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KIVONAT

Aktiv metallocén-alumoxdn katalizdtort polime-
rizdcids eljdrds alatt in situ dllitanak elﬁ; A metallocén/
- aluminium-alkil katalizdtor komplex olefinek polimerizdldsa
sordn aktivdldédik a reaktorba betdpldlt nedves monomer
hatdsédra. A monomerben 1évd 100 - 10 000 ppm mennyiség
viz az aluminium-alkillal reagdlva alumoxdnt képez, ezdl-
tal a metallocén-alumoxdn katalizdtor komplex aktivdlddik,
és az olefin monomer polimerizdlddédsdt inicidlja. Az eljé-
rds szakaszos és folyamatos olefin-polimerizdcidé soran
gédz- vagy oldat fdzisban is haszndlhatd. A katalizdtor
komplex elddllithatdé homogén vagy hordozdra felvitt for-

maban 1is.
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A taldlmény tdrgya eljdrds olefinek polimerizdlé-
sdra, oly mdédon, hogy egy katalizdtor-prekurzor kompoziciot
a betdpldlt monomerben 1évd vizgdz hatdsdval tesziink bizton-
sdgosan katalitikusan aktiv anyaggd. A taldlmdny tdrgyat
képezi kiilondsen etilén polimerizdlisa, d -olefin komono-

merek jelenlétében vagy tdvollétében, amely eljdrds sordn

a katalitikusan aktiv kompozicié metallocént és egy alumoxdnt

tartalmaz, amely alumoxédn komponenst in situ képzink alumi-
nium-alkilnak a polimerizdcids-reaktortérbe : betdpldlt mono-
merben 1évd vizgdzzel vald reakcidja révén.

Olefinek polimerizdl4dsdra metallocént és alumi-
nium-alkil-komponenst tartalmazd katalizdtorokat elGszor
1956-ban javasoltak. A 220 436. szdmd ausztrdl szabadalmi
leirdsban polimerizdcids katalizdtorként valé alkalmazdsra
bisz(ciklopentadienil)-titdn-, -cirkdénium- vagy -vanddium-
-s6k kilgnféle halogénezett vagy nem halogénezett alumi-
nium-alkil vegyliletekkel valéd reakcidétermékét javasol jék.

Bar ezek a komplexek alkalmasak arra, hogy etilén polimeri-
z414s4t kataliz4dljdk, az ilyen katalitikus komplexek, kiild-
ndsen azok, amelyeket aluminium-irialkil alkalmazdsdval
nyertek, nem birnak elegend6 katalitikus aktivitdssal ah-
hoz, hogy polietilén vagy etilén kopolimerek ipari 1éptéka
elfdllitdsdra haszndlhatdk legyenek.

A 3 051 690.sz&md amerikai egyesiilt dl11lamokbeli
szabadalmi leirdsban olefinek polimerizdldsdra olyan kata-
litikus el jdrédst irnak le, amellyel a nagy molekulatdmegl
poliolefinek meghatéroiott mennyiségld hidrogénnek a poli-

merizdciés rendszerbe vald adagoldsa révén szabdlyozott
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molekulatomegd formdban dll1ithatdk eld. Az ilyen polime-
rizédcidés el jdrdsban alkalmazott katalizdtorok egy, a pe-
riédusos rendszer IVB, VB, VIB és VIII csoportjdba tarto-

z6 fémet tartalmazdé vegyililet és egy alkdlifémet, alkdli-
foldfémet, cinket, foldfémet vagy ritka foldfémet tar-
talmazdé fémorganikus vegyiilet reakcidjdnak termékei. A
szabadalomban az a kitanitds szerepel, hogy a polimerizédcids
eljdrds sordn nagyobb mennyiségl hidrogént alkalmazva a
kapott polimer molekulatdmege csokken.

A metallocén és aluminium-alkil katalizdtorok
tobb aktiv formdjat ismerték fel, de arra, hogy a kapott
polimer molekulatomegét szabdlyozzdk, a legalkalmasabb
mddszer hidrogénnek vagy mds molekulatdmeg mdédositdnak
a polimerizdcid sordn valdé adagoldsa volt. Felismerték,
hogy bizonyos metallocének, példdul a bisz(ciklopentadienil)-
-titdn- vagy -cirkénium-dialkilek aluminium-alkil/viz koka-
talizdtorral kombindlva etilén polimerizdldsdra alkalmas
katalizdtor-rendszert képeznek. Ilyen katalizdtorokat is-
mertetnek a 2 608 863. szami német szovetségi koztdrsasdg-
beli szabadalmi leirdsban, amely szerint etilén polimeri-
zdldsdnak katalizédtoraként bisz(ciklopentadienil)-titdn-
-dialkilt, aluminium-trialkilt és vizet tartalmazd katali-
zdtort alkalmaznak. A 2 608 933. szédmd német szdvetségi
kéztdrsasdgbeli szabadalmi leirdsban olyan etilén poli-
merizdldsdra alkalmazhaté katalizdtort ismertetnek, amely
egy ciklopentadienil-cirkénium-sébdél, egy aluminium-tri-

alkil-kokatalizdtorbdl és vizb6l 411. A O 035 242. szémd
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eurépai szabadalmi bejelentésben etilén és ataktikus propi-
lén polimerek elddllitdsdra olyan eljdrést ismertetnek,
amelynek sordn halogénmentes ciklopentadienil-4tmenetifém-
-s6t és egy alumoxdnt alkalmaznak. Az ilyen katalizatorok
elegendd aktivitdsdak ahhoz, hogy ipari célra hasznalhaték
legyenek, és lehetségessé teszik a molekulatomeg szabdlyo-
zdsdt mds médon is, mint hidrogén adagoldssal, példéul

a reakcidé hfmérsékletének szabdlyozdsdval.. vagy magdnak

az alumoxdnnak a mennyiségét szabdlyozva. vagy aluminium-

-alkilbdél vizzel vald el6dllitasdt szabdlyozva.

