
(57)【要約】
　本発明はバイモダルポリエチレン樹脂を提供するが、該樹脂の中の高分子量エチレン共
重合体成分は代表的には比較的狭い分子量分布を有しており、その分子量分布にわたって
実質的に一定である短鎖枝分れ含量を持っている。本発明の樹脂は代表的には、それらを
圧力管用途に有効ならしめる改善された靭性と緩慢亀裂伝播抵抗を特徴としている。
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 ａ ） ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と 、 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ
Ｃ Ｂ ） プ ロ フ ィ ー ル と 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ４ ～ ８ を 特 徴
と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分 子 量 成 分 ； お よ び
　 ｂ ） １ ５ ～ ７ ５ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を 含
む 低 分 子 量 成 分
を 含 む 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ 】
　 高 分 子 量 成 分 の エ チ レ ン 共 重 合 体 が 更 に ２ ５ ０ ～ １ ， ０ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ 分 子 量 範
囲 を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ３ 】
　 高 分 子 量 成 分 の エ チ レ ン 共 重 合 体 が 更 に ２ ７ ５ ～ ８ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ 分 子 量 範 囲 を
特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ４ 】
　 高 分 子 量 成 分 の エ チ レ ン 共 重 合 体 が 更 に ３ ０ ０ ～ ６ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ 分 子 量 範 囲 を
特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ５ 】
　 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 が ５ ～ ７ で あ る 、 請 求 項 １ の 組 成 物
。
【 請 求 項 ６ 】
　 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 が ６ で あ る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ７ 】
　 組 成 物 が ４ ５ ～ ７ ５ 重 量 部 の 高 分 子 量 成 分 と ５ ５ ～ ２ ５ 重 量 部 の 低 分 子 量 成 分 を 含 む 、
請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ８ 】
　 組 成 物 が ５ ０ ～ ６ ０ 重 量 部 の 高 分 子 量 成 分 と ５ ０ ～ ４ ０ 重 量 部 の 低 分 子 量 成 分 を 含 む 、
請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ９ 】
　 高 分 子 量 成 分 が エ チ レ ン と ３ ～ １ ２ 個 の 炭 素 原 子 を 有 す る モ ノ － １ － オ レ フ ィ ン コ モ ノ
マ ー と の 共 重 合 体 を 含 む 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 高 分 子 量 成 分 の エ チ レ ン 共 重 合 体 が 更 に ２ ． ５ 以 下 の Ｍ ｚ ／ Ｍ ｗ を 特 徴 と す る 、 請 求 項
１ の 組 成 物 。
【 請 求 項 １ １ 】
　 高 分 子 量 成 分 の エ チ レ ン 共 重 合 体 が ３ ０ ０ ～ ６ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ 分 子 量 範 囲 に お い
て 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ５ ～ ７ を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組
成 物 。
【 請 求 項 １ ２ 】
　 低 分 子 量 成 分 の エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 が ２ ５ ～ ６ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特
徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ３ 】
　 低 分 子 量 成 分 の エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 が ３ ０ ～ ５ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特
徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ４ 】
　 組 成 物 が 更 に 、 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い 枝 の 低 量 を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ５ 】
　 組 成 物 が ３ ０ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と １ ０ 以 下 の Ｍ ｚ ／ Ｍ ｗ を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成
物 。
【 請 求 項 １ ６ 】
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　 組 成 物 が １ ８ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と ５ 以 下 の Ｍ ｚ ／ Ｍ ｗ を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物
。
【 請 求 項 １ ７ 】
　 更 に 、 １ ． ５ Ｊ よ り 大 き い 室 温 シ ャ ル ピ ー 衝 撃 靭 性 と ０ ． ９ ４ ｇ ／ ｃ ｃ 以 上 の 密 度 を 特
徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ８ 】
　 更 に 、 ２ Ｊ よ り 大 き い 室 温 シ ャ ル ピ ー 衝 撃 靭 性 と ０ ． ９ ４ ｇ ／ ｃ ｃ 以 上 の 密 度 を 特 徴 と
す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ９ 】
　 更 に 、 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 値 １ ０ ０ ０ 時 間 以 上 を 特 徴 と す る
、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ０ 】
　 更 に 、 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 値 ３ ０ ０ ０ 時 間 以 上 を 特 徴 と す る
、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ １ 】
　 更 に 、 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 値 ５ ０ ０ ０ 時 間 以 上 を 特 徴 と す る
、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ２ 】
　 更 に 、 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 値 ６ ０ ０ ０ 時 間 以 上 を 特 徴 と す る
、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ３ 】
　 更 に 、 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 値 ６ ０ ０ ０ 時 間 以 上 と 、 ０ ． ９ ４
ｇ ／ ｃ ｃ 以 上 の 密 度 を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ４ 】
　 更 に 、 ２ Ｊ よ り 大 き い シ ャ ル ピ ー 衝 撃 靭 性 と 、 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高 応 力 Ｐ
Ｅ Ｎ Ｔ 値 ６ ０ ０ ０ 時 間 以 上 を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ５ 】
　 更 に 、 １ ． ５ × １ ０ ５ パ ス カ ル 秒 以 下 の η ０ を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ６ 】
　 更 に 、 １ × １ ０ ５ パ ス カ ル 秒 以 下 の η ０ を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ の 組 成 物 。
【 請 求 項 ２ ７ 】
　 請 求 項 １ ～ ２ ６ の い ず れ か 一 項 の 組 成 物 を 含 む 物 品 。
【 請 求 項 ２ ８ 】
　 物 品 が パ イ プ 、 容 器 、 家 庭 用 品 、 フ ィ ル ム 、 フ ィ ル ム 製 品 、 ド ラ ム 、 燃 料 タ ン ク 、 ジ オ
メ ン ブ レ ン 、 ま た は ラ イ ナ ー で あ る 、 請 求 項 １ ～ ２ ６ の い ず れ か 一 項 の 組 成 物 を 含 む 物 品
。
【 請 求 項 ２ ９ 】
　 請 求 項 １ ～ ２ ６ の い ず れ か 一 項 の 組 成 物 を 含 む Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ 。
【 請 求 項 ３ ０ 】
　 請 求 項 １ の 組 成 物 を 溶 融 状 態 で ダ イ か ら 押 し 出 し て Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ を 形 成 し そ し て
該 パ イ プ を 冷 却 す る こ と を 含 む 、 Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ３ １ 】
　 ａ ） ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と 、 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ
Ｃ Ｂ ） プ ロ フ ィ ー ル と 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ４ ～ ８ を 特 徴
と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分 子 量 成 分 ４ ５ ～ ７ ５ 重 量 部 ； お よ び
　 ｂ ） １ ５ ～ ７ ５ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を 含
む 低 分 子 量 成 分 ５ ５ ～ ２ ５ 重 量 部
を 合 わ せ る こ と を 含 む 、 組 成 物 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ３ ２ 】
　 流 体 エ チ レ ン 組 成 物 を 押 し 出 す こ と を 含 む ポ リ マ ー フ ィ ル ム 製 造 方 法 で あ っ て 、 前 記 組
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成 物 が 、
　 ａ ） ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と 、 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ
Ｃ Ｂ ） プ ロ フ ィ ー ル と 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ４ ～ ８ を 特 徴
と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分 子 量 成 分 ； お よ び
　 ｂ ） １ ５ ～ ７ ５ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を 含
む 低 分 子 量 成 分
を 含 む 、 前 記 ポ リ マ ー フ ィ ル ム 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ３ ３ 】
　 高 分 子 量 成 分 お よ び 低 分 子 量 成 分 を 、 単 一 の 重 合 反 応 器 の 中 で 二 重 触 媒 を 用 い て 触 媒 作
用 で 重 合 す る こ と を 含 む 、 請 求 項 １ の 組 成 物 を 製 造 す る 方 法 。
【 請 求 項 ３ ４ 】
　 高 分 子 量 成 分 お よ び 低 分 子 量 成 分 を 二 重 反 応 器 の 中 で 触 媒 作 用 で 重 合 す る こ と を 含 む 、
請 求 項 １ の 組 成 物 を 製 造 す る 方 法 。
【 請 求 項 ３ ５ 】
　 二 重 反 応 器 が 直 列 で 操 作 さ れ る 、 請 求 項 ３ ４ の 方 法 。
【 請 求 項 ３ ６ 】
　 二 重 反 応 器 が 並 列 で 操 作 さ れ る 、 請 求 項 ３ ４ の 方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
（ 関 連 出 願 に つ い て の ク ロ ス リ フ ァ レ ン ス ）
　 本 願 は 、 そ の 全 体 が 本 明 細 書 の 中 に 組 み 入 れ ら れ る 「 圧 力 管 お よ び 関 連 用 途 に 使 用 す る
た め の Ｈ Ｄ Ｐ Ｅ 樹 脂 (HDPE RESINS FOR USE IN PRESSURE PIPE AND RELATED APPLICATIONS
)」 と 題 す る 米 国 特 許 出 願 １ ０ ／ ８ ３ ５ ， ７ ５ ５ 号 に 対 す る 優 先 権 を 主 張 す る 。
（ 発 明 の 技 術 分 野 ）
　 本 発 明 は ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 、 ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 製 造 方 法 、 ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成
物 を 使 用 す る 製 造 物 品 、 お よ び ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 を 使 用 す る 製 造 物 品 を 製 造 す る 方 法
の 分 野 に 関 す る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 ポ リ エ チ レ ン （ Ｐ Ｅ ） は 米 国 で は 毎 年 １ 千 万 メ ー ト ル ト ン を 超 え る 量 で 消 費 さ れ る 。 ポ
リ エ チ レ ン の 半 結 晶 質 の 特 質 は そ れ を 多 く の 商 品 お よ び 特 製 品 の 用 途 に 選 ば れ る 素 材 に し
て い る 。 結 晶 化 度 は 、 剛 性 (stiffness)、 強 度 (strength)、 気 体 輸 送 に 対 す る 障 壁 (barrie
r to gas transport)、 耐 薬 品 性 、 お よ び 寸 法 安 定 性 の よ う な 、 多 く の 望 ま し い 特 性 を Ｐ
Ｅ に 与 え る 。 非 晶 質 相 は 靭 性 (toughness)お よ び 緩 慢 亀 裂 生 長 抵 抗 (resistance to slow c
rack growth)の よ う な 属 性 を 付 与 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 現 在 は 、 様 々 な Ｐ Ｅ 樹 脂 は 水 、 気 体 お よ び そ の 他 流 体 の 輸 送 用 途 に 使 用 さ れ る 高 剛 性 パ
イ プ を 製 造 す る の に 使 用 で き る 。 Ｐ Ｅ － １ ０ ０ 、 Ｍ Ｒ Ｓ １ ０ 、 ま た は Ａ Ｓ Ｔ Ｍ  Ｄ ３ ３ ５
０ 主 要 セ ル 分 類 (typical cell classification)３ ４ ５ ５ ６ ６ Ｃ と し て 分 類 さ れ る ポ リ エ
チ レ ン パ イ プ は よ り 高 い 圧 力 等 級 を 要 求 す る 条 件 下 で の 使 用 に 特 に 望 ま し い 。 Ｐ Ｅ － １ ０
０ 分 類 を 得 る た め に は 、 Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ は 剛 性 、 緩 慢 亀 裂 生 長 抵 抗 、 化 学 攻 撃 抵 抗 、
お よ び 低 温 靭 性 （ 急 速 亀 裂 伝 播 (rapid crack propagation)と し て 表 わ さ れ る ） を 特 定 す
る 一 定 の 標 準 を 満 た す こ と を 要 求 さ れ る 。 さ ら に 、 そ の よ う な パ イ プ は 高 温 時 の 圧 力 の 下
で 決 定 さ れ る 変 形 基 準 を 満 足 し な け れ ば な ら な い 。 小 半 径 （ 直 径 が １ イ ン チ ～ １ ２ イ ン チ
） お よ び 大 半 径 （ 直 径 が １ ２ イ ン チ よ り 大 き い ） 両 方 の Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ を 製 造 す る の
に 使 用 で き る 樹 脂 は 、 そ の 全 体 が 本 明 細 書 の 中 に 組 み 入 れ ら れ る 米 国 特 許 第 ６ ， ８ ２ ７ ，
６ ７ ８ 号 明 細 書 （ ２ ０ ０ ３ 年 １ ０ 月 ２ ３ 日 に 刊 行 さ れ た ） の 中 に 記 載 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ が 靭 性 を 示 す こ と も 望 ま し い 。 こ の 特 性 は 多 く の ポ リ エ チ レ ン パ イ
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プ 用 途 た と え ば パ イ プ が 地 下 に 埋 設 さ れ る 場 合 ま た は パ イ プ が 粗 い 若 し く は 研 磨 ス ラ リ ー
を 輸 送 す る の に 使 用 さ れ る 場 合 に お い て 重 要 で あ り 得 る 。 従 っ て 、 改 善 さ れ た 物 理 的 性 質
を 有 し そ し て 耐 性 を 付 与 す る 樹 脂 お よ び そ れ か ら 作 ら れ た Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ が 必 要 と さ
れ て い る 。
【 発 明 の 開 示 】
【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
【 ０ ０ ０ ５ 】
（ 発 明 の 記 載 ）
　 本 発 明 は ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 、 ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 製 造 方 法 、 ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成
