaciones no
pueden lograr un equilibrio de propiedades como en los ejemplos de la presente invencion.
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REIVINDICACIONES
1. Composicion de polipropileno heterofasico, que comprende

(A) el 40-70% en peso de una fraccién de homopolimero de propileno,

(B) el 10-50% en peso de una fraccién de copolimero aleatorio de propileno,

(C) el 1-20% en peso de una primera fraccion de copolimero elastomérico de etileno y propileno,

(D) el 1-20% en peso de una segunda fraccién de copolimero elastomérico de etileno y propileno, y

(E) el 5-255% en peso de una fraccién de homopolimero o copolimero de etileno que tiene una densidad entre 905 y
925 kg/m”,

en la que

- la proporcion de la viscosidad intrinseca de la fraccién (A) con respecto a la viscosidad intrinseca de las fracciones
(A) y (B) combinadas es inferior a 0,9,

- el contenido de comondmero de la fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B) es hasta del 5% en peso,

- la primera fraccion de copolimero elastomérico de etileno y propileno (C) tiene un contenido de etileno diferente de
la segunda fraccion de copolimero elastomérico de etileno y propileno (D), y

- el MFR; de la composicién de polipropileno heterofasico es, como minimo, de 20 g/10 min, midiéndose los valores
de MFR; segun la norma ISO 1133 (230°C, 2,16 kg de carga).

2. Composicion de polipropileno heterofésico, segun la reivindicacion 1, que comprende entre el 45 y el 65% en peso
de lamelas de cristal con un grosor, como minimo, de 14,0 nm, medido mediante segregacion isotérmica por etapas.

3. Composicién de polipropileno heterofésico, segun la reivindicacion 1 6 2, en la que el médulo de traccién de la
composicion de polipropileno heterofasico es, como minimo, de 900 MPa.

4. Composicion de polipropileno heteroféasico, segun cualquiera de las reivindicaciones anteriores, en la que la
turbidez de la composicion de polipropileno heterofasico es inferior al 50% medida sobre muestras de placa
moldeada por inyeccion de 1 mm.

5. Composicion de polipropileno heterofasico, segun cualquiera de las reivindicaciones anteriores, en la que la
turbidez de la composicion de polipropileno heterofasico es inferior al 80% medida sobre muestras de placa
moldeada por inyeccion de 2 mm.

6. Composicion de polipropileno heterofasico, segun cualquiera de las reivindicaciones anteriores, en la que la
proporcién entre el modulo de traccion y la turbidez de la composicion de polipropileno heterofasico es superior a
27,0, midiéndose la turbidez sobre muestras de placa moldeada por inyeccion de 1 mm.

7. Composicion de polipropileno heterofasico, segun cualquiera de las reivindicaciones anteriores, en la que la
proporcion entre el médulo de traccion y la turbidez de la composicion de polipropileno heterofasico es 15 o superior,
midiéndose la turbidez sobre muestras de placa moldeada por inyeccién de 2 mm.

8. Composicion de polipropileno heterofasico, segun cualquiera de las reivindicaciones anteriores, en la que la
proporcion entre el contenido de etileno de la fraccion (C) y la fraccion (D) es superior a 1,5.

9. Composicion de polipropileno heteroféasico, segun cualquiera de las reivindicaciones anteriores, que comprende
del 0,0001 al 3% en peso de un agente de nucleacion.

10. Procedimiento para la preparacion de una composicion de polipropileno heterofasico, que comprende las
siguientes etapas en cualquier orden:

(i) preparacion del 40-70% en peso de una fraccién de homopolimero de propileno (A),

(ii) preparacion del 10-50% en peso de una fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B),

(iii) preparacion del 1-20% en peso de una primera fraccion de copolimero elastomérico de etileno y propileno (C),
(iv) preparacion del 1-20% en peso de una segunda fraccion de copolimero elastomérico de etileno y propileno (D),

en el que

- la proporcion de la viscosidad intrinseca de la fraccién (A) con respecto a la viscosidad intrinseca de las fracciones
(A) y (B) combinadas es inferior a 0,9,

- el contenido de comondémero de la fraccion de copolimero aleatorio de propileno (B) es hasta del 5% en peso,

- la primera fraccion de copolimero elastomérico de etileno y propileno (C) tiene un contenido de etileno diferente de
la segunda fraccion de copolimero elastomérico de etileno y propileno (D), y

- el MFR; de la composicién de polipropileno heterofésico es, como minimo, de 20 g/10 min, midiéndose los valores
de MFR; segun la norma ISO 1133 (230°C, 2,16 kg de carga),
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en el que las fracciones (A), (B), (C) y (D) se producen en diferentes reactores conectados en serie y cada fraccion
se produce en presencia del producto producido en el reactor o reactores precedentes, a excepcion de la primera
fraccion, y

en el que el procedimiento comprende ademas afiadir del 5 al 25% en peso de una fraccion de homopolimero o
copolimero de etileno (E) que tiene una densidad entre 905 y 925 kg/m® en una etapa de combinacion.

11. Procedimiento, segin la reivindicacion 10, que comprende ademas afadir del 0,0001 al 3% en peso de un
agente de nucleacion en una etapa de combinacion.

12. Utilizacion de una composicion de polipropileno heterofésico, segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 9,
para la produccion de articulos moldeados.

13. Articulo que comprende una composicion de polipropileno heteroféasico segun cualquiera de las reivindicaciones
lao9.

14. Articulo, segun la reivindicacion 13, en el que el articulo se ha fabricado mediante moldeo por inyeccion.

15. Articulo, segun la reivindicacion 13, en el que el articulo se ha fabricado mediante moldeo por inyeccion, estirado
y soplado.
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