Az ilyen katalizdtor-rendszer elényeinek kihasznéa-

ldsdra a kivdnt alumoxén kokatalizdtor komponenst kell
alkalmazni, vagy in situ el&dllitani. Az alumoxdnok alu-
minium-alkilnak vizzel vald reagdltatdsdval sl11ithaték

eld. Az aluminium-alkilnak vizzel végbemend reakcidja igen
gyors, erfsen exoterm. A reakcid szélsdségesen heves lezaj-
ldsa miatt az alumoxdn kokatalizdtor komponenst eddig két
dltaldnosan ismert mddszer egyikével d11itottdk elé. Az
alumoxdnok elddllithatdk igen finom eloszlésd viz, példdul
nedvességet tartalmazd olddészer benzolban. vagy mds ali-
fds szénhidrogénben oldott aluminium-alkilhoz valé adago-
ldsdval. Az alumoxdnnak ezzel az el jdrdssal vald elgallita-
sdhoz robbandsbiztos berendezés sziikséges, és a reakcid
korilményeit igen pontosan kell szabdlyozni ahhoz, hogy

a tlz vagy robbands veszélyét csokkentsiik. Ezért az alumoxdn
elddllitdsdra eldnyosnek tartottdk azt az eljdrdst,amely-

nek sordn aluminium-alkilt reagdltatnak kristdlyvizet tar-
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talmazdé séval, példdul kristdlyvizet tartalmazd réz-szulfdt-

tal. Ebben az eljérésban finoman eloszlatott réz-szulfdat-
-pentahidrdt és toluol elegyét inertgdz atmoszféra ala
helyezik, majd az elegyhez keverés kozben lassan hozzdad-
jdk az aluminium-alkilt, majd a reakcidelegy homérsékletét
24 - 48 6rén 4t szobahfmérsékleten tartjdk, mialatt lassd
hidrolizis kdvetkezik be, amelynek révén alumoxdn keletke-
zik. B4r az alumoxdnnak kristdlyvizet tartalmazd sé alkal-
mazdsdval vald elddllitdsa lényegesen kisebb robbands-

és tlzveszélyt rejt, mint a nedves olddszerrel végzett el-

jdréds, az alumoxdn elddllitdsa kristdlyvizet tartalmazé

sdval kiilon el jardsban hajthaté csak végre, lassd, tdroldsi

gondokat okozdé veszélyes hulladékok képzodésével Jar, és
nem alkalmazhaté az aktiv katalizdtor-komplexnek in situ
a polimerizédcids reaktorban vald elfdllitdsdra, mivel a
kristdlyvizet tartalmazd sé reagens beéplilne, és az eld-
d4l11itott polimert szennyezné.

A metallocén/alumoxédn katalizdtor komplex in
situ el6dllitdsa abban az esetben lehet a polimerizédcids
el j4drés része, ha a kristdlyvizet tartalmazd anyag keémiail
Osszetételénél fogva toltdanyagként alkalmas egy t5l1td-
anyagot tartalmazé poliolefin kompozicidban. Igy a
4 431 788. szamd amerikai egyesiilt dllamokbeli szabadal-
mi leirdsban olyan eljdrdst ismertetnek keményitdvel tdl-
tott poliolefin kompozicié el6dllitdsdra, amelyben alu-
minium-trialkilt eldszor 7 tomeg% alatti nedvességtartal-

mi keményitével reagdltatnak, majd ciklopentadienil-krdém-,
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-titén-, -vanddium- vagy -cirkénium-alkillal reagdltatva
egy metallocén tipusd katalizdtor-komplexet hoznak létre

a keményito feliletén. Ha azutdn a keményitd részecskéken
olefint polimerizdlnak, egy poliolefinnel bevont keményitd-
részecskékb6l 4116, szabadon folvd kompozicidét nyernek.

A 3 240 382. szdmld német szdvetségi kdztdrsasdgbeli szaba-
dalmi leirdsban ugyancsak toltott poliolefin kompozicié
el6dllitdsdra szolgdld el jdrdst ismertetnek, amelyben a
t6ltbanyag nedvességtartalmdt hasznédljék fel arra, hogy
azon aktiv metallocén-tipusi katalizdtor-komplexet 411itsa-
nak el6. A polimert a tdltdanyag feliiletén képezik, a poli-
mer a toltdanyag részecékéin egyenletes bevonatot képez.

Kivdnatossd vdlt egy olyan gazdasdgos el jdrds
megvaldsitdsa az aktiv metallocén/alumoxédn katalizator
elG6dllitdsdra, amelyben a metallocén és aluminium-alkil
katalizdtor prekurzor kompoziciébdl a polimerizédcids reak-
torban in situ dl11ithatd eld a katalizdtor biztonsdgos
eljédrédssal, az ilyen katalizdtorok el6dllitdsdra eddig
ismert eljardsok veszélyei és korldtai nélkiil.

A taldlmdny szerint etilén és propilén polime-
reket, valamint etilénnek « -olefinekkel alkotott kopo-
limerjeit 411itjuk eld aktiv metallocén/alumoxdn polime-
rizdcids katalizdtor jelenlétében végzett polimerizéacidés
eljdrdssal, amelynél a katalizdtort egy metallocént és
aluminium-alkilt tartalmazd prekurzor kompoziciébdl a poli-
merizacids reaktorban in situ biztonsédgosan 411itjuk eld, dgy

hogy a reaktorba vizet tartalmazé monomer gdzdramot vezetiink

be.



A taldlmdny szerinti eljdrdssal az aktiv katali-
zdtor-komplexet elBdllithatjuk homogén katalizdtorként
oldatban vald polimerizdcids folyamatban vald felhasz-
ndlédsra, vagy heterogén katalizdtorként, katalizdtor hor-
dozén szuszpenzidé- vagy gdzfdzisd polimerizdcidé végrehajta-
sdra. Homogén katalizdtor készitésekor dgy Jarunk el, hogy
a polimerizdcids reaktorban 1év6 polimerizdcids olddszerbe
megfeleld mennyiségl aluminium-alkilt és metallocént viszink
be ahhoz, hogy az aluminium-alkil vizzel valé érintkezése-
kor a kivént tsszetételd metallocén/alumoxdn katalizdtor
képz6djon, ezutdn a polimerizdcids reaktorba 100 - 10 000
ppm, eldnydsen 1000 - 8000 ppm vizgdzt tartalmazé monomert
vezetink be, amellyel a katalizdtort megfelelden aktivdal-
juk. Folyamatos polimerizdcids el jdrdsban a vizet folyama-
tosan vezetjik be a betdpldlt monomerrel egyitt, és a ka-
talizdtor-aktivitds kivdnt mértékét a viz mennyiségével
szabdlyozzuk. Szakaszos eljdrdsndl a vizet a monomerrel
egyltt addig vezetjik be, amig a katalizdtor el nem éri
a kivdnt aktivitdst, d1taldban a maximdlis aktivitést,
ezutdn a viz bevezetését megsziintetjik, és csak szdraz
monomert téblélunk be a reaktorba. Ahhoz, hogy a megfeleld
katalizdtor-aktivitdst elérjik, a katalizdtor-komplexben
1évd aluminium-alkil mdélardnydt a monomerben 1évd vizhez
viszonyitva 4ltaldban 1 - 2, elﬁhyﬁsen 1,2 - 1,4, még elb-
nydsebben 1,3 értékre 4l1itjuk be.