物 を 使 用 す る 製 造 物 品 、 お よ び ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 を 使 用 す る 製 造 物 品 を 製 造 す る 方 法
に 関 す る 。 よ り 詳 し く は 、 本 発 明 は 改 善 さ れ た 靭 性 を 有 す る Ｐ Ｅ － １ ０ ０ 分 類 ポ リ エ チ レ
ン パ イ プ の 製 造 お よ び か か る パ イ プ を 製 造 す る の に 使 用 さ れ る 樹 脂 に 関 す る 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 本 発 明 は ポ リ エ チ レ ン 樹 脂 、 高 密 度 ポ リ エ チ レ ン (high density polyethylene)樹 脂 、
ポ リ エ チ レ ン 樹 脂 を 製 造 お よ び 使 用 す る 方 法 、 ポ リ エ チ レ ン 樹 脂 を 使 用 す る 製 造 物 品 、 お
よ び ポ リ エ チ レ ン 樹 脂 を 使 用 す る 製 造 物 品 を 製 造 す る 方 法 を カ バ ー す る 。 ポ リ マ ー ブ レ ン
ド を 試 験 す る 過 程 に お い て 、 多 分 散 性 (polydispersity)、 短 鎖 枝 分 布 (short chain branc
h distribution)、 長 鎖 枝 分 れ (long chain branching)、 流 動 学 的 性 質 (rheological prop
erties)な ど の よ う な 性 質 の 有 効 な 組 合 せ を 与 え る 高 性 能 ポ リ マ ー 組 成 物 が 、 シ ャ ル ピ ー
衝 撃 靭 性 (Charpy impact toughness)お よ び 高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 緩 慢 亀 裂 生 長 抵 抗 値 の よ う な
尺 度 に よ っ て 示 さ れ る 通 り 、 開 発 さ れ た 。 た と え ば 、 本 発 明 の 樹 脂 は 用 途 の 中 で も 特 に 圧
力 管 用 途 に 適 す る 加 工 特 性 お よ び 諸 性 質 を 示 す 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 一 態 様 に お い て は 、 本 発 明 は ２ つ の 異 な る ポ リ エ チ レ ン の ブ レ ン ド を 該 ブ レ ン ド が Ｐ Ｅ
１ ０ ０ Ｈ Ｄ Ｐ Ｅ 樹 脂 と し て 特 化 す る た め の 幾 つ か の 規 準 を 満 た す よ う に 提 供 す る 。 本 発 明
の 成 分 ポ リ エ チ レ ン 類 は 代 表 的 に は 、 チ ー グ ラ ー ナ ッ タ 型 (Ziegler-Natta-type)ま た は メ
タ ロ セ ン 型 (metallocene-type)触 媒 を 使 用 し 直 列 ま た は 並 列 ど ち ら か の 反 応 器 手 法 を 使 用
す る こ と に よ っ て 製 造 で き る 。 ポ リ マ ー ブ レ ン ド を 含 む ポ リ マ ー 組 成 物 は 既 知 の い ず れ か
の 方 法 で 製 造 す る こ と が で き 、 そ の 方 法 と し て は 、 限 定 さ れ る も の で は な い が 、 ２ つ の 異
な る エ チ レ ン ポ リ マ ー を ブ レ ン ド す る こ と 、 ま た は 、 直 列 ま た は 並 列 ど ち ら か の 反 応 器 手
法 を 使 用 し て 触 媒 作 用 で そ れ ら ポ リ マ ー を 製 造 す る こ と が 挙 げ ら れ る 。 一 般 に 、 Ｐ Ｅ １ ０
０ 樹 脂 を 製 造 す る た め の 現 行 の 商 業 的 手 法 は 異 な る 分 子 量 と 短 鎖 枝 分 れ (short-chain bra
nching)（ Ｓ Ｃ Ｂ ） 含 量 を 特 徴 と す る ２ つ の 広 い 分 子 量 分 布 (molecular weight distribut
ion)（ Ｍ Ｗ Ｄ ） の ポ リ エ チ レ ン を ブ レ ン ド す る こ と を 包 含 す る 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 は そ の Ｍ Ｗ Ｄ に わ た っ て 実 質 的 に 一 様 な 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ Ｃ
Ｂ ） 分 布 を 有 す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分 子 量 成 分 と 、 エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共
重 合 体 を 含 む 低 分 子 量 成 分 と を 含 む ポ リ マ ー 組 成 物 を 提 供 す る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 本 発 明 の 更 に 別 の 態 様 は 、
　 ａ ） ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と 、 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ
Ｃ Ｂ ） プ ロ フ ィ ー ル と 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 (short-chain branches)（
Ｓ Ｃ Ｂ ） の 数 ４ ～ ８ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分 子 量 成 分 ； お よ び
　 ｂ ） １ ５ ～ ７ ５ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を 含
む 低 分 子 量 成 分
を 含 む 組 成 物 で あ る 。
【 ０ ０ １ ０ 】
　 一 態 様 に お い て は 、 低 分 子 量 成 分 お よ び 高 分 子 量 成 分 の エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重
合 体 は 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い 枝 の 低 量 (low level)を 特 徴 と し て い る 。 代 表 的 に は 、 組 成
物 は ４ ５ ～ ７ ５ 重 量 部 の 高 分 子 量 成 分 と ５ ５ ～ ２ ５ 重 量 部 の 低 分 子 量 成 分 を 含 む こ と が で
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き る 。 更 に は 、 高 分 子 量 成 分 の エ チ レ ン 共 重 合 体 は 更 に ２ ５ ０ ～ １ ， ０ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の
Ｍ ｗ 分 子 量 範 囲 を 特 徴 と す る こ と が で き る 。 別 の 態 様 に お い て は 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０
個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 は ５ ～ ７ で あ る こ と が で き る 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 本 発 明 の 更 に 別 の 態 様 は 、 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 組 成 物 に つ い て の レ ザ ー ノ ッ チ 付 き 室 温 シ
ャ ル ピ ー エ ネ ル ギ ー (Razor-Notched Room-Temperature Charpy Energy)お よ び 高 応 力 Ｐ Ｅ
Ｎ Ｔ (３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ の 初 期 負 荷 (initial loading)を 使 用 し て の 標 準 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ )が 格 別 の 性
能 を 示 す ポ リ マ ー 組 成 物 で あ る 。 こ の 態 様 に お い て は 、 た と え ば 、 組 成 物 は １ ． ５ Ｊ よ り
大 き い 室 温 シ ャ ル ピ ー 衝 撃 靭 性 と ０ ． ９ ４ ｇ ／ ｃ ｃ 以 上 の 密 度 を 特 徴 と す る こ と が で き る
。 他 の 態 様 に お い て は 、 組 成 物 は ２ Ｊ よ り 大 き い 室 温 シ ャ ル ピ ー 衝 撃 靭 性 と ０ ． ９ ４ ｇ ／
ｃ ｃ 以 上 の 密 度 を 特 徴 と す る こ と が で き る 。 本 発 明 の ポ リ マ ー ブ レ ン ド 組 成 物 は ま た 、 初
期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 緩 慢 亀 裂 生 長 抵 抗 値 １ ０ ０ ０ 時 間 以 上 、 又 は
３ ０ ０ ０ 時 間 以 上 、 又 は ５ ０ ０ ０ 時 間 以 上 、 又 は ６ ０ ０ ０ 時 間 以 上 を 特 徴 と す る こ と が で
き る 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 更 に 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 は
　 ａ ） ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と 、 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ
Ｃ Ｂ ） プ ロ フ ィ ー ル と 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ４ ～ ８ を 特 徴
と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分 子 量 成 分 ； お よ び
　 ｂ ） １ ５ ～ ７ ５ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を 含
む 低 分 子 量 成 分
を 含 む 組 成 物 を 含 む 物 品 を 提 供 す る 。 こ の 態 様 に お い て は 、 物 品 は パ イ プ 、 容 器 、 家 庭 用
品 (utensil)、 フ ィ ル ム 、 フ ィ ル ム 製 品 、 ド ラ ム 、 燃 料 タ ン ク 、 ジ オ メ ン ブ レ ン (geomembr
ane)、 ラ イ ナ ー (liner)な ど で あ る 。 更 に 、 物 品 は Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ を 含 む こ と が で き
る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
　 本 発 明 は 更 に 、 こ こ に 開 示 さ れ た ポ リ マ ー 組 成 物 を 溶 融 状 態 で ダ イ か ら 押 し 出 し て Ｐ Ｅ
－ １ ０ ０ パ イ プ を 形 成 し そ し て パ イ プ を 冷 却 す る こ と を 含 む Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ 製 造 方 法
を 提 供 す る 。
【 ０ ０ １ ４ 】
　 加 え て 、 本 発 明 は
　 ａ ） ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と 、 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ
Ｃ Ｂ ） プ ロ フ ィ ー ル と 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ４ ～ ８ を 特 徴
と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分 子 量 成 分 ４ ５ ～ ７ ５ 重 量 部 ； お よ び
　 ｂ ） １ ５ ～ ７ ５ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を 含
む 低 分 子 量 成 分 ５ ５ ～ ２ ５ 重 量 部
を 合 わ せ る こ と を 含 む 、 組 成 物 製 造 方 法 を 提 供 す る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 更 に 、 本 発 明 は 、 流 体 ポ リ マ ー 組 成 物 を 押 し 出 す こ と を 含 む ポ リ マ ー フ ィ ル ム の 製 造 方
法 で あ っ て 、 該 組 成 物 が こ こ に 開 示 さ れ た 通 り で あ る 、 前 記 方 法 を 提 供 す る 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 本 発 明 の こ れ ら の 及 び そ の 他 の 特 徴 、 態 様 、 実 施 態 様 お よ び 利 点 は 開 示 特 性 の 下 記 の 更
な る 詳 細 記 述 を 検 証 し た 後 に 明 ら か に な る で あ ろ う 。
【 ０ ０ １ ７ 】
（ 発 明 の 詳 細 ）
　 本 発 明 は 、 ポ リ エ チ レ ン 樹 脂 組 成 物 、 ポ リ エ チ レ ン 組 成 物 の 製 造 お よ び 使 用 の 方 法 、 ポ
リ エ チ レ ン 組 成 物 を 使 用 す る 製 造 物 品 、 お よ び ポ リ エ チ レ ン 組 成 物 を 使 用 す る 製 造 物 品 の
製 造 方 法 を 提 供 す る 。 従 っ て 、 本 発 明 は 高 性 能 材 料 を 与 え る 諸 性 質 、 た と え ば 、 多 分 散 性
、 短 鎖 枝 分 布 、 長 鎖 枝 分 れ 、 流 動 学 的 性 質 な ど 、 の 有 効 な 組 合 せ を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 組
成 物 を 提 供 す る 。 高 性 能 の 特 性 は こ れ ら 樹 脂 の 改 善 さ れ た 靭 性 お よ び 緩 慢 亀 裂 伝 播 抵 抗 の
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性 質 に よ っ て 立 証 さ れ る こ と が で き 、 そ の こ と が そ れ ら の 圧 力 管 に お け る 有 用 性 を 例 証 し
て い る 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 一 態 様 に お い て は 、 本 発 明 は 高 分 子 量 成 分 と 低 分 子 量 成 分 を 含 む バ イ モ ダ ル (bimodal)
樹 脂 を 提 供 す る 。 代 表 的 に は 、 高 分 子 量 成 分 は 、 １ ） 比 較 的 狭 い 分 子 量 分 布 ； ２ ） 分 子 量
分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 で あ る 短 鎖 枝 分 れ 分 布 ； か つ 、 ３ ） 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い 枝
の 実 質 的 量 の 欠 如 ； を 特 徴 と す る こ と が で き る 。 代 表 的 に は 、 低 分 子 量 成 分 は 流 動 学 的 に
有 意 に 長 い 枝 の 低 量 を 含 む 。 本 発 明 の 樹 脂 は 代 表 的 に は 、 シ ャ ル ピ ー 衝 撃 靭 性 と 高 応 力 Ｐ
Ｅ Ｎ Ｔ に よ っ て 測 定 さ れ た と き の 改 善 さ れ た 靭 性 と 緩 慢 亀 裂 生 長 抵 抗 を 特 徴 と す る 。 本 発
明 は ま た 、 広 い 分 子 量 分 布 の 樹 脂 を 提 供 し 、 そ こ で は 、 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ Ｃ Ｂ ） は 分 布 の 高
分 子 量 末 端 (high molecular weight end)の 中 に 実 質 的 に 隔 離 さ れ て お り そ し て 短 鎖 枝 分
れ 分 布 は 高 分 子 量 末 端 の 上 に 実 質 的 に 均 一 で あ る 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 本 発 明 の バ イ モ ダ ル 樹 脂 ば か り で な く 、 Ｓ Ｃ Ｂ が 高 分 子 量 末 端 の 中 に 実 質 的 に 隔 離 さ れ
て い る 広 い 分 子 量 の 樹 脂 は 様 々 な 方 法 に よ っ て 製 造 す る こ と が で き 、 限 定 さ れ る も の で は
な い が 、 成 分 ポ リ マ ー の 物 理 的 混 合 ブ レ ン ド 、 直 列 ま た は 多 ゾ ー ン 反 応 器 を 使 用 す る 重 合
法 、 多 成 分 触 媒 を 使 用 す る 重 合 法 、 な ど が 挙 げ ら れ る 。 従 っ て 、 本 発 明 の 組 成 物 は 組 成 物
を 製 造 す る い ず れ か の 一 つ の 方 法 に 従 っ て 限 定 さ れ る も の で は な い 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
ポ リ マ ー 組 成 物 の 成 分
　 本 発 明 は 高 分 子 量 成 分 と 低 分 子 量 成 分 を 含 む バ イ モ ダ ル 樹 脂 を 提 供 す る 。 更 に 、 本 発 明
は ま た 、 広 い 分 子 量 分 布 (molecular weight distribution)（ Ｍ Ｗ Ｄ ） の 樹 脂 を 提 供 し 、
そ こ で は 、 バ イ モ ダ ル 樹 脂 の 高 分 子 量 成 分 向 け に こ こ に 開 示 さ れ た 特 性 は 広 い Ｍ Ｗ Ｄ の 高
分 子 量 末 端 の 中 に 見 出 さ れ る 。 従 っ て 、 本 発 明 の バ イ モ ダ ル 樹 脂 の 高 分 子 量 成 分 に 帰 属 さ
せ ら れ た い ず れ の 性 質 、 特 性 ま た は 特 徴 も 、 本 発 明 の い ず れ の 広 い 分 子 量 分 布 の 樹 脂 の Ｍ
Ｗ Ｄ の 高 分 子 量 末 端 に も 帰 属 さ せ ら れ る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ２ １ 】
　 こ こ で 使 用 さ れ る 幾 つ か の 代 表 的 な ブ レ ン ド 成 分 の 分 子 量 特 徴 は 第 ２ 表 に 提 供 さ れ て い
る 。 同 表 に は 、 Ｎ Ｍ Ｒ を 使 用 し て 推 定 さ れ た そ れ ら の Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 （ １ － ヘ キ セ ン コ モ ノ マ
ー か ら の ） も 掲 載 さ れ て い る 。 Ｈ Ｐ － １ お よ び Ｈ Ｐ － ２ 樹 脂 は 狭 い Ｍ Ｗ Ｄ の 高 分 子 量 単 独
重 合 体 で あ り 、 Ｈ Ｐ － ２ の 分 子 量 は Ｈ Ｐ － １ の そ れ よ り も か な り 高 い 。 Ｃ Ｐ － １ 樹 脂 は 、
５ ． ６ Ｓ Ｃ Ｂ ／ １ ０ ０ ０ 骨 格 炭 素 を も つ 、 狭 い Ｍ Ｗ Ｄ の 高 分 子 量 共 重 合 体 で あ る 。 Ｃ Ｐ －
１ と Ｈ Ｐ － １ は 分 子 量 お よ び Ｍ Ｗ Ｄ が 似 て い る が 、 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 が 異 な る 。 Ｌ Ｃ Ｐ － １ お よ
び ５ １ ６ － ２ 樹 脂 は 低 分 子 量 の ブ レ ン ド 用 成 分 で あ り 、 Ｌ Ｃ Ｐ － １ は 共 重 合 体 で あ る 。 Ｃ
Ｐ － １ お よ び Ｌ Ｃ Ｐ － １ の 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 は そ れ ら の Ｍ Ｗ Ｄ 全 体 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定
