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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft einen Olefinpolymerisationsreaktor, der eine Strahlschicht verwen-
det, ein Polyolefinherstellungssystem, das eine Strahlschicht verwendet, und ein Verfahren zur Herstellung von
Polyolefinen, wie Polyethylen und Polypropylen, unter Verwendung eines solchen Reaktors oder Systems.

[0002] Olefinpolymerisationsreaktoren, die innerhalb eines Gefalies und in Gegenwart eines Katalysators ein
Olefinmonomer polymerisieren, das als ein Gas oder eine Flissigkeit eingespeist wurde, wodurch sich kérn-
chenférmige Polyolefinteilchen bilden, sind auf dem Fachgebiet bekannt. Jedoch nahern sich in einem einzel-
nen Gefal die Polyolefinteilchen einem vollstandig gemischten Zustand an, wobei es als Folge davon eine
Tendenz zu einem kurzen Pfad, der dadurch gekennzeichnet ist, dass das Abgeben von Teilchen, die nicht auf
eine ausreichende GréRe angewachsen sind, auftritt, oder zu Teilchen gibt, die zu grof3 gewachsen sind, so
dass sie sich innerhalb des Gefalles ansammein.

[0003] In solchen Fallen weisen die erzeugten Teilchen eine schlechte strukturelle Einheitlichkeit auf. Weitere
Probleme, die in der Regel auftreten, schlieRen héhere Kosten fir Katalysator, erhdhte Katalysatorriickstande
und gréRere Anzahlen von Defekten (die auf Grund der Ahnlichkeit der Form mit dem Auge eines Fisches als
,Fischaugen" bezeichnet werden) in Formteilen ein, die durch Formen mehrstufiger Polymere erhalten wurden,
die durch Polymerisation in einer Mehrzahl von Reaktionszonen hergestellt wurden. Darliber hinaus geht es
bei vollstandiger Mischung, wenn die Polymerisation von unterschiedlichen Partien durch Variieren der Poly-
merisationsbedingungen durchgefiihrt wird, da es eine Zeit dauert, die Polyolefinteilchen, die vor der Anderung
der Bedingungen polymerisiert wurden, vollstandig aus dem Gefal} auszustofRen, so aus, dass sich eine grolie
Menge an Produkt, das nicht den Spezifikationen entspricht, bildet. Eine denkbare Art, um mit diesem Problem
umzugehen, ist es, eine Mehrzahl von kontinuierlich geriihrten Reaktoren in Reihe zu verbinden, so dass ins-
gesamt ein Muster einer Pfropfenstromung geschaffen wird. Jedoch sind die Kosten fiir die Ausristung, die mit
dem Verbinden einer Mehrzahl von Reaktoren in Reihe verknuUpft sind, betrachtlich.

[0004] Demgemal besteht ein Wunsch, eine schmalere Teilchenverweilzeitverteilung zu erhalten und Pfrop-
fenstrdmung in einem einzigen Reaktor zu erzielen. Bekannte Beispiele flir solche Reaktoren schlie3en dieje-
nigen ein, die in JP-B-2675919, US-A-5,235,009 und WO-00/49055 beschrieben werden. AulRerdem sind auch
Reaktoren, in denen Teilchen mittels einer Strahlschicht gemischt werden, bekannt (siehe beispielsweise
WO-00/02929, EP-A-1484343, JP-A-58-216735, JP-A-59-42039 und WO-99/59712).

[0005] Jedoch erfordert das Verfahren aus JP-B-2675919, bei dem eine Mehrzahl von Zonen innerhalb eines
Gefalles in der horizontalen Richtung erzeugt werden, dass Rihrpaddel oder dergleichen innerhalb des Ge-
fales bereitgestellt werden. Dies fuhrt zu einem komplizierteren Aufbau, wobei zusatzlich eine gro3e Menge
an Energie erforderlich ist, um die Teilchen zu bewegen. Bei dem Verfahren aus US-A-5,235,009, bei dem eine
Mehrzahl von Wirbelschichten in Reihe in der vertikalen Richtung verbunden sind, kann die Notwendigkeit, ei-
nen Freiraum an jeder Stufe bereitzustellen, zu einer enormen Reaktorhdhe fuhren. In WO-00/49055, welche
die Polymerisation in einem einzigen Durchlauf innerhalb eines réhrenférmigen Reaktors durchfihrt, muss das
Rohr auerst lang gemacht werden, um eine ausreichende Verweilzeit zu erreichen.

[0006] Bei zirkulierenden Wirbelschichtreaktoren, wie denjenigen, die in WO-00/02929 und EP-A-1484343
beschrieben sind, zirkuliert jedes Polyolefinteilchen wiederholt innerhalb des Reaktors, was es schwierig
macht, Polyolefinteilchen aus der Einheit in der Art eines Pfropfenstrdmung zu entfernen. Folglich kann die Ver-
weilzeit nicht schmaler gemacht werden. Die Wirbelschichtreaktoren, die in der JP-A-58-216735,
JP-A-59-42039 und WO-99/59712 beschrieben sind, erfordern nicht notwendigerweise Gasdispergierplatten,
aber es gibt Raum zur Verbesserung, was Volumenwirkungsgrad und Druckverlust betrifft.

[0007] Es ist deshalb eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung, einen Olefinpolymerisationsreaktor bereitzu-
stellen, der einen einfachen Aufbau aufweist, aber die Verweilzeitverteilung wesentlich verkleinern kann. Eine
weitere Aufgabe der Erfindung ist es, ein Polyolefinherstellungssystem bereitzustellen, das gleichermal3en ei-
nen einfachen Aufbau aufweist, aber in der Lage ist, die Verweilzeitverteilung wesentlich zu verkleinern. Eine
weitere Aufgabe der Erfindung ist es, ein Polyolefinherstellungsverfahren bereitzustellen, welches einen sol-
chen Olefinpolymerisationsreaktor oder ein solches Polyolefinherstellungssystem verwendet.

[0008] Der Olefinpolymerisationsreaktor gemaR einem ersten Gesichtspunkt der Erfindung schlie3t einen
sich vertikal erstreckenden Zylinder und ein Bauteil mit abnehmendem Durchmesser, das in dem Zylinder aus-
gebildet wird, einen Innendurchmesser aufweist, der nach unten nach und nach abnimmt, und eine Gaseinlas-
s6ffnung an seinem unteren Ende aufweist, ein. Eine Strahlschicht bildet sich innerhalb einer Reaktionszone,
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die von der inneren Oberflache des Bauteils mit abnehmendem Durchmesser und der inneren Oberflache des
Zylinders oberhalb des Bauteils mit abnehmendem Durchmesser umschlossen wird.

[0009] In dem Olefinpolymerisationsreaktor vom Strahlschichttyp der Erfindung wird ein Gas, das Olefin ent-
halt, dazu gebracht, mit einer hohen Geschwindigkeit aus der Gaseinlass6ffnung am unteren Ende des Bau-
teils mit abnehmendem Durchmesser nach oben und in eine Reaktionszone, welche Polyolefinteilchen, die Ka-
talysator enthalten, enthalt und wo sich ein Teilchenbett bilden soll, zu strémen, wodurch sich eine Strahl-
schicht innerhalb der Reaktionszone bildet. Wie hier verwendet, bezieht sich ,Strahlschicht" auf einen Zustand
eines Teilchenbetts, der durch die Kreisbewegung der Teilchen gekennzeichnet ist, worin sich in einem Teil-
chenbett, das aus Polyolefinteilchen (manchmal nachstehend einfach als ,Teilchen" bezeichnet) besteht, und
unter der Einwirkung eines Gases, das Olefin enthalt, aus der Gaseinlasso6ffnung ein ,Strahl" (oder Strahlteil)
bildet, der eine verdunnte Teilchenkonzentration in der Nahe der Mittelachse des Zylinders aufweist und in dem
Teilchen zusammen mit dem Gas nach oben strémen, und sich gleichzeitig auch am Rand des Strahls eine
ringfdrmige Struktur bildet, wo Teilchen im Zustand eines Wanderbetts unter dem Einfluss der Schwerkraft ab-
sinken.

[0010] Ein Teil des Gases, das Olefin enthalt, das aus der Gaseinlass6ffnung eingeblasen wird, bildet den
Strahl und fegt am Teilchenbett vorbei, und der Rest diffundiert in den Teil des Teilchenbetts, der eine das ring-
formige Struktur aufweist. Der Feststoff-Gas-Kontakt zwischen dem Gas, das Olefin enthalt, und den Polyole-
finteilchen ermdglicht auf diese Weise, dass die Polyolefinteilchen durch Olefinpolymerisation innerhalb der
Reaktionszone wachsen.

[0011] Im Allgemeinen ist von einer Strahlschicht, wenn sie mit einer Wirbelschicht verglichen wird, bekannt,
dass sie ein ausgezeichnetes Leistungsvermdgen im Hinblick auf Druckverlust zeigen kann und auf Grund der
Kreisbewegung der Teilchen Mischen bewirken kann, was etwas eine Pfropfenstrdmung annahert. Deshalb ist
ein Vorteil des Olefinpolymerisationsreaktors vom Strahlschichttyp gemaf der vorliegenden Erfindung, dass er
die Verweilzeitverteilung von Teilchen in der Reaktionszone schmaler machen kann als in Reaktoren nach dem
Stand der Technik, welche eine Wirbelschicht einsetzen. Ein weiterer Vorteil ist, dass, wenn verhaltnismaRig
groRe Polyolefinteilchen mit Grofien in der GréRenordnung von einigen Millimetern, welche eine sehr hohe
Gasgeschwindigkeit zum Fluidisieren in einer Wirbelschicht erfordern wiirden, hergestellt werden, solche Teil-
chen in einer Strahlschicht bei einer niedrigeren Gasgeschwindigkeit als in einer Wirbelschicht fluidisiert wer-
den koénnen.

[0012] Der Olefinpolymerisationsreaktor gemaf einem zweiten Gesichtspunkt der Erfindung schlie3t einen
sich vertikal erstreckenden Zylinder ein Bauteil mit abnehmendem Durchmesser, welches in dem Zylinder aus-
gebildet wird, einen Innendurchmesser, der nach unten nach und nach abnimmt, aufweist und eine Gaseinlas-
s6ffnung an seinem unteren Ende aufweist; und einen Deflektor, der an einer Position innerhalb einer Reakti-
onszone angeordnet ist, die von der inneren Oberflache des Bauteils mit abnehmendem Durchmesser und der
inneren Oberflache des Zylinders oberhalb des Bauteils mit abnehmendem Durchmesser, die der Gaseinlas-
soffnung gegeniberliegt, umschlossen wird, und der einen AuRendurchmesser aufweist, der nach unten nach
und nach zunimmt, an seinem oberen Ende verschlossen ist und wovon ein unteres Ende entfernt von der In-
nenwand des Zylinders angeordnet ist, ein.

[0013] Beieinem herkdmmlichen Reaktor vom Wirbelschichttyp muss eine konstante Freiraumzone gesichert
werden, um Teilchenstreuung zu unterdriicken. Jedoch ermdglicht bei dem Reaktor gemaf dem zweiten Ge-
sichtspunkt der vorliegenden Erfindung das Anordnen eines Deflektors oberhalb der Reaktionszone, dass das
Verteilen von Teilchen aus der Strahlschicht unterdriickt werden kann. Als Folge davon kann die Freiraumzone
verklrzt werden, was es mdglich macht, einen héheren Volumenwirkungsgrad als in einem Wirbelschichtreak-
tor zu erreichen.

[0014] Es wird bevorzugt, dass die Olefinpolymerisationsreaktoren der Erfindung eine Mehrzahl von Reakti-
onszonen aufweisen und die Polyolefinteilchen nacheinander durch die Reaktionszonen durchlaufen. Unter
dem Gesichtspunkt der Platzeinsparung im Reaktor wird es sogar noch starker bevorzugt, dass sich die Mehr-
zahl von Reaktionszonen in einer vertikalen Reihe befinden und dass sich die Polyolefinteilchen von einer obe-
ren Reaktionszone in eine untere Reaktionszone bewegen. Indem eine Mehrzahl von Reaktionszonen bereit-
gestellt werden und die Strahlschichten mehrstufig beriistet werden, kann die Verweilzeitverteilung der Teil-
chen ausreichend klein gemacht werden. Darlber hinaus unterscheidet sich, wie vorstehend beschrieben,
eine Strahlschicht von einer herkdmmlichen Wirbelschicht darin, dass sie Mischen bewirkt, was etwas eine
Pfropfenstrdmung annahert. Als Folge davon kann die Verweilzeitverteilung in einem ahnlichen Maf3e mit einer
geringeren Zahl von Stufen schmaler gemacht werden als durch mehrstufiges Bertisten von Wirbelschichten.
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[0015] Es wird bevorzugt, dass der Olefinpolymerisationsreaktor, der, wie vorstehend beschrieben, mit einer
Mehrzahl von Reaktionszonen in Reihe versehen ist und mehrfache Strahlschichten aufweist, eine Vorrichtung
zum Transferieren von Polyolefinteilchen aus einer stromaufwartigen Reaktionszone in eine stromabwartige
Reaktionszone aufweist. Ein Ejektorsystem kann als diese Transfervorrichtung verwendet werden. Die Trans-
fervorrichtung schlief3t vorzugsweise eine Teilchenentnahmeleitung zum Entnehmen von Polyolefinteilchen
aus der stromaufwartigen Reaktionszone, einen Ejektor, der an der Teilchenentnahmeleitung bereitgestellt ist,
und eine Teilcheneinspeiseleitung zum Einspeisen von Polyolefinteilchen aus dem Ejektor in die stromabwar-
tige Reaktionszone ein. In Fallen, wo ein Ejektorsystem verwendet wird, wird es noch starker bevorzugt, dass
die Transfervorrichtung ferner ein An-Aus-Ventil, das an einer Zwischenposition an der Teilchenentnahmelei-
tung bereitgestellt wird, und eine Gaseinspeiseleitung einschlief3t, die mit der Teilchenentnahmeleitung sowohl
auf einer stromaufwartigen Seite als auch auf einer stromabwartigen Seite des An-Aus-Ventils in Verbindung
steht und ein Gas einspeist, um Verstopfen innerhalb der Teilchenentnahmeleitung zu verhindern. Indem eine
solche Anordnung eingesetzt wird, kann Verstopfen des An-Aus-Ventils und des Ejektors in angemessener
Weise verhindert werden.

[0016] Es ist auch moglich, in einem Olefinpolymerisationsreaktor mit einer Mehrzahl von Reaktionszonen,
die sich in einer vertikalen Reihe befinden und mehrfache Strahlschichten in der vertikalen Richtung aufweisen,
als die Transfervorrichtung ein Fallrohr an Stelle des vorstehend beschriebenen Ejektorsystems einzusetzen.
Das Fallrohr ist so angebracht, dass es durch das Bauteil mit abnehmendem Durchmesser durchlauft und er-
moglicht, das Polyolefinteilchen von einer stromaufwartigen Reaktionszone auf eine stromabwartige Reakti-
onszone herunterfallen.

[0017] Bei dem erfindungsgemaflen Reaktor wird es bevorzugt, dass das Bauteil mit abnehmendem Durch-
messer einen Neigungswinkel zwischen seiner inneren Oberflache und der Horizontalen aufweist, der groRRer
als der Schittwinkel der Polyolefinteilchen innerhalb der Reaktionszone ist. Dies ermdglicht, dass die Abwarts-
bewegung der Polyolefinteilchen glatt ist, und macht es einfach, die Verweilzeitverteilung schmaler werden zu
lassen. Es wird besonders bevorzugt, dass das Bauteil mit abnehmendem Durchmesser einen Neigungswinkel
zwischen seiner inneren Oberflache und der Horizontalen aufweist, der ein Winkel ist, bei dem alle Polyolefin-
teilchen innerhalb der Reaktionszone durch Einwirkung der Schwerkraft entnommen werden kdnnen. In die-
sem Fall wird die Bewegung der Polyolefinteilchen besonders glatt

[0018] Ebenso betragt das Verhaltnis d,/dg; zwischen dem Durchmesser d, der Gaseinlassoffnung und dem
Zylinderinnendurchmesser dg vorzugsweise 0,35 oder weniger. Die Verwendung dieser Anordnung erleichtert
die Bildung einer stabilen Strahlschicht mit einer guten Teilchenzirkulation in der Reaktionszone.

[0019] Auferdem wird es bei dem erfindungsgemafRen Reaktor bevorzugt, dass der Deflektor einen Nei-
gungswinkel zwischen seiner aulleren Oberflache und der Horizontalen aufweist, der grof3er als der Schutt-
winkel der Polyolefinteilchen innerhalb der Reaktionszone ist. Dies halt die Polyolefinteilchen davon ab, mit
dem Deflektor zu verkleben. Dartiber hinaus wird es bevorzugt, dass der Deflektor eine duRere Oberflache von
konischer Form aufweist.

[0020] Das Polyolefinherstellungsverfahren gemaR einem weiteren Gesichtspunkt der Erfindung beinhaltet
das Durchfiihren der Olefinpolymerisation unter Verwendung des vorstehend beschriebenen Olefinpolymeri-
sationsreaktors der Erfindung, wodurch sich eine Strahlschicht aus Polyolefinteilchen innerhalb der Reaktions-
zone bildet. Das Polyolefinherstellungsverfahren der Erfindung kann den Schritt des kontinuierlichen Einspei-
sens von Olefin in den Olefinpolymerisationsreaktor und gleichzeitigen kontinuierlichen Entfernens eines Ga-
ses, das nicht umgesetztes Olefin enthalt, aus dem Olefinpolymerisationsreaktor und Zurtickbringen des ent-
fernten Gases in den Olefinpolymerisationsreaktor und den Schritt des Abkilihlens von einigem oder dem ge-
samten entfernten Gas, so dass ein Kondensat, das Olefin enthalt, erhalten wird, einschlielen. In diesem Fall
wird es bevorzugt, dass das Kondensat in einen Teil des Strahls der Strahlschicht, die sich innerhalb der Re-
aktionszone bildet, eingespeist wird. Dies macht es méglich, die latente Verdampfungswarme des Kondensats
zu nutzen, was es ermoglicht, dass die Warmeabfuhr aus dem Olefinpolymerisationsreaktor durch das Kon-
densat effektiv durchgefuhrt wird. Daruber hinaus kann in Fallen, wo der Olefinpolymerisationsreaktor einen
Deflektor aufweist, das Kondensat in einen unteren Teil des Deflektors eingespeist werden. Dies hat den Vor-
teil, dass es ermoglicht wird, eine Einspeiseleitung flir Kondensat unter Verwendung einer Bohrvorrichtung fur
den Deflektor zu installieren.

[0021] Das Polyolefinherstellungssystem gemaf noch einem weiteren Gesichtspunkt der Erfindung schlief3t

einen Olefinprareaktor zum Polymerisieren von Olefin in Gegenwart eines Olefinpolymerisationskatalysators
und Erzeugen von Polyolefinteilchen und den vorstehend beschriebenen Olefinpolymerisationsreaktor der Er-
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findung, welcher als eine nachfolgende Stufe mit dem Olefinprareaktor verbunden ist, ein.

[0022] Das Polyolefinherstellungsverfahren der Erfindung fiihrt die mehrstufige Olefinpolymerisation unter
Verwendung des vorstehend beschriebenen Polyolefinherstellungssystems der Erfindung durch. Wenn ein
Massepolymerisationsreaktor als der Olefinprareaktor eingesetzt wird, schlieRt das Polyolefinherstellungsver-
fahren der Erfindung vorzugsweise den Schritt des Einspeisens einer Aufschlammung, die Polyolefinteilchen
und flissiges Olefin enthalt, aus dem Massepolymerisationsreaktor in den Olefinpolymerisationsreaktor ein. In
diesem Fall ist es wiinschenswert, dass die Aufschlammung in den Olefinpolymerisationsreaktor auf eine sol-
che Weise eingespeist wird, dass in der Reaktionszone innerhalb des Olefinpolymerisationsreaktors das flus-
sige Olefin, das in der Aufschlammung vorhanden ist, eine oberflachliche Geschwindigkeit nachfolgend auf die
Vergasung aufweist, welche eine minimale Fluidisierungsgeschwindigkeit der Polyolefinteilchen, die in der Re-
aktionszone gehalten werden, nicht Gbersteigt. In einer anderen Ausfihrungsform ist es wiinschenswert, dass
die Aufschlammung in den Olefinpolymerisationsreaktor aus einer héheren Position als ein Pulverniveau der
Strahlschicht, die sich in der Reaktionszone innerhalb des Olefinpolymerisationsreaktors bildet, eingespeist
wird. Indem die Einspeisegeschwindigkeit der Aufschlammung oder die Einspeiseposition auf die vorstehende
Weise eingestellt werden, kann vollstandig verhindert werden, dass der Stromungszustand der Strahlschicht
mit der Vergasung des flissigen Olefins instabil wird.

[0023] Die ,oberflachliche Geschwindigkeit" des fllissigen Olefins nachfolgend auf die Vergasung, auf die hier
Bezug genommen wird, ist der Wert, der erhalten wird, indem die volumetrische Stromungsgeschwindigkeit
des flussigen Olefins, das in den Olefinpolymerisationsreaktor eingespeist wird, in die volumetrische Stré-
mungsgeschwindigkeit nachfolgend auf die Vergasung umgewandelt wird und die letztere durch die Quer-
schnittsflache A des Zylinders des Olefinpolymerisationsreaktors geteilt wird (A = 1D%4, wobei D fiir den In-
nendurchmesser des Zylinders steht).

[0024] Die vorliegende Erfindung stellt eine Anordnung bereit, die, auch wenn sie einfach ist, es ermdglicht,
dass eine schmale Verweilzeitverteilung erreicht werden kann. Als Folge davon ist es mdglich, wenn ein Ole-
finpolymer kontinuierlich hergestellt wird, ein Polymer mit einer ausgezeichneten strukturellen Einheitlichkeit
herzustellen, wobei zusatzlich der Austausch von Polymer im Reaktor bei Anderungen der Herstellungsbedin-
gungen einfach ist.

[0025] Fig. 1 ist eine schematische Ansicht einer Ausfiihrungsform des Polyolefinherstellungssystems ge-
malf der vorliegenden Erfindung;

[0026] Fig. 2 ist eine vergroRerte schematische Querschnittsansicht des Olefinpolymerisationsreaktors 10A
in Fig. 1;

[0027] FEig. 3 ist eine schematische Ansicht einer weiteren Ausfiihrungsform des Polyolefinherstellungssys-
tems gemaR der Erfindung;

[0028] Fig. 4 ist eine schematische Ansicht noch einer weiteren Ausfiihrungsform des Polyolefinherstellungs-
systems gemal der Erfindung; und

[0029] Fig. 5 ist ein Diagramm, das eine normalisierte Kurve des Ansprechverhaltens auf Transienten zeigt,
das in Beispiel 1 erhalten wurde.