Heterogén katalizdtor készitésénél elBszor a

sziikséges aluminium-alkil és metallocén mennyiséget ol-
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datbdél nagy felUlefG katalizdtor-hordozéanyaara, példdul
szilikagélre vissziik rd, majd a hordozéé katalizdtor-pre-
kurzor kompozicidéra 100 - 10 000 ppm, elénydsen 1000 -

- 8000 ppm mennyiségl vizet tartalmazdé monomer gdzdramot
vezetve az aluminium-alkil alumox&nnd alakitdsdval alakit-
Juk ki az aktiv katalizdtnr komplexet. Ha a heterogén kata-
lizétort szuszpenzidban vald polimerizédldsra alkalmazzuk,

a katalizdtor-kompozicid két Osszetev6jének a hordozdanyag-
ra vald felviteléhez a szuszpenzidban vald polimeriz3dlésra
alkalmas olddészert alkalmazunk. Ebben az esetben az olddszert
nem sziilkséges eltdvolitani, a szuszpenzidban vald polimeri-
z4lést dgy hajthatjuk végre, hogy a reaktorba bevezetjiik

a fenti mennyiségl vizet tartalmazd monomer gdziramot.

Ha a heterogén katalizdtort gdzfdzisd polimerizdlédsnél
kivdnjuk haszndlni, a katalizdtor komponensek felvitele-
kor alkalmazott oldészert elpédrologtatjuk, és az adszor-
bedlt katalizdtor-prekurzor kompoziciét tartalmazé hordo-
zédanyagot szabadon fo;yd porrd szdritjuk, amelyet ezt ko-
vetben a.szokdsos gééfézisu polimerizdcidés technika sze-
rint alkalmazunk a katalizdtor prekurzor kompozicidét aktiv
katalizdtor komplexszé alakité mennyiséglG vizet tartalmazd
monomer gdzdram alkalmazdsdval.

A taldlmédny tdrgya eljdrds katalizdtor-rendszer
el6dllitdsdra, és katalitikus eljdréds olefinek polimeri-
zdldsdra, kiilondsen etilénnek nagy molekulattmegl polieti-
lénekké, példdul linedris, alacsony slr@ségld polietilénné

(az angol elnevezés alapjdn roviditése LLDPE) és nagy sdrd-



o (3] es
. ° s e °
. . .

ove s
* .

(3 . . ]
99 000 O3 o .

ségld polietilénné (HDPE) valé polimerizéldssra. A polimerek

kiilgnféle tdrgyaknak sajtoldassal, froccsontéssel, . hofor-
méléssai, rotdcidés mintdzdssal és hasonld el jardsokkal
valé kialakitdsdra alkalmasak. A taldlmény szerinti eljdrés-
sal kialakitott polimerek els6sorban etilén homopolimerek
€s etilénnek magasabb szénatomszdmd, 3 - 10 szénatomos,
elénydsen 4 - 8 szénatomos alfa-olefinekkel alkotott kopoli-
merjei. A magasabb szénatomszamd alfa-olefinekként példdul
butén-1-t, hexén-1-t végy oktén-1-t alkalmazunk.

A taldlmédny szerint etilént Snmagdban vagy 3
vagy tobb szénatomos alfa-olefinekkel egyiitt polimerizé-
lunk legalédbb egy metallocént és egy alumoxént tartalmazé
katalizdtor-rendszer jelenlétében.

A taldlmdny szerint olefin kopolimerek is el64dl-
lithatdk, kiilondsen etilén.. és magasabb szénatomszdamdi,

3 - 18 szénatomos alfa-olefinek kopolimerjei.

A taldlmdny szerint el6dllitott aktiv katalizdtor-

komplex egy metallocént és egy alumoxdnt tartalmaz. Az

alumoxdnok az (R—Al—D)y dl1taldnos képlettel jellemezhetd,

feltételezetten gylris, és az R(R—Al-D—)yAlR2 d1taldnos

képlettel jellemezhetd linedris polimer aluminiumvegyii-

letek. Az 4dltaldnos képletekben

R jelentése 1 - 5 széﬁatomos alkilcseport, példdul
metil-, etil-, propil-, butil- vagy pentilcso-
port,

€s

y 2 és 30 kozotti egész szdm.
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R elényds jelentése metilcsoport,
y eldnytcs értéke 4 - 25, még eldnydsebb értéke
6 - 25.

dltalédban
Az alumoxdnok el@gdllitdsa sordn,/példdul aluminium-

-trimetilbdl = vizzel valé elfdliitdsukkor linedris és
gylrlds vegyilletek elegye képzddik.

A metallocén bédrmely olyan fémorganikus koordi-
ndcids vegyilet lehet, amelyet &tmenetifém ciklopentadienil-
-szdrmazékaként nyerUnk. Az aktiv katalizdtor- komplex talil-
many szerinti el6dllitdsdra alkalmas metallocének a mono-,
bi- és triciklopentadienil vagy helyettesitett ciklopenta-
dienii fém-vegyiiletek, eldnydsek a biciklopentadienil vegyii-
letek. A taldlmdny szerinti el jdrésban kiilondsen alkalmasak

az
I. (Cp)mMRnxq

dltaldnos képletl vegyiletek, ahol

Cp Jjelentése ciklopentadienil gydri,

M jelentése a periddusos tdbldzat 4b vagy 5b csoport-
jdba tartozé 4dtmenetifém, eldnydsen a 4b csoportba
tartozé dtmenetifém,

R Jjelentése 1 - 20 szénatomos szénhidrogén- vagy

szénhidrogén-oxi-csoport,

X Jelentése halogénatom,

m értéke 1 és 3 kozotti egész szém,
n értéke 0 és 3 kozdtti egész szém
és

q értéke 0 és 3 kozotti egész szdm;
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II. (CSRJK)QR"S(CSR'k)MQ3_g, és

III. R"S(CSR' MQ'

k)2
dltaldnos képletd vegyiiletek, ahol (CSR'k) Jelentése adott
esetben helyettesitett ciklopentadienil gylrd, az R' he-
lyettesitok azonosak vagy kiilonbdzék, jelentésiik hidrogén-
atom vagy 1 - 20 szénatomos szénhidrogéncsoport, példdul
alkil-, alkenil-, aril-, alkil-aril- vagy aril-alkil-cso-
port; sziliciumot tartalmazd szénhidrogéncsoport vagy olyan
szénhidrogéncsoport, ahol két szénatom Gsszekapcsolddésa
réven 4 - 6 szénatomot tartalmazé gyGrG képzddik: R" jelen-
tése 1 - 4 szénatomos alkiléncsoport, dialkil-germdnium
vagy -szilicium vagy két (CSR'k) gylr(t Osszekapcsold fosz-
fin- vagy amincsoport: Q helyettesiték azonosak vagy kiilén-
bozdek, jelentésiik 1 - 20 szénatomos szénhidrogéncsoport,
példdul aril-, alkil-, alkenil-, alkil-aril- vagy aril-
-alkil-csoport; 1 - 20 szénatomos szénhidrogén-oxi-csoport,
vagy halogénatom; Q' jelentése 1 - 20 szénatomos alkilidén-
csoport, s értéke 0 vagy 1; g értéke 0, 1 vagy 2; ha g
értéke 0, s értéke 0; ha s értéke 1, k értéke 4, és ha
s eértéke 0, k értéke 5, M jelentése az elszBekben megadott.
A szénhidrogén-csoportok példdjaként emlitjiik
a metil-, etil-, propil-, butil-, amil-, izoamil-, hexil-,
izobutil-, heptil-, oktil-, nonil-, decil-, cetil-, 2-etil-
-hexil- és a fenilcsoportot. Az alkiléncsoportok péld4i-