で あ る こ と が 最 近 開 発 さ れ た 逐 次 (sequential)Ｓ Ｅ Ｃ － Ｆ Ｔ Ｉ Ｒ 技 法 （ P. J. DesLaurier
s, D. C. Rohlfing and E. T. Hsieh, Polymer, 43, 159 (2002)を 参 照 ； こ れ は そ の 全 体
が 本 明 細 書 の 中 に 組 み 入 れ ら れ る ） を 使 用 し て 証 明 さ れ た 。 従 っ て 、 Ｃ Ｐ － １ お よ び Ｌ Ｃ
Ｐ － １ の 中 の 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 は そ れ ら の Ｍ Ｗ Ｄ に わ た っ て ほ ぼ 一 定 で あ る 。
【 ０ ０ ２ ２ 】

。 一 態 様 に お い て は 、 本 発 明 は 、
　 ａ ） ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ (多 分 散 性 指 数 (polydispersity index)ま た は Ｐ Ｄ Ｉ )と 、
分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ Ｃ Ｂ ） プ ロ フ ィ ー ル と 、 骨 格 炭 素 原
子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ４ ～ ８ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分
子 量 成 分 ； お よ び
　 ｂ ） １ ５ ～ ７ ５ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を 含
む 低 分 子 量 成 分
を 含 む 組 成 物 を 提 供 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 従 っ て 、 こ の 態 様 に お い て は 、 高 分 子 量 成 分 は 代 表 的 に は 、 １ ） 比 較 的 狭 い 分 子 量 分 布
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； ２ ） 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 で あ る 短 鎖 枝 分 れ 分 布 ； ３ ） 流 動 学 的 に 有 意 に
長 い 枝 の 欠 如 を 特 徴 と す る こ と が で き る 。 第 ２ 表 は 本 発 明 の 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 類 お よ
び 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 類 を 製 造 す る の に 使 用 さ れ た 幾 つ か の 代 表 的 な 個 々 の 高 分 子 量 ポ
リ マ ー 成 分 に つ い て の 特 性 デ ー タ (characterization data)を 提 供 し て い る 。 第 ２ 表 の 中
に 列 挙 さ れ て い る 高 分 子 量 成 分 は Ｃ Ｐ － １ 、 Ｈ Ｐ － １ 、 Ｈ Ｐ － ２ 、 お よ び ５ １ ６ － １ で あ
る 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の 高 分 子 量 成 分 ポ リ マ ー は 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い 枝 の 低 量
を 有 す る こ と を 特 徴 と し て お り 、 そ れ は 重 量 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｗ 、 ｋ ｇ ／ モ ル で ） に 対 す る
ゼ ロ 剪 断 粘 度 (zero shear viscosity)（ η ０ 、 パ ス カ ル 秒 で ） の 比 が 代 表 的 に は １ ， ５ ０
０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 以 下 で あ る こ と を 意 味 す る 。 こ の η ０ ／ Ｍ ｗ 比 は １ ， ０ ０ ０ パ
ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 未 満 で あ る こ と が で き 、 そ し て 別 の 態 様 に お い て は 、 ７ ０ ０ パ ス カ
ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 未 満 で あ る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
　 本 発 明 の 更 に 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の 高 分 子 量 成 分 ポ リ マ ー は 流 動 学 的 に 有 意 に
長 い 枝 の 低 量 を 有 す る こ と を 特 徴 と し て お り 、 そ れ は 重 量 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｗ 、 ｋ ｇ ／ モ ル
で ） に 対 す る ゼ ロ 剪 断 粘 度 （ η ０ 、 パ ス カ ル 秒 で ） の 比 が 代 表 的 に は １ ０ ０ ～ １ ， ５ ０ ０
パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル で あ る こ と を 意 味 す る 。 こ の η ０ ／ Ｍ ｗ 比 は ２ ０ ０ ～ １ ， ０ ０ ０
パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 、 ま た は ３ ０ ０ ～ ７ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 、 で あ る こ と も
で き る 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
　 別 の 態 様 に お い て は 、 実 施 例 お よ び 表 の 中 に 提 供 さ れ た 発 明 ポ リ マ ー の 一 特 性 は 、 中 で
も 、 高 分 子 量 成 分 が 代 表 的 に は メ タ ロ セ ン 触 媒 を 使 用 し て 製 造 さ れ そ し て そ の 短 鎖 枝 分 れ
分 布 が Ｍ Ｗ Ｄ に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 で あ る こ と で あ る 。 比 較 に お い て は 、 Ｈ ５ １ ６ Ｂ 樹
脂 の 高 分 子 量 成 分 （ ５ １ ６ － １ ） は 古 典 的 な チ ー グ ラ ー ナ ッ タ 触 媒 を 使 用 し て 製 造 さ れ そ
し て そ の Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 は そ の Ｍ Ｗ Ｄ に わ た っ て 不 均 質 で あ る 。
【 ０ ０ ２ ７ 】
　 高 分 子 量 成 分 の 比 較 的 狭 い 分 子 量 分 布 は そ の 低 い 多 分 散 性 指 数 に 見 る こ と が で き る 。 従
っ て 、 本 発 明 の 高 分 子 量 成 分 は ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を
含 む こ と が で き る 。 更 に 別 の 態 様 に お い て は 、 高 分 子 量 成 分 は ３ ． ３ 以 下 の ま た は ３ ． １
以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む こ と が で き る 。 比 較 で は 、 ５ １ ６
－ １ の 多 分 散 性 指 数 は ４ ． ５ で あ る と 測 定 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
　 本 発 明 は ま た 、 一 態 様 に お い て は 、 ３ 以 下 の Ｍ ｚ ／ Ｍ ｗ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 共 重 合 体
を 含 む 高 分 子 量 成 分 を 提 供 す る 。 別 の 態 様 に お い て は 、 エ チ レ ン 共 重 合 体 は ２ ． ７ 以 下 の
ま た は ２ ． ５ 以 下 の Ｍ ｚ ／ Ｍ ｗ を 特 徴 と す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ２ ９ 】
　 代 表 的 に は 、 た と え ば 、 実 験 的 に 測 定 し た と き に ２ ５ ０ ～ １ ， ０ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ

分 子 量 範 囲 に お い て 、 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 で あ る 短 鎖 枝 分 れ 分 布 は 、 Ｃ Ｐ
－ １ 高 分 子 量 成 分 に つ い て の 図 １ の 中 に 見 ら れ る 。 図 １ は 本 発 明 の 高 分 子 量 成 分 の ポ リ マ
ー が そ の 分 子 量 分 布 に わ た っ て 平 坦 な 又 は 実 質 的 に 平 坦 な 短 鎖 枝 分 れ プ ロ フ ィ ー ル を 有 す
る こ と を 示 し て い る 。 こ の 特 性 は 本 発 明 ポ リ マ ー の 短 鎖 枝 分 れ が 比 較 的 に 狭 い 範 囲 の 分 子
量 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の ま ま で あ る と い う こ と を 示 し て い る 。 一 態 様 に お い て は 、 用
語 実 質 的 に 一 定 は こ こ で は 代 表 的 に は 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 （ １ ０ ０ ０ Ｃ ） 当 り の 短
鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） の 範 囲 が 分 子 量 プ ロ フ ィ ー ル に わ た っ て １ ０ ０ ０ Ｃ 当 り １ Ｓ Ｃ Ｂ 以 下 の 全
較 差 で 変 動 可 能 で あ る と い う こ と を 表 示 す る た め に 使 用 さ れ て い る 。 す な わ ち 、 骨 格 炭 素
原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） の 範 囲 に お け る 偏 差 は 代 表 的 に は 、 ポ リ マ ー の 分
子 量 プ ロ フ ィ ー ル に わ た っ て １ ０ ０ ０ Ｃ 当 り １ Ｓ Ｃ Ｂ 以 下 の 全 較 差 の 代 わ り に 、 そ の 分 子
量 プ ロ フ ィ ー ル に わ た っ て 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 か ら ± ０ ． ５ Ｓ Ｃ Ｂ ／ １ ０ ０ ０ Ｃ で 変 動 で き る
。 本 発 明 の 高 分 子 量 成 分 に つ い て は 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） の
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範 囲 に お け る 偏 差 は 、 １ ０ ０ ０ Ｃ 当 り ０ ． ８ Ｓ Ｃ Ｂ 以 下 の 全 較 差 の 代 わ り に 、 そ の 分 子 量
プ ロ フ ィ ー ル に わ た っ て 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 か ら ± ０ ． ４ Ｓ Ｃ Ｂ ／ １ ０ ０ ０ Ｃ で 変 動 で き る 。
そ れ で も 、 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の 高 分 子 量 成 分 は 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り 短
鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） ４ ～ ８ つ の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 を 特 徴 と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む こ と
が で き る 。 従 っ て 、 Ｓ Ｃ Ｂ ／ １ ０ ０ ０ Ｃ の こ の 数 字 は Ｓ Ｃ Ｂ ／ １ ０ ０ ０ Ｃ の 数 の 実 質 的 に
一 定 不 変 の 本 質 と は 異 な る パ ラ メ ー タ ー ま た は 測 定 値 で あ る 。 こ の 態 様 に お い て 、 Ｓ Ｃ Ｂ
は ま た 、 ４ ． ５ ～ ７ ． ５ Ｓ Ｃ Ｂ ／ １ ０ ０ ０ Ｃ 、 又 は ５ ～ ７ Ｓ Ｃ Ｂ ／ １ ０ ０ ０ Ｃ 、 又 は ６ Ｓ
Ｃ Ｂ ／ １ ０ ０ ０ Ｃ で あ る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
　 用 語 高 分 子 量 成 分 は こ こ で は 代 表 的 に は 、 ２ ５ ０ ～ １ ０ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と
す る ポ リ マ ー を 表 わ す た め に 使 用 さ れ る 。 別 の 態 様 に お い て は 、 高 分 子 量 成 分 は ２ ７ ５ ～
８ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の 、 又 は ３ ０ ０ ～ ６ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の 、 Ｍ ｗ を 特 徴 と す る こ と が で き る
。
【 ０ ０ ３ １ 】
　 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の 高 分 子 量 成 分 は 、 ２ ５ ０ ～ １ ０ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ 分
子 量 範 囲 に お い て 、 ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と 、 Ｍ Ｗ Ｄ に わ た っ て 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０
個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ４ ～ ８ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む こ と が で き る 。
エ チ レ ン 共 重 合 体 は 代 表 的 に は 、 ２ ５ ０ ～ １ ０ ０ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ 分 子 量 範 囲 に お い て
、 ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と 、 Ｍ Ｗ Ｄ に わ た っ て 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （
Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ５ ～ ７ を 特 徴 と す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
　 本 発 明 の 組 成 物 は 所 期 の 樹 脂 性 質 を 提 供 す る た め に 、 ４ ５ ～ ７ ５ 重 量 部 の 高 分 子 量 成 分
と ５ ５ ～ ２ ５ 重 量 部 の 低 分 子 量 成 分 を 含 む こ と が で き る 。 更 に 、 本 発 明 の 組 成 物 は ５ ０ ～
６ ０ 重 量 部 の 高 分 子 量 成 分 と ５ ０ ～ ４ ０ 重 量 部 の 低 分 子 量 成 分 を 含 む こ と も で き る 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
　 本 発 明 の 別 の 態 様 に お い て は 、 高 分 子 量 成 分 は 、 エ チ レ ン と も う 一 つ の α － オ レ フ ィ ン
（ モ ノ － １ － オ レ フ ィ ン ） と の 共 重 合 体 を 含 む こ と が で き 、 そ こ で は 、 該 共 重 合 体 は モ ノ
－ １ － オ レ フ ィ ン を ０ ． ０ ０ １ ～ ３ ０ 重 量 ％ 有 す る こ と が で き 、 そ し て モ ノ － １ － オ レ フ
ィ ン は ３ ～ １ ２ 個 の 炭 素 原 子 を 有 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
　 。 一 態 様 に お い て は 、 そ し て こ こ に 開 示 さ れ た エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高
分 子 量 成 分 に 加 え て 、 本 発 明 は 代 表 的 に は 、 エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を 含 む 低
分 子 量 成 分 を 含 む こ と が で き 、 こ の 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 は １ ５ ～ ７ ５ ｋ ｇ ／ モ ル の
Ｍ ｗ を 特 徴 と す る こ と が で き る 。 更 に 、 低 分 子 量 成 分 エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体
は ２ ５ ～ ６ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ 、 ま た は ３ ０ ～ ５ ０ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と す る こ と が
で き る 。 第 ２ 表 に は 、 本 発 明 の ポ リ マ ー ブ レ ン ド を 製 造 す る た め に 使 用 さ れ た 幾 つ か の 代
表 的 な 個 々 の 低 分 子 量 成 分 と 高 分 子 量 成 分 に つ い て の 特 性 デ ー タ が 提 供 さ れ て い る 。 第 ２
表 に 掲 載 さ れ て い る 低 分 子 量 成 分 は Ｌ Ｃ Ｐ － １ と ５ １ ６ － ２ で あ る 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の 低 分 子 量 成 分 ポ リ マ ー は 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い 枝 の 低 量
を 有 す る こ と を 特 徴 と し 、 そ れ は 重 量 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｗ 、 ｋ ｇ ／ モ ル で ） に 対 す る ゼ ロ 剪
断 粘 度 （ η ０ 、 パ ス カ ル 秒 で ） の 比 が 代 表 的 に は １ ， ５ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 以 下
で あ る こ と を 意 味 し て い る 。 こ の η ０ ／ Ｍ ｗ 比 は １ ， ０ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 未 満
で あ る こ と も で き 、 そ し て 別 の 態 様 に お い て は ７ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 以 下 で あ る
こ と が で き る 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
　 本 発 明 の 更 に 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の 低 分 子 量 成 分 ポ リ マ ー は 、 重 量 平 均 分 子 量