[0030] Bevorzugte Ausfiihrungsformen der Erfindung werden nachstehend ausfihrlich beschrieben, wobei
auf die beigefligten Diagramme verwiesen wird, wo notwendig. Sofern nicht anders angegeben, basieren die
Lage betreffende Verhaltnisse, wie oben-unten und links-rechts, auf den relativen Positionen, die in den Dia-
grammen gezeigt werden. Relative Abmessungen von Merkmalen, die in den Diagrammen gezeigt werden,
mussen nicht maRstablich sein.

Polyolefinherstellungssystem
[0031] Fig. 1 zeigt ein Polyolefinherstellungssystem 100A gemaf der vorliegenden Ausfiihrungsform. Dieses

Herstellungssystem 100A schliel3t einen Olefinprapolymerisationsreaktor 5 und einen Olefinpolymerisations-
reaktor 10A ein, welcher als eine nachfolgende Stufe mit dem Olefinprapolymerisationsreaktor 5 verbunden ist.
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Olefinprapolymerisationsreaktor

[0032] Der Olefinprapolymerisationsreaktor 5 polymerisiert Olefin in Gegenwart eines Olefinpolymerisations-
katalysators, wodurch sich Polyolefinteilchen bilden.

[0033] Beispiele fur den Olefinprapolymerisationsreaktor 5 schlieRen Aufschlammpolymerisationsreaktoren,
Massepolymerisationsreaktoren, Gasphasenpolymerisationsreaktoren vom Typ des geriihrten Tanks und Gas-
phasenpolymerisationsreaktoren vom Wirbelschichttyp ein, sind aber nicht darauf begrenzt. Jeder dieser Re-
aktoren kann alleine verwendet werden, eine Mehrzahl von Reaktoren desselben Typs kann in Kombination
verwendet werden oder zwei oder mehr Reaktoren unterschiedlichen Typs kénnen in Kombination verwendet
werden.

[0034] Aufschlammpolymerisationsreaktoren, die verwendet werden kénnen, schlieRen bekannte Polymeri-
sationsreaktoren ein, wie Reaktoren vom Typ des gerihrten Tanks und Reaktoren vom Schlaufentyp, die in
JP-B-41-12916, JP-B-46-11670 und JP-B-47-42379 beschrieben sind. Die Aufschlammpolymerisation ist ein
Verfahren, bei dem ein Polymerisationsldsungsmittel hergestellt wird, indem ein Olefinmonomer, wie Propylen
oder Buten, zu einem inerten Lésungsmittel, wie ein aliphatischer Kohlenwasserstoff (z. B. Propan, Butan, Iso-
butan, Pentan, Hexan, Heptan, Octan) oder ein alicyclischer Kohlenwasserstoff (z. B. Cyclopentan, Cyclohe-
xan), gegeben wird, ein Olefinpolymerisationskatalysator in dem Polymerisationsldsungsmittel dispergiert
wird, wodurch sich eine Aufschlammung bildet, und die Polymerisation in einem Zustand durchgefiihrt wird, in
dem sich das Polymer, das gebildet wird, nicht im Polymerisationslésungsmittel 16st. Die Polymerisation wird
bei einer Temperatur und einem Druck durchgefiihrt, bei dem das Polymerisationslésungsmittel in einem flus-
sigen Zustand gehalten wird und das Polymer, das gebildet wird, sich nicht im Polymerisationslésungsmittel
I6st. Die Polymerisationstemperatur betragt im Allgemeinen 30 bis 100°C und vorzugsweise 50 bis 80°C. Der
Polymerisationsdruck betragt im Allgemeinen von Normaldruck bis 10 MPaG und vorzugsweise von 0,3 bis 5
MPaG.

[0035] Massepolymerisationsreaktoren, die verwendet werden kénnen, schlielsen bekannte Polymerisations-
reaktoren ein, wie Reaktoren vom Typ des gerihrten Tanks und Reaktoren vom Schlaufentyp, die in
JP-B-41-12916, JP-B-46-11670 und JP-B-47-42379 beschrieben sind. Die Massepolymerisation ist ein Verfah-
ren, bei dem ein Olefinmonomer, wie Propylen oder Buten, als das Polymerisationslésungsmittel im Wesentli-
chen ohne inerte Lésungsmittel, wie aliphatische Kohlenwasserstoffe (z. B. Propan, Butan, Isobutan, Pentan,
Hexan, Heptan, Octan) und alicyclische Kohlenwasserstoffe (z. B. Cyclopentan, Cyclohexan), verwendet wird,
ein Olefinpolymerisationskatalysator im Polymerisationsldsungsmittel dispergiert wird und die Polymerisation
in einem Zustand durchgefiihrt wird, bei dem sich das Polymer, das gebildet wird, nicht im Polymerisations|o-
sungsmittel 16st. Die Polymerisation wird bei einer Temperatur und einem Druck durchgefiihrt, bei dem das Po-
lymerisationslésungsmittel in einem fliissigen Zustand gehalten wird und das Polymer, das gebildet wird, sich
nicht im Polymerisationslésungsmittel 16st. Die Polymerisationstemperatur betragt im Allgemeinen 30 bis
100°C und vorzugsweise 50 bis 80°C. Der Polymerisationsdruck betragt im Allgemeinen von Normaldruck bis
10 MPaG und vorzugsweise von 0,5 bis 5 MPaG.

[0036] Gasphasenpolymerisationsreaktoren vom Typ des geriihrten Tanks, die verwendet werden kdénnen,
schlielfen bekannte Polymerisationsreaktoren ein, wie die Reaktoren, die in der JP-A-46-31696 und
JP-B-59-21321 beschrieben werden. Gasphasenpolymerisation vom Typ des gerlUhrten Tanks ist ein Verfah-
ren, bei dem ein Monomer im gasférmigen Zustand als das Medium verwendet wird, und das Monomer im gas-
férmigen Zustand polymerisiert wird, wahrend ein Olefinpolymerisationskatalysator und Olefinpolymer mittels
einer Rihrvorrichtung in einem fluidisierten Zustand innerhalb des Mediums gehalten werden. Die Polymeri-
sationstemperatur betragt im Allgemeinen 50 bis 110°C und vorzugsweise 60 bis 100°C. Der Polymerisations-
druck sollte in einem Bereich liegen, bei dem das Olefin als eine Dampfphase innerhalb des Gasphasenpoly-
merisationsreaktors vom Typ des geriihrten Tanks vorliegen kann, und betragt im Allgemeinen von Normal-
druck bis 5 MPaG und vorzugsweise von 0,5 bis 3 MPaG.

[0037] Gasphasenpolymerisationsreaktoren vom Wirbelschichttyp, die verwendet werden kénnen, schlielen
bekannte Reaktoren ein, wie die Reaktoren, die in JP-A-58-201802, JP-A-59-126406 und JP-A-2-233708 be-
schrieben werden. Gasphasenpolymerisation vom Wirbelschichttyp ist ein Verfahren, bei dem ein Monomer im
gasférmigen Zustand als das Medium verwendet wird, und das Monomer im gasférmigen Zustand polymeri-
siert wird, wahrend in erster Linie ein Olefinpolymerisationskatalysator und Olefinpolymer mittels des Flusses
des Mediums in einem fluidisierten Zustand innerhalb des Mediums gehalten werden. In einigen Fallen wird
auch eine Ruhrvorrichtung bereitgestellt, um die Fluidisierung zu férdern. Die Polymerisationstemperatur be-
tragt im Allgemeinen 0 bis 120°C, vorzugsweise 20 bis 100°C und starker bevorzugt 40 bis 100°C. Der Poly-
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merisationsdruck sollte in einem Bereich liegen, bei dem das Olefin als eine Dampfphase innerhalb des Reak-
tors vom Wirbelschichttyp vorliegen kann, und betragt im Allgemeinen von Normaldruck bis 10 MPaG, vorzugs-
weise von 0,2 bis 8 MPaG und starker bevorzugt von 0,5 bis 5 MPaG.

[0038] Kombinationen von unterschiedlichen Reaktoren werden durch einen Aufschlammpolymerisationsre-
aktor oder einen Massepolymerisationsreaktor veranschaulicht, mit denen als die nachfolgende Stufe ein Gas-
phasenpolymerisationsreaktor vom Wirbelschichttyp oder Gasphasenpolymerisationsreaktor vom Typ des ge-
ruhrten Tanks verbunden ist.

[0039] In einer anderen Ausfiihrungsform kann ein Splltank zum Abtrennen von nicht umgesetztem Olefin
oder Polymerisationsldsungsmittel von Olefinpolymerteilchen im Allgemeinen zwischen einem Aufschlammpo-
lymerisationsreaktor oder einem Massepolymerisationsreaktor und, als nachfolgende Stufe damit verbunden,
einem Gasphasenpolymerisationsreaktor, wie ein Gasphasenpolymerisationsreaktor vom Wirbelschichttyp,
ein Gasphasenpolymerisationsreaktor vom Typ des geruhrten Tanks oder der nachfolgend beschriebene Ole-
finpolymerisationsreaktor 10A, bereitgestellt werden. Jedoch ist ein solcher Spultank nicht immer erforderlich;
insbesondere in Fallen, wo ein Massepolymerisationsreaktor verwendet wird, wird oft kein Splltank bereitge-
stellt.

Olefinpolymerisationsreaktor

[0040] Der Olefinpolymerisationsreaktor 10A ist ein Reaktor, der in einem im Wesentlichen Gasphasenzu-
stand eine Olefinpolymerisationsreaktion an Polyolefinteilchen, welche durch den Olefinprapolymerisationsre-
aktor 5 gebildet wurden, durchfihrt.

[0041] Bezug nehmend auf Fig. 1 besteht der Olefinpolymerisationsreaktor 10A in erster Linie aus einem Zy-
linder 12, der sich vertikal erstreckt, einer Mehrzahl von Deflektoren 20, die im Inneren des Zylinders 12 bereit-
gestellt sind, und einer Mehrzahl von réhrenférmigen Prallflachen (Bauteile mit abnehmendem Durchmesser)
30, die im Inneren des Zylinders 12 bereitgestellt sind. Die Deflektoren 20 und réhrenférmigen Prallflachen 30
sind abwechselnd in der axialen Richtung des Zylinders 12 angeordnet. Ebenso wird es bevorzugt, dass so-
wohl die Deflektoren 20 als auch die réhrenférmigen Prallflachen 30 koaxial zu der Mittelachse des Zylinders
12 angeordnet sind. Unter dem Gesichtspunkt des Stabilisierens der Strahlschicht betragt der Innendurchmes-
ser des Zylinders 12 vorzugsweise hochstens 5 m und starker bevorzugt héchstens 3,5 m.

[0042] In dem Olefinpolymerisationsreaktor 10A werden finf Reaktionszonen 25 in einer vertikalen Linie im
Inneren des Zylinders 12 gebildet. Jede Reaktionszone 25 ist ein Bereich, der von der dufleren Oberflache ei-
ner rohrenférmigen Prallflache 30, der inneren Oberflache der réhrenférmigen Prallflache 30 direkt darunter
und der inneren Oberflache des Teils des Zylinders 12 zwischen diesen zwei réhrenférmigen Prallflachen 30
umschlossen wird. Die oberste Reaktionszone 25 ist ein Bereich, der von der inneren Oberflache des Zylinders
12 an seiner Oberseite, der inneren Oberflache der réhrenférmigen Prallflache 30 direkt unter der Oberseite
des Zylinders 12 und der inneren Prallflache des Teils des Zylinders 12 dazwischen umschlossen wird.

[0043] Innerhalb jeder Reaktionszone 25 strémt ein Gas, das Olefin enthalt, mit einer hohen Geschwindigkeit
von einer Gaseinlasso6ffnung, die an einem unteren Ende 30b der rohrenférmigen Prallflache 30 gebildet wird,
nach oben, wodurch sich eine Strahlschicht aus Polyolefinteilchen bildet.

[0044] Wie in Fig. 2 gezeigt, ist in jeder Reaktionszone 25 ein Deflektor 20 an einer Position angeordnet, die
oberhalb der réhrenférmigen Prallflache 30 liegt und der Gaseinlass6ffnung gegeniberliegt. Die Rolle des De-
flektors 20 ist es, zu verhindern, dass sich Polyolefinteilchen aus der Strahlschicht verteilen. Dies macht es
moglich, die Freiraumzone zu verkiirzen, was es erlaubt, dass ein hoher Volumenwirkungsgrad erreicht wird.

[0045] Der Deflektor 20 hat eine konische Form mit einem oberen Ende 20a, das geschlossen ist, einem Au-
Rendurchmesser, der nach unten nach und nach zunimmt, und einem unteren Ende 20b, das entfernt von der
inneren Wand des Zylinders 12 angeordnet ist. Als Folge davon stof3en Teilchen, die nach oben geblasen wer-
den, mit der inneren Oberflache des Deflektors 20 zusammen und werden in die ringférmige Struktur der
Strahlschicht aufgenommen. Gleichzeitig zirkulieren Gase nach oben, indem sie zwischen dem unteren Ende
20b des Deflektors 20 und der inneren Wand des Zylinders 12 vorbeistrémen.

[0046] Jede rohrenférmige Prallflache 30 ist ein sich verjingender Zylinder, der einen Innendurchmesser auf-

weist, der nach unten nach und nach abnimmt, und hat ein oberes Ende 30a, das mit der inneren Wand des
Zylinders 12 zusammenfallt. Eine solche Anordnung erlaubt, dass Gase aus einer kreisférmigen Gaseinlass-
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offnung am unteren Ende 30b der réhrenférmigen Prallflache 30 nach oben zirkulieren, erlaubt aber nicht, dass
die Gase zwischen dem oberen Ende 30a und dem Zylinder 12 nach oben zirkulieren. Die Gaseinlassoéffnung,
die am unteren Ende 30b gebildet wird, kann daran angeordnet ein Ruckschlagventil (nicht gezeigt) aufweisen,
so dass Polyolefinteilchen innerhalb der Reaktionszone 25 nicht zu solchen Zeitpunkten, wie Inbetriebnahme
oder temporare Aulerbetriebsetzung des Olefinpolymerisationsreaktors 10A, nach unten durch die Gaseinlas-
soffnung flieRen.

[0047] Wie in Fig. 1 gezeigt, werden vier obere Fallrohre 35a so bereitgestellt, dass sie durch jede der vier
oberen réhrenférmigen Prallflachen 30 innerhalb des Zylinders 12 durchgehen, und ein unteres Fallrohr 35b
wird in der untersten réhrenférmigen Prallflache 30 bereitgestellt. Die oberen Fallrohre 35a erlauben, dass Po-
lyolefinteilchen von einer hdheren Reaktionszone 25 auf eine niedrigere Reaktionszone 25 fallen. Der Zweck
des unteren Fallrohrs 35b ist es, Polyolefinteilchen aus der untersten Reaktionszone zu entfernen und die Teil-
chen aulerhalb des Zylinders 12 zu entnehmen. Zwei Ventile V71 und V72 sind in Reihe mit dem unteren Fall-
rohr 35b angeordnet. Die Polyolefinteilchen kdnnen in einem nachfolgenden Schritt durch aufeinander folgen-
des Offnen und SchlieRen dieser Ventile V71 und V72 entnommen werden.

[0048] Um eine stabile Strahlschicht in jeder Reaktionszone 25 zu erzeugen, ist es wiinschenswert, dass jede
réhrenformige Prallfliche 30 den folgenden Bedingungen genugt. Das Verhaltnis d,/dg; zwischen dem Durch-
messer d, der Gaseinlasséffnung am unteren Ende 30b der rohrenférmige Prallflache 30 und dem Innendurch-
messer dg des Zylinders 12 betragt namlich vorzugsweise 0,35 oder weniger. Ebenso ist der Neigungswinkel
a30 der rohrenférmigen Prallflache 30 in Fig. 2, d. h. der Winkel der inneren Oberflache der rohrenférmigen
Prallflache 30 mit der Horizontalen, vorzugsweise mindestens der Schittwinkel fur Polyolefinteilchen, die in-
nerhalb des Zylinders 12 vorhanden sind. Der Neigungswinkel a30 ist starker bevorzugt mindestens der
Schuttwinkel und mindestens der Winkel, bei dem die Polyolefinteilchen vollstandig durch Wirkung der
Schwerkraft entnommen werden kénnen. Auf diese Weise wird eine stol3freie Bewegung der Polyolefinteilchen
nach unten erreicht.

[0049] Auch wenn eine Strahlschicht sogar unter Verwendung einer ebenen Platte mit einer Gaseinlassoff-
nung, die darin gebildet wurde, an Stelle einer rohrenférmigen Prallflache 30 erzeugt werden kann, tritt auf ei-
ner solchen ebenen Platte in der Nahe der inneren Oberflache des Zylinders 12 ein Bereich auf, wo sich die
Teilchen nicht fluidisieren. Als Folge davon kénnen auf Grund der schlechten Warmeabfuhr in diesem Bereich
die Teilchen zu Massen zusammenschmelzen. Um eine solche Situation zu vermeiden, ist es also wiinschens-
wert, dass die réhrenférmigen Prallflachen 30 einen Neigungswinkel a30 aufweisen, der, wie vorstehend an-
gemerkt, mindestens ein gegebener Winkel ist.

[0050] Es wird bevorzugt, dass die Deflektoren 20 in Eig. 2 einen Neigungswinkel 020, d. h. der Winkel, der
zwischen der aulleren Oberflache des Deflektors 20 und der Horizontalen gebildet wird, aufweisen, der min-
destens der Schuttwinkel fir Polyolefinteilchen ist, die innerhalb des Zylinders 12 vorhanden sind. Auf diese
Weise kdnnen Polyolefinteilchen in angemessener Weise daran gehindert werden, an den Deflektoren 20 fest-
zukleben.

[0051] Polyolefinteilchen haben einen Schiittwinkel von beispielsweise etwa 35° bis etwa 50°. Die Neigungs-
winkel a30 und a20 betragen beide vorzugsweise mindestens 55°.

[0052] Die Deflektoren 20 und réhrenformigen Prallflachen 30 sind jeweils mit Tragern (nicht gezeigt) an dem
Zylinder 12 befestigt. Die Trager haben im Wesentlichen keinen Einfluss auf den Gasfluss und Polyolefinfluss.
Der Zylinder 12, die Deflektoren 20 und réhrenférmigen Prallflachen 30 kénnen beispielsweise aus Kohlen-
stoffstéahlen und Edelstahlen, wie ,SUS 304" und ,SUS 316L", hergestellt sein. Wie hier verwendet, bezieht
sich ,SUS" auf eine Edelstahlspezifikation, die von Japanese Industrial Standards (JIS) standardisiert wurde.
Es wird bevorzugt, ,SUS 316L" zu verwenden, wenn ein Katalysator mit einem hohen Anteil an korrosivem Be-
standteil (z. B. ein Halogen, wie Chlor) eingesetzt werden soll.

[0053] Wie in Fig. 1 gezeigt, wird eine Gaseinspeisedffnung 40 an der Unterseite des Zylinders 12 bereitge-
stellt, und gasférmiges Olefinmonomer wird an der Unterseite des Zylinders 12 mittels einer Leitung L30 und
eines Kompressors 54 eingespeist. Aulerdem wird eine Gasentnahmedffnung 61 an der Oberseite des Zylin-
ders 12 bereitgestellt. Gas, das durch den Zylinder 12 aufgestiegen ist, wird durch eine Leitung L40 an die Au-
Renseite ausgestolRen, und mit dem Gas mitgerissene Teilchen werden durch einen gegebenenfalls bereitge-
stellten Zyklon 62 entfernt. Nachdem das Gas die Behandlung in einem ersten Warmetauscher 63, einem
Kompressor 64, einem zweiten Warmetauscher 65 und einen Gas-Flissigkeiten-Abscheider 66 durchlaufen
hat, wird es in Leitung L30 Uber eine andere Leitung L35 eingespeist und rezirkuliert. Zusatzlich zur Gasein-
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speisedffnung 40 kann auch eine Entnahmedffnung (nicht gezeigt), welche am Ende des Reaktorbetriebs Po-
lyolefinteilchen abgeben kann, an der Unterseite des Zylinders 12 bereitgestellt werden. Ebenso wird es, um
die Menge an Pulver, die im Inneren des Olefinpolymerisationsreaktors 10A am Ende des Reaktorbetriebs ver-
bleibt, zu verringern, bevorzugt, ein Innenbauteil in der Gestalt eines umgedrehten Kegels (nicht gezeigt) an
einer Position bereitzustellen, die den Gasfluss an der Unterseite des Zylinders 12 nicht beeintrachtigt.

[0054] Der Zylinder 12 ist auch mit einer Einspeisedffnung fur Flissigkeit 50 versehen, welche von aulerhalb
des Zylinders 12 in eine gegebene Reaktionszone 25 flissiges Olefin einspeist, das durch den Gas-Flussig-
keiten-Abscheider 66 abgetrennt wurde. Genauer gesagt befindet sich, wie in Fig. 1 gezeigt, eine Einspeise-
offnung fir Flussigkeit 50 nahe der Gaseinlassoffnung der zweiten rohrenférmigen Prallflache 30 von oben, so
dass flussiges Olefin auf den Strahl zu eingespritzt wird. Falls notwendig werden eine Pumpe 52 und eine Lei-
tung L20 zum Einspeisen des verflissigten Olefinmonomers mit der Einspeise6ffnung fir Flissigkeit 50 ver-
bunden. In Fig. 1 ist die Einspeisedffnung fir Flussigkeit 50 in der Nahe der Gaseinlassoffnung der réhrenfor-
migen Prallflache 30 angeordnet. Jedoch ist die Einspeisedffnung fir Flissigkeit 50 nicht auf eine solche Po-
sition begrenzt und kann stattdessen beispielsweise in der Nahe des unteren Endes eines Deflektors 20 an-
geordnet sein. Die Einspeisedffnung fir Flissigkeit 50 wird vorzugsweise in einem Bereich mit einer hohen
Gasgeschwindigkeit bereitgestellt, wie ein Strahlgebiet, wo sich ein Strahl bildet.