kent emlitjik a metilén-, etilén- és propiléncsoportot.
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A halogénatomok leﬁetnek peélddul klér-, brém- vagy jédatom,
ezek kgzil eldnyds a kldératom. Az alkilidéncsoportok pél-
ddiként emlitjik a metilidén—,'etilidén- és propilidén-
csoportot.

A metallocének koziil a legelénydsebbek a cirkono-
cének és titanocének. A taldlmény szerinti eljdrésban hasz-
nalhatdé metallocénekre rmem korldtozd példaként emlitjik
a kovetkezoket: monociklopentadienil-titanocének, péld4ul
ciklopentadienil-titdn-triklorid, pentametil-ciklopenta-
dienil-titdn-triklorid, bisz(ciklnpentadienil)-titdn-di-
fenil; a Cp2~Ti=CH2 : Al(CH3)201 képletl karbének és szdr-
mazékaik, példdul a Cp,Ti=CH, - Al(CHg)é’ (szTiCHz)z,

\ | e
Cp2T1CH2CH(CH3)CH2, Cp2T1=CHCH2CH2,/Cp2T1=CH

2 * AIR 2Cl
képletd vegyiiletek, ahol Cp jelentése adott esetben helyet-

tesitett ciklopentadienilgydrd, R jelentése 1 - 18 szénato-

mos alkil-, aril- vagy alkil-aril-csoport; a helyettesitett
bisz(Cp)Ti(IV) vegyiiletek, példdul a bisz(indenil)Ti-difenil
vagy -diklorid, a bisz(metil-ciklopentadienil)Ti-difenil
vagy -dihalogenidek és mds dihalogenid komplexek; a di-
alkil-, trialkil-, tetraalkil- és pentaalkil-ciklopenta-
dienil-titdn vegyiiletek, példdul a bisz(l,2-dimetil-ciklo-
pentadienil)Ti-difenil vagy -diklorid, a bisz(1l,2-dietil-
-ciklopentadienil)Ti-difenil vagy -diklorid és m4s dihalo-
genid komplexek; a sziliciummal, foszfinnal, aminnal vagy
szénnel dthidalt ciklopentadién komplexek, példdul a dime-
til-szilil-diciklopentadienil-titdn-difenil vagy -diklorid,
a metilén—diciklopentadienil—titén—difenil vagy -diklorid

vagy mas dihalogenid komplexek.
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A taldlmany szerinti el jdrédsban alkalmazhaté
cirkonocének nem korldtozott példdiként hozzuk fel a ko-
vetkeztket: ciklopentadienil-cirkénium-triklorid, pentame-
til-ciklopentadienil-cirkénium-triklorid, bisz(ciklopenta-
dienil)-cirkdénium-difenil, bisz(ciklopentadienil)-cirké-
nium-diklorid, alkilcsoporttal helyettesitett ciklopenta-
diének, példdul bisz(etil-ciklopentadienil)-cirkénium-di-
metil, bisz(béta-fenil-propil-ciklopentadienil)-cirkénium-
-dimetil, bisz(metil—ciklopentadienil)-Cirkdnium-dimetil
és a fenti vegyliletek dihalogenid komplexei; dialkil-,
trialkil-, tetraalkil- és pentaalkil-ciklopentadiének, ‘
példdul bisz(pentametil-ciklopentadienil)-cirkénium-dimetil,
bisz(1l,2-dimetil-ciklopentadienil)-cirkénium-dimetil, bisz-
(1,3-dietil-ciklopentadienil)-cirkdnium-dimetil és a fenti
vegyliletek dihalogenid komplexei; sziliciummal, foszfor-
ral vagy szénnel dthidalt ciklopentadién-komplexek, példdul
dimetil-szilil-ciklopentadienil-cirkénium-dimetil vagy
-dihalogenid, metil-foszfin-ciklopentadienil-cirkdénium-
-dimetil vagy -dihalogenid és metilén-diciklopentadienil-
-cirkénium-dimetil vagy -dihalogenid, a Cp22R=CH2P(86H5)ZCH

3
képletd karbének és szdrmazékaik, példaul a

T N
Cp,ZrCH,CH(CH)CH,.
Az egyéb metallocénekre példaként hozzuk fel
a bisz(ciklopentadienil)-hafnium-dikloridot, a bisz(ciklo-
pentadienil)-hafnium-dimetilt és a bisz(ciklopentadienil)-

-vanddium-dikloridot.
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Az ismert elj4rdsok szerint eddig az aktiv kata-
lizdtor komplex alumoxdn komponensét kilon dl11itottdk eld,
majd ezt a metallocénhez adva alakitottdk ki az aktiv kata-
lizdtorkomplexet. Egy ilyen kordbban alkalmazott eljdrds
szerint az aluminium-trialkil megfeleld szerves ocldészer-
ben, példdul benzolban vagy alifds szénhidrogénben készilt
oldatdt nedves olddészer formédjdban jelenlévd vizzel érint-
kezésbe hozva d11itottdk eld az alumoxdnt. Amint azt az
el6zbekben ismertettﬂk; ez az eljdrds tlz- és robbandsve-
széllyel jdr, igy az eljédrds végrehajtdsdhoz robbandsbiztos
berendezés és gondosan szabdlyozott reakciodkorilmények
sziikségesek. Egy mdsik, az alumoxdnnak Onmagdban vald elgdl-
litdsdra kordbban alkalmazott eljdrds szerint az alumi-
nium-alkilt kristdlyvizet tartalmazdé séval, példdul kristidly-
vizet tartalmazé réz-szulfdttal hozzdk érintkezésbe. Az
el jdrés szerint az aluminium-alkil hig oldatdt, példdul
toluolos oldatdt réz-szulfdt-pentahidrdttal hozzdk érint-
kezésbe. Az aluminium-alkilnak lassid, szabdlyozott hidroli-
zis sordn alumoxdnnd vald alakuldsa lényegében nem jJd&r
az eldzo el jdrédsndl emlitett t@z és robbandsveszéllyel,
de az a hdatrédnya, hogy olyan veszélyes melléktermékek kép-
z6dnek a reakcid sordn, amelyeket az aktiv katalizdtor-
komplex el6dllitdsdhoz vald felhaszndlds eldtt el kell
tdvolitani az alumoxédnbdél. Az eddig alkalmazott eljdrdsok
koltségesek, id6igényesek, potencidlisan veszélyesek vol-
tak, és nem voltak megfelelBek az aktiv katalizdtornak
metallocénbdl és aluminium-alkilbdl in situ a polimeriza-