（ Ｍ ｗ 、 ｋ ｇ ／ モ ル で ） に 対 す る ゼ ロ 剪 断 粘 度 （ η ０ 、 パ ス カ ル 秒 で ） の 比 が １ ０ ０ ～ １
， ５ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル に な る よ う に 、 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い 枝 の 低 量 を 有 す る
こ と を 特 徴 と す る 。 η ０ ／ Ｍ ｗ 比 は ２ ０ ０ ～ １ ， ０ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 未 満 、 ま
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た は ３ ０ ０ ～ ７ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル で あ る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
ポ リ マ ー ブ レ ン ド 成 分 の 製 造
　 本 発 明 は エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分 子 量 成 分 と エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を
含 む 低 分 子 量 成 分 と を 含 む 組 成 物 を 提 供 す る 。 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 用 成 分 は 商 業 的 に 得 る こ
と が で き る 又 は 当 業 者 に 既 知 の い ず れ か の 方 法 に 従 っ て 製 造 で き る 。 触 媒 組 成 物 の 個 々 の
成 分 を 得 る 一 方 法 は メ タ ロ セ ン 系 触 媒 シ ス テ ム を 使 用 す る 触 媒 方 法 に よ る も の で あ る 。 こ
れ ら の 方 法 の 幾 つ か の 例 が こ こ に 提 供 さ れ る 。 し か し な が ら 、 こ こ に 開 示 さ れ た 組 成 物 は
個 々 の 成 分 が ど の よ う に 製 造 さ れ た か 又 は 得 ら れ た か に 依 存 し な い 。 更 に は 、 こ こ に 開 示
さ れ た 組 成 物 は ポ リ マ ー ブ レ ン ド 用 成 分 を 製 造 す る 方 法 ま た は ポ リ マ ー ブ レ ン ド 自 体 を 製
造 す る 方 法 に 依 存 し な い 。
【 ０ ０ ３ ８ 】
　 。 一 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の ポ リ マ ー 組 成 物 の 高 分 子 量 成
分 は 代 表 的 に は 、 エ チ レ ン と 分 子 当 り ３ ～ １ ２ 個 の 炭 素 原 子 を 有 し か つ 少 な く と も 一 つ の
オ レ フ ィ ン 性 二 重 結 合 を 有 す る 別 の オ レ フ ィ ン 化 合 物 と の 共 重 合 体 を 含 む 。 従 っ て 、 エ チ
レ ン の 高 分 子 量 共 重 合 体 は 代 表 的 に は 、 主 要 量 の エ チ レ ン （ ＞ ５ ０ モ ル ％ ） と 少 量 の コ モ
ノ マ ー （ ＜ ５ ０ モ ル ％ ） を 含 む が 、 こ れ は 必 須 要 件 と い う わ け で は な い 。 別 の 態 様 に お い
て は 、 エ チ レ ン と 共 重 合 で き る コ モ ノ マ ー は 分 子 当 り ３ ～ １ ０ 個 の 炭 素 原 子 、 又 は 分 子 当
り ３ ～ ８ 個 の 炭 素 原 子 、 又 は 分 子 当 り ３ ～ ６ 個 の 炭 素 原 子 を 有 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ３ ９ 】
　 一 態 様 に お い て は 、 非 環 式 、 環 式 、 多 環 式 、 末 端 （ α ） 、 中 間 、 線 状 、 分 枝 状 、 置 換 、
非 置 換 、 官 能 化 、 お よ び 非 官 能 化 オ レ フ ィ ン が 本 発 明 に お け る コ モ ノ マ ー と し て 使 用 さ れ
て も よ い 。 た と え ば 、 本 発 明 の 高 分 子 量 成 分 を 形 成 す る の に エ チ レ ン と 共 重 合 さ れ て も よ
い 代 表 的 な オ レ フ ィ ン は 、 限 定 さ れ る も の で は な い が 、 次 の も の が 挙 げ ら れ る ： プ ロ ピ レ
ン 、 １ － ブ テ ン 、 ２ － ブ テ ン 、 ３ － メ チ ル － １ － ブ テ ン 、 イ ソ ブ チ レ ン 、 １ － ペ ン テ ン 、
２ － ペ ン テ ン 、 ３ － メ チ ル － １ － ペ ン テ ン 、 ４ － メ チ ル － １ － ペ ン テ ン 、 １ － ヘ キ セ ン 、
２ － ヘ キ セ ン 、 ３ － ヘ キ セ ン 、 ３ － エ チ ル － １ － ヘ キ セ ン 、 １ － ヘ プ テ ン 、 ２ － ヘ プ テ ン
、 ３ － ヘ プ テ ン 、 ４ 種 の ノ ル マ ル オ ク テ ン 、 ４ 種 の ノ ル マ ル ノ ネ ン 、 ５ 種 の ノ ル マ ル デ セ
ン 、 お よ び こ れ ら の い ず れ か ２ つ の 又 は そ れ 以 上 の 混 合 物 。 環 式 お よ び 二 環 式 オ レ フ ィ ン
は こ こ に 開 示 さ れ た 通 り エ チ レ ン と 共 重 合 さ れ て も よ く 、 限 定 さ れ る も の で は な い が 次 の
も の が 挙 げ ら れ る ： シ ク ロ ペ ン テ ン 、 シ ク ロ ヘ キ セ ン 、 ノ ル ボ ル ニ レ ン 、 ノ ル ボ ル ナ ジ エ
ン な ど 。
【 ０ ０ ４ ０ 】
　 一 態 様 に お い て は 、 共 重 合 体 を 製 造 す る た め に 反 応 器 ゾ ー ン の 中 に 導 入 さ れ る コ モ ノ マ
ー の 量 は 一 般 に モ ノ マ ー と コ モ ノ マ ー の 全 重 量 に 基 づ い て ０ ． ０ ０ １ ～ ３ ０ 重 量 ％ の コ モ
ノ マ ー で あ る 。 別 の 態 様 に お い て は 、 コ モ ノ マ ー の 量 は モ ノ マ ー と コ モ ノ マ ー の 全 重 量 に
基 づ い て ０ ． ０ １ ～ ２ ０ 重 量 ％ の コ モ ノ マ ー ま た は ０ ． １ ～ １ ０ 重 量 ％ の コ モ ノ マ ー で あ
る こ と も で き る 。 代 わ り に 、 そ し て 別 の 態 様 に お い て は 、 コ ポ リ マ ー 自 体 に お け る 重 量 に
よ っ て コ モ ノ マ ー の 上 記 濃 度 を 与 え る の に 十 分 な コ モ ノ マ ー の 量 を 使 用 す る こ と が で き る
。
【 ０ ０ ４ １ 】
　 一 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の ポ リ マ ー 組 成 物 の 低 分 子 量 成 分 は 、 高 分 子 量 成 分 と 同 じ 様
に 、 エ チ レ ン と 分 子 当 り ３ ～ １ ２ 個 の 炭 素 原 子 を 有 し か つ 少 な く と も 一 つ の オ レ フ ィ ン 性
二 重 結 合 を 有 す る 別 の オ レ フ ィ ン 化 合 物 と の 共 重 合 体 を 含 む こ と も で き る 。 こ の 事 例 に お
い て は 、 エ チ レ ン の 低 分 子 量 共 重 合 体 は ま た 、 代 表 的 に は 、 主 要 量 の エ チ レ ン （ ＞ ５ ０ モ
ル ％ ） と 少 量 の コ モ ノ マ ー （ ＜ ５ ０ モ ル ％ ） を 含 む が 、 こ れ は 必 須 要 件 と い う わ け で は な
い 。 別 の 態 様 に お い て は 、 エ チ レ ン と 共 重 合 さ れ る こ と が で き る コ モ ノ マ ー は 分 子 当 り ３
～ １ ２ 個 の 炭 素 原 子 、 又 は 分 子 当 り ３ ～ １ ０ 個 の 炭 素 原 子 、 又 は 分 子 当 り ３ ～ ８ 個 の 炭 素
原 子 、 又 は 分 子 当 り ３ ～ ６ 個 の 炭 素 原 子 、 を 有 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
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　 。 ポ リ マ ー ブ レ ン ド を 含 む 本 発 明 の ポ リ マ ー 組 成
物 は 当 業 者 に 既 知 の い ず れ か の 方 法 で 製 造 す る こ と が で き 、 そ の 方 法 と し て は 、 限 定 さ れ
る も の で は な い が 、 ２ 重 触 媒 を も っ て 単 一 反 応 器 の 中 で ポ リ マ ー を 触 媒 作 用 的 に 製 造 す る
か 、 又 は 直 列 も し く は 並 列 ど ち ら か の 反 応 器 手 法 で 操 作 さ れ る ２ 重 反 応 器 を 使 用 し て ポ リ
マ ー を 触 媒 作 用 的 に 製 造 す る か し て 、 ２ 種 の 異 な る エ チ レ ン ポ リ マ ー を ブ レ ン ド す る こ と
が 挙 げ ら れ る 。 代 表 的 に は 、 Ｐ Ｅ １ ０ ０ 樹 脂 を 製 造 す る た め の 現 行 の 商 業 的 手 法 は 、 異 な
る 分 子 量 と 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 含 量 を 特 徴 と す る ２ つ の 広 い 分 子 量 分 布 （ Ｍ Ｗ Ｄ ） の ポ
リ エ チ レ ン を ブ レ ン ド す る こ と を 包 含 す る 。 一 態 様 に お い て は 、 高 分 子 量 エ チ レ ン 共 重 合
体 お よ び 低 分 子 量 エ チ レ ン 単 独 重 合 体 は 商 業 的 供 給 源 か ら 得 る こ と が で き る 、 又 は 当 業 者
に 既 知 の 方 法 に 従 っ て 製 造 で き る 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
　 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の ポ リ マ ー を 製 造 で き る 方 法 は 限 定 さ れ る も の で は な い が
、 少 な く と も 一 つ の メ タ ロ セ ン 化 合 物 と 少 な く と も 一 つ 有 機 ア ル ミ ニ ウ ム 化 合 物 と 少 な く
と も 一 つ の 化 学 処 理 済 み 固 体 酸 化 物 と の 接 触 生 成 物 (contact product)を 含 む 触 媒 を も っ
て オ レ フ ィ ン モ ノ マ ー を 処 理 す る こ と が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ４ ４ 】
　 一 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の 樹 脂 を 製 造 す る の に 使 用 で き る 代 表 的 な 触 媒 組 成 物 は 少 な
く と も 一 つ の メ タ ロ セ ン 化 合 物 、 少 な く と も 一 つ の 有 機 ア ル ミ ニ ウ ム 化 合 物 、 お よ び 少 な
く と も 一 つ の 化 学 処 理 さ れ た 固 体 酸 化 物 を 包 含 し 、 そ こ で は 、
　 ａ ） メ タ ロ セ ン は 式 (Ｘ １ )(Ｘ ２ )(Ｘ ３ )(Ｘ ４ )Ｍ １ を 有 す る （ 式 中 、
　 　 Ｍ １ は チ タ ン 、 ジ ル コ ニ ウ ム 、 ま た は ハ フ ニ ウ ム か ら 選 ば れ ；
　 　 (Ｘ １ )お よ び (Ｘ ２ )は 独 立 に 、 シ ク ロ ペ ン タ ジ エ ニ ル 、 イ ン デ ニ ル 、 フ ル オ レ ニ ル 、
ま た は そ れ ら の 置 換 類 似 体 か ら 選 ば れ ；
　 　 場 合 に よ っ て は 、 (Ｘ １ )と (Ｘ ２ )は 、 次 の も の を 含 む 置 換 ま た は 非 置 換 橋 か け 基 に よ
っ て 連 結 さ れ て い て も よ い ：
　 　 　 ｉ ） (Ｘ １ )お よ び (Ｘ ２ )の 両 方 に 結 合 さ れ た 炭 素 、 ケ イ 素 、 ゲ ル マ ニ ウ ム ま た は ス
ズ か ら 選 ば れ た 一 つ の 原 子 ； ま た は
　 　 　 ｉ ｉ ） 一 方 が (Ｘ １ )に 結 合 さ れ そ し て 他 方 が (Ｘ ２ )に 結 合 さ れ て い る 、 鎖 の 中 の ２
つ 以 上 の 連 続 す る 炭 素 原 子 ； そ し て
　 　 (Ｘ ３ )、 (Ｘ ４ )、 (Ｘ １ )上 の い ず れ の 置 換 基 、 (Ｘ ２ )上 の い ず れ の 置 換 基 、 お よ び 任
意 的 な 置 換 橋 か け 基 の 上 の い ず れ の 置 換 基 も 独 立 に 、 脂 肪 族 基 、 芳 香 族 基 、 環 式 基 、 脂 肪
族 基 と 環 式 基 の 組 合 せ 、 酸 素 基 、 硫 黄 基 、 窒 素 基 、 燐 基 、 砒 素 基 、 炭 素 基 、 珪 素 基 、 ゲ ル
マ ニ ウ ム 基 、 錫 基 、 鉛 基 、 ホ ウ 素 基 、 ア ル ミ ニ ウ ム 基 、 無 機 基 、 有 機 金 属 基 、 ま た は そ れ
ら の 置 換 誘 導 体 （ そ の い ず れ の も の も 炭 素 原 子 １ ～ ２ ０ 個 ； ハ ラ イ ド ； ま た は 水 素 を 有 す
る ） か ら 選 ば れ る ） ；
　 ｂ ） 有 機 ア ル ミ ニ ウ ム 化 合 物 は 式 Ａ ｌ (Ｘ ５ )ｎ (Ｘ

６ )３ － ｎ を 有 す る （ 式 中 、
　 　 (Ｘ ５ )は １ ～ ２ ０ 個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ヒ ド ロ カ ル ビ ル で あ り ； (Ｘ ６ )は ア ル コ キ シ
ド ま た は ア リ ー ル オ キ シ ド か ら 選 ば れ 、 そ の い ず れ の も の も 炭 素 原 子 １ ～ ２ ０ 個 、 ハ ラ イ
ド 、 ま た は ヒ ド リ ド を 有 し ； そ し て ｎ は １ ～ ３ （ 境 界 を 含 む ） の 数 で あ る ） ； そ し て
　 ｃ ） 賦 活 剤 － 支 持 体 は 電 子 吸 引 性 ア ニ オ ン で 処 理 さ れ た 固 体 酸 化 物 を 含 む （ こ こ で 、
　 　 固 体 酸 化 物 は シ リ カ 、 ア ル ミ ナ 、 シ リ カ － ア ル ミ ナ 、 燐 酸 ア ル ミ ニ ウ ム 、 ヘ テ ロ ポ リ
タ ン グ ス テ ン 酸 塩 、 チ タ ニ ア 、 ジ ル コ ニ ア 、 マ グ ネ シ ア 、 ボ リ ア 、 酸 化 亜 鉛 、 そ れ ら の 混
合 酸 化 物 、 ま た は そ れ ら の 混 合 物 か ら 選 ば れ ； そ し て
　 　 電 子 吸 引 性 ア ニ オ ン は フ ッ 化 物 、 塩 化 物 、 臭 化 物 、 燐 酸 塩 、 ト リ フ レ ー ト (triflate)
、 重 硫 酸 塩 、 硫 酸 塩 、 ま た は そ れ ら の い ず れ か の 組 合 せ か ら 選 ば れ る ） 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
　 固 体 賦 活 剤 － 支 持 体 の 例 は 、 限 定 さ れ る も の で は な い が 、 塩 素 化 ア ル ミ ナ 、 フ ッ 素 化 ア
ル ミ ナ 、 硫 酸 化 ア ル ミ ナ 、 フ ッ 素 化 シ リ カ － ア ル ミ ナ 、 柱 状 ク レ ー (pillared clay)、 ま
た は そ れ ら の 組 合 せ が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ４ ６ 】
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　 本 発 明 の 別 の 態 様 に お い て は 、 有 機 ア ル ミ ニ ウ ム 化 合 物 は 式 Ａ ｌ (Ｘ ５ )ｎ (Ｘ
６ )３ － ｎ

の 化 合 物 を 含 み 、 式 中 、 (Ｘ ５ )は １ ～ ２ ０ 個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ヒ ド ロ カ ル ビ ル で あ り ；
(Ｘ ６ )は ア ル コ キ シ ド ま た は ア リ ー ル オ キ シ ド か ら 選 ば れ 、 そ の い ず れ の も の も 炭 素 原 子
１ ～ ２ ０ 個 、 ハ ラ イ ド 、 ま た は ヒ ド リ ド を 有 し ； そ し て ｎ は １ ～ ３ （ 境 界 を 含 む ） の 数 で
あ る 。 別 の 態 様 に お い て は 、 有 機 ア ル ミ ニ ウ ム 化 合 物 は ト リ メ チ ル ア ル ミ ニ ウ ム 、 ト リ エ
チ ル ア ル ミ ニ ウ ム 、 ト リ プ ロ ピ ル ア ル ミ ニ ウ ム 、 ジ エ チ ル ア ル ミ ニ ウ ム エ ト キ シ ド 、 ト リ
ブ チ ル ア ル ミ ニ ウ ム 、 ジ イ ソ ブ チ ル ア ル ミ ニ ウ ム ヒ ド リ ド 、 ト リ イ ソ ブ チ ル ア ル ミ ニ ウ ム
、 ま た は ジ エ チ ル ア ル ミ ニ ウ ム ク ロ リ ド か ら 選 ば れ て も よ い 。 有 機 ア ル ミ ニ ウ ム 化 合 物 の
例 は 、 限 定 さ れ る も の で は な い が 、 ト リ エ チ ル ア ル ミ ニ ウ ム （ Ｔ Ｅ Ａ ） ま た は ト リ イ ソ ブ
チ ル ア ル ミ ニ ウ ム （ Ｔ Ｉ Ｂ Ａ Ｌ ） が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
　 本 発 明 の 高 分 子 量 成 分 を 製 造 す る の に 使 用 で き る 触 媒 シ ス テ ム の 例 は 、 限 定 さ れ る も の
で は な い が 、 （ η ５ － イ ン デ ニ ル ） ２ Ｈ ｆ Ｃ ｌ ２ 、 フ ッ 素 化 シ リ カ － ア ル ミ ナ 、 お よ び ト
リ イ ソ ブ チ ル ア ル ミ ニ ウ ム が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
　 本 発 明 に 使 用 で き る メ タ ロ セ ン 系 触 媒 を 製 造 お よ び 使 用 す る た め の 多 数 の 方 法 が 報 告 さ
れ て い る 。 た と え ば 、 米 国 特 許 第 ４ ， ９ ３ ９ ， ２ １ ７ 号 、 第 ５ ， １ ９ １ ， １ ３ ２ 号 、 第 ５
， ２ １ ０ ， ３ ５ ２ 号 、 第 ５ ， ３ ４ ７ ， ０ ２ ６ 号 、 第 ５ ， ３ ９ ９ ， ６ ３ ６ 号 、 第 ５ ， ４ ０ １
， ８ １ ７ 号 、 第 ５ ， ４ ２ ０ ， ３ ２ ０ 号 、 第 ５ ， ４ ３ ６ ， ３ ０ ５ 号 、 ５ ， ４ ５ １ ， ６ ４ ９ 号
、 第 ５ ， ４ ９ ６ ， ７ ８ １ 号 、 第 ５ ， ４ ９ ８ ， ５ ８ １ 号 、 第 ５ ， ５ ４ １ ， ２ ７ ２ 号 、 第 ５ ，
５ ５ ４ ， ７ ９ ５ 号 、 第 ５ ， ５ ６ ３ ， ２ ８ ４ 号 、 第 ５ ， ５ ６ ５ ， ５ ９ ２ 号 、 第 ５ ， ５ ７ １ ，
８ ８ ０ 号 、 第 ５ ， ５ ９ ４ ， ０ ７ ８ 号 、 第 ５ ， ６ ３ １ ， ２ ０ ３ 号 、 第 ５ ， ６ ３ １ ， ３ ３ ５ 号
、 第 ５ ， ６ ５ ４ ， ４ ５ ４ 号 、 第 ５ ， ６ ６ ８ ， ２ ３ ０ 号 、 第 ５ ， ７ ０ ５ ， ４ ７ ８ 号 、 第 ５ ，
７ ０ ５ ， ５ ７ ９ 号 、 第 ６ ， １ ８ ７ ， ８ ８ ０ 号 お よ び 第 ６ ， ５ ０ ９ ， ４ ２ ７ 号 の 各 明 細 書 は
か か る 方 法 を 記 載 し て お り 、 そ の 各 々 は そ の 全 体 が 本 明 細 書 の 中 に 組 み 入 れ ら れ る 。 本 発
明 に 使 用 で き る メ タ ロ セ ン 化 合 物 を 製 造 す る た め の そ の 他 の 方 法 は 例 え ば 次 の よ う な 刊 行