[0055] Ebenso werden eine Mehrzahl von Gasentnahmedffnungen 60 werden an Teilen des Zylinders 12 be-
reitgestellt, die den auReren Oberflachen der réhrenférmigen Prallflachen 30 gegentiberliegen. Genauer ge-
sagt wird, wie in Fig. 1 gezeigt, eine Gasentnahmeo6ffnung 60 in dem Teil des Zylinders 12 bereitgestellt, der
der auReren Oberflache der zweiten réhrenférmigen Prallflachen 30 von oben gegenuberliegt. Diese Gasent-
nahmedffnung 60 ist mit Leitung L40 mittels einer Leitung L41 verbunden. Die Menge an Gas, die aus den
Gasentnahmedffnungn 60 ausgestoflen wird, wird durch entsprechende Ventile oder andere Mittel reguliert,
so dass sie im Wesentlichen gleich der Menge an Gas ist, die aus der Einspeisedffnung fir Flussigkeit 50 ein-
gespeist und verdampft wurde. Deshalb wird, selbst wenn verflissigtes Olefinmonomer in den Zylinder 12 mit-
tels der Einspeisedffnung fir Flussigkeit 50 eingespeist wurde, die oberflachliche Geschwindigkeit des Gases
im Inneren des Zylinders 12 im Wesentlichen in der vertikalen Richtung konstant gehalten.

[0056] Auferdem ist eine Leitung L5 mit einer Position am Zylinder 12 verbunden, die héher als die oberste
rohrenférmige Prallflache 30 liegt, und Polyolefinteilchen, die feste Teilchen eines Olefinpolymerisationskata-
lysators enthalten, werden durch diese Leitung L5 in die oberste Reaktionszone 25 eingespeist.

[0057] Demgemal wird in der vorliegenden Ausfiihrungsform ein zweistufiger Polymerisationsschritt durch
den Olefinprapolymerisationsreaktor 5 und den Olefinpolymerisationsreaktor 10A erreicht. Auf diese Weise be-
wirkt der Olefinprapolymerisationsreaktor 5 die Polymerisation und das Wachstum der Polyolefinteilchen, wo-
bei er verhaltnismaRig groRe Polyolefinteilchen mit einer Teilchengrdfie von vorzugsweise mindestens 500 pm,
starker bevorzugt mindestens 700 um und noch starker bevorzugt mindestens 850 um erzeugt, wodurch er die
Bildung einer stabileren Strahlschicht ermdglicht. Jedoch ist es auch mdéglich, dass der Polymerisationsschritt
aus einer einzigen Stufe besteht, die keinen Olefinprapolymerisationsreaktor 5 einschlief3t. In diesem Fall wird
ein Olefinpolymerisationskatalysator oder Prapolymerisationskatalysator direkt in den Olefinpolymerisations-
reaktor 10A eingespeist, und die Olefinpolymerisation wird durchgefiihrt. In einer anderen Ausfihrungsform
kann ein oder mehrere zusatzliche Olefinpolymerisationsreaktoren, wie ein Olefinprapolymerisationsreaktor 5
oder ein Olefinpolymerisationsreaktor 10A, nachfolgend auf den Olefinpolymerisationsreaktor 10A bereitge-
stellt werden, so dass ein Polymerisationsschritt erreicht wird, der aus drei oder mehreren Stufen besteht.

Olefin, Polyolefin und Katalysator

[0058] Als Nachstes werden das Olefin, das Polyolefin, der Katalysator und weitere Substanzen, die in einem
solchen System verwendet werden, beschrieben.

[0059] In dem Olefinpolymerisationsreaktor, dem Polyolefinherstellungsverfahren und Polyolefinherstellungs-
system der Erfindung wird die Herstellung von Polyolefin — d. h. Olefinpolymer (Olefinhomopolymer, Olefinco-
polymer) — durch die Polymerisation von einem oder mehreren Olefinen (Homopolymerisation oder Copolyme-
risation) durchgefiihrt. Beispiele fur Olefine, die in dieser Erfindung verwendet werden kénnen, schlie3en Ethy-
len, Propylen, 1-Buten, 1-Penten, 4-Methyl-1-penten, 5-Methyl-1-hexen, 1-Hexen, 1-Hegten und 1-Octen ein.

[0060] Eines oder mehrere dieser Olefine kbnnen verwendet werden. In einer anderen Ausfiihrungsform kann

das verwendete Olefin bei jedem Polymerisationsschritt geandert werden. In Fallen, wo die Polymerisation als
ein mehrstufiges Verfahren durchgefiihrt wird, kann bei jeder Stufe ein anderes Olefin verwendet werden.
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Wenn zwei oder mehrere Olefine verwendet werden, schlie3en Beispiele fur geeignete Olefinkombinationen,
die eingesetzt werden kdnnen, Propylen/Ethylen, Propylen/1-Buten, Propylen/Ethylen/1-Buten, Ethylen/1-Bu-
ten, Ethylen/1-Hexen und Ethylen/1-Octen ein. Zuséatzlich zu Olefinen ist es auch moglich, gleichzeitig ver-
schiedene copolymere Bestandteile, wie Diene, zu verwenden.

[0061] Olefinpolymere (Homopolymere, Copolymere), wie Propylenhomopolymere, Propylen/Ethylen-Copo-
lymere, Propylen/1-Buten-Copolymere und Propylen/Ethylen/1-Buten-Copolymere kdnnen in der vorliegenden
Erfindung auf vorteilhafte Weise hergestellt werden. Die Herstellung von Olefinpolymeren, die durch mehrstu-
fige Polymerisation erhalten werden, wobei die Anteile der Monomereinheiten, die als die Polymerbestandteile
dienen, sich in den jeweiligen Stufen unterscheiden, wird besonders bevorzugt. Beispielsweise ist es mdglich,
ein mehrstufig polymerisiertes Olefincopolymer zu erzeugen, indem ein Typ von Olefin in einen Olefinprapoly-
merisationsreaktor 5 und einen Olefinpolymerisationsreaktor 10A eingespeist wird, so dass sich Homopoly-
merteilchen bilden, oder indem das erste Olefin mit einer kleinen Menge eines weiteren Olefins copolymerisiert
wird, wodurch sich statistische Copolymerteilchen bilden, dann in einer nachfolgenden Stufe zwei oder meh-
rere Typen von Olefin zu diesen Polymerteilchen in einen zusatzlichen Olefinpolymerisationsreaktor, wie ein
Olefinprapolymerisationsreaktor 5 oder ein Olefinpolymerisationsreaktor 10A, einzuspeisen. Dies fihrt zu ei-
ner schmalen Verweilzeitverteilung in dem Olefinpolymerisationsreaktor 10A, was es leicht macht, ein festes
Verhaltnis der Zusammensetzung innerhalb der Polymerteilchen zu erreichen. Dieser Ansatz ist besonders
wirksam, um Formenfehler zu verringern.

[0062] Beispiele fur solche Polymere schlieBen Propylen—Propylen/Ethylen-Polymere, Propylen— Propy-
len/Ethylen—Propylen/Ethylen-Polymere, Propylen/Ethylen—Propylen/Ethylen-Polymere und Propylen—Propy-
len/Ethylen/1-Buten-Polymere ein. Hier zeigt ein Gedankenstrich (,—") die Grenze zwischen Polymeren an, und
ein Schragstrich (,/") zeigt an, dass zwei oder mehrere Olefin innerhalb des Polymers copolymerisiert sind. Von
diesen wird die Herstellung von mehrstufig polymerisierten Copolymeren auf Propylenbasis bevorzugt, die Po-
lymere mit Monomereinheiten auf Propylenbasis sind, ,hochschlagfestes Polypropylen” (in Japan auch ubli-
cherweise ,Polypropylenblockcopolymere” genannt) genannt werden und kristalline Polymersegmente auf
Propylenbasis und amorphe Polymersegmente auf Propylenbasis aufweisen. Ein mehrstufig polymerisiertes
Copolymer auf Propylenbasis kann durch die kontinuierliche mehrstufige Polymerisation in beliebiger Reihen-
folge von kristallinen Homopolypropylensegmenten oder statistischen Copolymersegmenten, erhalten durch
Copolymerisieren einer kleinen Menge eines anderen Olefins als Propylen mit amorphen Kautschuksegmen-
ten, die aus Ethylen, Propylen und als einem optionalen Bestandteil einem anderen Olefin als Ethylen und Pro-
pylen copolymerisiert wurden, in Gegenwart der jeweiligen Polymere hergestellt werden. Ein solches Copoly-
mer weist eine Grenzviskositat, gemessen in 1,2,3,4-Tetrahydronaphthalin bei 135°C, auf, welche vorzugswei-
se in einem Bereich von 0,1 bis 100 dl/g liegt. Dieses mehrstufig polymerisierte Copolymer auf Propylenbasis
weist ausgezeichnete Hitzebestandigkeit, Steifigkeit und Schlagbestandigkeit auf und kann deshalb in Auto-
mobilkomponenten, wie StoRstangen und Turverkleidung, und in verschiedenen Behaltern fir die Verpackung,
wie sterilisierbare Behalter fir die Verpackung von Lebensmitteln, verwendet werden.

[0063] Dariber hinaus kénnen in dem Olefinpolymerisationsreaktor und dem Polyolefinherstellungsverfahren
der Erfindung, um die Molekulargewichtsverteilung des Olefinpolymers zu verbreitern, den Olefinpolymerkom-
ponenten, die in den jeweiligen Polymerisationsschritten hergestellt werden, unterschiedliche Molekularge-
wichte gegeben werden. Die vorliegende Erfindung ist auch zum Herstellen von Olefinpolymeren mit einer brei-
ten Molekulargewichtsverteilung von Vorteil. Beispielsweise liegt die Grenzviskositat, die durch Messung, wie
vorstehend beschrieben, fir die Polymerkomponente erhalten wurde, die im Polymerisationsschritt erhalten
wurde, der die Polymerkomponente mit dem héchsten Molekulargewicht ergibt, in einem Bereich von vorzugs-
weise 0,5 bis 100 dl/g, starker bevorzugt 1 bis 50 dl/g und noch starker bevorzugt 2 bis 20 dl/g. Diese Grenz-
viskositat betragt mindestens das Fiinffache der Grenzviskositat der Polymerkomponente, die in dem Polyme-
risationsschritt erhalten wird, der die Polymerkomponente mit dem niedrigsten Molekulargewicht ergibt. Die
vorliegende Erfindung kann auf vorteilhafte Weise ein Olefinpolymer herstellen, bei dem die Menge der Poly-
merkomponente, welche in dem Polymerisationsschritt erhalten wurde, der die Polymerkomponente mit dem
héchsten Molekulargewicht ergibt, 0,1 bis 80 Gew.-% des Olefinpolymers ausmacht.

[0064] Der Olefinpolymerisationskatalysator, der in der Erfindung verwendet wird, kann ein bekannter Additi-
onspolymerisationskatalysator sein, der bei der Polymerisation von Olefinen verwendet wird. Veranschauli-
chende Beispiele schliel3en feste Katalysatoren des Ziegler-Typs, die durch In-Kontakt-Bringen einer festen
Katalysatorkomponente, die Titan, Magnesium, ein Halogen und einen Elektronendonor enthalt (nachstehend
als ,Katalysatorkomponente A" bezeichnet) mit einer Organoaluminiumverbindungskomponente und einer
Elektronendonorkomponente erzeugt werden; und feste Katalysatoren des Metallocen-Typs ein, die durch Auf-
tragen einer Metallocenverbindung und einer Cokatalysatorkomponente auf einen kérnchenférmigen Trager
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hergestellt werden. Kombinationen dieser Katalysatoren kénnen auch verwendet werden.

[0065] Was Ublicherweise als ein Titan/Magnesium-Verbundkatalysator bezeichnet wird, kann als Katalysa-
torkomponente A verwendet werden, die bei der Herstellung eines festen Katalysators vom Ziegler-Typ einge-
setzt wird. Dieser Verbundkatalysator kann erhalten werden, indem eine Titanverbindung, eine Magnesiumver-
bindung und ein Elektronendonor, wie die folgenden, in Kontakt gebracht werden.

[0066] Titanverbindungen, die verwendet werden kénnen, um die Katalysatorkomponente A herzustellen
werden durch Titanverbindungen mit der allgemeinen Formel Ti(OR"),X,_, veranschaulicht (wobei R' fur einen
Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 20 Kohlenstoffen steht, X fiir ein Halogenatom steht und der Buchstabe a eine
Zahl ist, so das 0 < a < 4 gilt). Veranschaulichende Beispiele schliel3en tetrahalogenierte Titanverbindungen,
wie Titantetrachlorid; trihalogenierte Alkoxytitanverbindungen, wie Ethoxytitantrichlorid und Butoxytitantrichlo-
rid; dihalogenierte Dialkoxytitanverbindungen, wie Diethoxytitandichlorid und Dibutoxytitandichlorid; monoha-
logenierte Trialkoxytitanverbindungen, wie Triethoxytitanchlorid und Tributoxytitanchlorid; und Tetraalkoxyti-
tanverbindungen, wie Tetraethoxytitan und Tetrabutoxytitan, ein. Diese Titanverbindungen kénnen einzeln
oder als Kombinationen von zwei oder mehreren davon verwendet werden.

[0067] Magnesiumverbindungen, die verwendet werden konnen, um Katalysatorkomponente A herzustellen,
werden durch Magnesiumverbindungen veranschaulicht, die eine Magnesium-Kohlenstoff-Bindung oder eine
Magnesium-Wasserstoff-Bindung aufweisen und ein Reduktionsvermégen aufweisen, und Magnesiumverbin-
dungen, denen ein Reduktionsvermdgen fehlt. Veranschaulichende Beispiele flir Magnesiumverbindungen,
die ein Reduktionsvermogen aufweisen, schlieen Dialkylmagnesiumverbindungen, wie Dimethylmagnesium,
Diethylmagnesium, Dibutylmagnesium und Butylethylmagnesium; Alkylmagnesiumhalogenide, wie Butylmag-
nesiumchlorid; Alkylalkoxymagnesiumverbindungen, wie Butylethoxymagnesium; und Alkylmagnesiumhydri-
de, wie Butylmagnesiumhydrid, ein. Diese Magnesiumverbindungen mit einem Reduktionsvermdgen kénnen
auch in Form einer Komplexverbindung mit einer Organoaluminiumverbindung verwendet werden.

[0068] Veranschaulichende Beispiele fir Magnesiumverbindungen, denen ein Reduktionsvermdgen fehlt,
schlieRen dihalogenierte Magnesiumverbindungen, wie Magnesiumdichlorid; Alkoxymagnesiumhalogenide,
wie Methoxymagnesiumchlorid, Ethoxymagnesiumchlorid und Butoxymagnesiumchlorid; Dialkoxymagnesi-
umverbindungen, wie Diethoxymagnesium und Dibutoxymagnesium; und Magnesiumcarboxylate, wie Magne-
siumlaurat und Magnesiumstearat, ein. Diese Magnesiumverbindungen, denen ein Reduktionsvermdgen fehilt,
kdnnen Verbindungen sein, die mit einem bekannten Verfahren aus einer Magnesiumverbindung mit einem
Reduktionsvermdgen entweder im Voraus oder zum Zeitpunkt der Herstellung der Katalysatorkomponente A
synthetisiert werden.

[0069] Elektronendonoren, die verwendet werden kénnen, um Katalysatorkomponente A herzustellen, schlie-
Ren Elektronendonoren, die Sauerstoff enthalten, wie Alkohole, Phenole, Ketone, Aldehyde, Carbonsauren,
Ester von organischen oder anorganischen Sauren, Ether, Sdureamide und Saureanhydride; Elektronendono-
ren, die Stickstoff enthalten, wie Ammoniak, Amine, Nitrile und Isocyanate; und organische Saurehalogenide
ein. Von diesen Elektronendonoren wird die Verwendung von anorganischen Saureestern, organischen Sau-
reestern und Ethern bevorzugt.

[0070] Bevorzugte anorganische Saureester schlieBen Siliciumverbindungen mit der allgemeinen Formel
R? Si(OR?),,, ein (wobei R? fiir einen Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 20 Kohlenstoffen oder ein Wasserstoffa-
tom steht, R® firr einen Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 20 Kohlenstoffen steht und der Buchstabe n eine Zahl
ist, so dass 0 < n < 4 gilt). Veranschaulichende Beispiele schlieRen Tetraalkoxysilane, wie Tetramethoxysilan,
Tetraethoxysilan und Tetrabutoxysilan; Alkyltrialkoxysilane, wie Methyltrimethoxysilan, Ethyltrimethoxysilan,
Butyltrimethoxysilan, Isobutyltrimethoxysilan, t-Butyltrimethoxysilan, Methyltriethoxysilan, Ethyltriethoxysilan,
Butyltriethoxysilan, Isobutyltriethoxysilan und t-Butyltriethoxysilan; und Dialkyldialkoxysilane, wie Dimethyldi-
methoxysilan, Diethyldimethoxsilan, Dibutyldimethoxysilan, Diisobutyldimethoxysilan, Di-t-butyldimethoxysi-
lan, Butylmethyldimethoxysilan, Butylethyldimethoxysilan, t-Butylmethyldimethoxysilan, Dimethyldiethoxysi-
lan, Diethyldiethoxysilan, Dibutyldiethoxysilan, Diisobutyldiethoxysilan, Di-t-butyldiethoxysilan, Butylmethyl-
diethoxysilan, Butylethyldiethoxysilan und t-Butylmethyldiethoxysilan, ein.

[0071] Bevorzugte organische Saureester schlielen monofunktionelle und polyfunktionelle Carbonsaurees-
ter, wie aliphatische Carbonsaureester, alicyclische Carbonsaureester und aromatische Carbonsaureester,
ein. Veranschaulichende Beispiele schlielfen Methylacetat, Ethylacetat, Methylpropionat, Ethylpropionat,
Ethylbutyrat, Ethylvalerat, Methylacrylat, Ethylacrylat, Methylmethacrylat, Ethylbenzoat, Butylbenzoat, Methyl-
toluat, Ethyltoluat, Ethylanisat, Diethylsuccinat, Dibutylsuccinat, Diethylmalonat, Dibutylmalonat, Dimethylma-
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leat, Dibutylmaleat, Diethylitaconat, Dibutylitaconat, Diethylphthalat, Di-n-butylphthalat und Diisobutylphthalat
ein. Bevorzugte Beispiele schlieBen ungesattigte aliphatische Carbonsaureester, wie Methacrylsaureester,
und Phthalsdureester und Maleinsaureester ein. Phthalsaurediester werden starker bevorzugt.

[0072] Veranschaulichende Beispiele fiir Ether schlieRen Dialkylether, wie Diethylether, Dibutylether, Diisobu-
tylether, Diamylether, Diisoamylether, Methylbutylether, Methylisoamylether und Ethylisobutylether, ein. Bevor-
zugte Beispiele schlieRen Dibutylether und Diisoamylether ein.

[0073] Veranschaulichende Beispiele fir organische Saurehalogenide schlielen mono- und polyfunktionelle
Carbonsaurehalogenide, wie aliphatische Carbonsaurehalogenide, alicyclische Carbonsaurehalogenide und
aromatische Carbonsaurehalogenide, ein. Veranschaulichende Beispiele schlieRen Acetylchlorid, Propionyl-
chlorid, Butyrylchlorid, Valeroylchlorid, Acryloylchlorid, Methacryloylchlorid, Benzoylchlorid, Toluoylchlorid, Ani-
soylchlorid, Succinylchlorid, Malonylchlorid, Maleylchlorid, Itaconylchlorid und Phthaloylchlorid ein. Bevorzugte
Beispiele schliefen aromatische Carbonsaurechloride, wie Benzoylchlorid, Toluoylchlorid und Phthaloylchlo-
rid, ein. Phthaloylchlorid wird besonders bevorzugt.

[0074] Beispiele fir Verfahren zum Herstellen von Katalysatorkomponente A schlief3en die folgenden ein.
(1) Umsetzen einer flissigen Magnesiumverbindung oder einer Komplexverbindung aus einer Magnesium-
verbindung und einem Elektronendonor mit einem Fallungsmittel, dann Behandeln mit einer Titanverbin-
dung oder mit einer Titanverbindung und einem Elektronendonor.

(2) Behandeln einer festen Magnesiumverbindung oder einer Komplexverbindung aus einer festen Magne-
siumverbindung und einem Elektronendonor mit einer Titanverbindung oder mit einer Titanverbindung und
einem Elektronendonor.

(3) Umsetzen einer flissigen Magnesiumverbindung mit einer flissigen Titanverbindung in Gegenwart ei-
nes Elektronendonors und Herbeifuhren der Ausfallung eines festen Titankomplexes.

(4) Ferner Behandeln des Reaktionsprodukts, das vorstehend in Verfahren (1), (2) oder (3) erhalten wurde,
mit einer Titanverbindung oder mit einem Elektronendonor und einer Titanverbindung.

(5) Ein Verfahren, bei dem ein festes Produkt, das durch Reduzieren einer Alkoxytitanverbindung mit einer
Organomagnesiumverbindung, wie ein Grignard-Reagens, in Gegenwart einer Organosiliciumverbindung
mit einer Si-O-Bindung erhalten wurde, mit einer Esterverbindung, einer Etherverbindung und Titantetra-
chlorid behandelt wird.

(6) Ein Verfahren, bei dem ein festes Produkt, das durch Reduzieren einer Titanverbindung mit einer Orga-
nomagnesiumverbindung in Gegenwart einer Organosiliciumverbindung oder einer Organosiliciumverbin-
dung und einer Esterverbindung erhalten wurde, behandelt wird, indem der Reihe nach ein Gemisch aus
einer Etherverbindung und Titantetrachlorid, gefolgt von einer organischen Saurehalogenidverbindung zu-
gegeben wird, und der behandelte Feststoff wird nachfolgend mit einem Gemisch aus einer Etherverbin-
dung und Titantetrachlorid oder einem Gemisch aus einer Etherverbindung, Titantetrachlorid und einer Es-
terverbindung behandelt.

(7) Ein Verfahren, bei dem das Produkt der Kontaktkatalyse eines Metalloxids, Dihydrocarvylmagnesium
und ein Alkohol, der Halogen enthalt, mit einem Elektronendonor und einer Titanverbindung in Kontakt ge-
bracht wird, entweder folgend auf die Behandlung mit einem Halogenierungsmittel oder ohne eine solche
Behandlung.

(8) Ein Verfahren, bei dem eine Magnesiumverbindung, wie das Magnesiumsalz einer organischen Saure
oder ein Alkoxymagnesium, mit einem Elektronendonor und einer Titanverbindung in Kontakt gebracht
wird, entweder folgend auf die Behandlung mit einem Halogenierungsmittel oder ohne eine solche Behand-
lung.

(9) Behandeln der Verbindung, die vorstehend in einem der Verfahren (1) bis (8) erhalten wurde, mit einem
Halogen, einer Halogenverbindung oder einem aromatischen Kohlenwasserstoff.

[0075] Von den vorstehenden Verfahren zum Herstellen der Katalysatorkomponente A werden die Verfahren
(1) bis (6) bevorzugt. Diese Verfahren zur Herstellung werden im Allgemeinen in einer Atmosphare aus Inert-
gas, wie Stickstoff oder Argon, durchgefihrt.