cids reaktorban valé elodllitasahoz.
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A taldlmdny szerint az aktiv katalizétor komple-
xet a polimerizdcids reaktorban in situ 411{itjuk eld metal-
locént és aluminium-alkilt tartalmazé katalizdtor prekurzor
kompoziciékbdl. Aluminium-alkilként eldnydsen aluminium-
-trialkilt, példdul trimetil-aluminiumot vagy trietil-alu-
miniumot alkalmazunk. A taldlmdny szerint a metallocén/alu-

moxdn katalizdtor prekurzor komponenseit, nevezetesen a
metallocént és az aluminium-alkilt a polimerizdcids reak-
torba vissziik be, és ai aktiv katalizdtor-komplexet in
situ 4l1itjuk eld az aluminium-alkil-komponensnek vizzel
vald reakcidja révén, amely vizet a polimerizdcids reak-
torba betdpldlt monomer tartalmaz. A taldlmdny szerinti
eljards lehetdvé teszi az aktiv katalizdtor komplex részét
képez0 alumoxdn elfdllitdsi sebességének pontos szabdlyo-
zdsdt, ezdltal kikiliszobdld6dik a robbands- és tGzveszély,
amely az aluminium-alkilnak nedves oldészerben jelenlévd
vizzel valé reakcidjakor jelentkezik. Tovédbbéd, a taldlmdny
szerinti el jdrds alkalmazdsdval elkerilhetjik az olyan
veszélyes melléktermékek képzdodését, amelyeket a kataliza-
tor komplexbdl a polimer szennyezG6désének megeldzésére
el kell +tdvolitani, a fenti veszélyes melléktermékek el-
tdvolitdsa az alumoxdnnak aluminium-alkilbdl kristdlyvizet
tartalmazdé sé, példdul kalcium-szulfdt-pentahidrdt alkal-
mazdsdval vald elddllitdsi el jdrdsdnak része. A taldlmdény
szerinti eljdrdssal a polimerizdcids reakcidhoz sziikséges
aktiv kétalizétor komplex jdval gazdasdgosabban d11{ithatd

eld, mint az ismert el jdrdsokkal, mivel alkalmazdsdval
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elkeriilhetd az alumoxdn kiilén beszerzése vagy kiilon elB84l-
1itdsa, illetve az alumoxdnnak a polimerizdcidés reaktortdl
magdtél fiiggetleniil kilon berendezésben valé el6dllita-

sa.

A taldlmdny szerinti "nedves monomer" eljdrds-
sal - azaz vizet tartalmazdé monomer alkalmazdsdval - az
aktiv katalizdtor komplex elddllithatdé folyadék fdzisd
polimerizédciés el jédrdsban alkalmazhaté homogén katalizator
formdjdban, vagy szuszpenzidé- vagy gdzfdzisd polimerizdcié
céljira alkalmas heterogén,hordozés katalizdtor formdja-
ban. A katalizdtor aktivitdsa mindegyik esetben a kata-
lizdtor-komplex aluminium-alkil-komponense és a bétéplélt
nedves monomer viztartalma reakciéjaként fellépd alumoxdn
oligomerizdcié mértékével szabdlyozhaté. A megfeleld mer-
ték@ alumoxdn oligomerizdcié, és ennek folytdn a megfe-
leld katalizdtor aktivitds a katalizdtor-komplex alumi-
nium-alkil komponense és a betédpldlt monomer viztartal-
ma kozotti mintegy 1 - 2 mélardnyndl érhetd el. Jobb akti-
vitdsd katalizdtor nyerhetd az aluminium-alkil:viz 1,2 - 1,4
mélardnya esetén, az optimdlis katalizdtor aktivitédst 1,3
mélardnyndl érjik el.

A homogén katalizdtort dgy 411itjuk eld, hogy
a polimerizdcids reaktorban 1év6 polimerizdcids olddszer-
hez aluminium-alkilt és metaliocént adunk megfeleld ardny-
ban ahhoz, hogy az aluminium-alkilnak vizzel valé érintke-
zésekor metallocénbdl és alumoxdnbdl 4116 aktiv kataliza-

tor komplex képzddjon, és a katalizdtor prekurzor kompo-



. . [ 2
eses s3aa s00e e ' 20

- 17 -

ziciét a reaktorba bevezetett 100 - 10 000 ppm, elfnydsen
1000 - B00O ppm vizgdzt tartalmazd monomer dram betdpldld-
sdval aktivdljuk; az aluminium-alkilnak a monomer &ram-

mal bevezetett vizhez vald mdélardnya 1 és 2 kozotti, eldnyo-
sen 1,2 - 1,4, még eldnydsebben 1,3, ezzel az ardnnyal
biztositjuk az alumoxdn kivdnt mértékd oligomerizdldsdt.

A katalizdtor-rendszer eldllitdsdhoz inert szénhidrogé-
neket alkalmazunk olddészerként, kiiléndsen olyan szénhidro-
géneket, amelyek a katélizétor—rendszer szempontjdbdl iner-
tek. Ilyen oldészerek jé1 ismertek, kozéjik tartoznak pél-
ddul az izobutdn, a butdn, a pentdn, a hexédn, a heptdn,

az oktdn, a ciklohexdn, a metil-ciklohexdn, a toluol és

a xilol.