物 の 中 に 報 告 さ れ て い る ： Koeppl, A. Alt, H. G. J. Mol. Catal A. 2001, 165, 23; Ka
jigaeshi, S.; Kadowaki, T.; Nishida, A.; Fujisaki, S. The Chemical Society of Ja
pan, 1986, 59, 97; Alt, H. G.; Jung, M.; Kehr, G. J. Organomet. Chem. 1998, 562,
 153－ 181; お よ び Alt, H. G.; Jung, M.; Kehr, G. J. Organomet. Chem. 1998, 568, 8
7-112; そ の 各 々 は そ の 全 体 が 本 明 細 書 の 中 に 組 み 入 れ ら れ る 。 次 の 論 説 に も か か る 方 法
が 記 載 さ れ て い る ： Wailes, P. C.; Coutts, R. S. P.; Weigold, H. in Organometallic
 Chemistry of Titanium, Zironium, and Halnium, Academic; New York, 1974; Cardin,
 D. J.; Lappert, M. F.; and Raston, C. L.; Chemistry of Organo-Zirconium and -Ha
fnium Compounds; Halstead Press; New York, 1986。
【 ０ ０ ４ ９ 】
　 本 発 明 に 使 用 で き る 化 学 的 に 処 理 さ れ た 固 体 酸 化 物 （ 賦 活 剤 ま た は 賦 活 剤 － 支 持 体 と も
称 さ れ る ） を 製 造 す る た め の 様 々 な 方 法 が 報 告 さ れ て い る 。 た と え ば 、 米 国 特 許 第 ６ ， １
０ ７ ， ２ ３ ０ 号 、 第 ６ ， １ ６ ５ ， ９ ２ ９ 号 、 第 ６ ， ２ ９ ４ ， ４ ９ ４ 号 、 第 ６ ， ３ ０ ０ ， ２
７ １ 号 、 第 ６ ， ３ １ ６ ， ５ ５ ３ 号 、 第 ６ ， ３ ５ ５ ， ５ ９ ４ 号 、 第 ６ ， ３ ７ ６ ， ４ １ ５ 号 、
第 ６ ， ３ ９ １ ， ８ １ ６ 号 、 第 ６ ， ３ ９ ５ ， ６ ６ ６ 号 、 第 ６ ， ５ ２ ４ ， ９ ８ ７ 号 お よ び 第 ６
， ５ ４ ８ ， ４ ４ １ 号 の 各 明 細 書 は か か る 方 法 を 記 載 し て お り 、 そ の 各 々 は そ の 全 体 が 本 明
細 書 の 中 に 組 み 入 れ ら れ る 。
【 ０ ０ ５ ０ 】
　 。 本 発 明 の 高 分 子 量 エ チ レ ン 共 重 合 体 お よ び 低 分 子 量 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体
の 重 合 は 既 知 の い ず れ か の や り 方 で 実 施 で き る 。 か か る 重 合 法 は 、 限 定 さ れ る も の で は な
い が 、 ス ラ リ ー 重 合 、 気 相 重 合 、 溶 液 重 合 な ど が 挙 げ ら れ 、 そ れ ら の 多 反 応 器 組 合 せ も 挙
げ ら れ る 。 従 っ て 、 エ チ レ ン 含 有 ポ リ マ ー を 製 造 す る の に 既 知 の い ず れ の 重 合 ゾ ー ン が 利
用 さ れ て も よ い 。 た と え ば 、 攪 拌 反 応 器 が 回 分 方 式 向 け に 利 用 で き る し 、 又 は ル ー プ 反 応
器 (loop reactor)で 若 し く は 連 続 攪 拌 反 応 器 で 反 応 が 連 続 的 に 行 わ れ る こ と も で き る 。
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【 ０ ０ ５ １ 】
　 一 態 様 に お い て は 、 代 表 的 な 重 合 方 法 は ス ラ リ ー 重 合 法 （ 粒 子 形 態 法 (particle form p
rocess)と し て も 知 ら れ て い る ） で あ り 、 そ れ は 周 知 で あ り そ し て 例 え ば そ の 全 体 が 本 明
細 書 の 中 に 組 み 入 れ ら れ る 米 国 特 許 第 ３ ， ２ ４ ８ ， １ ７ ９ 号 明 細 書 の 中 に 記 載 さ れ て い る
。 ス ラ リ ー 法 向 け の 本 発 明 の そ の 他 の 重 合 方 法 は 、 そ れ ら の 全 体 が 本 明 細 書 の 中 に 組 み 入
れ ら れ る 米 国 特 許 第 ３ ， ２ ４ ８ ， １ ７ ９ 号 、 第 ５ ， ５ ６ ５ ， １ ７ ５ 号 お よ び 第 ６ ， ２ ３ ９
， ２ ３ ５ 号 の 各 明 細 書 の 中 に 開 示 さ れ て い る タ イ プ の ル ー プ 反 応 器 を 使 用 す る も の 、 お よ
び 反 応 条 件 が 異 な る 反 応 器 の 中 で は 異 な っ て い る 直 列 、 並 列 ま た は そ れ ら の 組 合 せ の い ず
れ か の 複 数 の 攪 拌 反 応 器 の 中 で 利 用 さ れ る も の で あ る 。
【 ０ ０ ５ ２ 】
　 ス ラ リ ー 重 合 に 使 用 さ れ る 適 切 な 希 釈 剤 は 周 知 で あ り 、 そ し て 反 応 条 件 下 で 液 状 で あ る
炭 化 水 素 を 包 含 す る 。 こ の 開 示 に お い て 使 用 さ れ る 用 語 「 希 釈 剤 」 は 必 ず し も 不 活 性 材 料
を 意 味 す る 必 要 は 無 く 、 こ の 用 語 は 重 合 プ ロ セ ス に 寄 与 し て も よ い 化 合 物 お よ び 組 成 物 を
包 含 す る こ と を 意 味 す る 。 希 釈 剤 と し て 使 用 で き る 炭 化 水 素 の 例 は 、 限 定 さ れ る も の で は
な い が 、 次 の も の が 挙 げ ら れ る ： シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 イ ソ ブ タ ン 、 ｎ － ブ タ ン 、 プ ロ パ ン 、
ｎ － ペ ン タ ン 、 イ ソ ペ ン タ ン 、 ネ オ ペ ン タ ン 、 お よ び ｎ － へ キ サ ン 。 代 表 的 に は イ ソ ブ タ
ン が ス ラ リ ー 重 合 に お け る 希 釈 剤 と し て 使 用 さ れ る 。 こ の 重 合 技 術 の 例 は 米 国 特 許 第 ４ ，
４ ２ ４ ， ３ ４ １ 号 、 第 ４ ， ５ ０ １ ， ８ ８ ５ 号 、 第 ４ ， ６ １ ３ ， ４ ８ ４ 号 、 第 ４ ， ７ ３ ７ ，
２ ８ ０ 号 、 お よ び 第 ５ ， ５ ９ ７ ， ８ ９ ２ 号 の 各 明 細 書 の 中 に 見 出 さ れ 、 そ の 各 々 は そ の 全
体 が 本 明 細 書 の 中 に 組 み 入 れ ら れ る 。
【 ０ ０ ５ ３ 】
　 本 発 明 に 適 す る 重 合 反 応 器 は 少 な く と も 一 つ の 原 料 供 給 シ ス テ ム 、 触 媒 も し く は 触 媒 組
成 物 の た め の 少 な く と も 一 つ の 供 給 シ ス テ ム 、 少 な く と も 一 つ の 反 応 器 シ ス テ ム 、 少 な く
と も 一 つ の ポ リ マ ー 回 収 シ ス テ ム ま た は そ れ ら の い ず れ か の 適 す る 組 合 せ を 含 む こ と が で
き る 。 本 発 明 に と っ て 適 す る 反 応 器 は 更 に 、 触 媒 貯 蔵 シ ス テ ム 、 押 出 シ ス テ ム 、 冷 却 シ ス
テ ム 、 希 釈 剤 再 循 環 シ ス テ ム 、 ま た は コ ン ト ロ ー ル シ ス テ ム の 、 い ず れ か 一 つ ま た は 組 合
せ を 含 む こ と が で き る 。 か か る 反 応 器 は 触 媒 、 希 釈 剤 お よ び ポ リ マ ー の 連 続 引 取 (continu
ous take-off)と 直 接 再 循 環 を 含 む こ と が で き る 。 一 般 的 な 用 語 に お い て は 、 直 接 再 循 環
は 、 流 出 槽 (flash tank)の 中 の 液 体 か ら 固 体 を 分 離 し た 後 に 液 体 の 大 部 分 を 分 留 無 し で 反
応 器 に 戻 し て 再 循 環 さ せ る プ ロ セ ス を 含 む 。 再 循 環 さ れ る 液 体 は 主 と し て 希 釈 剤 お よ び 未
反 応 モ ノ マ ー を 含 有 し て い る が 、 オ リ ゴ マ ー を 含 有 す る こ と も あ る 。 一 般 に 、 連 続 プ ロ セ
ス は 、 モ ノ マ ー 、 触 媒 お よ び 希 釈 剤 を 重 合 反 応 器 の 中 に 連 続 導 入 す る こ と と 、 こ の 反 応 器
か ら ポ リ マ ー 粒 子 と 希 釈 剤 を 含 む 懸 濁 物 を 連 続 除 去 す る こ と を 含 む こ と が で き る 。
【 ０ ０ ５ ４ 】
　 本 発 明 の 一 態 様 に お い て は 、 重 合 反 応 器 シ ス テ ム は 少 な く と も 一 つ の ル ー プ ス ラ リ ー 反
応 器 を 含 む こ と が で き る 。 か か る 反 応 器 は 既 知 で あ り 、 そ し て 垂 直 ま た は 水 平 ル ー プ を 含
む こ と が で き る 。 か か る ル ー プ は 単 ル ー プ ま た は 一 連 ル ー プ を 構 成 す る こ と が で き る 。 多
重 ル ー プ 反 応 器 は 垂 直 お よ び 水 平 両 方 の ル ー プ を 含 む こ と が で き る 。 ス ラ リ ー 重 合 は 触 媒
と ポ リ マ ー を 分 散 で き る 有 機 溶 剤 の 中 で 遂 行 で き る 。 モ ノ マ ー 、 溶 剤 、 触 媒 お よ び 任 意 コ
モ ノ マ ー は 重 合 が 起 こ る ル ー プ 反 応 器 へ 連 続 的 に 供 給 さ れ る 。 重 合 は 低 い 温 度 お よ び 圧 力
に お い て 起 こ る こ と が で き る 。 反 応 器 流 出 物 (reactor effluent)は 固 体 樹 脂 を 回 収 す る た
め に 液 体 を 急 速 蒸 発 さ せ ら れ る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ５ ５ 】
　 本 発 明 の 更 に 別 の 態 様 に お い て は 、 重 合 反 応 器 は 少 な く と も 一 つ の 気 相 反 応 器 を 含 む こ
と が で き る 。 か か る シ ス テ ム は 重 合 条 件 下 で 触 媒 の 存 在 下 の 流 動 床 を 通 っ て 連 続 的 に 循 環
さ れ る 一 つ ま た は そ れ 以 上 の モ ノ マ ー を 含 有 す る 連 続 再 循 環 シ ス テ ム を 使 用 で き る 。 再 循
環 流 を 流 動 床 か ら 引 き 出 し そ し て 反 応 器 の 中 へ 戻 し て 再 循 環 さ せ る こ と が で き る 。 同 時 に
、 ポ リ マ ー 生 成 物 を 反 応 器 か ら 引 き 出 す こ と が で き 、 そ し て 重 合 さ れ た モ ノ マ ー の 代 わ り
に 新 し い ま た は 新 鮮 な モ ノ マ ー を 添 加 す る こ と が で き る 。 か か る 気 相 反 応 器 は オ レ フ ィ ン
の 多 段 階 気 相 重 合 の た め の プ ロ セ ス を 含 む こ と が で き 、 そ こ で は オ レ フ ィ ン は 少 な く と も
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２ つ の 独 立 し た 気 相 重 合 ゾ ー ン の 中 で 重 合 さ れ 、 第 一 重 合 ゾ ー ン で 形 成 さ れ た 触 媒 含 有 ポ
リ マ ー が 第 二 重 合 ゾ ー ン に 供 給 さ れ る 。
【 ０ ０ ５ ６ 】
　 本 発 明 の 更 に 別 の 態 様 に お い て は 、 重 合 反 応 器 は 管 状 反 応 器 (tubular reactor)を 含 む
こ と が で き る 。 管 状 反 応 器 は 遊 離 基 開 始 剤 に よ っ て 、 又 は 一 般 に 配 位 重 合 に 使 用 さ れ る 触
媒 を 用 い る こ と に よ っ て 、 ポ リ マ ー を 製 造 で き る 。 管 状 反 応 器 は 新 鮮 モ ノ マ ー 、 開 始 剤 ま
た は 触 媒 が 添 加 さ れ る と こ ろ の 幾 つ か の ゾ ー ン を 有 す る こ と が で き る 。 モ ノ マ ー は 不 活 性
気 体 流 の 中 に 包 含 さ れ て い る こ と が で き る 又 は 反 応 器 の 一 つ の ゾ ー ン で 導 入 さ れ る こ と が
で き る 。 開 始 剤 、 触 媒 、 お よ び ／ ま た は 触 媒 成 分 は 気 体 流 の 中 に 包 含 さ れ て い る こ と が で
き る 又 は 反 応 器 の 別 の ゾ ー ン で 導 入 さ れ る こ と が で き る 。 そ れ ら 気 体 流 は 重 合 の た め に 相
互 混 合 さ れ る 。 熱 お よ び 圧 力 は 最 適 重 合 反 応 条 件 を 得 る よ う に 適 切 に 使 用 す る こ と が で き
る 。
【 ０ ０ ５ ７ 】
　 本 発 明 の 別 の 態 様 に お い て は 、 重 合 反 応 器 は 溶 液 重 合 反 応 器 を 含 む こ と が で き る 。 溶 液
重 合 中 に 、 モ ノ マ ー は 適 切 な 攪 拌 ま た は そ の 他 の 手 段 に よ っ て 触 媒 組 成 物 と 接 触 さ せ ら れ
る 。 不 活 性 有 機 希 釈 剤 ま た は 過 剰 モ ノ マ ー を 含 む キ ャ リ ヤ を 使 用 で き る 。 望 む な ら ば 、 モ
ノ マ ー は 蒸 気 相 の 中 で 、 液 状 材 料 の 存 在 下 ま た は 不 在 下 で 、 接 触 反 応 生 成 物 と 接 触 さ せ ら
れ る こ と が で き る 。 重 合 ゾ ー ン は 反 応 媒 体 中 の ポ リ マ ー 溶 液 の 形 成 を 生 じ る で あ ろ う 温 度
お よ び 圧 力 に 維 持 さ れ る 。 よ り 良 好 な 温 度 コ ン ト ロ ー ル を 得 る た め 及 び 重 合 ゾ ー ン を 通 し
て 均 一 重 合 混 合 物 を 維 持 す る た め に 重 合 中 に 攪 拌 を 使 用 す る こ と が で き る 。 重 合 の 発 熱 反
応 熱 を 消 散 さ せ る た め に 適 切 な 手 段 が 利 用 さ れ る 。 重 合 は 回 分 式 ま た は 連 続 式 で 行 う こ と
が で き る 。 反 応 器 は 所 期 ポ リ マ ー を 分 離 す る の に 高 圧 と 低 圧 を 使 用 す る 少 な く と も 一 つ の
分 離 器 の 直 列 を 含 む こ と が で き る 。
【 ０ ０ ５ ８ 】
　 本 発 明 の 更 な る 態 様 に お い て は 、 重 合 反 応 器 シ ス テ ム は ２ つ ま た は そ れ 以 上 の 反 応 器 の
組 合 せ を 含 む こ と が で き る 。 複 数 反 応 器 で の ポ リ マ ー の 製 造 は 、 第 一 重 合 反 応 器 か ら 得 ら
れ る ポ リ マ ー を 第 二 反 応 器 の 中 に 移 す こ と を 可 能 に す る 移 送 器 (transfer device)に よ っ
て 相 互 連 結 さ れ た 少 な く と も ２ つ の 個 別 の 重 合 反 応 器 の 中 で の 幾 つ か の 段 階 を 包 含 す る こ
と が で き る 。 そ れ ら 反 応 器 の う ち の 一 つ に お け る 所 期 重 合 条 件 は 他 の 反 応 器 の 操 作 条 件 と
は 異 な っ て い る こ と が で き る 。 代 わ り に 、 複 数 反 応 器 の 中 で の 重 合 は 連 続 重 合 向 け に は 一
つ の 反 応 器 か ら の ポ リ マ ー を 後 続 反 応 器 に 手 動 で 移 す こ と を 包 含 す る こ と が で き る 。 か か
る 反 応 器 は 、 限 定 さ れ る も の で は な い が 、 次 の も の を 含 め て い ず れ か の 組 合 せ を 包 含 す る
こ と が で き る ： 複 数 ル ー プ 反 応 器 、 複 数 気 体 反 応 器 、 複 数 管 状 反 応 器 、 ル ー プ 反 応 器 と 気
体 反 応 器 の 組 合 せ 、 オ ー ト ク レ ー ブ 反 応 器 ま た は 溶 液 反 応 器 と 気 体 ま た は ル ー プ 反 応 器 と
の 組 合 せ 、 管 状 反 応 器 と オ ー ト ク レ ー ブ 反 応 器 の 組 合 せ 、 複 数 溶 液 反 応 器 、 ま た は 複 数 オ
ー ト ク レ ー ブ 反 応 器 、 な ど 。
【 ０ ０ ５ ９ 】
　 ポ リ マ ー は 製 造 さ れ た 後 に 、 そ れ ら は 、 限 定 さ れ る も の で は な い が 、 家 庭 用 容 器 、 家 庭
用 品 、 フ ィ ル ム 製 品 、 ド ラ ム 、 燃 料 タ ン ク 、 パ イ プ 、 ジ オ メ ン ブ レ ン 、 お よ び ラ イ ナ ー を
含 め て 、 様 々 な 物 品 に 形 成 さ れ る こ と が で き る 。 様 々 な プ ロ セ ス が こ れ ら 物 品 を 形 成 す る
こ と が で き る 。 通 常 、 所 期 物 品 を 提 供 す る た め に は 、 ポ リ マ ー に 添 加 剤 お よ び 改 質 剤 (mod
ifiers)が 添 加 さ れ る 。
【 ０ ０ ６ ０ 】
　 従 っ て 、 本 発 明 の 一 態 様 は 、
　 ａ ） ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と 、 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ
Ｃ Ｂ ） プ ロ フ ィ ー ル と 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ４ ～ ８ を 特 徴
と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分 子 量 成 分 ； お よ び
　 ｂ ） １ ５ ～ ７ ５ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を 含
む 低 分 子 量 成 分 ５ ５ ～ ２ ５ 重 量 部
を 含 む 組 成 物 を 含 む Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ で あ る 。
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【 ０ ０ ６ １ 】
　 本 発 明 は 更 に 、 こ の 組 成 物 を 溶 融 状 態 で ダ イ か ら 押 出 し て Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ を 形 成 し
そ し て 冷 却 す る こ と を 含 む Ｐ Ｅ － １ ０ ０ パ イ プ 製 造 方 法 を カ バ ー す る 。 本 発 明 は 更 に 、
　 ａ ） ３ ． ５ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と 、 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ
Ｃ Ｂ ） プ ロ フ ィ ー ル と 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 数 ４ ～ ８ を 特 徴
と す る エ チ レ ン 共 重 合 体 を 含 む 高 分 子 量 成 分 ４ ５ ～ ７ ５ 重 量 部 ； お よ び
　 ｂ ） １ ５ ～ ７ ５ ｋ ｇ ／ モ ル の Ｍ ｗ を 特 徴 と す る エ チ レ ン 単 独 重 合 体 ま た は 共 重 合 体 を 含
む 低 分 子 量 成 分 ５ ５ ～ ２ ５ 重 量 部