[0076] Bei der Herstellung der Katalysatorkomponente A werden die Titanverbindung, Organosiliciumverbin-
dung und Esterverbindung vorzugsweise nach der Auflésung oder Verdiinnung in einem geeigneten Losungs-
mittel verwendet. Veranschaulichende Beispiele fur solche Lésungsmittel schlieen aliphatische Kohlenwas-
serstoffe, wie Hexan, Heptan, Octan und Decan; aromatische Kohlenwasserstoffe, wie Toluol und Xylol; alicy-
clische Kohlenwasserstoffe, wie Cyclohexan, Methylcyclohexan und Decalin; und Etherverbindungen, wie Di-
ethylether, Dibutylether, Diisoamylether und Tetrahydrofuran, ein.
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[0077] Beider Herstellung der Katalysatorkomponente A betragt die Temperatur der reduzierenden Reaktion,
welche eine Organomagnesiumverbindung verwendet, im Allgemeinen -50 bis +70°C. Unter dem Gesichts-
punkt der Katalysatorwirksamkeit und Kosten betragt die Temperatur vorzugsweise —30 bis +50°C und starker
bevorzugt -25 bis +35°C. Die Dauer des Zutropfens der Organomagnesiumverbindung betragt im Allgemeinen
etwa 30 Minuten bis etwa 12 Stunden, auch wenn sie nicht besonders begrenzt ist. Folgend auf das Ende der
reduzierenden Reaktion kdnnen nachfolgende Reaktionen bei einer Temperatur von 20 bis 120°C durchgefihrt
werden.

[0078] Beider Herstellung der Katalysatorkomponente A kann die reduzierende Reaktion in Gegenwart eines
porésen Materials, wie ein anorganisches Oxid oder ein organisches Polymer, durchgefiihrt werden, so dass
das feste Produkt das porése Material durchdringen kann. Solche porésen Materialien weisen bei einem Po-
renradius von 20 bis 200 nm vorzugsweise ein Porenvolumen von mindestens 0,3 ml/g und eine mittlere Teil-
chengréfie von 5 bis 300 um auf. Beispiele fiir porése anorganische Oxide schlieen SiO,, Al,O,, MgO, TiO,,
ZrO, und Verbundoxide davon ein. Beispiele fur pordse Polymere schlielen porése Polymere auf Polystyrol-
basis, wie Polystyrol und Styrol-Divinylbenzol-Copolymere; pordse Polymere auf Polyacrylatbasis, wie Polye-
thylacrylat, Methylacrylat-Divinylbenzol-Copolymere, Polymethylmethacrylat und Methylmethacrylat-Divinyl-
benzol-Copolymere; und porése Polymere auf Polyolefinbasis, wie Polyethylen, Ethylen-Methylacrylat-Copo-
lymere und Polypropylen, ein. Von diesen pordsen Substanzen werden SiO,, ALLO, und Styrol-Divinylben-
zol-Copolymere bevorzugt.

[0079] Die Organoaluminiumverbindungskomponente, die bei der Herstellung eines festen Ziegler-Katalysa-
tors verwendet wird, weist mindestens eine Aluminium-Kohlenstoff-Bindung in dem Molekul auf und kann typi-
scherweise eine der folgenden allgemeinen Formeln haben.

R¢AIY, .
RSR°AI-O-AIR'R®

[0080] In den vorstehenden Formeln stehen R* bis R® jeweils fiir Kohlenwasserstoffreste mit 1 bis 8 Kohlen-
stoffen und steht Y fir ein Halogenatom, Wasserstoff oder einen Alkoxyrest. R* bis R® kénnen jeweils gleich
oder verschieden sein. Ebenso ist der Buchstabe m eine Zahl, so dass 2 < m < 3 gilt.

[0081] Veranschaulichende Beispiele fiir die Organoaluminiumverbindungskomponente schlief3en Trialkyla-
luminium, wie Triethylaluminium und Triisobutylaluminium; Dialkylaluminiumhydride, wie Diethylaluminiumhy-
drid und Diisobutylaluminiumhydrid; Dialkylaluminiumhalogenide, wie Diethylaluminiumchlorid und Diisobutyl-
aluminiumchlorid; Gemische aus einem Trialkylaluminium mit einem Dialkylaluminiumhalogenid, wie ein Ge-
misch aus Triethylaluminium mit Diethylaluminiumchlorid; und Alkylalumoxane, wie Tetraethyldialumoxan und
Tetrabutyldialumoxan, ein. Von diesen Organoaluminiumverbindungen wird die Verwendung von Trialkylalumi-
nium, einem Gemisch aus einem Trialkylaluminium mit einem Dialkylaluminiumhalogenid oder einem Alkylalu-
moxan bevorzugt. Die Verwendung von Triethylaluminium, Triisobutylaluminium, einem Gemisch aus Triethyl-
aluminium und Diethylaluminiumchlorid oder Tetraethyldialumoxan wird starker bevorzugt.

[0082] Beispiele fir die Elektronendonorkomponente, die bei der Herstellung eines festen Ziegler-Katalysa-
tors verwendet wird, schlieen die folgenden, tblicherweise verwendeten Elektronendonoren ein: Elektronen-
donoren, die Sauerstoff enthalten, wie Alkohole, Phenole, Ketone, Aldehyde, Carbonséauren, die Ester von or-
ganischen oder anorganischen Sauren, Ether, Sdureamide und Saureanhydride; und Elektronendonoren, die
Stickstoff enthalten, wie Ammoniak, Amine, Nitrile und Isocyanate. Von diesen Elektronendonorkomponenten
werden anorganische Saureester und Ether bevorzugt.

[0083] Bevorzugte anorganische Saureester schlieRen Siliciumverbindungen der allgemeinen Formel
R® Si(OR"),,, ein (wobei R® fiir einen Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 20 Kohlenstoffen oder ein Wasserstoffa-
tom steht, R fiir einen Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 20 Kohlenstoffen steht und der Buchstabe n so ist, dass
0 = n <4 gilt). Veranschaulichende Beispiele schlielten Tetrabutoxysilan, Butyltrimethoxysilan, tert-Butyl-n-pro-
pyldimethoxysilan, Dicyclopentyldimethoxysilan und Cyclohexylethyldimethoxysilan ein.

[0084] Bevorzugte Ether schlieRen Dialkylether und Dietherverbindungen der allgemeinen Formel
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ein. In der vorstehenden Formel stehen R™ bis R jeweils unabhzngig voneinander fiir einen linearen oder ver-
zweigten Alkyl-, alicyclischen Kohlenwasserstoff-, Aryl- oder Aralkylrest mit 1 bis 20 Kohlenstoffen, auch wenn
R" oder R fiir ein Wasserstoffatom stehen kénnen. Veranschaulichende Beispiele schlieRen Dibutylether, Di-
amylether, 2,2-Diisobutyl-1,3-dimethoxypropan und 2,2-Dicyclopentyl-1,3-dimethoxypropan ein.

[0085] Von diesen Elektronendonorkomponenten wird eine Organosiliciumverbindung der allgemeinen For-
mel R"R"®Si(OR""), besonders bevorzugt. Hier steht R™ fiir einen Kohlenwasserstoffrest mit 3 bis 20 Kohlen-
stoffen, bei dem die Kohlenstoffatome, die an das Silicium angrenzen, sekundar oder tertiar sind. Veranschau-
lichende Beispiele schlielRen verzweigte Alkylreste, wie Isopropyl, sec-Butyl, tert-Butyl und tert-Amyl; Cycloal-
kylreste, wie Cyclopentyl und Cyclohexyl; Cycloalkenylreste, wie Cyclopentenyl; und Arylreste, wie Phenyl und
Tolyl, ein. In dieser Formel steht R'® fiir einen Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 20 Kohlenstoffen, wofiir veran-
schaulichende Beispiele geradkettige Alkylreste, wie Methyl, Ethyl, Propyl, Butyl und Pentyl; verzweigte Alkyl-
reste, wie Isopropyl, sec-Butyl, tert-Butyl und tert-Amyl; Cycloalkylreste, wie Cyclopentyl und Cyclohexyl; Cy-
cloalkenylreste, wie Cyclopentenyl; und Arylreste, wie Phenyl und Tolyl, einschlieBen. Ebenso steht in der vor-
stehenden Formel R fiir einen Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 20 Kohlenstoffen und steht vorzugsweise fiir
einen Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 5 Kohlenstoffen. VVeranschaulichende Beispiele fur Organosiliciumver-
bindungen, die als solche Elektronendonorkomponenten verwendet werden kdénnen, schlielRen tert-Bu-
tyl-n-propyldimethoxysilan, Dicyclopentyldimethoxysilan und Cyclohexylethyldimethoxysilan ein.

[0086] Bei der Herstellung eines festen Ziegler-Katalysators wird die Organoaluminiumverbindungskompo-
nente in einer Menge von im Allgemeinen 1 bis 1.000 mol und vorzugsweise 5 bis 800 mol pro mol von Tita-
natomen in der Katalysatorkomponente A verwendet. Die Elektronendonorkomponente wird in einer Menge
von im Allgemeinen 0,1 bis 2.000 mol, vorzugsweise 0,3 bis 1.000 mol und starker bevorzugt 0,5 bis 800 mol
pro mol von Titanatomen in der Katalysatorkomponente A verwendet.

[0087] Katalysatorkomponente A, die Organoaluminiumverbindungskomponente und die Elektronendonor-
komponente kdnnen miteinander in Kontakt gebracht werden, bevor sie in den mehrstufigen Polymerisations-
reaktor eingespeist werden, oder sie kdnnen getrennt in den mehrstufigen Polymerisationsreaktor eingespeist,
dann innerhalb des Reaktors in Kontakt gebracht werden. In einer anderen Ausfihrungsform kénnen beliebige
zwei dieser Komponenten zuerst miteinander in Kontakt gebracht werden und die verbliebene Komponente
nachfolgend in Kontakt gebracht werden, oder die jeweiligen Komponenten kénnen miteinander in einer Viel-
zahl von aufgeteilten Anteilen in Kontakt gebracht werden.

[0088] Beispiele fiur Metallocenverbindungen, die verwendet werden kénnen, um den festen Katalysator vom
Metallocentyp herzustellen, schlieRen Ubergangsmetallverbindungen der folgenden allgemeinen Formel ein.

LM

[0089] In der Formel steht M fiir ein Ubergangsmetall, steht x fiir eine Zahl, die der Atomwertigkeit des Uber-
gangsmetalls M geniigt, und steht L fiir einen Liganden, der an das Ubergangsmetall gebunden ist. Mindestens
ein Vorkommen von L ist ein Ligand mit einem Cyclopentadienylgrundgeruist.

[0090] Das Ubergangsmetall M ist vorzugsweise ein Atom aus den Gruppen 3 bis 6 des Periodensystems der
Elemente (IUPAC, 1989) und starker bevorzugt Titan, Zirkon oder Hafnium.

[0091] Liganden L mit einem Cyclopentadienylgrundgertst werden durch (substituierte) Cyclopentadienylres-
te, (substituierte) Indenylreste und (substituierte) Fluorenylreste veranschaulicht. Veranschaulichende Beispie-
le schlieRen Cyclopentadienyl, Methylcyclopentadienyl, tert-Butylcyclopentadienyl, Dimethylcyclopentadienyl,
tert-Butylmethylcyclopentadienyl, Methylisopropylcyclopentadienyl, Trimethylcyclopentadienyl, Tetramethylcy-
clopentadienyl, Pentamethylcyclopentadienyl, Indenyl, 4,5,6,7-Tetrahydroindenyl, 2-Methylindenyl, 3-Methy-
lindenyl, 4-Methylindenyl, 5-Methylindenyl, 6-Methylindenyl, 7-Methylindenyl, 2-tert-Butylindenyl, 3-tert-Buty-
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lindenyl, 4-tert-Butylindenyl, 5-tert-Butylindenyl, 6-tert-Butylindenyl, 7-tert-Butylindenyl, 2,3-Dimethyindenyl,
4,7-Dimethylindenyl, 2,4,7-Trimethylindenyl, 2-Methyl-4-isopropylindenyl, 4,5-Benzindenyl, 2-Methyl-4,5-ben-
zindenyl, 4-Phenylindenyl, 2-Methyl-5-phenylindenyl, 2-Methyl-4-phenylindenyl, 2-Methyl-4-naphthylindenyl,
Fluorenyl, 2,7-Dimethylfluorenyl, 2,7-Di-tert-butylfluorenyl und substituierte Varianten der vorstehenden ein. In
Fallen, wo es eine Vielzahl von Liganden mit einem Cyclopentadienylgrundgerust gibt, kdnnen diese Liganden
wechselseitig gleich oder verschieden sein.

[0092] Andere Liganden L als diejenigen mit einem Cyclopentadienylgrundgerist werden durch Heteroatom
tragende Reste, Halogenatome und Kohlenwasserstoffreste (ausschlieBlich der Reste mit einem Anionen-
grundgerist vom Cyclopentadientyp) veranschaulicht.

[0093] Beispiele fir das Heteroatom in den Heteroatom tragenden Resten schlielRen Sauerstoff-, Schwefel-,
Stickstoff- und Phosphoratome ein. Solche Reste werden durch Alkoxyreste, Aryloxyreste, Thioalkoxyreste,
Thioaryloxyreste, Alkylaminoreste, Arylaminoreste, Alkylphosphinoreste, Arylphosphinoreste und aromatische
oder aliphatische heterocyclische Reste, die am Ring mindestens ein Atom, ausgewahlt aus Sauerstoff-,
Schwefel-, Stickstoff- und Phosphoratomen, aufweisen, veranschaulicht. Veranschaulichende Beispiele fur die
Halogenatome schlieften Fluor-, Chlor-, Brom- und lodatome ein. Die Kohlenwasserstoffreste werden durch
Alkyl-, Aralkyl-, Aryl- und Alkenylreste veranschaulicht.

[0094] Zweioder mehrere Liganden L kénnen direkt miteinander verkniipft sein oder kdnnen durch einen Rest
verknupft sein, der mindestens einen Typ von Atom, ausgewabhlt aus Kohlenstoff-, Silicium-, Stickstoff-, Sauer-
stoff-, Schwefel- und Phosphoratomen, enthalt.

[0095] Veranschaulichende Beispiele fir solche Reste schlieBen Alkylenreste, wie Methylen, Ethylen und
Propylen; substituierte Alkylenreste, wie Dimethylmethylen (Isopropyliden) und Diphenylmethylen; Silylenres-
te; substituierte Silylenreste, wie Dimethylsilylen, Diethylsilylen, Diphenylsilylen, Tetramethyldisilylen und Di-
methoxysilylen; und Heteroatome, wie Stickstoff, Sauerstoff, Schwefel und Phosphor, ein. Von diesen werden
Methylen, Ethylen, Dimethylmethylen (Isopropyliden), Diphenylmethylen, Dimethylsilylen, Diethylsilylen, Di-
phenylsilylen und Dimethoxysilylen besonders bevorzugt.

[0096] Veranschaulichende Beispiele fur Metallocenverbindungen schlieRen Bis(cyclopentadienyl)zirkondi-
chlorid, Bis(methylcyclopentadienyl)zirkondichlorid, Bis(indenyl)zirkondichlorid, Bis(4,5,6,7-tetrahydroinde-
nyl)zirkondichlorid, Ethylenbis(indenyl)zirkondichlorid, Dimethylsilylenbis(trimethylcyclopentadienyl)zirkondi-
chlorid, Dimethylsilylenbis(indenyl)zirkondichlorid und Dimethylsilyl(tetramethylcyclopentadie-
nyl)(3,5-di-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid ein. Zusatzliche Beispiele schlielsen Verbindungen ein, bei denen
das Dichlorid durch Dimethoxid- oder Diphenoxidreste ersetzt wurde.

[0097] Cokatalysatorkomponenten, die bei der Herstellung von festen Katalysatoren des Metallocentyps ver-
wendet werden kdnnen, schlieRen Organoaluminiumoxyverbindungen, Organoaluminiumverbindungen und
Borverbindungen ein.

[0098] Veranschaulichende Beispiele fir die Organoaluminiumoxyverbindungen schlie3en Tetramethyldialu-
minoxan, Tetraethyldialuminoxan, Tetrabutyldialuminoxan, Tetrahexyldialuminoxan, Methylaluminoxan, Ethyl-
aluminoxan, Butylaluminoxan und Hexylaluminoxan ein.

[0099] Veranschaulichende Beispiele fir Organoaluminiumverbindungen schlieRen Trimethylaluminium,
Triethylaluminium, Tri-n-butylaluminium, Triisobutylaluminium und Tri-n-hexylaluminium ein.

[0100] Veranschaulichende Beispiele fur Borverbindungen schlieen Tris(pentafluorphenyl)boran, Triphenyl-
carbenium-tetrakis(pentafluorphenyl)borat, Tri(n-butyl)ammonium-tetrakis(pentafluorphenyl)borat und N,N-Di-
methylanilinium-tetrakis(pentafluorphenyl)borat ein.

[0101] Der kdérnchenférmige Trager, der bei der Herstellung von festen Metallocenkatalysatoren verwendet
werden kann, ist vorzugsweise eine porése Substanz, woflir veranschaulichende Beispiele anorganische Oxi-
de, wie SiO,, Al,O,, MgO, ZrO,, TiO,, B,O,, Ca0O, ZnO, BaO und ThO,; Tone oder Tonmineralien, wie Smektit,
Montmorillonit, Hektorit, Laponite und Saponit; und organische Polymere, wie Polyethylen, Polypropylen und
Styrol-Divinylbenzol-Copolymer, einschliel3en.

[0102] Feste Katalysatoren des Metallocentyps, die verwendet werden kénnen, schliel3en diejenigen ein, die
beispielsweise in JP-A-60-35006, 60-35007, 60-35008, 61-108610, 61-276805, 61-296008, 63-89505,
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3-234709, WO-97/09882, JP-A-6-336502 und 7-224106 erwahnt werden.

[0103] Wenn ein fester Katalysator vom Metallocentyp bei der Olefinpolymerisation verwendet wird, kann eine
Cokatalysatorkomponente, wie eine Organoaluminiumverbindung oder eine Borverbindung, damit verwendet
werden, falls notwendig. In solchen Fallen kdnnen der feste Katalysator vom Metallocentyp und die Cokataly-
satorkomponente miteinander in Kontakt gebracht werden, bevor sie in den Polymerisationsreaktor einge-
speist werden, oder sie kdnnen getrennt in den Polymerisationsreaktor eingespeist und innerhalb des Reaktors
in Kontakt gebracht werden. In einer anderen Ausflihrungsform kénnen die jeweiligen Komponenten miteinan-
der in einer Vielzahl von aufgeteilten Anteilen in Kontakt gebracht werden.

[0104] Der mittlere, massenbezogene Teilchendurchmesser des vorstehenden Olefinpolymerisationskataly-
sators betragt im Allgemeinen 5 bis 150 uym. Bei einem Gasphasenpolymerisationsreaktor ist es insbesondere,
um das Verteilen von Teilchen an die AuRenseite des Reaktors zu unterdriicken, wiinschenswert, einen Kata-
lysator mit einem mittleren, massenbezogenen Teilchendurchmesser von vorzugsweise mindestens 10 pm
und starker bevorzugt mindestens 15 pym zu verwenden. Der Polymerisationskatalysator kann in der vorliegen-
den Ausfuhrungsform Zusatzstoffe enthalten, wie ein Fluidisierungshilfsstoff und ein antistatischer Zusatzstoff.
Zusammen mit dem Polymerisationskatalysator der vorliegenden Ausfihrungsform kann auch gleichzeitig ein
Mittel zur Kettentbertragung, wie Wasserstoff, zum Zweck der Regulierung des Molekulargewichts des Poly-
mers genutzt werden.

[0105] Der Olefinpolymerisationskatalysator kann ein so genannter Prapolymerisationskatalysator sein, wel-
cher zuerst die Polymerisation in einer kleinen Menge an Olefin auslést. Beispiele fir Olefine, die bei der Pra-
polymerisation verwendet werden kdnnen, schliel3en die Olefine ein, die bei der vorstehend beschriebenen Po-
lymerisation verwendet werden kénnen. In diesem Fall kann ein einziger Typ von Olefin allein verwendet wer-
den, oder zwei oder mehrere unterschiedliche Olefine kénnen miteinander verwendet werden.

[0106] Verfahren zum Herstellen des Prapolymerisationskatalysators schlieBen Aufschlammpolymerisation
und Gasphasenpolymerisation ein, sind aber nicht darauf begrenzt. Von diesen wird Aufschlammpolymerisa-
tion bevorzugt. Die Verwendung der letzteren bei der Herstellung ist manchmal ékonomisch von Vorteil. Die
Herstellung kann unter Verwendung eines chargenweisen Systems, eines Systems vom halbkontinuierlichen
Typ oder eines kontinuierlichen Systems durchgefiihrt werden.

[0107] Der mittlere, massenbezogene Teilchendurchmesser des Prapolymerisationskatalysators betragt im
Allgemeinen 5 bis 1.000 um. Bei einem Gasphasenpolymerisationsreaktor insbesondere, um das Verteilen an
die AulRenseite des Reaktors zu minimieren, betragt der mittlere, massenbezogene Teilchendurchmesser vor-
zugsweise mindestens 10 ym und starker bevorzugt mindestens 15 um. Darlber hinaus ist es wiinschenswert,
dass die Menge an Prapolymerisationskatalysator mit einem Teilchendurchmesser von weniger als 20 ym und
insbesondere weniger als 10 ym gering ist.

[0108] Der Polymerisationskatalysator kann als eine Suspension in einem Kohlenwasserstofflésungsmittel
oder dergleichen in den Reaktor eingefihrt werden. Die Einfuhrung durch Mitreilen mit Monomergas oder ei-
nem inerten Gas, wie Stickstoff, ist auch méglich.

Polyolefinherstellungsverfahren

[0109] Als Nachstes wird das Verfahren zum Herstellen eines Polyolefins unter Verwendung eines solchen
Systems beschrieben. Zuerst werden Polyolefinteilchen, die eine Katalysatorkomponente mit Polymerisations-
aktivitat enthalten, in dem Olefinprapolymerisationsreaktor 5 mit einem bekannten Verfahren unter Verwen-
dung eines Olefinpolymerisationskatalysators erzeugt.