A katalizdtor komplex hordozdés, heterogén for-
majadt dgy 4l11itjuk eld, hogy a reaktorban 1évd oldészer-
hez nagy feliiletlG katalizdtor-hordozd anyagot, aluminium-
-alkilt és metallocént adunk clyan ardnyban, hogy az alu-
minium-alkilt viz hatédsdnak kitéve aktiv metallocén/alum-
oxdn katalizdtor komplexet nyerjink. A metallocén és az
aluminium-alkil az oldatbél valdé adszorpcié vagy az oldészer-
nek a katalizdtor-hordozé anyag, metallocén és aluminium-
-alkil elegyr6l valdé lepdrldsa révén egylitt rakddik ra
a hordozdanyagra. Ezt kdvetfen a hordozds katalizétor-pre-
kurzor kompoziciét aktivdljuk, és szuszpenzids polimeri-
z4cids el jdrdsban haszndljuk fel azdltal, hogy a reaktor-
ba 100 - 10 000 ppm, eldnydsen 1000 - 8000 ppm vizgbzt

tartalmazé monomert vezetiink be, a kivdnt mértékd polime-
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rizacid eléréséig. Mds megoldds szerint az olddszert a
reaktorbél lepdroljuk, és a hordozds katalizdtor-prekur-
zor készitményt szabadon folyd porréd széritjuk, majd ezt

a port gdzfdzisd polimerizdcids el jédrdsban haszndl juk fel
oly médon, hogy a gdzfdzisd reaktorba 100 - 10 000 ppm,
elénydsen 1000 - 8000 ppm vizgdzt tartalmazd monomert tépléa-
lunk be. Kivdnt esetben a megszdritott hordozds kataliza-
tor-prekurzor készitméhy ismét bevihet6 polimerizicids
oldészerbe, és felhaszndlhatd szuszpenzié-fdzisd polimeri-
zdcids el jérdsban a reaktorba betdpl4lt 100 - 10 000 ppm,
eldonydsen 1000 - 8000 ppm vizg6zt tartalmazé monomerrel
aktivdlva. A bevitt viz teljes mennyiségének elegenddnek
kell lennie ahhoz, hogy az aluminium-alkilnak a vizhez
viszonyitott mélardnya 1 és 2 koézttti, eldnydsen 1,2 - 1,4,
meég eldnydsebben 1,3 legyen, ezdltal érhetd el az alumoxan
oligomerizdcidé kivdnt mértéke.

Minthogy a metallocén/alumoxdn katalizdtorok
legnagyobb jelent6séggel a polietilén, bolipropilén €s
etilénnek alfa-olefin komonomerekkel alkotott polimerjei
elddllitdsdban birnak, a "nedves monomerként" betdplalt
monomer eldnydsen etilén vagy propilén, legeldnydsebben
etilén. A betdpldlt monomer &dramba a sziikséges mennyiségl
vizet célszerlen dgy juttatjuk, hogy a monomer &dramot a
reaktorba vald bevezetést megeldzBen nedves szilicium-dioxid
agyon vezetjik 4t. A betdplédlt monomer 4dram viztartalmat
célszerden dgy ellen6rizziik és szabdlyozzuk, hogy a szi-

licium-dioxid d4gy nedvességtartalmdt megszabd vizbeadago-
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ldst szabdlyozzuk, és kivdnt esetben a reaktorba bevezeten-

d6é nedves monomerhez szabdlyozott mennyiségd szdraz mono-
mer dramot vezetiink hozzi.

A metallocén és az aluminium-alkil katalizéator
prekurzor tipusdnak és egymdshoz viszonyitott ardnydnak
megfeleld megvdlasztdsdval a taldlmény szerinti el jédrés-
sal barmely adott alkalmazds szempontjidbdl megfelelden
aktiv katalizdtor-komplex 4l1ithaté eld. Példdul, az alu-

moxdnnak a katalizdtor-rendszerben vald nagyobb koncentrd-

cidéja révén dltaldban magasabb molekulatsmegld polimer termék

d11ithaté el6. Ezért, ha nagy molekulatomegli polimert ki-
vanunk elfdllitani, a metallocénhez viszonyitva magasabb
aluminium-alkil koncentrdcidét alkalmazunk, mint ha ala-
csonyabb molekulatﬁmegﬁ terméket kivdnndnk elddllitani.
Az aluminium-alkilban 1évd aluminiumnak a metallocénben

1évd Ossz-fémhez viszonyitott ardnya 0,5:1 és 10 000:1

kozotti, elénydsen mintegy 5:1 és 1000:1 kozotti, még eld-

nydsebben 5:1 és 100:1 kozdtti.
Amint az a 728 111. sz&dmd amerikai egyesiilt 41-

lamokbeli szabadalmi bejelentésben szerepel, a polimer

termék molekulatomege a ciklopentadienil gydré helyettesi-

téinek és a metallocén ligandumok alkalmazdsdnak szakértd

megvdlasztdsdval szabdlyozhatd. Tovdbbd, a metallocén meg-

feleld megvélasztéséVal a komonomer tartalom szabdlyozhaté.

Ennek kdvetkeztében a katalizdtor komponenseinek megfeleld

megvdlasztdsdval a kivdnt molekulatomegl és sdridségd poli-

mer dllithatd eld. Tovébbé, a polimerizdcid reakcidkoriil-
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meényei is tdg kérben vdltoztathatdk, midltal kilonféle
sajdtos tulajdonsdggal biré polimerek d4llithatdk eld.

A kdvetkezd példdkban szerepld olvaddsi index
(MI) és olvaddsi index ardny (MIR) értékeket az ASTM D1238

médszer szerint hatdroztuk meg.

1-4. Példa

Ferde lapdtkever6vel, a homérséklet szabdlyozdsdra
alkalmas kiilsd vizkdpennyel, beadagoldsra és iiritésre alkal-
mas nyildsokkal és etilénnek és nitrogénnek szabdlyozott
beadagoldsdra alkalmas berendezéssel felszerelt 2,2 literes
autokldvot nitrogéndrammal kiszdritunk és oxigénmentesi-
tink. Kozvetlenil az autokldvba bevisziink 800 ml szaritott
és oxigénmentesitett hexdnt és 50 ml hexén-1-t. Az auto-
kldvba szeptumon &t fecskendGvel 10 ml 1,62 mél/liter-es
heptdnos trimetil-aluminium-oldatot injektdlunk. Ezutén
ugyancsak fecskenddvel 3,0 ml toluolban oldott 3,0 mg bisz-
(n-butil-ciklopentadienil)-cirkdénium-dikloridot injekts-
lunk az autokldvba. Az elegyet keverjik és a kivdnt hémér-
sékletre melegitjik. Az etiléndramot az autokldvba egy
vizzel telitett szilicium-dioxid-gél granuldtummal (Shell
Silica Spheres S 980A, Shell 0il Company) tsltott 0,95 cm
4tmérdja, 15,24 cm hosszu csdvin 4t vezetjiik be. A szilicium-
-dioxid-gél &dgyrél tdvozd gdzdramot hidrométeren vezet jiik
at, hogy az autokldvba betdpldlandd etiléngdz. viztartal-
mdt meghatdrozzuk. Az autokldvot a nedves etilénnel a ki-

vdnt nyomds eléréséig toltjilkk fel, és a tovdbbiakban a
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nedves etilént az autokldvba olyan sebességgel tépl&aljuk
be, hogy az autokldvban a nyomdst az adott értéken tart-
suk. A polimerizdcidé elérehaladtédval, mivel a nedves etilén
nyomdsdt az autokldvban d4llandd értéken tartjuk, az etilén-
fogyasztds az iddvel nd. Az etilén-fogyasztds profilja
jelzi a katalizdtor aktivdldédésdnak sebességét a betdp-
141t etiléngdzban 1év6 viz hatédséra.