を 合 わ せ る こ と を 含 む 組 成 物 製 造 方 法 を カ バ ー す る 。
【 ０ ０ ６ ２ 】
　 本 発 明 は ま た 、 こ こ に 開 示 さ れ た 通 り の エ チ レ ン 組 成 物 を 流 動 状 態 で 押 出 す こ と を 含 む
ポ リ マ ー フ ィ ル ム 製 造 方 法 を カ バ ー す る 。
【 ０ ０ ６ ３ 】
ポ リ マ ー 組 成 物 の 性 質
　 こ こ に 開 示 さ れ て い る 表 、 図 お よ び 実 施 例 の 試 験 は 本 発 明 の 樹 脂 性 質 の 更 な る 記 載 を 次
の 通 り に 提 供 す る 。 本 発 明 の 様 々 な 態 様 を 例 証 す る た め に 、 様 々 な 狭 い Ｍ Ｗ Ｄ （ 分 子 量 分
布 ） の 線 状 （ 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い 枝 の 低 量 ） の ポ リ エ チ レ ン か ら の ２ 成 分 ブ レ ン ド の ３
組 が 、 各 組 の ブ レ ン ド に お い て 複 数 組 合 せ を も っ て 、 製 造 さ れ た 。 こ れ ら ブ レ ン ド は 枝 分
れ （ １ － ヘ キ セ ン コ モ ノ マ ー か ら の ） が 高 分 子 量 ま た は 低 分 子 量 ど ち ら か の ブ レ ン ド 用 成
分 の 上 に 専 ら 存 在 す る よ う に 製 造 さ れ た 。 各 々 の ブ レ ン ド 用 成 分 の 中 の 平 均 枝 分 れ 含 量 は
そ の Ｍ Ｗ Ｄ に わ た っ て ほ ぼ 一 定 で あ る こ と が 証 明 さ れ た 。
【 ０ ０ ６ ４ 】
　 こ こ に 提 供 さ れ た 表 、 図 お よ び 実 施 例 は そ の Ｍ Ｗ Ｄ に わ た っ て 実 質 的 に 均 質 な 分 布 の Ｓ
Ｃ Ｂ を も っ た 狭 い Ｍ Ｗ Ｄ 成 分 を 基 材 と し た バ イ モ ダ ル ブ レ ン ド を 例 証 し て い る 。 単 独 重 合
体 と 共 重 合 体 を 選 択 的 に ブ レ ン ド す る こ と に よ っ て 、 そ れ ら の Ｍ Ｗ Ｄ お よ び 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含
量 に お い て は 類 似 し て い る が そ れ ら の Ｓ Ｃ Ｂ プ ロ フ ィ ー ル に お い て は 異 な っ て い る ブ レ ン
ド 類 が 生 成 さ れ た 。 こ こ に 提 供 さ れ た デ ー タ は 選 択 的 Ｓ Ｃ Ｂ 配 置 お よ び Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 プ ロ フ
ィ ー ル が ポ リ エ チ レ ン （ Ｐ Ｅ ） の バ ル ク 結 晶 化 速 度 論 (bulk crystallization kinetics)
、 引 張 お よ び そ の 他 の 物 理 的 性 質 に ど の よ う に 影 響 す る か を 実 証 し て い る 。
【 ０ ０ ６ ５ 】
　 第 １ 表 は 本 発 明 の 個 々 成 分 ポ リ マ ー の 製 造 条 件 の 幾 つ か の 非 限 定 的 な 例 を 、 本 発 明 の 触
媒 、 重 合 条 件 お よ び 得 ら れ る 樹 脂 性 質 の 幾 つ か の 非 限 定 的 な 例 を 含 め て 、 提 供 し て い る 。
ポ リ マ ー ブ レ ン ド を 含 む ポ リ マ ー 組 成 物 は 既 知 の い ず れ か の 方 法 で 製 造 す る こ と が で き 、
限 定 さ れ る も の で は な い が 、 ２ つ の 異 な る エ チ レ ン ポ リ マ ー を ブ レ ン ド す る こ と 、 二 重 触
媒 を も っ て 単 一 反 応 器 の 中 で ポ リ マ ー を 製 造 す る こ と 、 又 は 直 列 若 し く は 並 列 ど ち ら か の
反 応 器 手 法 を 使 用 し て 触 媒 作 用 で ポ リ マ ー を 製 造 す る こ と が 挙 げ ら れ る 。 第 １ 表 に 呈 示 さ
れ た ポ リ マ ー が 第 １ 表 に 示 さ れ た メ タ ロ セ ン 触 媒 を 使 用 し て 製 造 さ れ る こ と は 必 ず し も 必
要 で は な い 。
【 ０ ０ ６ ６ 】
　 第 ２ 表 は 本 発 明 の ポ リ マ ー ブ レ ン ド を 製 造 す る の に 使 用 さ れ た 幾 つ か の 代 表 的 な 個 々 の
ポ リ マ ー 成 分 を 、 こ れ ら ポ リ マ ー の 幾 つ か の 代 表 的 な 物 理 的 性 質 と 共 に 説 明 し て い る 。 従
っ て 、 重 量 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｗ ） を 示 す サ イ ズ 排 除 ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー (size-exclusion ch
romatography)（ Ｓ Ｅ Ｃ ） か ら の 分 子 量 デ ー タ 、 数 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｎ ） に 対 す る 重 量 平 均
分 子 量 （ Ｍ ｗ ） の 比 、 お よ び 重 量 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｗ ） に 対 す る ｚ 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｚ ） の 比
が 提 供 さ れ て い る 。 第 ２ 表 は ブ レ ン ド 成 分 の 中 の 短 鎖 枝 分 れ 含 量 の 尺 度 と し て の ポ リ マ ー
骨 格 中 の 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 数 も 提 供 さ れ て い る 。 分 子 量 分 布 の ２ つ の 尺 度
、 Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ お よ び Ｍ ｚ ／ Ｍ ｗ も 第 ２ 表 に 提 供 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ６ ７ 】
　 第 ３ 表 は 本 発 明 の 幾 つ か の 代 表 的 な ポ リ マ ー ブ レ ン ド 組 成 物 を 、 ブ レ ン ド を 製 造 す る の
に 使 用 さ れ た 各 々 の 個 々 の 成 分 の 重 量 ％ と 共 に 、 説 明 し て い る 。 第 ３ 表 に は 比 較 ブ レ ン ド
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の ポ リ マ ー ブ レ ン ド 組 成 物 も 提 供 さ れ て い る 。 シ リ ー ズ － ２ 組 成 物 と 名 づ け ら れ た ポ リ マ
ー ブ レ ン ド 組 成 物 は 本 発 明 の 発 明 組 成 物 で あ る 。 従 っ て 、 シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド の 性 質 は
こ こ で は そ の 他 の ブ レ ン ド の 性 質 と 比 較 さ れ る ば か り で な く 、 Ｈ ５ １ ６ Ｂ の 性 質 と も 比 較
さ れ て い る 。 Ｈ ５ １ ６ Ｂ 樹 脂 は シ ェ ブ ロ ン ・ フ ィ リ ッ プ ス ・ ケ ミ カ ル ・ カ ン パ ニ ー (Chevr
on Phillips Chemical Company)Ｌ Ｐ に よ っ て 製 造 さ れ た 従 来 の Ｐ Ｅ １ ０ ０ パ イ プ 級 Ｈ Ｄ
Ｐ Ｅ で あ り 、 そ れ は ２ つ の 広 い Ｍ Ｗ Ｄ の チ ー グ ラ ー ナ ッ タ 系 ポ リ エ チ レ ン の ブ レ ン ド で あ
る 。 詳 し く は 、 Ｈ ５ １ ６ Ｂ は 高 分 子 量 成 分 ５ １ ６ － １ と 低 分 子 量 成 分 ５ １ ６ － ２ の ５ ４ ／
４ ６ ブ レ ン ド （ 重 量 比 ） で あ る 。
【 ０ ０ ６ ８ 】
　 第 ４ 表 は 本 発 明 の 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド お よ び 比 較 の た め の Ｈ ５ １ ６ Ｂ を 含 め て 比 較 ポ
リ マ ー ブ レ ン ド の 分 子 量 お よ び 剪 断 流 動 学 的 特 性 (shear rheological characteristics)
の い く つ か を 提 供 し て い る 。
【 ０ ０ ６ ９ 】
　 第 ５ 表 は 圧 力 管 用 途 に 関 連 す る 本 発 明 の 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド お よ び Ｈ ５ １ ６ Ｂ を 含 め
て 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド の 代 表 的 な 物 理 的 性 質 を 例 証 し て い る 。 第 ５ 表 に 例 証 さ れ て い る
通 り 、 本 発 明 の ポ リ マ ー ブ レ ン ド の レ ザ ー ノ ッ チ 付 き 室 温 シ ャ ル ピ ー エ ネ ル ギ ー お よ び 高
応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ （ 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 標 準 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ ） は 示 さ れ て い る そ の 他 の ブ
レ ン ド の も の よ り も 優 れ て い る 。 ま た 、 本 発 明 の ポ リ マ ー の こ れ ら 性 能 尺 度 は Ｈ ５ １ ６ Ｂ
樹 脂 の も の よ り 優 れ て も い る 。
【 ０ ０ ７ ０ 】
　 一 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の ポ リ マ ー 組 成 物 は ３ ０ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と １ ０ 以 下 の Ｍ ｚ

／ Ｍ ｗ を 特 徴 と す る こ と が で き る 。 本 発 明 の ポ リ マ ー 組 成 物 は １ ８ 以 下 の Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ と ５
以 下 の Ｍ ｚ ／ Ｍ ｗ を 特 徴 と す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ７ １ 】
　 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の ポ リ マ ー 組 成 物 は ３ ０ 以 下 の 、 ２ ５ 以 下 の 、 ２ ０ 以 下 の
、 １ ５ 以 下 の 、 ま た は １ ０ 以 下 の 、 Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ を 特 徴 と す る こ と が で き る 。 更 に 別 の 態 様
は 、 １ ０ 以 下 の 、 ７ 以 下 の 、 ま た は ５ 以 下 の 、 Ｍ ｚ ／ Ｍ ｗ を 特 徴 と す る こ と が で き る 本 発
明 の ポ リ マ ー 組 成 物 で あ る 。
【 ０ ０ ７ ２ 】
　 一 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の ポ リ マ ー ブ レ ン ド を 含 む ポ リ マ ー 組 成 物 は 、 重 量 平 均 分 子
量 （ Ｍ ｗ 、 ｋ ｇ ／ モ ル で ） に 対 す る ゼ ロ 剪 断 粘 度 （ η ０ 、 パ ス カ ル 秒 で ） の 比 が 代 表 的 に
は １ ， ５ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 以 下 で あ る こ と を 意 味 す る 、 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い
枝 の 低 量 を 有 す る こ と を 特 徴 と す る 。 こ の η ０ ／ Ｍ ｗ 比 は １ ， ０ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／
モ ル 未 満 で あ る こ と が で き 、 そ し て 別 の 態 様 に お い て は 、 ７ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル
未 満 で あ る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ７ ３ 】
　 本 発 明 の 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の ポ リ マ ー ブ レ ン ド を 含 む ポ リ マ ー 組 成 物 は 、 重
量 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｗ 、 ｋ ｇ ／ モ ル で ） に 対 す る ゼ ロ 剪 断 粘 度 （ η ０ 、 パ ス カ ル 秒 で ） の 比
が １ ０ ０ ～ １ ， ５ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル で あ る こ と を 意 味 す る 、 流 動 学 的 に 有 意 に
長 い 枝 の 低 量 を 有 す る こ と を 特 徴 と す る 。 こ の η ０ ／ Ｍ ｗ 比 は ２ ０ ０ ～ １ ， ０ ０ ０ パ ス カ
ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 、 ま た は ３ ０ ０ ～ ７ ０ ０ パ ス カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 、 で あ る こ と も で き る
。
【 ０ ０ ７ ４ 】
　 本 発 明 の 別 の 態 様 は 組 成 物 の 性 能 特 性 で あ る 。 従 っ て 、 ポ リ マ ー 組 成 物 は １ ． ５ Ｊ よ り
大 き い 室 温 シ ャ ル ピ ー 衝 撃 靭 性 と ０ ． ９ ４ ｇ ／ ｃ ｃ 以 上 の 密 度 を 特 徴 と す る こ と が で き る
。 室 温 シ ャ ル ピ ー 衝 撃 靭 性 は ２ Ｊ よ り 大 き い こ と も で き 、 そ し て 密 度 は ０ ． ９ ４ ｇ ／ ｃ ｃ
以 上 。 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の ポ リ マ ー 組 成 物 は 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高
応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 値 が １ ０ ０ ０ 時 間 以 上 で あ る こ と を 特 徴 と す る こ と が で き る 。 本 発 明 の ポ リ
マ ー 組 成 物 は 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 値 が ３ ０ ０ ０ 時 間 以 上 、 又 は
５ ０ ０ ０ 時 間 以 上 、 又 は ６ ０ ０ ０ 時 間 以 上 で あ る こ と を 特 徴 と す る こ と も で き る 。
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【 ０ ０ ７ ５ 】
　 更 に 別 の 態 様 に お い て は 、 本 発 明 の 組 成 物 は 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高 応 力 Ｐ Ｅ
Ｎ Ｔ 値 ６ ０ ０ ０ 時 間 以 上 と 、 密 度 ０ ． ９ ４ ｇ ／ ｃ ｃ 以 上 を 特 徴 と す る こ と が で き る 。 組 成
物 は ２ Ｊ よ り 大 き い シ ャ ル ピ ー 衝 撃 靭 性 と 、 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ
Ｔ 値 ６ ０ ０ ０ 時 間 以 上 を 特 徴 と す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ７ ６ 】
　 本 発 明 の 組 成 物 の 別 の 特 徴 ま た は 態 様 は １ ． ５ × １ ０ ５ パ ス カ ル 秒 以 下 の ゼ ロ 剪 断 粘 度
η ０ を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 組 成 物 で あ る 。 ゼ ロ 剪 断 粘 度 η ０ は １ × １ ０ ５ パ ス カ ル 秒 以 下
で あ る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ７ ７ 】
　 当 該 ブ レ ン ド の 非 等 温 (non-isothermal)お よ び 等 温 (isothermal)の 溶 融 結 晶 化 特 性 (mel
t-crystallization characteristics)も 示 差 走 査 熱 量 測 定 (Different Scanning Calorime
try)（ Ｄ Ｓ Ｃ ） を 使 用 し て 調 べ た 。 長 い 分 子 の 上 （ 高 Ｍ ｗ 成 分 の 中 ） に 配 置 さ れ た Ｓ Ｃ Ｂ
を も つ ブ レ ン ド の 非 等 温 結 晶 化 速 度 論 は 似 た よ う な Ｍ Ｗ Ｄ お よ び 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 を も つ が
短 い 分 子 の 上 に 配 置 さ れ た Ｓ Ｃ Ｂ を も つ ブ レ ン ド と 比 べ た と き に 、 熱 履 歴 に 対 し て よ り 低
い 感 受 性 を 示 し た 。 等 温 結 晶 化 発 熱 量 (isothermal crystallization exotherms)は 結 晶 化
温 度 の 増 大 と 共 に よ り 長 い 時 間 に シ フ ト し そ し て 拡 大 す る こ と が 観 察 さ れ た 。 与 え ら れ た
過 冷 却 度 (degree of undercooling)、 Ｍ Ｗ Ｄ 、 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 お よ び 全 結 晶 化 度 に つ い て
は 、 結 晶 化 速 度 論 は 長 い 分 子 の 上 に Ｓ Ｃ Ｂ を も つ そ れ ら ポ リ エ チ レ ン に つ い て は 実 質 的 に
よ り 遅 か っ た 。 更 に は 、 結 晶 化 半 時 間 (crystallization half time)の 温 度 依 存 性 は 長 い
分 子 の 上 に の み 配 置 さ れ た Ｓ Ｃ Ｂ を も つ そ れ ら ブ レ ン ド に つ い て は 実 質 的 に よ り 急 勾 配 で
あ っ た 。 理 論 的 に 拘 束 す る つ も り は な い が 、 こ の 観 察 は 温 度 に 対 す る 半 時 間 の プ ロ ッ ト が
ポ リ エ チ レ ン の Ｓ Ｃ Ｂ プ ロ フ ィ ー ル の 粗 指 標 (crude indicator)と し て 使 用 さ れ て も よ い
と い う こ と を 示 唆 す る か も し れ な い 。 や は り 、 理 論 的 に 拘 束 す る つ も り は な い が 、 結 晶 化
結 果 は 次 の こ と を 示 唆 し た : Ｓ Ｃ Ｂ を も つ 分 子 は あ た か も そ れ ら が は る か に 長 い か の 如 く
挙 動 す る ； 言 い 換 え れ ば 、 結 晶 化 展 望 か ら は 、 Ｓ Ｃ Ｂ を も つ 分 子 は 同 じ 長 さ の 完 全 に 線 状
の 分 子 と 比 べ て 反 応 が に ぶ い 。 従 っ て 、 Ｐ Ｅ 製 品 の 結 晶 化 過 程 お よ び 従 っ て 究 極 形 態 学 (u