[0110] Getrennt von dem vorstehenden wird ein Olefinmonomergas ber Leitung L30 in den Olefinpolymeri-
sationsreaktor 10A aus der Dise 40 eingespeist, der Druck wird auf den Polymerisationsdruck angehoben und
das Innere des Zylinders 12 wird erhitzt. Der Polymerisationsdruck, der jeder Druck innerhalb eines Bereichs
sein kann, bei dem das Olefin im Reaktor als eine Gasphase vorliegen kann, betragt im Allgemeinen von Nor-
maldruck bis 10 MPaG, vorzugsweise von 0,2 bis 8 MPaG und starker bevorzugt von 0,5 bis 5 MPaG. Bei ei-
nem Polymerisationsdruck unterhalb von Normaldruck kann die Produktivitat abnehmen. Andererseits kdnnen
bei einem Reaktionsdruck tber 10 MPaG die Ausrustungskosten fir den Reaktor hoch werden. Die Polymeri-
sationstemperatur variiert in Abhangigkeit vom Typ des Monomers, dem Molekulargewicht des Produkts und
weiteren Faktoren, auch wenn eine Temperatur unter dem Schmelzpunkt des Olefinpolymers und vorzugswei-
se mindestens 10°C niedriger als der Schmelzpunkt wiinschenswert ist. Genauer gesagt betragt die Tempera-
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tur vorzugsweise 0 bis 120°C, starker bevorzugt 20 bis 100°C und noch starker bevorzugt 40 bis 100°C. Es
wird bevorzugt, die Polymerisation in einer Umgebung durchzufiihren, die im Wesentlichen frei von Feuchtig-
keit ist. Die Anwesenheit von Feuchtigkeit kann die Polymerisationsaktivitat des Polymerisationskatalysators
erniedrigen. Ebenso kann das Vorhandensein von berschissigem Sauerstoff, Kohlenmonoxid oder Kohlen-
dioxid innerhalb des Polymerisationsreaktionssystems die Polymerisationsaktivitat erniedrigen.

[0111] Als Nachstes werden Polyolefinteilchen mit einem Teilchendurchmesser von etwa 0,5 mm bis etwa 5,0
mm, welche getrennt mit einem bekannten Verfahren erhalten wurden, in den Zylinder 12 durch eine Einspei-
seleitung (nicht gezeigt), die mit Leitung L5 verbunden ist, eingespeist. Die Polyolefinteilchen, die in den Zylin-
der 12 eingespeist werden, sind sehr oft Teilchen, die keine Katalysatorkomponente mit einer Polymerisations-
aktivitat enthalten, auch wenn das Vorhandensein einer Katalysatorkomponente mit einer Polymerisationsak-
tivitdt im Inneren der Teilchen annehmbar ist.

[0112] Wenn Polyolefinteilchen in den Zylinder 12 eingespeist werden, wahrend ein Olefinmonomergas aus
der Dise 40 eingespeist wird, wie in Fig. 2 gezeigt, bildet sich eine Strahlschicht aus Polyolefinteilchen inner-
halb der Reaktionszone 25. Das heil’t, unter der Einwirkung des Gases aus der Gaseinlassoffnung verringert
sich die Teilchenkonzentration in der Nahe der Mittelachse des Zylinders 12 in der Reaktionszone 25 und es
bildet sich ein Strahl, in dem Teilchen zusammen mit dem Gas nach oben strémen. Unterdessen bildet sich
eine ringférmige Struktur von Teilchen, die in der Art eines Wanderbetts unter dem Einfluss der Schwerkraft
fallen, an dessen Rand, was die Kreisbewegung der Teilchen innerhalb der Reaktionszone 25 bewirkt.

[0113] Sobald sich die Strahlschicht innerhalb jeder Reaktionszone 25 gebildet hat, werden die Polyolefinteil-
chen, die eine Katalysatorkomponente mit einer Polymerisationsaktivitat enthalten, die in dem Prapolymerisa-
tionsreaktor 5 erzeugt wurden, aus der Leitung L5 in den Zylinder 12 mit einer konstanten Geschwindigkeit pro
Zeiteinheit eingespeist, wodurch der Betrieb des Olefinpolymerisationsreaktors 10A im FlieRgleichgewicht ein-
geleitet wird. In dem Male, wie die Polyolefinteilchen, die eine Katalysatorkomponente mit einer Polymerisa-
tionsaktivitat enthalten, innerhalb jeder Reaktionszone 25 wachsen, fallen sie nacheinander durch die oberen
Fallrohre 35a und in die Reaktionszone 25 darunter und werden schlief3lich aus dem unteren Fallrohr 35b aus-
gestollen.

[0114] Unterdessen bildet ein Teil des Gases, das Olefinmonomer enthalt, einen Strahl und fegt am Teilchen-
bett vorbei, wahrend der Rest des Gases in den Teil des Teilchenbetts diffundiert, der eine ringférmige Struktur
aufweist. Auf diese Weise machen das Gas, das Olefin enthalt, und die Polyolefinteilchen einen Fest-
stoff-Gas-Kontakt durch und die Wirkung des Katalysators innerhalb der Polyolefinteilchen bewirkt, dass die
Olefinpolymerisationsreaktion fortschreitet, was zu Wachstum der Polyolefinteilchen fihrt.

[0115] Damit sich eine stabile Strahlschicht in jeder Reaktionszone 25 bildet, wird es bevorzugt, dass die fol-
genden Betriebsbedingungen erfillt sind; d. h. dass die oberflachliche Geschwindigkeit des Gases U, gleich
der oder groRer als die minimale oberflachliche Geschwindigkeit des Gases Ums ist, bei der sich eine Strahl-
schicht bilden kann. Auf3er von den physikalischen Eigenschaften des Pulvers und der Gase, die gehandhabt
werden, wird die minimale oberflachliche Geschwindigkeit des Gases Ums auch von der Gestalt des Polyme-
risationsreaktors beeinflusst. Verschiedene Formeln sind zum Berechnen der minimalen oberflachlichen Ge-
schwindigkeit des Gases Ums vorgeschlagen worden. Ein Beispiel ist die nachstehende Formel (1).

0,2
Ums:@(g,l}%\/%g(ps—pc) x( Pg J ...... )
s \dg P Prs

[0116] In dieser Formel steht d,, fir den Teilchendurchmesser, steht pg fur die Teilchendichte, steht pg fir die
Gasdichte unter den Bedingungen von Druck und Temperatur der Reaktionszone, steht p_, fr die Dichte von
Luft unter Bedingungen von Zimmertemperatur und steht L fiir die Hohe der Strahlschicht.

[0117] Die Hoéhe der Strahlschicht Lg innerhalb der Reaktionszone 25 ist gleich der oder kleiner als die maxi-
male HOhe der Strahlschicht Lsy,,, bei der sich eine Strahlschicht bilden kann, und ist nicht besonders be-
grenzt, vorausgesetzt dass sie gleich der oder kleiner als die maximale Hohe der Strahlschicht Lsy,, ist. Ver-
schiedene Formeln zum Berechnen der maximalen Héhe der Strahlschicht Ls,,,4 sind vorgeschlagen worden,
wovon eine die nachstehende Formel (2) ist.
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Lsysx _ds 0,218+ 0.005(p0s — Pg)gda | 2)
dB dA pGutumf

[0118] In dieser Formel steht u, fiir die Endgeschwindigkeit der Teilchen und steht u, fiir die minimale Fluidi-
sierungsgeschwindigkeit.

[0119] Unter dem Gesichtspunkt des Volumenwirkungsgrads und des Ermdéglichens der Bildung einer stabi-
leren Strahlschicht wird es bevorzugt, dass die Hohe der Strahlschicht Lg héher ist als die réhrenférmige Prall-
flache 30.

[0120] Wie in Fig. 1 gezeigt, kann nach dem Erhalten eines Kondensats durch Kondensieren von einigem
oder dem gesamten Gas, das Olefin enthalt, das aus dem Olefinpolymerisationsreaktor entfernt wurde, das
Kondensat in den Zylinder 12 aus einer Duse 50, die sich an einer Zwischenstufe des Zylinders 12 befindet,
eingespeist werden. Dies ermoglicht, dass das Olefinmonomer, das durch die Polymerisationsreaktion ver-
braucht wurde, nachgefillt wird. AuBerdem ist, wenn das flissige Olefinmonomer innerhalb des Zylinders 12
verdampft, auch Warmeabfuhr aus den Polyolefinteilchen wegen der latenten Verdampfungswarme maglich.
Bei der Mehrzahl von Reaktionszonen 25 innerhalb des Zylinders 12 ist wegen der Reaktionswarme in der Re-
gel die Temperatur einer Reaktionszone 25 hoher, je weiter oben sich die Reaktionszone 25 innerhalb des Zy-
linders 12 befindet, was zu einer Temperaturdifferenz zu niedrigeren Reaktionszonen 25 fiihrt. Folglich wird,
um die Temperatur auszugleichen, flissiges Olefinmonomer aus einer Dise 50, die an einer Zwischenstufe
des Zylinders 12 bereitgestellt ist, eingespeist, wodurch erméglicht wird, dass diese Temperaturdifferenz auf
einem Minimum gehalten werden kann.

[0121] Bei dem Olefinpolymerisationsreaktor 10A gemaR der vorliegenden Ausfiihrungsform bilden sich meh-
rere Strahlschichten innerhalb des Zylinders 12, was es ermdglicht, dass die Teilchenverweilzeitverteilung
schmaler gemacht werden kann. Demgemal ist es bei der kontinuierlichen Herstellung von Olefinpolymer
moglich, Olefinpolymer mit einer ausgezeichneten strukturellen Einheitlichkeit herzustellen. Daruber hinaus
kann, wenn die Herstellungsbedingungen geéandert werden sollen, die Menge an Produkt, das nicht den Spe-
zifikationen entspricht, welches als Folge davon auftritt, auf ein zufrieden stellendes Mal} gesenkt werden, da
Polyolefinteilchen, die vor der Anderung der Bedingungen polymerisiert wurden, leicht aus dem Zylinder 12
ausgestofRen werden kénnen. Ebenso kénnen, indem die Deflektoren 20 bereitgestellt werden, um das Vertei-
len von Teilchen aus der Strahlschicht zu unterdriicken, die Freiraumzonen verkirzt werden, was es ermog-
licht, dass ein hoher Volumenwirkungsgrad erreicht werden kann.

[0122] Die vorliegende Erfindung ist nicht auf die vorstehende Ausflihrungsform begrenzt. Beispielsweise
werden in der vorstehenden Ausflihrungsform Fallrohre 35a als die Vorrichtung zum Transferieren von Polyo-
lefinteilchen aus einer stromaufwartigen Reaktionszone in eine stromabwartige Reaktionszone eingesetzt. Je-
doch ist es stattdessen moglich, dass die Polyolefinteilchen durch ein Ejektorsystem transferiert werden. Der
Olefinpolymerisationsreaktor 10B des Polyolefinherstellungssystems 100B, das in Fig. 3 gezeigt wird, weist
eine Transfervorrichtung auf Ejektorenbasis auf. In einer anderen Ausfiihrungsform ist es, auch wenn es nicht
gezeigt wird, mdglich, eine Transfervorrichtung zu verwenden, die als ein Doppelklappen- oder ein Doppelbla-
sensystem bezeichnet werden, welches zwei rdumlich getrennte An-Aus-Ventile verwendet, die an einer Zir-
kulationsleitung bereitgestellt werden, um den Pulvertransfer durchzufiihren.

[0123] Die Transfervorrichtung des Olefinpolymerisationsreaktors 10B weist eine Teilchenentnahmeleitung
L31, welche Polyolefinteilchen aus einer stromaufwartigen Reaktionszone 25 entnimmt, einen Ejektor 32, der
am vorderen Ende der Teilchenentnahmeleitung L31 bereitgestellt ist, und eine Teilcheneinspeiseleitung L33,
welche Polyolefinteilchen aus dem Ejektor 32 in einen stromabwartige Reaktionszone 25 einspeist, auf. Au-
Rerdem befindet sich ein An-Aus-Ventil an einer Zwischenposition an der Teilchenentnahmeleitung L31. Der
Ejektor 32 und der Dampf-Flussigkeiten-Abscheider 66 sind miteinander durch eine Leitung L36 verbunden,
an welcher ein Kompressor (nicht gezeigt) angeordnet ist. Ein Teil des rezirkulierten Gases, das durch den
Gas-Flussigkeiten-Abscheider 66 abgetrennt wurde, wird als Gas fiir den Betrieb des Ejektors eingespeist.

[0124] In den vorstehenden Ausflihrungsformen wird ein Olefinpolymerisationsreaktor, bei dem fiinf Strahl-
schichten in der vertikalen Richtung erzeugt werden, beschrieben. Jedoch ist die Anzahl von Strahlschichten
nicht auf finf begrenzt und kann sogar eins betragen. Unter dem Gesichtspunkt des Erreichens einer ausrei-
chenden Pfropfenstrémungswirkung betragt die Anzahl der Strahlschichten vorzugsweise mindestens drei und
starker bevorzugt mindestens sechs. Dariber hinaus muss die Mehrzahl der Strahlschichten nicht notwendi-
gerweise in der vertikalen Richtung gebildet werden. Beispielsweise kann eine Mehrzahl von Reaktoren, wobei
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sich jeweils eine einzelne Stahlschicht im Inneren bildet, in einer horizontalen Richtung angeordnet und in Rei-
he gekoppelt sein. Ebenso wird es bei Reaktorentwurf und dem Verfahren zur Steuerung des Betriebs bevor-
zugt, das Volumen jeder Reaktorstufe zu planen und die Raum- oder Verweilzeit der Polyolefinteilchen so zu
steuern, dass die Verweilzeitverteilung der Polyolefinteilchen schmaler wird und die Menge an Polyolefin, die
auf jeder Stufe (einschlieBlich des Olefinprapolymerisationsreaktors 5) hergestellt wird, einheitlicher gemacht
wird.

[0125] Dariber hinaus in den vorstehenden Ausfiihrungsformen ein Fall, bei dem eine Einspeisedffnung fir
Flissigkeit 50 in der Nahe der Gaseinlass6ffnung der zweiten réhrenférmigen Prallflache 30 von oben ange-
ordnet ist. Jedoch kdnnen die Positionen und die Anzahl der Einspeisedffnungn fir Flissigkeit 50 in geeigneter
Weise gemall dem Typ von Polyolefinteilchen, der hergestellt werden soll, festgelegt werden. Beispielsweise
muss es nicht notwendig sein, Einspeisetffnungn fur Flissigkeit 50 bereitzustellen, wenn die Temperaturen
der jeweiligen Reaktionszonen 25 mit anderen Mitteln ausgeglichen werden kdénnen. In einer anderen Ausfih-
rungsform kann eine Einspeisedffnung fir Flissigkeit 50 in der Nahe der Gaseinlassoffnung an jeder der roh-
renférmigen Prallflachen 30 bereitgestellt werden.

[0126] Aulerdem weist jedes der Fallrohre 35a und 35b, das in einer der vorstehenden Ausfihrungsformen
erwahnt wurde, ein oberes Ende auf, das Gber eine réhrenférmige Prallflache 30 hervor steht. Jedoch kénnen
in Fallen, wo die Polyolefinteilchen am FlieRen zwischen den duReren Oberflachen dieser Fallrohre 35a und
35b und der inneren Oberflache des Zylinders 12 oder den inneren Oberflachen der réhrenférmigen Prallfla-
chen 30 gehindert werden, die Fallrohre 35a und 35b so gebaut sein, dass sie nicht Uber die inneren Oberfla-
chen der jeweiligen rohrenférmigen Prallflachen 30 hervor stehen. In einem solchen Fall kann geeigneterweise
ein Mechanismus (z. B. ein An-Aus-Ventil) zum Regulieren der Menge an Teilchen, welche von einer oberen
Reaktionszone 25 in eine untere Reaktionszone 25 herunterfallen, an jedem Fallrohr bereitgestellt werden.

[0127] Als Nachstes wird eine bevorzugte Anordnung des Polyolefinherstellungssystems, welches einen
Massepolymerisationsreaktor als den Olefinprapolymerisationsreaktor einsetzt und ein Ejektorsystem als die
Transfervorrichtung einsetzt, ausfuhrlich beschrieben, wobei auf Eig. 4 Bezug genommen wird. Das Polyole-
finherstellungssystem 100C, das in Fig. 4 gezeigt wird, schlie3t einen Massepolymerisationsreaktor 5 und ei-
nen Olefinpolymerisationsreaktor 10C ein, der im Inneren sowohl obere als auch untere Reaktionszonen 25
aufweist.

[0128] Der Massepolymerisationsreaktor 5 polymerisiert ein Olefin in einer fliissigen Phase, die einen Olefin-
polymerisationskatalysator enthalt, wodurch sich Polyolefinteilchen bilden. Die Polyolefinteilchen, die sich in
dem Massepolymerisationsreaktor 5 bilden, laufen durch eine Leitung L5 zusammen mit flissigem Olefin und
werden in den Olefinpolymerisationsreaktor 10C eingespeist. Eine Diise 68 zum Einspeisen einer Aufschlam-
mung in die obere Reaktionszone 25 wird, wie in Fig. 4 gezeigt, an einer niedrigeren Position als das Pulver-
niveau 85 der Strahlschicht bereitgestellt. Wenn die Aufschldammung in die Reaktionszone 25 aus einer nied-
rigeren Position als das Pulverniveau 85 eingespeist wird, wird es bevorzugt, die Einspeisegeschwindigkeit der
Aufschlammung so zu regulieren, dass die oberflachliche Geschwindigkeit nachfolgend auf die Vergasung des
flissigen Olefins innerhalb der Aufschlammung nicht die minimale Fluidisierungsgeschwindigkeit (Umf) der
Polyolefinteilchen, die innerhalb der Reaktionszone 25 gehalten werden, (ibersteigt. Indem die Einspeisege-
schwindigkeit der Aufschlammung auf diese Weise reguliert wird, ist es moglich, vollstandig zu verhindern,
dass der Strémungszustand der Strahlschicht mit der Vergasung des fliissigen Olefins innerhalb der Reakti-
onszone 25 instabil wird.

[0129] Bei der eben beschriebenen Anordnung wird die Aufschlammung aus einer niedrigeren Position als
das Pulverniveau 85 eingespeist. Jedoch ist die Position zum Einspeisen der Aufschlammung nicht auf eine
solche Position begrenzt. Beispielsweise kann die Dise 68 an einer héheren Position als das Pulverniveau 85
bereitgestellt werden. Dies hat den Vorteil, dass, selbst wenn die Menge an Aufschlammung, die pro Zeiteinheit
eingespeist wird, verhaltnismafig hoch gemacht wird, der Strémungszustand der Strahlschicht davon abge-
halten werden kann, mit der Vergasung des fllissigen Olefins instabil zu werden.

[0130] Wie in Fig. 4 gezeigt, speist eine Gaseinspeisedffnung 40, die an der Unterseite des Zylinders 12 be-
reitgestellt ist, ein gasférmiges Olefinmonomer an der Unterseite des Zylinders 12 mittels einer Leitung L30
und eines Kompressors 54 ein. Eine Gasentnahmedffnung 61 wird an der Oberseite des Zylinders 12 bereit-
gestellt. Gase, die durch den Zylinder 12 aufgestiegen sind, werden durch eine Leitung L40 an die AulRenseite
ausgestofRen, und mit dem Gas mitgerissene Teilchen werden durch einen Zyklon 62 entfernt, der gegebenen-
falls bereitgestellt wird. Die Gase laufen durch einen Kompressor 64 und einen Warmetauscher 65, werden
dann in Leitung L30 Uber Leitung L35 eingespeist und rezirkuliert.
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[0131] Wie vorstehend beschrieben, verwendet der Olefinpolymerisationsreaktor 10C ein Ejektorsystem als
die Transfervorrichtung. Diese Transfervorrichtung schlielt eine Teilchenentnahmeleitung L31, welche Polyo-
lefinteilchen aus der oberen Reaktionszone 25 entnimmt, einen Ejektor 32, der am vorderen Ende der Teilchen-
entnahmeleitung L31 bereitgestellt ist, und eine Teilcheneinspeiseleitung L33, welche Polyolefinteilchen aus
dem Ejektor 32 in eine untere Reaktionszone 25 einspeist, ein. Ein An-Aus-Ventil 80 befindet sich entlang der
Teilchenentnahmeleitung L31. Die Leitungen 38 sind mit der Teilchenentnahmeleitung L31 auf der stromauf-
wartigen Seite und der stromabwartigen Seite dieses An-Aus-Ventils 80 verbunden, was ermdglicht, dass ein
Gas zum Verhindern von Verstopfen in die Teilchenentnahmeleitung L31 iber die Gaseinspeiseleitungen L38
eingespeist wird.

[0132] Ein Teil des Gases, das durch den Kompressor 64 unter Druck gesetzt wurde, wird durch Leitung L37
in den Ejektor 32 eingespeist. Dieses Gas wird zum Betrieb des Ejektors verwendet. AuRerdem wird ein Teil
des Gases, das durch den Kompressor 64 unter Druck gesetzt wurde, durch die Leitungen L38 in die Teilchen-
entnahmeleitung L31 auf den stromaufwartigen und stromabwartigen Seiten des An-Aus-Ventils 80 einge-
speist. Dieses Gas wird verwendet, um das Verstopfen des An-Aus-Ventils 80 und des Ejektors 32 zu verhin-
dern.

[0133] Die Stromungsgeschwindigkeit des Gases zum Betreiben des Ejektors ist nicht besonders begrenzt,
vorausgesetzt es ist eine Menge, die in der Lage ist, die Polyolefinteilchen auszustofien. Die verwendete Men-
ge an Gas, um Verstopfen zu verhindern, betragt vorzugsweise etwa 10 Volumenteile pro 100 Volumenteilen
des Gases zum Betreiben des Ejektors. Um zuverlassig das Verstopfen des An-Aus-Ventils 80 und des Ejek-
tors 32 zu verhindern, wird es bevorzugt, dass das Gas konstant durch die Leitungen L38 in die stromaufwar-
tigen und stromabwartigen Seiten des An-Aus-Ventils 80 wahrend des Betriebs des Olefinpolymerisationsre-
aktors 10C eingespeist wird, unabhangig vom offenen oder geschlossenen Zustand des An-Aus-Ventils 80.

[0134] Der Olefinpolymerisationsreaktor 10C weist Flllstandsmessgerate des kapazitiven Typs 93 und Diffe-
rentialdruckmessgerate 90 zum Messen der H6hen der Strahlschichten auf (die Positionen der Pulverniveaus
85). Die Verwendung von sowohl den Fillstandsmessgeraten des kapazitiven Typs 93 als auch den Differen-
tialdruckmessgeraten 90 erméglicht es, dass die Verschiebungen der Pulverniveaus 85 genauer verstanden
werden. Um ein Verstopfen der Verbindungsleitungen zu den Differentialdruckmessgeraten 90 zu verhindern,
wird es bevorzugt, dauernd oder periodisch Ausblasen der Leitung durchzufihren.