Az elﬁZéekbén ismertetett eljardst kiilonbozo
reakciédmérsékleteken, kilonbtz6 parcidlis etilén nyomdsok
mellett és kilonb6z6 reakcididokon 4t végezzik, eredmé—»
nyeinket a I. tdbldzatban ismertetjik. Az autokldvba betdp-
141t etiléndram viztartalma Hidrométeres meghatdrozas

szerint minden esetben 7000 ppm volt.
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5-8. Példa

Az 1. példdban leirt médon jdrunk el, azzal
az eltéréssel, hogy az etiléndramot az autokldvba valég
betdpldldst megeldzGen vizzel telitett molekulaszita osz-
lopon (Type 4A, Union Carbide Corp., Linde Division) ve-
zetjlik 4t, és a reaktorba 400 ml hexdn oldészert és 50 ml
butén-1 komonomert adunk.

A fenti eljirdst kiilénbdzé reakcididok mellett,
kilonbozd reakciéhomésékleteken és kiilonbdzd etilén par-
cidlis nyomds értékek mellett végezzik, eredményeinket
a II. tdbldzatban ismertetjik. Az autokldvba betdpldlt

etiléndram viztartalma minden esetben 4000 ppm volt.

. .
. . . ebe b0
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9-11. Példa

Mdgneses keverdpdlcdt tartalmazd 125 ml-es iiveg-
csbbe 5,0 g 800 o hﬁmérséklefen dehidratdlt szilikagélt
(Davison 948) toltink. A csébe 125 mg bisz(n-butil-ciklo-
pentadienil)-cirkdénium-dikloridot toltiink. Ezutdn a csdbe
30 ml szdritott, oxigénmentesitett hexdnt, és a kivant
mennyiségld 1,62 mél/literes hepténos trimetil-aluminium-
-oldatot toltjik, majd a kapott elegyet szobahOmérsékleten
10 percig keverjik. Ezt kdvetBen a hexdn és heptdn oldd-
szereket lepdroljuk a csﬁbél, €s a szilikagélt, amelyre
a (n-BuCp)zerI2 és a trimetil—aluminium rdrakdédott, szoba-
hémérsékleten szabadon folyé porrd szdritjuk. Hérom tétel
ilyen hordozds katalizdtor prekurzor kompozicidt készitiink
15, 10 illetve 5 ml 1,62 mél/literes heptdnos trimetil-
-aluminium-oldat alkalmazdsdval. A készitmények mindegyi-
két etilénnek géz—fézisﬁ polimerizdldsdhoz haszndl juk
fel, oly mdédon, hogy 5,0 g katalizdtor-prekurzor-kompozi-
ciét mégneses keverfbottal felszerelt iivegcsdbe toltiink,
a csovon 1000 ppm vizet tartalmazd etiléngdzt vezetink
dt, majd a betdpldlt etiléngdz nyomdsdt 134,4 kPa érték-
re 4l11itjuk be, és ezen a nyomdson tartjuk szobahdmérsék-
leten a polimerizdcid lejdtszdéddsa sordn. Eredményeinket

a III. tdbldzatban ismertetjik.
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III. Tédblazat

o (X} (X2 .o oo
L LI LN ] LN 4 [ 4
. . L] l‘: :..'

-oldat mennyisége

médjait irtuk le.

A példa TMA*¥ Reakcididé Polimer hozam
sz4&ma (6ra) (g)
9. 15 ml 4 7,4
10. 10 ml 2 5,6
11, 5 ml 2 0,1
*

~ A katalizdtor készitéshez haszndlt trimetil-aluminium-

A fentiekben a taldlmdny eldnyGs megvaldsitdsi

A leirdsbdl szakember szdmdra szadmos

vdltoztatédsi lehetdség vdlik nyilvdnvaldvd, amelyek a

taldlmény oltalmi kdrébe tartoznak.
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ESzzaﬁ adalmi igénypontok

1. E1jdrds etilén és propilén polimerek és eti-
lénnek alfa-olefinekkel alkotott kopolimerjei elfdllitdsdra
a monomereknek egy reaktorban in situ elddllitott metallo-
cén/alumoxdn katalizdtor jelenlétében vald polimerizdldss-
ra, azzal jellemezve, hogy
a) a reaktorba egy aluminium-alkilt és metallocént

adunk olyan mennyiségben, hogy az aluminium-

-alkil vizzel valé reagdldsakor metallocén-alum-

oxdn keletkezzen, amelynek dsszetétele:

1) egy (Cp)mMRan 41taldnos képletd metallo-
cén - a képletben Cp jelentése ciklopenta-
dienil-gylrd, M jelentése a periddusos
tdbldzat 4b vagy 5b csoportjdba tartozé

- dtmenetifém, R jelentése 1 - 20 szénatomos

vagy

szénhidrogén-/szénhidrogén-oxi-csoport,
X jelentése halogénatom, m értéke 1, 2
vagy 3, n értéke 0, 1, 2 vagy 3 €s q értéke
0, 1, 2 vagy 3; vagy (CSR'k)gR"S(CSR'k)MQ3_g,
vagy R"S(CSR'k)ZMQ' d1taldnos képletld cso-
port, ahol (CSR'k) jelentése adott esetben
helyettesitett ciklopentadienil-csoport,
az R' helyettesitdk azonosak vagy kilonbg-
z6ek, jelentésik hidrogénatom vagy 1 - 20

szénatomos szénidrogéncsoport, sziliciumot

tartalmazé szénhidrogéncsoport vagy olyan

T
. . » se0 see
. .
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szénhidrogéncsoport, amelynek két szénatom-
ja egymdshoz kapcsoldédva 4 - 6 szénatomos
gylGrdt alkot, R" jelentése 1 - 4 szénatomos
alkiléncsoport, dialkil-germdnium vagy
-szilicium vagy két (CSR'k) csoportot &t-
hidald alkil-, foszfin- vagy amincsoport,
a Q helyettesitdk azonosak vagy kiilonbozbéek,
jelentésiik 1 - 20 szénatomos szénhidrogén-
csoport, 1 - 20 szénatomos szénhidrogén-
-oxi-csoport vagy halogénatom, Q' jelentése
1 - 20 szénatomos alkilidéncsoport, s értéke
0 vagy 1, g értéke 0, 1 vagy 2; ha g értéke
0, s értéke 0; ha s értéke 1, k értéke
4; és ha s értéke 0, k értéke 5; M jelentése
az el6zbekben megadott; és

2) egy (R—Al—O)y dltaldnos képletd gydrGs
és egy R(R—Al—O—)yAlR2 dltaldnos képletd
linedris alumoxdn - a képletekben y értéke
2 - 30 és R jelentése 1 - 5 szénatomos
alkilcsoport, majd

b) a reaktorba 100 - 10 000 ppm vizet tartalmazég

monomert dramoltatunk be olyan mennyiségben,

hogy az aluminium-alkilnak a vizhez viszonyitott

mélardnya 1 és 2 kﬁzﬁtti legyen.