ltimate morphology)は 分 子 量 、 Ｍ Ｗ Ｄ お よ び 全 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 に 加 え て Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 プ ロ フ ィ
ー ル に 依 存 す る と み ら れ る 。
【 ０ ０ ７ ８ 】
　 瞬 間 引 張 特 性 (instantaneous tensile properties)（ 弾 性 率 (modulus)、 降 伏 応 力 (yiel
d stress)お よ び 歪 (strain)） は 結 晶 化 度 に 依 存 す る こ と も 観 察 さ れ た し 、 そ し て 分 子 量
、 Ｍ Ｗ Ｄ お よ び Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 プ ロ フ ィ ー ル の よ う な そ の 他 の 要 因 に は 実 質 的 に 依 存 し な い こ
と が 注 目 さ れ た 。 極 限 引 張 特 性 （ 破 断 応 力 (break stress)お よ び 破 断 歪 ） は Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 プ
ロ フ ィ ー ル に 強 く 依 存 す る こ と も 観 察 さ れ た 。 長 い 分 子 に 沿 っ て の Ｓ Ｃ Ｂ の 配 置 は 破 断 前
に 実 質 的 に よ り 高 い レ ベ ル の 応 力 に 耐 え る 能 力 を 可 能 に す る ； し か し な が ら 、 破 断 が よ り
低 い 伸 び に お い て 起 こ る 。 従 っ て 、 本 発 明 の 一 態 様 に お い て は 、 極 限 引 張 特 性 は 分 子 量 お
よ び 結 晶 化 度 に 加 え て Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 プ ロ フ ィ ー ル の 関 数 で あ る 。 更 に は 、 引 張 歪 硬 化 (tensi
le strain-hardening)の 着 手 は 長 い 鎖 の 上 に 優 先 的 に 配 置 さ れ た Ｓ Ｃ Ｂ を も つ そ れ ら ポ リ
エ チ レ ン に つ い て は 有 意 に よ り 低 い 伸 び に お い て 起 こ る 。
【 ０ ０ ７ ９ 】
　 本 明 細 書 の 中 に 組 み 込 ま れ た い ず れ か の 文 書 に よ っ て 提 供 さ れ た い ず れ か の 定 義 ま た は
語 法 が こ こ に 与 え ら れ た 定 義 ま た は 語 法 と 矛 盾 し な い 程 度 に は 、 こ こ に 与 え ら れ た 定 義 ま
た は 語 法 が 統 制 す る 。
【 ０ ０ ８ ０ 】
　 こ こ で は 用 語 ポ リ マ ー は エ チ レ ン を 含 む 単 独 重 合 体 お よ び エ チ レ ン と も う 一 つ の オ レ フ
ィ ン 性 コ モ ノ マ ー と の 共 重 合 体 を 文 脈 の 要 求 通 り に 意 味 す る た め に 使 用 さ れ る 。
【 ０ ０ ８ １ 】
　 こ こ で は 用 語 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い 枝 の 低 量 は こ の よ う に 特 徴 付 け ら れ た ポ リ マ ー が 次
の 基 準 の 少 な く と も 一 つ を 満 足 す る こ と を 表 示 す る た め に 使 用 さ れ る 。 流 動 学 的 に 有 意 に
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長 い 枝 の 低 量 を も っ た ポ リ マ ー の 第 一 基 準 は 、 ポ リ マ ー は 重 量 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｗ 、 ｋ ｇ ／
モ ル で ） に 対 す る ゼ ロ 剪 断 粘 度 （ η ０ 、 パ ス カ ル 秒 で ） の 比 が 代 表 的 に は １ ， ５ ０ ０ パ ス
カ ル 秒 ／ ｋ ｇ ／ モ ル 以 下 あ る と い う こ と で あ る 。 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い 枝 の 低 量 を も っ た
ポ リ マ ー の 第 二 基 準 は 、 ポ リ マ ー が 代 表 的 に は 次 式 を 満 足 す る Carreau-Yasuda（ Ｃ Ｙ ） 「
ａ 」 幅 パ ラ メ ー タ ー (breadth parameter)を 有 す る と い う こ と で あ る : ａ ０ ． ７ ７ － ０
． ０ ８ （ Ｍ ｚ ／ Ｍ ｗ ） 。 従 っ て 、 用 語 「 流 動 学 的 に 有 意 に 長 い 枝 の 低 量 」 は こ こ で は 、 ポ
リ マ ー が こ れ ら 上 記 基 準 の 両 方 を 満 足 す る こ と を 特 徴 と す る と い う こ と を 表 示 す る の に 使
用 す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ８ ２ 】
　 用 語 「 分 子 量 分 布 に わ た っ て 」 は こ こ で は 、 一 般 に 、 ポ リ マ ー の 全 分 子 量 分 布 内 に 存 在
す る 分 子 の ９ ０ ％ を 称 す る の に 使 用 さ れ る 。 用 語 「 全 分 子 量 分 布 」 は そ の 間 に わ た っ て サ
イ ズ 排 除 ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー （ Ｓ Ｅ Ｃ ） シ グ ナ ル （ 粘 度 検 出 素 子 (viscosity detector)）
が 検 出 可 能 で あ る と こ ろ の 限 度 と し て 定 義 さ れ る 。
【 ０ ０ ８ ３ 】
　 用 語 「 実 質 的 に 一 定 」 は こ こ で は 、 一 般 に 、 骨 格 炭 素 原 子 １ ０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ
Ｃ Ｂ ） の 範 囲 に お け る 偏 差 が そ の 分 子 量 プ ロ フ ィ ー ル に わ た っ て 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 か ら ± ０
． ５ Ｓ Ｃ Ｂ ／ １ ０ ０ ０ Ｃ で あ る こ と を 称 す る の に 使 用 さ れ る 。 す な わ ち 、 骨 格 炭 素 原 子 １
０ ０ ０ 個 当 り の 短 鎖 枝 （ Ｓ Ｃ Ｂ ） の 範 囲 は 代 表 的 に は 、 ポ リ マ ー の 分 子 量 プ ロ フ ィ ー ル に
わ た っ て １ ０ ０ ０ Ｃ 当 り １ Ｓ Ｃ Ｂ 以 下 の 全 較 差 で 変 動 可 能 で あ る 。
【 ０ ０ ８ ４ 】
　 こ こ に 記 載 さ れ た も の に 類 似 の 又 は 均 等 な い ず れ の 方 法 、 装 置 お よ び 材 料 も 本 発 明 の 実
施 ま た は 試 験 に 使 用 で き る が 、 代 表 的 な 方 法 、 装 置 お よ び 材 料 が こ こ に 記 載 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ８ ５ 】
　 こ こ に 挙 げ た 全 て の 刊 行 物 お よ び 特 許 は 、 た と え ば 、 現 時 点 で の 記 載 発 明 に 関 連 し て 使
用 さ れ る で あ ろ う 刊 行 物 記 載 の 構 成 お よ び 方 法 論 を 説 明 し 開 示 す る 目 的 で 本 明 細 書 の 中 に
組 み 入 れ ら れ て い る 。 上 記 に そ し て 本 文 中 に 論 じ ら れ て い る 刊 行 物 は 本 出 願 の 出 願 日 に 先
立 つ そ れ ら の 開 示 の み が 提 供 さ れ て い る 。 こ こ で は 、 本 発 明 者 ら が 先 行 発 明 に 基 づ い て か
か る 開 示 に 先 ん ず る 権 利 を 与 え ら れ な い こ と を 承 認 す る も の と し て は 何 も 構 成 さ れ て は い
な い 。
【 ０ ０ ８ ６ 】
　 こ こ に 開 示 さ れ た い ず れ の 具 体 的 化 合 物 に つ い て も 、 呈 示 さ れ た い ず れ の 一 般 構 造 も ま
た 、 全 て の 配 座 異 性 体 (conformational isomers)、 レ ジ オ 異 性 体 (regioisomers)、 お よ び
特 定 組 の 置 換 基 か ら 生 じ る か も し れ な い 立 体 異 性 体 (stereoisomers)を カ バ ー す る 。 一 般
構 造 は 、 立 体 異 性 体 の 混 合 物 ば か り で な く 対 掌 体 ま た は ラ セ ミ の 形 態 か ど う か に か か わ ら
ず 、 全 て の 対 掌 体 、 ジ ア ス テ レ オ マ ー (diastereomers)、 お よ び そ の 他 の 光 学 異 性 体 を も
、 文 脈 の 要 求 通 り に 、 カ バ ー す る 。
【 ０ ０ ８ ７ 】
実 施 例
　 次 に 実 施 例 に よ っ て 更 に 本 発 明 を 説 明 す る が 、 そ れ ら は ど の よ う に も 発 明 の 範 囲 を 限 定
す る も の で は な い 。 そ う で は な く て 、 こ こ の 記 載 を 閲 読 し た 後 に は 本 発 明 の 本 質 ま た は 特
許 請 求 の 範 囲 を 逸 脱 す る こ と な く 当 業 者 に 示 唆 さ れ る で あ ろ う 様 々 な そ の 他 の 態 様 、 実 施
態 様 、 変 更 お よ び そ の 均 等 物 を 頼 み と し て も よ い と い う こ と が 明 白 に 理 解 さ れ る は ず で あ
る 。
【 ０ ０ ８ ８ 】
一 般 試 験 方 法
　 得 ら れ た ポ リ マ ー の 分 析 は 次 の 手 順 に 従 っ て 行 わ れ た 。 ポ リ マ ー 密 度 は Ａ Ｓ Ｔ Ｍ  Ｄ １
５ ０ ５ － ６ ８ お よ び Ａ Ｓ Ｔ Ｍ  Ｄ １ ９ ２ ８ 、 条 件 Ｃ 、 に 従 っ て 、 １ ５ ℃ ／ 時 で 冷 却 し そ し
て 室 温 ２ ５ ℃ で ２ ４ 時 間 コ ン デ ィ シ ョ ニ ン グ し た 圧 縮 成 形 サ ン プ ル に 対 し て ｇ ／ ｃ ｍ ３ （
ｇ ／ ｃ ｃ ） で 測 定 し た 。
【 ０ ０ ８ ９ 】
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　 高 荷 重 メ ル ト イ ン デ ッ ク ス (high load melt index)（ Ｈ Ｌ Ｍ Ｉ ） は Ａ Ｓ Ｔ Ｍ  Ｄ １ ２ ３
８ 、 条 件 １ ９ ０ ／ ２ １ ． ６ 、 に 従 っ て 、 ２ １ ， ６ ０ ０ ｇ 重 量 を も っ て １ ９ ０ ℃ に お け る １
０ 分 当 り の ポ リ マ ー の グ ラ ム 数 （ ｇ ／ １ ０ 分 ） で 測 定 し た 。
【 ０ ０ ９ ０ 】
　 メ ル ト イ ン デ ッ ク ス （ Ｍ Ｉ ） は Ａ Ｓ Ｔ Ｍ  Ｄ １ ２ ３ ８ 、 条 件 １ ９ ０ ／ ２ ． １ ６ 、 に 従 っ
て 、 ２ ， １ ６ ０ ｇ 重 量 を も っ て １ ９ ０ ℃ に お け る １ ０ 分 当 り の ポ リ マ ー の グ ラ ム 数 で 測 定
し た 。
【 ０ ０ ９ １ 】
　 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 緩 慢 亀 裂 生 長 抵 抗 値 は 試 験 を 加 速 さ せ る た め に 初 期 負 荷 が ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ で あ っ
た こ と 以 外 は Ａ Ｓ Ｔ Ｍ  Ｆ １ ４ ７ ３ （ ２ ０ ０ １ ） に 従 っ て ８ ０ ℃ （ １ ７ ６ ° Ｆ ） で 得 ら れ
た 。 こ の ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ で の Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 試 験 は こ こ で は 「 高 応 力 」 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 試 験 と 称 し て も よ
い 。
【 ０ ０ ９ ２ 】
　 シ ャ ル ピ ー 試 験 は Ａ Ｓ Ｔ Ｍ  Ｆ ２ ２ ３ １ に 従 っ て 行 わ れ た レ ザ ー ノ ッ チ 付 き 室 温 シ ャ ル
ピ ー エ ネ ル ギ ー 試 験 で あ っ た 。
【 ０ ０ ９ ３ 】
　 分 子 量 お よ び 分 子 量 分 布 は 、 Ｐ Ｌ ２ ２ ０ Ｓ Ｅ Ｃ （ サ イ ズ 排 除 ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー ） 高 温
ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー ユ ニ ッ ト （ ポ リ マ ー ラ ボ ラ ト リ ー ズ (Polymer Laboratories)） を 使 用
し て 溶 剤 と し て ト リ ク ロ ロ ベ ン ゼ ン （ Ｔ Ｃ Ｂ ） を 用 い て 、 １ ４ ５ ℃ の 温 度 に お い て １ ｍ Ｌ
／ 分 の 流 量 で 、 得 ら れ た 。 Ｔ Ｃ Ｂ の 中 の 安 定 剤 と し て ０ ． ５ ｇ ／ Ｌ の 濃 度 の Ｂ Ｈ Ｔ （ ２ ，
６ － ジ － ｔ ｅ ｒ ｔ － ブ チ ル － ４ － メ チ ル フ ェ ノ ー ル ） が 使 用 さ れ た 。 ２ ０ ０ μ Ｌ の 射 出 容
量 が １ ． ５ ｍ ｇ ／ ｍ Ｌ の 公 称 ポ リ マ ー 濃 度 と 共 に 使 用 さ れ た 。 安 定 化 さ れ た Ｔ Ｃ Ｂ の 中 へ
の サ ン プ ル の 溶 解 は 、 時 折 の 穏 や か な 攪 拌 を 伴 っ て １ ５ ０ ℃ で ５ 時 間 加 熱 す る こ と に よ っ
て 行 わ れ た 。 次 い で 、 サ ン プ ル は １ ３ ０ ℃ に 約 １ ８ 時 間 （ 夜 を 徹 し て ） 維 持 さ れ 、 そ の 後
に 、 射 出 に 先 立 っ て １ ５ ０ ℃ に ２ 時 間 再 加 熱 さ れ た 。 使 用 さ れ た 容 量 は ３ つ の Ｐ Ｌ ゲ ル 混
合 Ａ  Ｌ Ｓ カ ラ ム （ ７ ． ８ × ３ ０ ０ ｍ ｍ ） で あ り 、 そ し て 分 子 量 を 測 定 す る た め の 広 い 線
状 ポ リ エ チ レ ン 標 準 （ シ ェ ブ ロ ン ・ フ ィ リ ッ プ ス ・ ケ ミ カ ル ・ カ ン パ ニ ー ・ マ ー レ ッ ク ス
(Marlex)（ 登 録 商 標 ） Ｂ Ｈ Ｂ ５ ０ ０ ３ ） で 較 正 さ れ た 。
【 ０ ０ ９ ４ 】
　 短 鎖 枝 分 れ プ ロ フ ィ ー ル を も つ 分 子 量 分 布 は Ｆ Ｔ Ｉ Ｒ 検 出 素 子 を 使 用 し て サ イ ズ 排 除 ク
ロ マ ト グ ラ フ ィ ー を 通 し て 得 ら れ た 。 ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー の 条 件 は 上 に 記 載 し た も の で あ
り 、 そ し て サ ン プ ル 射 出 容 量 は ５ ０ ０ μ Ｌ で あ っ た 。 サ ン プ ル は 加 熱 さ れ た 移 送 ラ イ ン お
よ び フ ロ ー セ ル (flow cell)（ Ｋ Ｂ ｒ ウ ィ ン ド ウ (windows)、 １ ｍ ｍ 光 路 (optical path)、
お よ び 約 ７ ０ μ Ｌ の セ ル 容 積 ） を 経 由 し て Ｆ Ｔ Ｉ Ｒ 検 出 素 子 に 導 入 さ れ た 。 移 送 ラ イ ン お
よ び フ ロ ー セ ル の 温 度 は そ れ ぞ れ 、 １ ４ ３ ± １ ℃ お よ び １ ４ ０ ± １ ℃ に 保 た れ た 。 こ れ ら
研 究 に は 、 狭 バ ン ド の テ ル ル 化 水 銀 カ ド ミ ウ ム (mercury cadmium telluride)（ Ｍ Ｃ Ｔ ）
検 出 素 子 を 装 備 し た パ ー キ ン エ ル マ ー (Perkin Elmer)Ｆ Ｔ Ｉ Ｒ 分 光 光 度 計 （ Ｐ Ｅ ２ ０ ０ ０
） が 使 用 さ れ た 。 該 手 順 の 更 な る 詳 細 は 、 DesLauriers, P. J., Rohlfing, D. C., and H
sieh, E. T.に よ る 、 Polymer 2002:43:159の 中 に 見 出 す こ と が で き る 。
【 ０ ０ ９ ５ 】
　 溶 融 レ オ ロ ジ ー 測 定 値 (melt rheology measurements)は 次 の 通 り に 得 ら れ た 。 ペ レ ッ ト
サ ン プ ル を １ ８ ２ ℃ に お い て 全 体 で ３ 分 間 圧 縮 成 形 し た 。 サ ン プ ル は 比 較 的 低 圧 で １ 分 間
溶 融 す る に ま か さ れ 、 そ れ か ら 、 高 い 成 形 圧 を 更 に ２ 分 間 受 け た 。 そ れ か ら 、 こ の 成 形 サ
ン プ ル を 常 温 （ 室 温 ） プ レ ス 機 で 急 冷 し た 。 次 い で 、 成 形 ス ラ ブ (molded slabs)か ら レ オ
ロ ジ ー 特 性 測 定 用 に ２ ｍ ｍ × ２ ５ ． ４ ｍ ｍ 直 径 の デ ィ ス ク を 型 押 し し た 。
【 ０ ０ ９ ６ 】
　 小 歪 (small strain)（ １ ０ ％ ） 交 番 剪 断 測 定 (oscillatory shear measurements)は レ オ
メ ト リ ッ ク ス ・ サ イ エ ン テ ィ フ ィ ッ ク 社 (Rheometrics Scientific, Inc.)の Ａ Ｒ Ｅ Ｓ レ オ
メ ー タ ー 上 で 平 行 プ レ ー ト 配 置 (parallel-plate geometry)を 使 用 し て １ ９ ０ ℃ の 温 度 で
行 っ た 。 レ オ メ ー タ ー の 試 験 チ ャ ン バ ー は ポ リ マ ー 崩 壊 を 最 小 に す る た め に 窒 素 で ブ ラ ン
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ケ ッ ト さ れ た 。 レ オ メ ー タ ー は 研 究 の 試 験 温 度 に 予 熱 さ れ た 。 サ ン プ ル に 負 荷 を 加 え そ し
て オ ー ブ ン が 熱 平 衡 に 達 し た 後 に 、 試 験 片 (specimens)を プ レ ー ト 間 で １ ． ６ ｍ ｍ 厚 さ に
絞 り 、 そ し て 過 剰 物 を ト リ ミ ン グ し た 。 サ ン プ ル を プ レ ー ト 間 に 挿 入 し た 時 刻 と 振 動 数 掃
引 (frequency sweep)（ ０ ． ０ ３ ～ １ ０ ０ ラ ジ ア ン ／ 秒 ） を 開 始 し た 時 刻 と の 間 に 全 ８ ．
０ 分 間 が 経 過 し た 。 そ れ か ら 、 改 変 さ れ た ３ パ ラ メ ー タ ー Carreau-Yasuda（ Ｃ Ｙ ） 実 験 モ
デ ル を 使 用 し て 複 素 粘 度 (complex viscosity)（ η ＊ ） － 対 － 振 動 数 （ ω ） の デ ー タ を 曲
線 に 合 わ せ て Ｃ Ｙ パ ラ メ ー タ ー 、 す な わ ち 、 ゼ ロ 剪 断 粘 度 η ０ 、 特 性 緩 和 時 間 τ η 、 お よ
び 幅 パ ラ メ ー タ ー ａ 、 を 得 た 。
【 ０ ０ ９ ７ 】
　 簡 素 化 さ れ た Carreau-Yasuda（ Ｃ Ｙ ） 実 験 モ デ ル は 次 の 通 り で あ る 。
【 ０ ０ ９ ８ 】
【 数 １ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ９ ９ 】
式 中 、
　 ｜ η ＊ （ ω ） ｜ は 複 素 剪 断 粘 度 の 大 き さ で あ り ；
　 η ０ は ゼ ロ 剪 断 粘 度 で あ り ；
　 τ η は 粘 性 緩 和 時 間 で あ り ；
　 ａ は 「 幅 」 パ ラ メ ー タ ー で あ り ；