BEISPIELE
Beispiel 1

[0135] Ein zylindrischer Kaltmodellreaktor, der aus transparentem Polyvinylchlorid gemacht ist und zwei
Strahlschichten im Inneren des Zylinders bilden kann, wurde beschafft, um die Verweilzeitverteilung in einem
Olefinpolymerisationsreaktor gemaf der vorliegenden Erfindung zu untersuchen. Diese Einheit wies zwei réh-
renférmige Prallflachen von umgedrehter konischer Form mit einer Gaseinlassoffnung darin auf, wobei jede
davon mit einem konischen Deflektor kombiniert wurde, welche vertikal und koaxial innerhalb des Zylinders
angeordnet wurden.

[0136] Der zylindrische Kaltmodellreaktor wies einen Innendurchmesser dg von 500 mm auf und die Gasein-
lass6ffnung am unteren Ende von jeder rohrenférmigen Prallflache wies einen Durchmesser d, von 100 mm
auf. DemgemaR betrug im vorliegenden Beispiel das Verhaltnis d,/dg; zwischen dem Durchmesser der Gasein-
lassoffnung d, und dem Innendurchmesser des Zylinders dg 0,2.

[0137] Der Neigungswinkel zwischen den inneren Oberflachen der réhrenférmigen Prallflachen von umge-
drehter konischer Form und der Horizontalen und der Neigungswinkel zwischen den au3eren Oberflachen der
Deflektoren und der Horizontalen betrug jeweils 65°. Die zwei réhrenformigen Prallflachen mit einer umgedreh-
ten konischen Form wurden jeweils mit einem Fallrohr mit einem Innendurchmesser von 40 mm versehen. Die
konischen Deflektoren wiesen einen Innendurchmesser am unteren Ende von 300 mm auf und waren im In-
neren hohl.

[0138] Das Gas, das in die Einheit eingefuhrt wurde, war Luft von Zimmertemperatur, welche bei einer Ge-
schwindigkeit von 7,5 m® pro Minute eingespeist wurde. Die verwendeten Teilchen waren Polypropylenteilchen
mit einer mittleren TeilchengréRe von 1.100 um. Die obere Reaktionszone und die untere Reaktionszone wur-
den jeweils mit 30 kg Polypropylenteilchen gefiillt, und Strahlschichten wurden in den entsprechenden Reak-
tionszonen erzeugt, indem Gas bei der vorstehend angegebenen Geschwindigkeit von der Gaseinlassoffnung
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in der unteren rohrenférmigen Prallflache eingespeist wurde.

[0139] Eine Menge an Polypropylenteilchen, die mit der Menge, die kontinuierlich aus dem Fallrohr ausgesto-
Ren wurde, identisch war, wurde nachfolgend aus dem obersten Teil der Einheit eingespeist. Als Nachstes wur-
den 3 kg Polypropylenteilchen, welche dieselbe mittlere TeilchengréRe hatten und rot gefarbt waren, eine be-
grenzte Zeit lang eingespeist, die Menge an gefarbten Teilchen, die aulRerhalb des Reaktors ausgestolien wur-
de, wurde im Verlauf der Zeit iberwacht und eine Kurve des Ansprechverhaltens auf Transienten wurde erhal-
ten, wobei dies als das Pseudoimpuls-Ansprechverhalten (delta-Ansprechverhalten) verwendet wurde. Um die
Menge an gefarbten Teilchen zu Gberwachen, wurde der a*-Wert im L*a*b*-Farbsystem mit einem Farbunter-
schiedsmessgerat (Color Computer SM-5, hergestellt von Suga Test Instruments Co., Ltd.) gemessen und die
Menge an gefarbten Teilchen wurde auf der Basis einer zuvor erstellten Arbeitskurve bestimmt.

[0140] Fig. 5 zeigt die normalisierte Kurve des Ansprechverhaltens auf Transienten in Beispiel 1 und auch die
Daten fiir sowohl eine Zweitankreihe als auch eine Dreitankreihe in einem kontinuierlich geriihrten Tankreihen-
reaktormodell. In diesem Beispiel wurde, indem zwei Strahlschichten erzeugt wurden, eine Pfropfenstro-
mungsleistung, die derjenigen eines kontinuierlich gerthrten Dreitankreihenmodells (drei Wirbelschichten) ver-
gleichbar war, erhalten.

[0141] Auch wenn die Polypropylenteilchen (mittlere Teilchengrof3e 1.100 pm), die in diesem Beispiel verwen-
det werden, als B-Teilchen in der Geldart-Einteilung der Teilchenfluidisierungseigenschaften eingeteilt werden
und somit leicht fluidisiert werden kénnen, wurde bestatigt, dass sich Strahlschichten stabil selbst bei solchen
Teilchen bilden.

Beispiele 2 bis 9

[0142] Die nachstehenden Beispiele 2 bis 9 wurden durchgefiihrt, um die Beziehung zwischen der Stabilitat
einer Strahlschicht, die sich in einer Reaktionszone bildet, und der Form der réhrenférmigen Prallflache zu un-
tersuchen.

Beispiel 2

[0143] Ein zylindrischer Kaltmodellreaktor, der aus transparentem Polyvinylchlorid gemacht ist und eine ein-
zige Strahlschicht im Inneren des Zylinders bilden kann, wurde zur Verwendung beschafft. Dieser Reaktor
wies, angeordnet innerhalb des Zylinders, eine einzige rohrenférmige Prallflache mit einer umgedrehten koni-
schen Form mit einer Gaseinlasséffnung und, kombiniert mit der Prallflache, einen einzigen Deflektor mit einer
konischen Form auf.

[0144] Die zylindrische Kaltmodelleinheit wies einen Innendurchmesser d; von 500 mm auf und die Gasein-
lass6ffnung am unteren Ende der réhrenférmigen Prallflache wies einen Durchmesser d, von 100 mm auf.
DemgemalR betrug im vorliegenden Beispiel das Verhéltnis d,/d; zwischen dem Durchmesser der Gaseinlas-
s6ffnung d, und dem Innendurchmesser des Zylinders dg 0,2.

[0145] Der Neigungswinkel zwischen der inneren Oberflache der rohrenférmigen Prallflache mit einer umge-
drehten konischen Form und der Horizontalen und der Neigungswinkel zwischen der au3eren Oberflache des
Deflektors und der Horizontalen betrug jeweils 65°. Der konische Deflektor wies einen Innendurchmesser am
unteren Ende von 300 mm auf und war im Inneren hohl.

[0146] Das Innere des Reaktors wurde mit 40 kg Polypropylenteilchen mit einer mittleren Teilchengréf3e von
1.100 pm gefillt. Ein Gas wurde aus der Gaseinlass6ffnung eingespeist, und der Stromungszustand der Poly-
propylenteilchen wurde beobachtet. Das Gas, das in die Einheit eingefihrt wurde, war Luft von Zimmertempe-
ratur, welche bei einer Geschwindigkeit von 7,5 m® pro Minute eingespeist wurde.

[0147] Als Folge davon wurde ein gewdhnlicher Strahlschicht-Strdmungszustand beobachtet, bei dem die
Teilchenkonzentration in der Nahe der Mittelachse des Zylinders niedrig war, sich ein Strahl aus nach oben
stromendem Gas und Teilchen stabil bildete und Teilchen an dem Rand davon im Zustand eines Wanderbetts
nach unten fielen.

Beispiel 3

[0148] Abgesehen vom Einstellen des Durchmessers d, der Gaseinlasséffnung an unteren Ende der réhren-
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formigen Prallflache auf 75 mm an Stelle von 100 mm, wurde Luft in derselben Weise in das Teilchenbett ein-
gespeist wie in Beispiel 2 und der Stromungszustand der Polypropylenteilchen wurde beobachtet. In diesem
Beispiel betrug das Verhaltnis d,/d; zwischen dem Durchmesser d, der Gaseinlasséffnung und dem Innen-
durchmesser des Zylinders dg 0,15. Wie in Beispiel 2 wurde ein gewohnlicher Strahlschicht-Strémungszustand
im vorliegenden Beispiel beobachtet.

Beispiel 4

[0149] Abgesehen vom Einstellen des Durchmessers d, der Gaseinlasséffnung an unteren Ende der réhren-
formigen Prallflache auf 125 mm an Stelle von 100 mm, wurde Luft in derselben Weise in das Teilchenbett ein-
gespeist wie in Beispiel 2 und der Stromungszustand der Polypropylenteilchen wurde beobachtet. In diesem
Beispiel betrug das Verhaltnis d,/d; zwischen dem Durchmesser d, der Gaseinlasséffnung und dem Innen-
durchmesser des Zylinders dg 0,25. Wie in Beispiel 2 wurde ein gewohnlicher Strahlschicht-Strémungszustand
im vorliegenden Beispiel beobachtet.

Beispiel 5

[0150] Abgesehen vom Einspeisen von 7,1 m®min Luft in ein Teilchenbett, das aus Polypropylenteilchen mit
einer mittleren GréRe von 900 ym bestand, an Stelle des Einspeisens von 7,5 m*min Luft in ein Teilchenbett,
das aus Polypropylenteilchen mit einer mittleren Gré3e von 1.100 pm bestand, wurde Luft in derselben Weise
in das Teilchenbett eingespeist wie in Beispiel 2 und der Strémungszustand der Polypropylenteilchen wurde
beobachtet. In diesem Beispiel betrug das Verhéltnis d,/d; zwischen dem Durchmesser d, der Gaseinlassoff-
nung und dem Innendurchmesser des Zylinders d; 0,2. Wie in Beispiel 2 wurde ein gewdhnlicher Strahl-
schicht-Strémungszustand im vorliegenden Beispiel beobachtet.

Beispiel 6

[0151] Abgesehen vom Einstellen des Durchmessers d, der Gaseinlasséffnung an unteren Ende der réhren-
formigen Prallflache auf 75 mm an Stelle von 100 mm, wurde Luft in derselben Weise in das Teilchenbett ein-
gespeist wie in Beispiel 2 und der Stromungszustand der Polypropylenteilchen wurde beobachtet. In diesem
Beispiel betrug das Verhaltnis d,/d; zwischen dem Durchmesser d, der Gaseinlasséffnung und dem Innen-
durchmesser des Zylinders dg 0,15. Wie in Beispiel 2 wurde ein gewohnlicher Strahlschicht-Strémungszustand
im vorliegenden Beispiel beobachtet.

Beispiel 7

[0152] Abgesehen vom Einstellen des Durchmessers d, der Gaseinlasséffnung an unteren Ende der réhren-
formigen Prallflache auf 125 mm an Stelle von 100 mm, wurde Luft in derselben Weise in das Teilchenbett ein-
gespeist wie in Beispiel 5 und der Stromungszustand der Polypropylenteilchen wurde beobachtet. In diesem
Beispiel betrug das Verhaltnis d,/d; zwischen dem Durchmesser d, der Gaseinlasséffnung und dem Innen-
durchmesser des Zylinders dg 0,25. Wie in Beispiel 2 wurde ein gewohnlicher Strahlschicht-Strémungszustand
im vorliegenden Beispiel beobachtet.

Beispiel 8

[0153] Abgesehen vom Einstellen des Durchmessers d, der Gaseinlasséffnung an unteren Ende der réhren-
formigen Prallflache auf 50 mm an Stelle von 100 mm, wurde Luft in derselben Weise in das Teilchenbett ein-
gespeist wie in Beispiel 2 und der Stromungszustand der Polypropylenteilchen wurde beobachtet. In diesem
Beispiel betrug das Verhaltnis d,/d; zwischen dem Durchmesser d, der Gaseinlasséffnung und dem Innen-
durchmesser des Zylinders dg 0,10. Die Bildung einer Strahlschicht wurde, wenn auch instabil, in diesem Bei-
spiel bestatigt. Das heil’t, der Strahl bewegte sich aus der Mitte, wobei er sich an einer anderen Position als
der Mittelachse des Zylinders bildete, was wiederum zu Schwankungen in der Hohe des Teilchenbetts am Ran-
de des Strahls fuhrte. AuRerdem wurde beobachtet, dass sich die Position der Bildung des Strahls unregelma-
Rig im Verlauf der Zeit anderte.

Beispiel 9
[0154] Abgesehen vom Einstellen des Durchmessers d, der Gaseinlasséffnung an unteren Ende der réhren-

formigen Prallflache auf 50 mm an Stelle von 100 mm, wurde Luft in derselben Weise in das Teilchenbett ein-
gespeist wie in Beispiel 5 und der Stromungszustand der Polypropylenteilchen wurde beobachtet. In diesem
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Beispiel betrug das Verhaltnis d,/d; zwischen dem Durchmesser d, der Gaseinlasséffnung und dem Innen-
durchmesser des Zylinders dg 0,10. Die Bildung einer Strahlschicht wurde, wenn auch instabil, in diesem Bei-
spiel bestatigt. Das heil’t, der Strahl bewegte sich aus der Mitte, wobei er sich an einer anderen Position als
der Mittelachse des Zylinders bildete, was wiederum zu Schwankungen in der Hohe des Teilchenbetts am Ran-
de des Strahls fuhrte. AuRerdem wurde beobachtet, dass sich die Position der Bildung des Strahls unregelma-
Rig im Verlauf der Zeit anderte.

Beispiele 10 bis 13 und Vergleichsbeispiele 1 bis 3

[0155] Das Polyolefinherstellungsverfahren, das in den Beispielen 10 bis 12 der Erfindung durchgefihrt wur-
de, schloss einen Schritt (Polymerisationsschritt 11) ein, bei dem Homopolymerisation von Propylen unter Ver-
wendung eines Strahlschichtreaktors durchgefihrt wurde. Das Polyolefinherstellungsverfahren, das in den
Vergleichsbeispielen 1 bis 3 durchgeflihrt wurde, schloss einen Schritt (Polymerisationsschritt 1) ein, bei dem
Homopolymerisation von Propylen unter Verwendung eines Wirbelschichtreaktors an Stelle eines Strahl-
schichtreaktors durchgefiihrt wurde. Das Polyolefinherstellungsverfahren, das im Beispiel 13 der Erfindung
durchgefiihrt wurde, schloss einen Schritt (Polymerisationsschritt Ill) ein, bei dem Propylen-Ethylen-Copolyme-
risation unter Verwendung eines Strahlschichtreaktors durchgefiihrt wurde. In den Beispielen 10 bis 13 und
den Vergleichsbeispielen 1 bis 3 wurden die physikalischen Eigenschaften des Polymers wie nachstehend be-
schrieben gemessen und bewertet.

(i) Grenzviskositat (Einheiten: dl/g)

[0156] Drei unterschiedliche Proben wurden hergestellt, indem das Polymer in 1,2,3,4-Tetrahydronaphthalin
als Lésungsmittel mit vorgegebenen Konzentrationen geldst wurde. Die Polymerkonzentrationen der entspre-
chenden Proben waren auf 0,1 g/dl, 0,2 g/dl und 0,5 g/dl eingestellt. Die reduzierten Viskositaten dieser Proben
wurden bei einer Temperatur von 135°C unter Verwendung eines Ubbelohde-Viskosimeters gemessen. Ge-
maRk dem Berechnungsverfahren, das auf Seite 491 von Kobunshi yoeki [Polymerlésungen], welches Band 11
von Kobunshi Jikkengaku [Experimentelle Polymerwissenschaft] (1982, Kyoritsu Shuppan) ist, beschrieben
wird, wurde die reduzierte Viskositat gegen die Konzentration aufgetragen, und die Grenzviskositat wurde be-
stimmt, indem die Konzentration auf Null extrapoliert wurde.

(ii) Gehalt an Ethyleneinheiten (Einheiten: Gew.-%)
[0157] Der Gehalt an Ethyleneinheiten wurde mittels des IR-Spektrumverfahrens nach MalRgabe der Mes-
sung des IR-Spektrums, die auf Seite 619 von Kobunshi handobukku [Das Polymerhandbuch] (1995, Kinoku-
niya Shoten) beschrieben wird, bestimmt. Wie hier verwendet, bezieht sich ,Ethyleneinheit" auf Struktureinhei-
ten, die von Ethylen stammen.
(iii) Polymerisationsaktivitaten in entsprechenden Polymerisationsschritten (Einheiten: g/g)

[0158] Die Polymerisationsaktivitdten wurden berechnet, indem das Gewicht (g) von Polymer, das in jedem
Polymerisationsschritt hergestellt wurde, durch das Gewicht (g) der festen Katalysatorkomponente, die in die-
sem Polymerisationsschritt eingespeist wurde, geteilt wurde.

(iv) Gehalt an Copolymerkomponente F, (Einheiten: Gew.-%)

[0159] Der Gehalt an Copolymerkomponente F, (Einheiten: Gew.-%) wurde unter Verwendung der folgen-
den Formel berechnet.

Fep = W/W, x 100

[0160] In der Formel steht W, fur die Gesamtmenge an hergestelltem Polymer (Homopolymerkomponente
und Copolymerkomponente zusammen) pro Zeiteinheit, und W, ist die Menge an hergestellter Copolymer-
komponente pro Zeiteinheit in Polymerisationsschritt (I1l).

(v) Grenzviskositat des hergestellten Polymers in entsprechenden Polymerisationsschritten (Einheiten: dl/g)
[0161] Die Grenzviskositat [n],, der Polymerkomponente, die in Polymerisationsschritt (1) hergestellt wurde,

die Grenzviskositat [n],, der Polymerkomponente, die in Polymerisationsschritt (I1) hergestellt wurde, und die
Grenzviskositat [n]e, der Copolymerkomponente, die in Polymerisationsschritt (111) hergestellt wurde, wurden
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unter Verwendung der folgenden Formeln berechnet.
[nle: = [l
[N]ez = (IN], = [N]py X Wei/(Wpy + Wpy)) x (Wpy + Wp,)/We,

[nler = ([n]; = [N]py X W54/100 = [n]p, x Wp,/100) x 100/Wep

Wobei

[nl: Grenzviskositat (dl/g) von Polymer aus Polymerisationsschritt (1)

[nl: Grenzviskositat (dl/g) von Polymer nachfolgend auf Polymerisationsschritt (11)
[nls: Grenzviskositat (dl/g) von Polymer nachfolgend auf Polymerisationsschritt (I11)
W, Menge an hergestelltem Polymer in Polymerisationsschritt (1) (kg/h)

W, Menge an hergestelltem Polymer in Polymerisationsschritt (1) (kg/h)

(vi) Gehalt an Ethyleneinheiten der hergestellten Polymerkomponente in entsprechenden Polymerisations-
schritten (Einheiten: Gew.-%)

[0162] Der Gehalt an Ethyleneinheiten E, (Einheiten: Gew.-%) der hergestellten Polymerkomponente in Po-
lymerisationsschritt (111) wurde aus der folgenden Formel berechnet.

Eep = E, x 100/Fp

[0163] Hier steht E, fir den Gehalt an Ethyleneinheiten (Einheiten: Gew.-%) des Polymers nachfolgend auf
Polymerisationsschritt (l11).

(vii) Z&hlung der Fischaugen (Einheit: Z&hlung/100 cm?)

[0164] Das Polymer wurde in eine T-DUsen-Filmerzeugungsmaschine (hergestellt von Tanabe Plastics Kikai;
Breite der T-Duse 100 mm), die mit einem Einschneckenextruder mit einem Schneckendurchmesser von 20
mm ausgerastet war, eingespeist, und eine 50 pm dicke Folie wurde bei einer Temperatur von 210°C herge-
stellt. Die resultierende Folie wurde auf die Platte eines Scanners (GT-9600, hergestellt von Seiko Epson Cor-
poration; Auflésung 1600 dpi) gelegt. Als Nachstes wurde eine Platte Hansa Hard Chrome Ferrotype Plate
(hergestellt unter diesem Markennamen von Omiya Shashin Yohin KK) Uber die Folie gelegt, wobei die hoch-
glanzpolierte Seite der Platte zur Folie zeigte. Bei einer Einstellung der Scanneraufldsung auf 900 dpi und der
tonalen Abstufungen fur jedes Pixel auf 8 bit wurde ein Bild der Folie in den Computer als ein
Schwarz-Weil3-Bild eingegeben und in einem Bitmap-Format gespeichert. Dieses Bild wurde unter Verwen-
dung einer Bildanalysesoftware (hergestellt von Asahi Kasei Engineering Corporation unter dem Markenna-
men ,A-zo kun"®) digitalisiert. Die Fischaugen wurden als Gebiete erkannt, die heller als ihre Umgebung sind.
Da die Fischaugen von unbestimmter Form waren, wurde die Grée jedes Fischauges mit dem Durchmesser
eines Kreises mit demselben Flacheninhalt gleich gesetzt, und die Zahl der Fischaugen mit einem Durchmes-
ser von 200 ym oder mehr wurde bestimmt. Die Zahlung der Fischaugen war die Anzahl solcher Fischaugen
pro 100 cm? der Folie.

Beispiel 10
Prapolymerisation

[0165] Ein 3-Liter-Edelstahlautoklav, der mit einem Ruhrer ausgeristet war, wurde mit 1,5 L grindlich entwas-
sertem und entgastem n-Hexan, 37,5 mmol Triethylaluminium und 3,75 mmol Cyclohexylethyldimethoxysilan
befillt. Dazu wurden 15 g einer festen Katalysatorkomponente gegeben, woraufhin 15 g Propylen kontinuier-
lich Uber einen Zeitraum von etwa 30 Minuten eingespeist wurden, wahrend die Temperatur innerhalb des Au-
toklaven bei etwa 10°C gehalten wurde, wodurch Prapolymerisation durchgefuihrt wurde. Die Prapolymerisati-
onsaufschlammung wurde dann in einen mit einem Rlhrer ausgeristeten 150-Liter-Autoklaven aus Edelstahl
SUS 316L Uberfuhrt und 100 L flissiges Butan wurden zugegeben, wodurch sich eine Prapolymerisationskata-
lysatorkomponentenaufschldammung ergab. Die verwendete feste Katalysatorkomponente war eine, die mit
demselben Verfahren hergestellt wurde wie dasjenige, das in den Beispielen 4(1) und (2) der offengelegten
japanischen Patentanmeldung Nr. 2004-182981 beschrieben wird.
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Polymerisationsschritt | (Propylenhomopolymerisation unter Verwendung eines Aufschlammpolymerisations-
reaktors)

[0166] Die Propylenhomopolymerisation wurde unter Verwendung eines mit einem Rihrer ausgeristeten
42-Liter-Aufschlammpolymerisationsreaktor vom Kessel-Typ aus Edelstahl SUS 304 durchgefiihrt. Die Poly-
merisationsreaktion wurde durchgeflihrt, wahrend kontinuierlich Propylen, Wasserstoff, Triethylaluminium, Cy-
clohexylethyldimethoxysilan und die Prapolymerisationskatalysatorkomponentenaufschlammung in den Reak-
tor eingespeist wurden.