2. Az 1. igénypont szerinti eljdrds, azzal

jellemezve, hogy aluminium-trialkilt és metallocént

visziink a reaktorba katalizstor hordoiéra felvitt forméban.
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3. Az 1..vagy 2. igénypont szerinti eljéréds,
azzal jJellemezve, hogy a polimeriz4dldst polimeri-
z4cids olddszerben oldat vagy szuszpenzid formdjédban vé-
gezzik, vagy gdzfdzisd polimerizdldst végziink.

4. Az 1 - 3. igénypontok bdrmelyike szerinti
eljérds, azzal Jjellemezve, hogy olyan alumoxdnt
alkalmazunk, amelynek képletében R jelentése metilcsoport
vagy etilcsoport és y értéke 4 - 25, és/vagy az alkalma-
zott metallocén képletében M jelentése a 4b csoportba
tartoz6 dtmenetifém.

5. Az 1 - 4. igénypontok bdrmelyike szerinti
eljdrés, azzal Jjellemezve, hogy a reaktorba olyan
monomert tdpldlunk be, amely 1000 - 8000 ppm vizgdzt tartal-
maz, és az aluminium-alkilnak a vizhez viszonyitott mél-
arénya 1,2 - 1,4, eldnydsen 1,25 - 1,35, még elbnydseb-
ben 1,3.

6. E1jdrds aktiv metallocén/alumoxdn katalizi-
tornak in situ a reaktorban valé el6dllitdsdra etilénnek
és alfa-olefin monomereknek szuszpenzidban vagy oldatban
valé polimerizdldsa sordn, azzal jellemezve, hogy
a) a reaktorba annyi aluminium-trialkilt és metal-

locént toltink, hogy az aluminium-trialkilnak

vizzel vald reagdltatdsakor a kdvetkezd ossze-
tételd metallocén-alumoxdn kompoziciét nyerjiik:

1) egy (Cp)mMRnX dltaldnos képletld metallo-

q
cén - a képletben Cp jelentése ciklopenta-

dienil-gyGrG, M jelentése a periddusos
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tdbldzat 4b vagy 5b csoportjdba tartozé
dtmenetifém, R jelentése 1 - 20 szénatomos
szénhidrogén—/;;gzhidrogén—oxi—csoport,

X jelentése halogénatom, m értéke 1, 2

vagy 3, n értéke 0, 1, 2 vagy 3 és q értéke
0, 1, 2 vagy 3; vagy (CSR'k)g
vagy R"S(CSR‘k)ZMQ' dltaldnos képletd cso-
port, ahol (CSR'k) jelentése adott esetben
helyettesitett ciklopentadienil-csoport,

az R' helyettesitdk azonosak vagy kiilonbg-
z6ek, jelentésiik hidrogénatom vagy 1 - 20
szénatomos szénidrogéncsoport, sziliciumot
tartalmazd szénhidrogéncsoport vagy olyan
szénhidrogéncsoport, amelynek két szénatom-
ja egymdshoz kapcsolddva 4 - 6 szénatomos
gylGrtt alkot, R" jelentése 1 - 4 szénatomos
alkiléncsoport, dialkil-germdnium vagy
-szilicium vagy két (CSR'k) csoportot 4t-
hidalé alkil-, foszfin- vagy amincsoport,

a Q helyettesitdok azonosak vagy kiilgnbtzdek,
jelentésik 1 - 20 szénatomos szénhidrogén-

csoport, 1 - 20 szénatomos szénhidrogén-

-oxi-csoport vagy halogénatom, Q' jelentése

1 - 20 szénatomos alkilidéncsoport, s értéke

0 vagy 1, g értéke 0, 1 vagy 2; ha g értéke

0, s értéke 0; ha s értéke 1, k értéke

4; és ha s értéke 0, k értéke 5; M jelentése

az eldzbéekben megadott; és

egy (R-Al-O)y dltaldnos képletd gydrds

R"s(CSR'k)MQB—g’
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és egy R(R—Al—O—)yAlR2 dltaldnos kép-
letd linedris alumoxdn - a képletekben y
értéke 2 - 30 és R jelentése 1 - 5 szénatomos
alkilcsoport, majd
b) a reaktorba 100 - 10 000 ppm vizet tartalmazé
monomert vezetve olyan arényban, hogy az alu-
minium-trialkilnek a vizhez viszonyitott mdél-
ardnya 1 - 2 legyen, az aluminium-trialkilt
alumoxdnnd aiakitjuk, igy a metallocén-alumoxén
katalizdtor kompozicidt nyerjik.

7. E1jdrds etilén és propilén polimerek, valamint
etilénnek alfa-olefinekkel alkotott kopolimerjei el6dllité-
sdra a monomereknek egy reaktorban, in situ aktivdlt metal-
locén/alumoxdn katalizdtor kompozicié jelenlétében valé
polimerizdldsdval, azzal jellemezve, hogy
a) a reaktorba aluminium-alkilt és metallocént

adagolunk olyan ardnyban, hogy az aluminium-

-alkilnak vizzel vald reagdltatdsakor metallocén/

alumoxdn katalizdtor képzddjon, és
b) a reaktorba 100 - 10 000 ppm vizgdzt tartalmazd

monomert vezetiink olyan ardnyban, hogy az alumi-

Nium-alkilnak a vizhez viszonyitott mélardnya

1l és 2 kozotti legyen.

8. Eljdrds aktiv metallocén/alumoxdn katalizdtor-
nak a reaktorban in situ aktivdldsdra etilén és alfa-ole-
fin monomerek szuszpenzidban vagy oldatban vald polimeri-

zdldsa sordn, azzal jellemezve, hogy
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a reaktorba annyi aluminium-alkilt és metallo-
cént toltink, hogy az aluminium-alkilnak vizzel
v§lé reakcidja sordn egy metallocén/alumoxdn
katalizdtor jojjon létre, és

a reaktorba 100 - 10 000 ppm vizet tartalmazé
gdz dllapotd monomert vezetiink be olyan ardny-
ban,hogy az aluminium-alkilnak a monomerrel
betdpldlt vizhez viszonyitott mélardnya 1 és

2 kozott legyen, ezzel az aluminium-alkilt a
metallocén/alumoxdn katalizdtor kompozicidhoz

szlikséges alumoxdnnd alakitjuk.

— rayn ndlesl—

A meghatalmazott:
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