Die Reaktionsbedingungen waren wie folgt.

Polymerisationstemperatur: 70°C

Ruhrgeschwindigkeit: 150 Upm

Flissigkeitsniveau im Reaktor: 18 L

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 25 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 215 NL/h

Triethylaluminiumeinspeisegeschwindigkeit: 45,3 mmol/h
Cyclohexylethyldimethoxysilaneinspeisegeschwindigkeit: 6,6 mmol/h

Einspeisegeschwindigkeit der Prapolymerisationskatalysatorkomponentenaufschlammung (bezogen auf Poly-
merisationkatalysatorkomponente): 0,557 g/h

Polymerisationsdruck: 4,1 MPa (Manometerdruck)

[0167] In diesem Reaktor wies die Aufschlammung eine mittlere Verweilzeit von 0,29 Stunden auf, und Poly-
propylenteilchen wurden mit einer Geschwindigkeit von 2,67 kg/h ausgestof3en. Die Polymerisationsaktivitat in
diesem Polymerisationsschritt betrug 4.790 g/g. Die erhaltenen Polypropylenteilchen wiesen eine Grenzvisko-
sitat von 0,93 dl/g auf.

Polymerisationsschritt Il (Propylenhomopolymerisation mittels Strahlschichtreaktor (Gasphasenpolymerisati-
on))

[0168] Ein Strahlschichtreaktor mit zwei Reaktionszonen in der vertikalen Richtung (Fassungsvermdgen
1.440 Liter; Innendurchmesser 500 mm) wurde zur Verwendung beschafft. Die réhrenférmigen Prallflachen
und Deflektoren bestanden aus Edelstahl SUS 304 (wobei die Oberflachen durch Polieren bis zu einer Korn-
grée von 300 oberflachenbehandelt wurden), und das Material, aus dem der Rest des Reaktors bestand, war
SUS 316 (wobei die Oberflachen durch Polieren bis zu einer Korngréfte von 300 oberflachenbehandelt wur-
den). Dieser Reaktor wurde zur Verwendung hierin aus einem Wirbelschichtreaktor mit Rihrer umgebaut. Das
heil3t, der Ruhrer und die Gasdispergierplatte innerhalb des urspriinglichen Reaktors wurden herausgenom-
men und an ihre Stelle wurden Kombinationen einer réhrenférmigen Prallflache und eines Deflektors koaxial
an jeder von zwei Stufen in der vertikalen Richtung installiert. Die rohrenférmigen Prallflachen und Deflektoren,
die hier verwendet wurden, wiesen dieselbe Form und Gréf3e auf wie diejenigen, die in Beispiel 3 verwendet
wurden.

[0169] Eine Aufschlammung, die Polypropylenteilchen und flissiges Propylen enthielt, wurde diskontinuier-
lich in einer Mehrzahl von aufgeteilten Anteilen aus dem Aufschlammpolymerisationsreaktor im vorhergehen-
den Schritt in die obere Reaktionszone im Strahlschichtreaktor eingespeist. Der Aufschlammpolymerisations-
reaktor und der Strahlschichtreaktor sind Uber eine Leitung verbunden, und die Menge an Aufschldmmung, die
in den Strahlschichtreaktor eingespeist wird, wird durch ein An-Aus-Ventil reguliert, das an dieser Leitung be-
reitgestellt wird.

[0170] Die folgenden zwei Verfahren zum Einspeisen der Aufschlammung wurden versucht, als die die Auf-
schlammung in die obere Reaktionszone des Strahlschichtreaktors eingespeist wurde. Bei einem Verfahren
wurde die Aufschlammung in die Reaktionszone aus einer héheren Position als das Pulverniveau der Strahl-
schicht eingespeist. Bei dem anderen Verfahren wurde die Aufschldammung in eine niedrigere Position als das
Pulverniveau der Strahlschicht eingespeist; das heil’t, direkt in das Teilchenbett. Es wurde bestétigt, dass die
Aufschldammung ohne Schwierigkeiten mit beiden Verfahren eingespeist werden kann. Darliber wurde aus die-
sen Tests gelernt, dass, wenn das Verfahren zum Einspeisen der Aufschlammung direkt in das Teilchenbett
verwendet wird, das diskontinuierliche Einspeisen der Aufschlammung mit einer Frequenz von etwa 100mal
pro Stunde und somit das klein Machen der Menge an Aufschlammung, die auf einmal eingespeist wird, effi-
zient ist, um den Stromungszustand der Strahlschicht aufrecht zu erhalten. Die Begrenzung der Einspeisege-
schwindigkeit der Aufschlammung macht es mdglich, dass die oberflachliche Geschwindigkeit nachfolgend auf
die Vergasung des fliissigen Propylens, das in der Aufschlammung vorhanden ist, vom Ubersteigen der mini-
malen Fluidisierungsgeschwindigkeit in der Reaktionszone abgehalten wird. Dies macht es wahrscheinlich
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moglich, Schwankungen innerhalb des Systems, die mit der Vergasung des flissigen Propylens verbunden
sind, zu unterdriicken, wobei sich die Stabilitat des Stromungszustands in der Strahlschicht erhéht. Ein weite-
rer Vorteil des direkten Einspeisens der Aufschlammung in das Teilchenbett ist, dass die latente Verdamp-
fungswarme aus der Vergasung von Propylen verwendet werden kann, wodurch besonders effektiv die Poly-
merisationswarme abgefiihrt wird. Die Ergebnisse, die in Tabelle 1 aufgefihrt sind, wurden in den Beispielen
10 und 11 und in den Vergleichsbeispielen 1 bis 3 flir Polymere erhalten, die unter Verwendung des Verfahrens
erhalten wurden, bei dem die Aufschlammung direkt in das Teilchenbett eingespeist wird. Bei den Beispielen
12 und 13 wurden die Ergebnisse fiir Polymere erhalten, die unter Verwendung des Verfahrens erhalten wur-
den, bei dem die Aufschldmmung von einer héheren Position als das Pulverniveau des Teilchenbetts einge-
speist wurde.

[0171] Der Strahlschichtreaktor, der im vorliegenden Beispiel verwendet wird, weist eine Transfervorrichtung
auf Ejektorenbasis auf (siehe Fig. 4). Diese Transfervorrichtung, welche angelegt ist, um Polypropylenteilchen
aus der oberen Reaktionszone in die untere Reaktionszone zu transferieren, schlief3t eine Teilchenentnahme-
leitung mit einem An-Aus-Ventil, einem Ejektor und einer Teilcheneinspeiseleitung ein. Daruber hinaus wurden
10 Vol.% der zirkulierenden Gase (Gase, die von der Oberseite des Strahlschichtreaktors entnommen wurden)
als ein Gas zum Betreiben des Ejektors eingespeist. AuRerdem wurden 1 Vol.-% der zirkulierenden Gase auf
den stromaufwartigen und stromabwartigen Seiten des An-Aus-Ventils am Teilchenentnahmerohr eingespeist,
um Verstopfung zu verhindern. Es wurde bestatigt, dass, indem dieses Verstopfung verhindernde Gas sowohl
in die stromaufwartigen als auch die stromauwartigen Seiten des An-Aus-Ventils eingespeist wurde, Verstop-
fen zuverlassiger verhindert werden kann, als wenn ein solches Gas lediglich auf der stromaufwartigen Seite
oder der stromauwartigen Seite allein eingespeist wird.

[0172] Propylen und Wasserstoff wurden kontinuierlich von der Unterseite des Strahlschichtreaktors mit dem
vorstehenden Aufbau eingespeist. Auf diese Weise bildete sich eine Strahlschicht in jeder der oberen und un-
teren Reaktionszonen, wobei zusatzlich Propylenhomopolymerisation durchgefihrt wurde, wahrend Uber-
schussiges Gas abgefiihrt wurde, um den Druck konstant zu halten. Die Reaktionsbedingungen waren wie
folgt.

Polymerisationstemperatur: 80°C

Polymerisationsdruck: 1,8 MPa (Manometerdruck)

Strémungsgeschwindigkeit des zirkulierenden Gases: 140 m3/h

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 20 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 1.150 NL/h

Verweilmenge an Polypropylenteilchen: 60 kg (obere Stufe 30 kg; untere Stufe 30 kg).

[0173] In diesem Reaktor hatten die Polypropylenteilchen eine mittlere Verweilzeit von 4,6 Stunden, das Kon-
zentrationsverhaltnis der Gase innerhalb des Reaktors (Wasserstoff/(Wasserstoff + Propylen)) betrug 10,4
mol-% und die AusstoRgeschwindigkeit der Polymerteilchen betrug 14,9 g/h. Die Polymerisationsaktivitat in
diesem Polymerisationsschritt betrug 21.900 g/g. Die erhaltenen Polypropylenteilchen wiesen eine Grenzvis-
kositat von 0,93 dl/g auf.

Polymerisationsschritt Il (Propylen-Ethylen-Copolymer, erhalten mit Wirbelschichtreaktor (Gasphasenpolyme-
risation))

[0174] Die Polypropylenteilchen, die aus dem Strahlschichtreaktor in der vorherigen Stufe ausgestol3en wur-
den, wurden kontinuierlich in einen Wirbelschichtreaktor (Fassungsvermégen 980 L) eingespeist. Der Wirbel-
schichtreaktor bestand aus Edelstahl SUS 316L (die innere Oberflache des Reaktors und die Oberflachen der
inneren Komponenten wurden durch Polieren bis zu einer Korngré3e von 300 oberflachenbehandelt). Der Re-
aktor war mit einer Gasdispergierplatte und einem Rihrer ausgerustet.

[0175] Propylen, Ethylen und Wasserstoff wurden kontinuierlich in diesen Wirbelschichtreaktor eingespeist,
und die Copolymerisation von Propylen und Ethylen wurde in Gegenwart von Polypropylenteilchen durchge-
fuhrt, wahrend Uberschissiges Gas abgeflihrt wurde, um den Druck konstant zu halten. Die Reaktionsbedin-
gungen waren wie folgt.

Polymerisationstemperatur: 70°C

Polymerisationsdruck: 1,4 MPa (Manometerdruck)

Strémungsgeschwindigkeit des zirkulierenden Gases: 140 m3/h

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 34 kg/h

Ethyleneinspeisegeschwindigkeit: 7,3 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 49 NL/h
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Verweilmenge an Polymerteilchen: 55 kg

[0176] In diesem Reaktor wiesen die Polymerteilchen eine mittlere Verweilzeit von 2,7 Stunden auf. Die Gase
innerhalb des Reaktors wiesen die folgenden Konzentrationsverhaltnisse auf: Ethylen/(Propylen + Ethylen) 27
mol-%; Wasserstoff/(Wasserstoff + Propylen + Ethylen) 0,79 mol-%. Die AusstoRgeschwindigkeit der Polymer-
teilchen betrug 20,6 kg/h. Die Polymerisationsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 10.300 g/g. Die
Copolymerkomponente in den erhaltenen Polymerteilchen wies eine Grenzviskositat von 4,08 dl/g, einen Ge-
halt von 27,9 Gew.-% und einen Gehalt an Ethyleneinheiten von 33 Gew.-% auf. Die Ergebnisse sind in Tabelle
1 aufgefuhrt.

Beispiel 11

Polymerisationsschritt | (Propylenhomopolymerisation unter Verwendung eines Aufschlammpolymerisations-
reaktors)

[0177] Abgesehen vom Andern der folgenden Reaktionsbedingungen wurde die Propylenhomopolymerisati-
on in derselben Weise wie in Polymerisationsschritt | aus Beispiel 10 durchgefihrt.

Fluidniveau im Reaktor: 30 L

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 16 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 137 NL/h

Triethylaluminiumeinspeisegeschwindigkeit: 37,8 mmol/h
Cyclohexylethyldimethoxysilaneinspeisegeschwindigkeit: 5,6 mmol/h

Ein speisegeschwindigkeit der Prapolymerisationskatalysatorkomponentenaufschlammung (bezogen auf
Polymerisationkatalysatorkomponente): 0,591 g/h

[0178] In diesem Reaktor wies die Aufschlammung eine mittlere Verweilzeit von 0,84 Stunden auf, und die
Geschwindigkeit, mit der die Polypropylenteilchen ausgestoRen wurden, betrug 6,61 kg/h. Die Polymerisati-
onsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 11.200 g/g. Die so erhaltenen Polypropylenteilchen wiesen
eine Grenzviskositat von 0,92 dl/g auf.

Polymerisationsschritt || (Propylenhomopolymerisation mittels Strahlschichtreaktor (Gasphasenpolymerisati-
on))

[0179] Die Polypropylenteilchen, die in Polymerisationsschritt | erhalten wurden, wurden in einen Reaktor mit
demselben Aufbau wie der Strahlschichtreaktor, der in Polymerisationsschritt [| aus Beispiel 10 verwendet wur-
de, eingespeist. Abgesehen vom Einstellen der Verweilmenge an Polypropylenteilchen auf 46 kg (obere Stufe
23 kg; untere Stufe 23 kg) wurde die Propylenhomopolymerisation in derselben Weise wie in Polymerisations-
schritt Il aus Beispiel 10 durchgefihrt.

[0180] In diesem Reaktor wiesen die Polypropylenteilchen eine mittlere Verweilzeit von 3,1 Stunden auf. Die
Geschwindigkeit des Abgebens von Polypropylenteilchen betrug 14,7 kg/h. Die Polymerisationsaktivitat in die-
sem Polymerisationsschritt betrug 13.600 g/g. Die resultierenden Polypropylenteilchen wiesen eine Grenzvis-
kositat von 0,90 dl/g auf.

Polymerisationsschritt Il (Propylen-Ethylen-Copolymerisation mit Wirbelschichtreaktor (Gasphasenpolymeri-
sation))

[0181] Die Polypropylenteilchen, die aus dem vorstehenden Polymerisationsschritt Il erhalten wurden, wur-
den in einen Reaktor mit demselben Aufbau wie der Wirbelschichtreaktor, der in Polymerisationsschritt 11l aus
Beispiel 10 verwendet wurde, eingespeist. Abgesehen vom Einstellen der Verweilmenge der Polypropylenteil-
chen auf 60 kg wurde die Copolymerisation von Propylen und Ethylen in Gegenwart von Polypropylenteilchen
in derselben Weise wie in Polymerisationsschritt |1l aus Beispiel 10 durchgefihrt.

[0182] In diesem Reaktor wiesen die Polymerteilchen eine mittlere Verweilzeit von 3,1 Stunden auf. Die Po-
lymerteilchen wurden mit einer Geschwindigkeit von 19,7 kg/h ausgestof3en. Die Polymerisationsaktivitat in
diesem Polymerisationsschritt betrug 8.470 g/g. Die Copolymerkomponente, die in den resultierenden Poly-
merteilchen vorhanden war, wies eine Grenzviskositat von 4,99 dl/g, einen Gehalt von 25,4 Gew.-% und einen
Gehalt an Ethyleneinheiten von 38 Gew.-% auf. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 aufgefihrt.
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Beispiel 12

Polymerisationsschritt | (Polypropylenhomopolymerisation unter Verwendung eines Aufschlammpolymerisati-
onsreaktors)

[0183] Abgesehen vom Andern der folgenden Reaktionsbedingungen wurde die Propylenhomopolymerisati-
on in derselben Weise wie in Polymerisationsschritt | aus Beispiel 10 durchgefihrt.
Triethylaluminiumeinspeisegeschwindigkeit: 35,1 mmol/h
Cyclohexylethyldimethoxysilaneinspeisegeschwindigkeit: 5,3 mmol/h

Einspeisegeschwindigkeit der Prapolymerisationskatalysatorkomponentenaufschlammung (bezogen auf Poly-
merisationkatalysatorkomponente): 0,566 g/h

[0184] In diesem Reaktor wies die Aufschlammung eine mittlere Verweilzeit von 0,79 Stunden auf, und die
Geschwindigkeit, mit der die Polypropylenteilchen ausgestoRen wurden, betrug 4,93 kg/h. Die Polymerisati-
onsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 8.710 g/g. Die so erhaltenen Polypropylenteilchen wiesen
eine Grenzviskositat von 0,90 dl/g auf.

Polymerisationsschritt || (Propylenhomopolymerisation mittels Strahlschichtreaktor (Gasphasenpolymerisati-
on))

[0185] Die Polypropylenteilchen, die in Polymerisationsschritt | erhalten wurden, wurden in einen Reaktor mit
demselben Aufbau wie der Strahlschichtreaktor, der in Polymerisationsschritt [| aus Beispiel 10 verwendet wur-
de, eingespeist. Abgesehen vom Andern der folgenden Reaktionsbedingungen wurde die Propylenhomopoly-
merisation in derselben Weise wie in Polymerisationsschritt Il aus Beispiel 10 durchgefihrt.
Polymerisationstemperatur: 70°C

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 1.360 NL/h

Verweilmenge an Polypropylenteilchen: 57 kg (obere Stufe 28,5 kg; untere Stufe 28,5 kg)

[0186] In diesem Reaktor wiesen die Polypropylenteilchen eine mittlere Verweilzeit von 4,2 Stunden auf. Die
Geschwindigkeit des AbstoRens von Polypropylenteilchen betrug 13,6 kg/h. Die Polymerisationsaktivitat in die-
sem Polymerisationsschritt betrug 15.300 g/g. Die resultierenden Polypropylenteilchen wiesen eine Grenzvis-
kositat von 0,97 dl/g auf.

Polymerisationsschritt Il (Propylen-Ethylen-Copolymerisation mit Wirbelschichtreaktor (Gasphasenpolymeri-
sation))

[0187] Die Polypropylenteilchen, die aus dem vorstehenden Polymerisationsschritt Il erhalten wurden, wur-
den in einen Reaktor mit demselben Aufbau wie der Wirbelschichtreaktor, der in Polymerisationsschritt 11l aus
Beispiel 10 verwendet wurde, eingespeist. Die Copolymerisation von Propylen und Ethylen wurde dadurch in
Gegenwart von Polypropylenteilchen in derselben Weise wie in Polymerisationsschritt 1ll aus Beispiel 10
durchgefiihrt.

[0188] In diesem Reaktor wiesen die Polymerteilchen eine mittlere Verweilzeit von 3,6 Stunden auf. Die Po-

lymerteilchen wurden mit einer Geschwindigkeit von 19,7 kg/h ausgestof3en. Die Polymerisationsaktivitat in

diesem Polymerisationsschritt betrug 10.800 g/g. Die Copolymerkomponente, die in den resultierenden Poly-

merteilchen vorhanden war, wies eine Grenzviskositat von 4,30 dl/g, einen Gehalt von 30,9 Gew.-% und einen

Gehalt an Ethyleneinheiten von 32 Gew.-% auf. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 aufgefiihrt.
Vergleichsbeispiel 1

Polymerisationsschritt | (Polypropylenhomopolymerisation unter Verwendung eines Aufschlammpolymerisati-
onsreaktors)

[0189] Die Propylenhomopolymerisation wurde in derselben Weise wie in Polymerisationsschritt | aus Bei-
spiel 10 durchgefuhrt.

Polymerisationsschritt || (Propylenhomopolymerisation mittels Wirbelschichtreaktor (Gasphasenpolymerisati-
on))

[0190] Ein Wirbelschichtreaktor (Fassungsvermdgen 1.440 L; Innendurchmesser 500 mm) wurde zur Ver-
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wendung beschafft. Dieser Reaktor bestand aus Edelstahl SUS 316L (wobei die innere Oberflache des Reak-
tors und die Oberflachen der inneren Komponenten durch Polieren bis zu einer Korngré3e von 300 oberfla-
chenbehandelt waren) und war in der Reaktionszone mit einem Rihrer ausgeristet.

[0191] Eine Aufschlammung, die Polypropylenteilchen und flissiges Propylen enthielt, wurde diskontinuier-
lich aus dem Aufschlammpolymerisationsreaktor aus der vorigen Stufe in den Wirbelschichtreaktor als eine
Mehrzahl von aufgeteilten Anteilen eingespeist, wobei zusatzlich Propylen und Wasserstoff kontinuierlich von
der Unterseite des Reaktors eingespeist wurden. Eine Wirbelschicht bildete sich dadurch innerhalb des Reak-
tors und Propylenhomopolymerisation wurde durchgefiihrt, wahrend iberschissiges Gas abgefiihrt wurde, um
den Druck konstant zu halten. Die Reaktionsbedingungen waren wie folgt.

Polymerisationstemperatur: 80°C

Polymerisationsdruck: 1,8 MPa (Manometerdruck)

Strémungsgeschwindigkeit des zirkulierenden Gases: 140 m3/h

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 20 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 1.150 NL/h

Verweilmenge: 60 kg

[0192] In diesem Reaktor wiesen die ausgestoRenen Polypropylenteilchen eine Grenzviskositat von 0,96 dl/g
auf. Die Polymerisationsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 16.600 g/g, was im Vergleich zu Po-
lymerisationsschritt || aus Beispiel 10 niedrig war.

Polymerisationsschritt Il (Propylen-Ethylen-Copolymerisation mit Wirbelschichtreaktor (Gasphasenpolymeri-
sation))

[0193] Die Polypropylenteilchen, die aus dem vorstehenden Polymerisationsschritt Il erhalten wurden, wur-
den in einen Reaktor mit demselben Aufbau wie der Wirbelschichtreaktor, der in Polymerisationsschritt 11l aus
Beispiel 10 verwendet wurde, eingespeist. Abgesehen vom Einstellen der Verweilmenge der Polymerteilchen
auf 40 kg wurde die Copolymerisation von Propylen und Ethylen in Gegenwart von Polypropylenteilchen in der-
selben Weise wie in Polymerisationsschritt Il aus Beispiel 10 durchgefiihrt.

[0194] In diesem Reaktor wiesen die Polymerteilchen eine mittlere Verweilzeit von 2,2 Stunden auf. Die Po-
lymerisationsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 7.040 g/g. Die Copolymerkomponente, die in den
resultierenden Polymerteilchen vorhanden war, wies eine Grenzviskositat von 3,60 dl/g, einen Gehalt von 26,1
Gew.-% und einen Gehalt an Ethyleneinheiten von 33 Gew.-% auf. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 aufgefihrt.

Vergleichsbeispiel 2

Polymerisationsschritt | (Polypropylenhomopolymerisation unter Verwendung eines Aufschlammpolymerisati-
onsreaktors)

[0195] Die Propylenhomopolymerisation wurde in derselben Weise wie in Polymerisationsschritt | aus Bei-
spiel 11 durchgefihrt.

Polymerisationsschritt || (Propylenhomopolymerisation mittels Wirbelschichtreaktor (Gasphasenpolymerisati-
on))

[0196] Eine Aufschlammung, die Polypropylenteilchen und flissiges Propylen enthielt, wurde diskontinuier-
lich aus dem Aufschlammpolymerisationsreaktor aus der vorigen Stufe in den Wirbelschichtreaktor als eine
Mehrzahl von aufgeteilten Anteilen eingespeist, wobei zusatzlich Propylen und Wasserstoff kontinuierlich von
der Unterseite des Reaktors eingespeist wurden. Eine Wirbelschicht bildete sich dadurch innerhalb des Reak-
tors und Propylenhomopolymerisation wurde durchgefiihrt, wahrend iberschissiges Gas abgefiihrt wurde, um
den Druck konstant zu halten. Dieser Reaktor wies denselben Aufbau auf wie der Wirbelschichtreaktor, der in
Polymerisationsschritt Il aus Vergleichsbeispiel 1 verwendet wurde. Die Reaktionsbedingungen waren wie
folgt.

Polymerisationstemperatur: 80°C

Polymerisationsdruck: 1,8 MPa (Manometerdruck)

Strémungsgeschwindigkeit des zirkulierenden Gases: 140 m*/h

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 20 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 1.150 NL/h

Verweilmenge: 46 kg
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[0197] In diesem Reaktor wiesen die ausgestoRenen Polypropylenteilchen eine Grenzviskositat von 0,91 dl/g
auf. Die Polymerisationsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 12.900 g/g, was im Vergleich zu Po-
lymerisationsschritt || aus Beispiel 11 niedrig war.

Polymerisationsschritt 11l (Propylen-Ethylen-Copolymerisation mit Wirbelschichtreaktor (Gasphasenpolymeri-
sation))

[0198] Die Polypropylenteilchen, die aus dem vorstehenden Polymerisationsschritt Il erhalten wurden, wur-
den in einen Reaktor mit demselben Aufbau wie der Wirbelschichtreaktor, der in Polymerisationsschritt 11l aus
Beispiel 11 verwendet wurde, eingespeist. Abgesehen vom Einstellen der Verweilmenge der Polymerteilchen
auf 65 kg wurde die Copolymerisation von Propylen und Ethylen in Gegenwart von Polypropylenteilchen in der-
selben Weise wie in Polymerisationsschritt Ill aus Beispiel 11 durchgefihrt.

[0199] In diesem Reaktor wiesen die Polymerteilchen eine mittlere Verweilzeit von 3,4 Stunden auf. Die Po-
lymerisationsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 7.540 g/g. Die Copolymerkomponente, die in den
resultierenden Polymerteilchen vorhanden war, wies eine Grenzviskositat von 4,11 du g, einen Gehalt von 24,4
Gew.-% und einen Gehalt an Ethyleneinheiten von 32 Gew.-% auf. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 aufgefihrt.

Vergleichsbeispiel 3

Polymerisationsschritt | (Polypropylenhomopolymerisation unter Verwendung eines Aufschlammpolymerisati-
onsreaktors)

[0200] Die Propylenhomopolymerisation wurde in derselben Weise wie in Polymerisationsschritt | aus Bei-
spiel 12 durchgefuhrt.

Polymerisationsschritt || (Propylenhomopolymerisation mittels Wirbelschichtreaktor (Gasphasenpolymerisati-
on))

[0201] Eine Aufschlammung, die Polypropylenteilchen und flissiges Propylen enthielt, wurde diskontinuier-
lich aus dem Aufschlammpolymerisationsreaktor aus der vorigen Stufe in den Wirbelschichtreaktor als eine
Mehrzahl von aufgeteilten Anteilen eingespeist, wobei zusatzlich Propylen und Wasserstoff kontinuierlich von
der Unterseite des Reaktors eingespeist wurden. Eine Wirbelschicht bildete sich dadurch innerhalb des Reak-
tors und Propylenhomopolymerisation wurde durchgefiihrt, wahrend iberschissiges Gas abgefiihrt wurde, um
den Druck konstant zu halten. Dieser Reaktor wies denselben Aufbau auf wie der Wirbelschichtreaktor, der in
Polymerisationsschritt Il aus Vergleichsbeispiel 1 verwendet wurde. Die Reaktionsbedingungen waren wie
folgt.

Polymerisationstemperatur: 70°C

Polymerisationsdruck: 1,8 MPa (Manometerdruck)

Strémungsgeschwindigkeit des zirkulierenden Gases: 140 m3/h

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 20 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 1.360 NL/h

Verweilmenge: 57 kg

[0202] In diesem Reaktor wiesen die ausgestoRenen Polypropylenteilchen eine Grenzviskositat von 0,93 dl/g
auf. Die Polymerisationsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 14.200 g/g, was im Vergleich zu Po-
lymerisationsschritt || aus Beispiel 12 niedrig war.

Polymerisationsschritt 1l (Propylen-Ethylen-Copolymerisation mit Wirbelschichtreaktor (Gasphasenpolymeri-
sation))

[0203] Die Polypropylenteilchen, die aus dem vorstehenden Polymerisationsschritt Il erhalten wurden, wur-
den in einen Reaktor mit demselben Aufbau wie der Wirbelschichtreaktor, der in Polymerisationsschritt 11l aus
Beispiel 10 verwendet wurde, eingespeist. Abgesehen vom Einstellen der Verweilmenge der Polymerteilchen
auf 65 kg wurde die Copolymerisation von Propylen und Ethylen in Gegenwart von Polypropylenteilchen in der-
selben Weise wie in Polymerisationsschritt Ill aus Beispiel 12 durchgefiihrt.

[0204] In diesem Reaktor wiesen die Polymerteilchen eine mittlere Verweilzeit von 3,4 Stunden auf. Die Po-

lymerisationsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 10.500 g/g. Die Copolymerkomponente, die in
den resultierenden Polymerteilchen vorhanden war, wies eine Grenzviskositat von 4,20 dl/g, einen Gehalt von
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27,9 Gew.-% und einen Gehalt an Ethyleneinheiten von 33 Gew.-% auf. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 auf-

geflhrt.

[ al°eqeL
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Beispiel 13

Polymerisationsschritt I-1 (Propylenhomopolymerisation unter Verwendung eines Aufschlammpolymerisati-
onsreaktors)

[0205] Abgesehen vom Andern der folgenden Reaktionsbedingungen wurde die Propylenhomopolymerisati-
on in derselben Weise wie in Polymerisationsschritt | aus Beispiel 10 durchgefihrt.
Polymerisationstemperatur: 78°C

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 20 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 169 NL/h

Triethylaluminiumeinspeisegeschwindigkeit: 39,9 mmol/h
Cyclohexylethyldimethoxysilaneinspeisegeschwindigkeit: 5,7 mmol/h

Einspeisegeschwindigkeit der Prapolymerisationskatalysatorkomponentenaufschlammung (bezogen auf Poly-
merisationkatalysatorkomponente): 0,968 g/h

Polymerisationsdruck: 4,5 MPa (Manometerdruck)

[0206] In diesem Reaktor wies die Aufschlammung eine mittlere Verweilzeit von 0,31 Stunden auf, und die
Geschwindigkeit, mit der die Polypropylenteilchen ausgestoRen wurden, betrug 3,65 kg/h. Die Polymerisati-
onsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 3.770 g/g. Die so erhaltenen Polypropylenteilchen wiesen
eine Grenzviskositat von 0,92 dl/g auf.

Polymerisationsschritt I-2 (Propylenhomopolymerisation unter Verwendung eines Aufschlammpolymerisati-
onsreaktors)

[0207] Die Aufschlammung, die aus dem Reaktor in der vorigen Stufe ausgestolten wurde, wurde direkt in
einen 163-Liter-Aufschlammpolymerisationsreaktor vom Sessel-Typ, der mit einem Rihrer ausgeristet und
aus Edelstahl SUS 304 hergestellt war, eingespeist und Propylenhomopolymerisation wurde ohne Unterbre-
chung durchgefiihrt. Die Reaktionsbedingungen waren wie folgt.

Polymerisationstemperatur: 76°C

Ruhrgeschwindigkeit: 150 Upm

Flissigkeitsniveau im Reaktor: 44 L

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 10 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 50 NL/h

Polymerisationsdruck: 4,0 MPa (Manometerdruck)

[0208] In diesem Reaktor wies die Aufschlammung eine mittlere Verweilzeit von 0,68 Stunden auf, und die
Geschwindigkeit des AusstolRes von Polypropylenteilchen betrug 10,3 kg/h. Die Polymerisationsaktivitat in die-
sem Polymerisationsschritt betrug 6.830 g/g. Die resultierenden Polypropylenteilchen wiesen eine Grenzvis-
kositat von 0,92 dl/g auf.

Polymerisationsschritt I-3 (Propylenhomopolymerisation unter Verwendung eines Aufschlammpolymerisati-
onsreaktors)

[0209] Die Propylenteilchen, die in Polymerisationsschritt I-2 erhalten wurden, wurden in einen Reaktor mit
demselben Aufbau wie der Aufschlammpolymerisationsreaktor, der in Polymerisationsschritt -2 verwendet
wurde, eingespeist. Abgesehen vom Andern der folgenden Reaktionsbedingungen wurde die Propylenhomo-
polymerisation in derselben Weise wie im vorstehenden Polymerisationsschritt I-2 durchgefuhrt.
Polymerisationstemperatur: 69°C

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 0 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 0 NL/h

Polymerisationsdruck: 3,8 MPa (Manometerdruck)

[0210] In diesem Reaktor wies die Aufschlammung eine mittlere Verweilzeit von 0,61 Stunden auf, und die
Geschwindigkeit des Ausstolies von Polypropylenteilchen betrug 15,0 kg/h. Die Polymerisationsaktivitat in die-
sem Polymerisationsschritt betrug 4.900 g/g. Die resultierenden Polypropylenteilchen wiesen eine Grenzvis-
kositat von 0,92 dl/g auf.

32/41



DE 10 2008 061 425 A1 2009.06.18

Polymerisationsschritt 11l (Propylen-Ethylen-Copolymerisation mit Strahlschichtreaktor (Gasphasenpolymeri-
sation))

[0211] Die Polypropylenteilchen, die aus dem vorstehenden Polymerisationsschritt -3 erhalten wurden, und
auch Propylen, Ethylen und Wasserstoff wurden in einen Reaktor mit demselben Aufbau wie der Strahlschicht-
reaktor, der in Polymerisationsschritt Il aus Beispiel 10 verwendet wurde, eingespeist. Auf diese Weise bildete
sich eine Strahlschicht in jeder der oberen und unteren Reaktionszonen, wobei zuséatzlich die Copolymerisati-
on von Propylen und Ethylen in Gegenwart von Polypropylenteilchen durchgeflihrt wurde, wahrend Uberschis-
siges Gas abgefuhrt wurde, um den Druck konstant zu halten. Die Reaktionsbedingungen waren wie folgt.
Polymerisationstemperatur: 70°C

Polymerisationsdruck: 1,4 MPa (Manometerdruck)

Strémungsgeschwindigkeit des zirkulierenden Gases: 150 m*/h

Propyleneinspeisegeschwindigkeit: 25 kg/h

Ethyleneinspeisegeschwindigkeit: 10,3 kg/h

Wasserstoffeinspeisegeschwindigkeit: 85 NL/h

Verweilmenge: 55 kg (obere Stufe 27,5 kg; untere Stufe 27,5 kg).

[0212] In diesem Reaktor wiesen die Polymerteilchen eine mittlere Verweilzeit von 2,8 Stunden auf und die
Konzentrationsverhaltnisse der Gase innerhalb des Reaktors waren wie folgt: Ethylen/(Propylen + Ethylen) 27
mol-%; Wasserstoff/(Wasserstoff + Propylen + Ethylen) 0,67 mol-%. Die AusstoRgeschwindigkeit der Polymer-
teilchen betrug 17,8 g/h. Die Polymerisationsaktivitat in diesem Polymerisationsschritt betrug 2.890 g/g. Die
Copolymerkomponente, die in den so erhaltenen Polymerteilchen enthalten war, wies eine Grenzviskositat von
3,79 dl/g, einen Gehalt von 15,7 Gew.-% und einen Gehalt an Ethyleneinheiten von 35,7 Gew.-% auf. Die Er-
gebnisse sind in Tabelle 2 aufgefihrt.

Tabelle 2
Einheit Beispiel 13

Polymerisationsschritt Polymerisationsaktivitat | g/g 3.770
-1 Grenzviskositét [n]p,., diig 0,92
Polymerisationsschritt Polymerisationsaktivitat | g/g 6.830
-2 Grenzviskositt [M]p,, | dlig 0,92
Polymerisationsschritt Polymerisationsaktivitat | g/g 4.900
-3 Grenzviskositat [N]p,, | di/g 0,92
Polymerisationsschritt Il | Polymerisationsaktivitdt | g/g 2.890

Gehalt an Copolymer- Gew.-% 15,7

komponente Fg,

Grenzviskositat [n]gs di/g 3,79

Gehalt an Ethyleneinhei- | Gew.-% 35,7

ten Egp
Bewertung des Grenzviskositat di/g 1,37
Endpolymers Gehalt an Ethyleneinhei- | Gew.-% 5,6

ten
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Patentanspriiche

1. Olefinpolymerisationsreaktor vom Strahlschichttyp, umfassend:

einen sich vertikal erstreckenden Zylinder; und

ein Bauteil mit abnehmendem Durchmesser, welches in dem Zylinder ausgebildet ist, einen Innendurchmesser
aufweist, der nach unten nach und nach abnimmt, und eine Gaseinlasséffnung an seinem unteren Ende auf-
weist,

wobei sich eine Strahlschicht innerhalb einer Reaktionszone bildet, die von der inneren Oberflache des Bau-
teils mit abnehmendem Durchmesser und der inneren Oberflache des Zylinders oberhalb des Bauteils mit ab-
nehmendem Durchmesser umschlossen wird.

2. Olefinpolymerisationsreaktor, umfassend:
einen sich vertikal erstreckenden Zylinder;
ein Bauteil mit abnehmendem Durchmesser, welches in dem Zylinder ausgebildet ist, einen Innendurchmesser
aufweist, der nach unten nach und nach abnimmt, und eine Gaseinlass6ffnung am unteren Ende davon auf-
weist; und
einen Deflektor, der an einer Position innerhalb einer Reaktionszone angeordnet ist, die von der inneren Ober-
flache des Bauteils mit abnehmendem Durchmesser und der inneren Oberflache des Zylinders oberhalb des
Bauteils mit abnehmendem Durchmesser, die der Gaseinlasséffnung gegeniberliegt, umschlossen wird, und
der einen AulRendurchmesser aufweist, der nach unten nach und nach zunimmt, an seinem oberen Ende ge-
schlossen ist und dessen unteres Ende entfernt von der Innenwand des Zylinders angeordnet ist.

3. Olefinpolymerisationsreaktor nach Anspruch 1 oder 2, welcher eine Mehrzahl von Reaktionszonen auf-
weist und wobei Polyolefinteilchen nacheinander durch die Reaktionszonen durchlaufen.

4. Olefinpolymerisationsreaktor nach Anspruch 3, wobei sich die Mehrzahl der Reaktionszonen in vertika-
ler Reihe befinden und die Polyolefinteilchen sich von einer oberen Reaktionszone in eine untere Reaktions-
zone bewegen.

5. Olefinpolymerisationsreaktor nach Anspruch 3 oder 4, ferner umfassend eine Vorrichtung zum Transfe-
rieren der Polyolefinteilchen aus einer stromaufwartigen Reaktionszone in eine stromabwartige Reaktionszo-
ne.

6. Olefinpolymerisationsreaktor nach Anspruch 3 oder 4, ferner umfassend eine Vorrichtung zum Transfe-
rieren der Polyolefinteilchen aus einer stromaufwartigen Reaktionszone in eine stromabwartige Reaktionszo-
ne, wobei die Transfervorrichtung eine Teilchenentnahmeleitung zum Entnehmen von Polyolefinteilchen aus
der stromaufwartigen Reaktionszone, einen Ejektor, der an der Teilchenentnahmeleitung bereitgestellt ist, und
eine Teilcheneinspeiseleitung zum Einspeisen von Polyolefinteilchen aus dem Ejektor in die stromabwartige
Reaktionszone umfasst.

7. Olefinpolymerisationsreaktor nach Anspruch 6, wobei die Transfervorrichtung ferner ein An-Aus-Ventil,
das an einer Zwischenposition an der Teilchenentnahmeleitung bereitgestellt wird, und eine Gaseinspeiselei-
tung umfasst, die mit der Teilchenentnahmeleitung sowohl auf einer stromaufwartigen Seite als auch auf einer
stromabwartigen Seite des An-Aus-Ventils in Verbindung steht und ein Gas einspeist, um Verstopfen innerhalb
der Teilchenentnahmeleitung zu verhindern.

8. Olefinpolymerisationsreaktor nach Anspruch 5, wobei die Transfervorrichtung ein Fallrohr ist, das durch
das Bauteil mit abnehmendem Durchmesser durchlauft und erméglicht, dass Polyolefinteilchen von der strom-
aufwartigen Reaktionszone in die stromabwartige Reaktionszone herunterfallen.

9. Olefinpolymerisationsreaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 8, wobei das Bauteil mit abnehmendem
Durchmesser einen Neigungswinkel zwischen seiner inneren Oberflache und der Horizontalen aufweist, der
groéRer als der Schuttwinkel fur Polyolefinteilchen innerhalb der Reaktionszone ist.

10. Olefinpolymerisationsreaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 8, wobei das Bauteil mit abnehmendem
Durchmesser einen Neigungswinkel zwischen seiner inneren Oberflache und der Horizontalen aufweist, der
ein Winkel ist, bei dem alle Polyolefinteilchen innerhalb der Reaktionszone durch Einwirkung der Schwerkraft
abgegeben werden kénnen.

11. Olefinpolymerisationsreaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 10, wobei das Verhaltnis d,/dg zwischen
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dem Durchmesser d, der Gaseinlassoffnung und dem Innendurchmesser des Zylinders dg 0,35 oder weniger
betragt.

12. Olefinpolymerisationsreaktor nach Anspruch 2, wobei der Deflektor einen Neigungswinkel zwischen
seiner auleren Oberflache und der Horizontalen aufweist, der gréRer als der Schittwinkel fiir Polyolefinteil-
chen innerhalb der Reaktionszone ist.

13. Olefinpolymerisationsreaktor nach Anspruch 2, wobei der Deflektor eine auliere Oberflache von koni-
scher Form aufweist.

14. Polyolefinherstellungsverfahren, welches Durchfiihren der Olefinpolymerisation unter Verwendung des
Olefinpolymerisationsreaktors nach einem der Anspriche 1 bis 13 umfasst, wodurch sich eine Strahlschicht
aus Polyolefinteilchen innerhalb der Reaktionszone bildet.

15. Polyolefinherstellungsverfahren nach Anspruch 14, umfassend die Schritte:
kontinuierliches Einspeisen von Olefin in den Olefinpolymerisationsreaktor und gleichzeitig kontinuierliches
Entfernen eines Gases, das nicht umgesetztes Olefin enthalt, aus dem Olefinpolymerisationsreaktor und Zu-
rickbringen des entfernten Gases in den Reaktor; und
Abkuhlen von einigem oder dem gesamten entfernten Gas, so dass ein Kondensat, das Olefin enthalt, erhalten
wird.

16. Polyolefinherstellungsverfahren nach Anspruch 15, ferner umfassend den Schritt: Einspeisen des Kon-
densats in einen Strahlteil der Strahlschicht, die sich innerhalb der Reaktionszone bildet.

17. Polyolefinherstellungsverfahren, welches Durchfiihren der Olefinpolymerisation unter Verwendung des
Olefinpolymerisationsreaktors nach Anspruch 2 umfasst, wodurch sich eine Strahlschicht aus Polyolefinteil-
chen innerhalb der Reaktionszone bildet, wobei das Verfahren die Schritte umfasst:
kontinuierliches Einspeisen von Olefin in den Olefinpolymerisationsreaktor und gleichzeitig kontinuierliches
Entfernen eines Gases, das nicht umgesetztes Olefin enthalt, aus dem Olefinpolymerisationsreaktor und Zu-
rickbringen des entfernten Gases in den Reaktor;

Abkuhlen von einigem oder dem gesamten entfernten Gas, so dass ein Kondensat, das Olefin enthalt, erhalten
wird; und
Einspeisen des Kondensats in einen unteren Teil des Deflektors in dem Olefinpolymerisationsreaktor.

18. Polyolefinherstellungssystem, umfassend:
einen Olefinprareaktor zum Polymerisieren von Olefin in Gegenwart eines Olefinpolymerisationskatalysators
und Erzeugen von Polyolefinteilchen; und
den Olefinpolymerisationsreaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 13, der als eine nachfolgende Stufe mit dem
Olefinprareaktor verbunden ist.

19. Polyolefinherstellungsverfahren, welches Durchfiihren von mehrstufiger Olefinpolymerisation unter
Verwendung des Polyolefinherstellungssystems nach Anspruch 18 umfasst.

20. Polyolefinherstellungsverfahren nach Anspruch 19, wobei der Olefinprareaktor ein Massepolymerisa-
tionsreaktor ist und das Verfahren ferner den Schritt: Einspeisen einer Aufschlammung, die Polyolefinteilchen
und flissiges Olefin enthalt, aus dem Massepolymerisationsreaktor in den Olefinpolymerisationsreaktor um-
fasst, wobei die Aufschlammung in den Olefinpolymerisationsreaktor auf eine solche Weise eingespeist wird,
dass in der Reaktionszone innerhalb des Olefinpolymerisationsreaktors das fliissige Olefin, das in der Auf-
schlammung vorhanden ist, eine oberflachliche Geschwindigkeit nachfolgend auf die Vergasung aufweist, wel-
che eine minimale Fluidisierungsgeschwindigkeit der Polyolefinteilchen, die in der Reaktionszone gehalten
werden, nicht Gbersteigt.

21. Polyolefinherstellungsverfahren nach Anspruch 19, wobei der Olefinprareaktor ein Massepolymerisa-
tionsreaktor ist und das Verfahren ferner den Schritt: Einspeisen einer Aufschlammung, die Polyolefinteilchen
und flissiges Olefin enthalt, aus dem Massepolymerisationsreaktor in den Olefinpolymerisationsreaktor um-
fasst, wobei die Aufschlammung in den Olefinpolymerisationsreaktor aus einer héheren Position als ein Pul-
verniveau der Strahlschicht, die sich in der Reaktionszone innerhalb des Olefinpolymerisationsreaktors bildet,
eingespeist wird.

Es folgen 5 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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Fig.5
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