　 ｎ は 最 終 パ ワ ー 規 定 勾 配 (final power law slope)を 固 定 す る も の で あ り 、 ２ ／ １ １ で
固 定 さ れ ； そ し て
　 ω は 交 番 剪 断 変 形 の 角 振 動 数 で あ る 。
【 ０ １ ０ ０ 】
　 Ｃ Ｙ モ デ ル お よ び 由 来 パ ラ メ ー タ ー の 意 義 お よ び 解 釈 の 詳 細 は 次 の 刊 行 物 の 中 に 見 出 せ
る ： C. A. Hieber and H. H. Chiang, Rheol. Acta, 28, 321 (1989); C. A. Hieber and
 H. H. Chiang, Polym. Eng. Sci., 32, 931 (1992); お よ び R. B. Bird, R. C. Armstro
ng and O. Hasseger, Dynamics of Polymeric Liquids, Volume 1, Fluid Mechanics, 2n
d Edition, John Wiley & Sons (1987); そ れ ら の 各 々 は そ の 全 体 が 本 明 細 書 の 中 に 組 み
入 れ ら れ る 。
【 ０ １ ０ １ 】
　 全 て の Ｄ Ｓ Ｃ 実 験 は 、 全 て の 実 験 に つ い て 亜 鉛 と イ ン ジ ウ ム 標 準 を 使 用 し て 較 正 さ れ た
パ ー キ ン エ ル マ ー ダ イ ヤ モ ン ド Ｄ Ｓ Ｃ 計 測 器 を 使 用 し て 行 わ れ た 。 サ ン プ ル と 参 照 パ ン (r
eference pans)は 測 定 中 に 窒 素 で ブ ラ ン ケ ッ ト さ れ た 。
【 ０ １ ０ ２ 】
　 非 等 温 結 晶 化 デ ー タ は Nadkarniモ デ ル を 含 め て 様 々 な 実 験 式 を 使 用 し て 分 析 さ れ た 。 次
の 刊 行 物 を 参 照 ： V. M. Nadkarni, N. N. Bulakh and J. P. Jog, 

, 12, 73 (1993); そ れ は そ の 全 体 が 本 明 細 書 の 中 に 組 み 入 れ ら れ る 。 こ の 手
法 は ポ リ マ ー の 結 晶 化 度 お よ び 加 工 条 件 主 に 冷 却 速 度 に 対 す る そ れ ら の 感 受 性 を 特 徴 付 け
る 量 的 パ ラ メ ー タ ー を 誘 導 す る た め の 手 順 を 提 供 し た 。 非 等 温 結 晶 化 度 デ ー タ は 、 後 の 加
熱 走 査 に お け る Ｔ ｍ と 結 晶 化 着 手 時 の 温 度 Ｔ ｂ と の 間 の 温 度 差 と し て 定 義 さ れ た 過 冷 却 度
Δ Ｔ ｃ の 観 点 か ら 分 析 さ れ た 。 冷 却 速 度 χ を も っ て の Δ Ｔ ｃ の 変 動 量 は 次 の 式 に 合 致 さ せ
ら れ る ：
【 ０ １ ０ ３ 】
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【 数 ２ 】
　
　
　
　
【 ０ １ ０ ４ 】
式 中 、 Δ Ｔ ｃ

０ は ゼ ロ 冷 却 速 度 の 限 度 に お い て 要 求 さ れ る 過 冷 却 度 で あ り そ し て 核 形 成 の
た め の 熱 力 学 的 推 進 力 と 関 連 さ せ ら れ 、 そ し て 勾 配 Ｐ は 反 応 速 度 論 的 効 果 (kinetic effec
ts)を 考 慮 に 入 れ る プ ロ セ ス 感 度 因 子 で あ る 。
【 ０ １ ０ ５ 】
個 々 の 樹 脂 成 分 の 源
　 本 発 明 の 個 々 成 分 樹 脂 の 一 般 的 な 源 お よ び 性 質 は 次 の 通 り で あ る 。 こ の 共 重 合 体 の メ ル
ト イ ン デ ッ ク ス 、 分 子 量 、 お よ び 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 特 性 は 第 ２ 表 に 与 え ら れ て い る 。
こ こ で ５ １ ６ － ２ 樹 脂 と 表 示 さ れ て い る 低 分 子 量 エ チ レ ン 単 独 重 合 体 は 、 シ ェ ブ ロ ン ・ フ
ィ リ ッ プ ス ・ ケ ミ カ ル ・ カ ン パ ニ ー ・ パ サ デ ナ ・ プ ラ ス チ ッ ク ス ・ コ ン プ レ ッ ク ス に お い
て 、 第 ２ 表 に 与 え ら れ て い る 通 り の 諸 性 質 を 有 す る ポ リ マ ー を 形 成 す る 通 常 の チ ー グ ラ ー
ナ ッ タ 触 媒 お よ び 方 法 を 使 用 し て 、 た と え ば 、 エ ン ジ ェ ル ハ ー ド (Engelhard)か ら の Lynx
（ 登 録 商 標 ） － １ ０ ０ 触 媒 シ ス テ ム を 補 助 触 媒 と し て の ト リ エ チ ル ア ル ミ ニ ウ ム （ Ｔ Ｅ Ａ
） お よ び 分 子 量 コ ン ト ロ ー ル の た め の Ｈ ２ と 共 に 使 用 し て 、 製 造 さ れ た 。 ５ １ ６ － ２ 樹 脂
の 毛 羽 密 度 (fluff density)は ０ ． ９ ６ ５ ｇ ／ ｃ ｃ 以 上 に 維 持 さ れ 、 そ し て Ｍ Ｉ 範 囲 は ８
０ ～ １ ２ ０ ｄ ｇ ／ 分 、 代 表 的 に は 約 ９ ０ ｄ ｇ ／ 分 。
【 ０ １ ０ ６ 】
　 こ の 単 独 重 合 体 の メ ル ト イ ン デ ッ ク ス 、 分 子 量 、 お よ び 短 鎖 枝 分 れ （ Ｓ Ｃ Ｂ ） 特 性 も 第
２ 表 に 与 え ら れ て い る 。
【 ０ １ ０ ７ 】
　 こ こ に お け る 表 お よ び 実 施 例 の 中 に 比 較 例 と し て 使 用 さ れ て い る Ｈ ５ １ ６ Ｂ は シ ェ ブ ロ
ン ・ フ ィ リ ッ プ ス ・ ケ ミ カ ル ・ カ ン パ ニ ー に よ っ て 製 造 さ れ た 従 来 の Ｐ Ｅ １ ０ ０ パ イ プ 級
Ｈ Ｄ Ｐ Ｅ で あ り 、 そ れ は ２ つ の 広 い Ｍ Ｗ Ｄ の チ ー グ ラ ー ナ ッ タ 系 ポ リ エ チ レ ン の ブ レ ン ド
で あ る 。 Ｈ ５ １ ６ Ｂ は ５ １ ６ － １ と し て 表 示 さ れ て い る 高 分 子 量 成 分 と ５ １ ６ － ２ と し て
表 示 さ れ て い る 低 分 子 量 成 分 と の ５ ４ ／ ４ ６ （ 重 量 比 ） ブ レ ン ド で あ る 。
【 ０ １ ０ ８ 】
　 こ こ で 「 Ｃ Ｐ １ 」 、 「 Ｈ Ｐ １ 」 、 お よ び 「 Ｈ Ｐ ２ 」 と し て 表 示 さ れ て い る 本 発 明 の 高 分
子 量 の 個 々 の 成 分 樹 脂 は こ こ の 実 施 例 に 従 っ て 製 造 さ れ た 。 本 発 明 の 高 分 子 量 樹 脂 を 製 造
す る の に 使 用 さ れ た フ ッ 素 化 シ リ カ － ア ル ミ ナ 賦 活 剤 － 支 持 体 は 、 そ の 全 体 が 本 明 細 書 の
中 に 組 み 入 れ ら れ る Ｗ Ｏ ９ ９ ６ ０ ０ ３ ３ 号 公 報 の 中 に 開 示 さ れ て い る 。
【 実 施 例 １ 】
【 ０ １ ０ ９ 】
代 表 的 な ポ リ マ ー 成 分 の 製 造
　 全 て の 重 合 実 験 は １ ガ ロ ン （ ３ ． ７ ８ ５ リ ッ ト ル ） の ス テ ン レ ス 鋼 製 反 応 器 の 中 で 行 わ
れ た 。 第 １ 表 は 、 本 発 明 の 個 々 の 成 分 ポ リ マ ー 高 分 子 量 お よ び 低 分 子 量 両 方 に つ い て の 製
造 条 件 の 幾 つ か の 代 表 的 な 例 を 、 触 媒 、 重 合 条 件 お よ び 本 発 明 の 得 ら れ た 樹 脂 特 性 の 幾 つ
か の 非 限 定 的 な 例 を 含 め て 、 提 供 し て い る 。
【 ０ １ １ ０ 】
　 第 ２ 表 に 示 さ れ た 製 造 の 全 て に ２ リ ッ ト ル の イ ソ ブ タ ン と ア ル キ ル ア ル ミ ニ ウ ム が 使 用
さ れ た 。 共 重 合 体 を 製 造 す る の に 使 用 さ れ た オ レ フ ィ ン コ モ ノ マ ー は 、 使 用 さ れ る 場 合 に
は 、 １ － ヘ キ セ ン で あ っ た 。 メ タ ロ セ ン 溶 液 （ １ ｍ ｇ ／ ｍ Ｌ ） は 通 常 、 ５ ｍ Ｌ の ヘ キ セ ン
と ５ ｍ Ｌ の １ ５ 重 量 ％ Ｔ Ｅ Ａ と １ ０ ｍ Ｌ の ト ル エ ン と の 混 合 物 の 中 に ２ ０ ｍ ｇ の メ タ ロ セ
ン を 溶 解 す る こ と に よ っ て 製 造 さ れ た 。
【 ０ １ １ １ 】
　 代 表 的 な 重 合 手 順 は 次 の 通 り で あ る 。 イ ソ ブ タ ン 蒸 気 を ガ ス 抜 き し て い る 間 に 、 仕 込 み
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口 (charge port)か ら 、 ア ル キ ル ア ル ミ ニ ウ ム 、 化 学 的 処 理 さ れ た 固 体 酸 化 物 、 お よ び メ
タ ロ セ ン 溶 液 を そ の 順 番 で 添 加 し た 。 仕 込 み 口 を 閉 じ 、 そ し て ２ リ ッ ト ル の イ ソ ブ タ ン を
１ － ヘ キ セ ン （ コ モ ノ マ ー が 使 用 さ れ る 場 合 ） と 共 に 添 加 し た 。 反 応 器 の 内 容 物 を 攪 拌 し
、 そ し て 所 期 実 験 温 度 に 加 熱 し 、 そ れ か ら エ チ レ ン を 導 入 し た 。 エ チ レ ン は 、 第 １ 表 に 示
さ れ て い る 通 り 、 重 合 実 験 の 特 定 長 さ の 間 に わ た っ て 特 定 圧 力 を 維 持 す る 要 求 の も と に 供
給 さ れ た 。 反 応 器 は 自 動 化 さ れ た 加 熱 － 冷 却 シ ス テ ム に よ っ て 実 験 を 通 し て 所 期 実 験 温 度
に 維 持 さ れ た 。
【 ０ １ １ ２ 】
【 表 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 実 施 例 ２ 】
【 ０ １ １ ３ 】
代 表 的 な 高 分 子 量 ポ リ マ ー 成 分 お よ び 低 分 子 量 ポ リ マ ー 成 分 の 分 子 量 、 物 理 的 性 質 お よ び
枝 分 れ 特 性
　 第 ２ 表 は 本 発 明 の ポ リ マ ー ブ レ ン ド を 製 造 す る の に 使 用 し た 幾 つ か の 代 表 的 な 個 々 の ポ
リ マ ー 成 分 を 、 こ れ ら ポ リ マ ー の 幾 つ か の 代 表 的 な 物 理 的 性 質 と 共 に 、 例 証 し て い る 。 従
っ て 、 実 施 例 に 提 供 さ れ た と き の 得 ら れ た 分 子 量 デ ー タ 、 重 量 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｗ ） 、 重 量
平 均 分 子 量 （ Ｍ ｗ ） 対 数 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｎ ） の 比 、 お よ び ｚ 平 均 分 子 量 （ Ｍ ｚ ） 対 重 量 平
均 分 子 量 （ Ｍ ｗ ） の 比 を 示 す 、 が 提 供 さ れ て い る 。
【 ０ １ １ ４ 】
　 第 ２ 表 は ま た 、 ポ リ マ ー 中 の 短 鎖 枝 分 れ 量 の 尺 度 と し て ポ リ マ ー 骨 格 の 炭 素 原 子 １ ０ ０
０ 個 当 り の 短 鎖 枝 数 を 提 供 し て い る 。 第 ２ 表 に は 、 分 子 量 分 布 の 一 尺 度 、 Ｍ ｗ ／ Ｍ ｎ 、 も
提 供 さ れ て い る 。 第 ２ 表 は Ｓ Ｃ Ｂ が 発 明 樹 脂 組 成 物 の 高 分 子 量 成 分 ま た は 比 較 樹 脂 組 成 物
の 低 分 子 量 成 分 ど ち ら か に 限 ら れ て い た こ と を 説 明 し て い る 。
【 ０ １ １ ５ 】
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【 表 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 実 施 例 ３ 】
【 ０ １ １ ６ 】
代 表 的 な ポ リ マ ー ブ レ ン ド 組 成 物
　 第 ３ 表 に は 、 本 発 明 の 代 表 的 な ポ リ マ ー ブ レ ン ド 、 発 明 ブ レ ン ド お よ び 比 較 ブ レ ン ド の
両 方 、 が 例 証 さ れ て い る 。 本 発 明 の 発 明 組 成 物 は シ リ ー ズ － ２ と 表 示 さ れ た ポ リ マ ー ブ レ
ン ド 組 成 物 で あ る 。 従 っ て 、 こ こ で は 、 シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド の 性 質 は そ の 他 の ブ レ ン ド
の 性 質 ば か り で な く Ｈ ５ １ ６ Ｂ の 性 質 と も 比 較 さ れ て い る 。 Ｈ ５ １ ６ Ｂ 樹 脂 は シ ェ ブ ロ ン
・ フ ィ リ ッ プ ス ・ ケ ミ カ ル ・ カ ン パ ニ ー に よ っ て 製 造 さ れ た 従 来 の Ｐ Ｅ １ ０ ０ パ イ プ 級 Ｈ
Ｄ Ｐ Ｅ で あ り 、 そ れ は ２ つ の 広 い Ｍ Ｗ Ｄ の チ ー グ ラ ー ナ ッ タ 系 ポ リ エ チ レ ン の ブ レ ン ド で
あ る 。
【 ０ １ １ ７ 】
　 試 験 す べ き 究 極 ブ レ ン ド の 中 の Ｓ Ｃ Ｂ の 目 標 配 置 に よ っ て 発 揮 さ れ る 影 響 を 可 能 に す る
一 連 の ブ レ ン ド 類 を 生 成 す る た め に 高 分 子 量 成 分 （ Ｈ Ｐ － １ 、 Ｈ Ｐ － ２ 、 お よ び Ｃ Ｐ － １
） を 低 分 子 量 成 分 （ Ｌ Ｃ Ｐ － １ お よ び ５ １ ６ － ２ ） と ブ レ ン ド し た 。 こ れ ら ブ レ ン ド 類 は
第 ３ 表 に 記 載 さ れ て お り 、 そ し て シ リ ー ズ － １ 、 シ リ ー ズ － ２ お よ び シ リ ー ズ － ３ と 表 示
さ れ て い る 。 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド は シ リ ー ズ － １ ブ レ ン ド お よ び シ リ ー ズ － ３ ブ レ ン ド
で あ り 、 そ し て こ れ ら ブ レ ン ド は Ｓ Ｃ Ｂ を Ｍ Ｗ Ｄ の 低 末 端 に 沿 っ て の み 含 有 し て お り 、 シ
リ ー ズ － ３ は ブ レ ン ド の 比 較 的 高 分 子 量 の 集 り で あ る 。 発 明 シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド の 分 子
量 特 性 は そ れ ら の 対 向 品 シ リ ー ズ － １ と 似 て い る こ と が 証 明 さ れ た が 、 Ｓ Ｃ Ｂ が シ リ ー ズ
－ ２ ブ レ ン ド で は 長 い 分 子 に 沿 っ て 配 置 さ れ て い た 。
【 ０ １ １ ８ 】
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【 表 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 実 施 例 ４ 】
【 ０ １ １ ９ 】
本 発 明 の 代 表 的 な 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド お よ び 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド の 分 子 量 お よ び 流 動
学 的 特 性
　 第 ４ 表 に 説 明 さ れ て い る 通 り 、 本 発 明 の 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド の 、 お よ び Ｈ ５ １ ６ Ｂ を
含 め て 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド の 、 分 子 量 お よ び 剪 断 流 動 学 的 特 性 が 測 定 さ れ そ し て 提 供 さ
れ て い る 。
【 ０ １ ２ ０ 】
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【 表 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 実 施 例 ５ 】
【 ０ １ ２ １ 】
本 発 明 の 代 表 的 な 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド お よ び 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド の 密 度 、 Ｒ Ｔ シ ャ ル
ピ ー お よ び Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 特 性
　 第 ５ 表 に 例 証 さ れ て い る 通 り 、 本 発 明 の ポ リ マ ー 組 成 物 は 、 シ ャ ル ピ ー 衝 撃 靭 性 お よ び
高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ 緩 慢 亀 裂 生 長 抵 抗 値 の よ う な 尺 度 に よ っ て 表 示 さ れ る 通 り 高 性 能 材 料 を 与
え る 多 分 散 性 、 長 鎖 枝 分 れ 、 流 動 学 的 特 性 な ど の よ う な ポ リ オ レ フ ィ ン 性 質 の 有 効 な 組 合
せ を 提 供 し た 。 こ れ ら 性 質 は こ れ ら 樹 脂 を 、 他 の 用 途 の 中 で も 、 圧 力 管 用 途 に 適 す る も の
に し た 。
【 ０ １ ２ ２ 】
　 第 ５ 表 に 見 ら れ る 通 り 、 本 発 明 の ポ リ マ ー ブ レ ン ド の レ ザ ー ノ ッ チ 付 き 室 温 シ ャ ル ピ ー
エ ネ ル ギ ー お よ び 高 応 力 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ （ 初 期 負 荷 ３ ． ８ Ｍ Ｐ ａ に お け る 標 準 Ｐ Ｅ Ｎ Ｔ ） は 他 の
表 示 ブ レ ン ド の も の よ り も 優 れ て い る 。 ま た 、 本 発 明 の ポ リ マ ー の こ れ ら 性 能 尺 度 は Ｈ ５
１ ６ Ｂ 樹 脂 の も の よ り 優 れ て も い る 。
【 ０ １ ２ ３ 】
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【 表 ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 実 施 例 ６ 】
【 ０ １ ２ ４ 】
本 発 明 の 代 表 的 な 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド お よ び 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド の 非 等 温 溶 融 結 晶 化
特 性
　 当 該 ブ レ ン ド 類 の 非 等 温 溶 融 結 晶 化 特 性 は ブ レ ン ド を Ｄ Ｓ Ｃ 計 測 器 で 様 々 な 速 度 で １ ７
０ ℃ か ら ０ ℃ ま で 冷 却 す る こ と に よ っ て 試 験 さ れ た 。 結 晶 化 発 熱 位 置 は 高 い 冷 却 速 度 に お
い て は 、 反 応 速 度 論 的 効 果 に よ っ て 、 低 い 温 度 に シ フ ト し た 。 冷 却 速 度 に 対 す る 発 熱 ピ ー
ク 位 置 (exotherm peak location)の 勾 配 は シ リ ー ズ － １ ブ レ ン ド お よ び シ リ ー ズ － ３ ブ レ
ン ド に つ い て は 平 均 － ０ ． ２ ７ で あ る 。 し か し な が ら 、 シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド に つ い て の
同 勾 配 は － ０ ． ２ １ で あ る 。 理 論 的 に 拘 束 す る つ も り は な い が 、 こ の 観 察 は 、 非 等 温 溶 融
結 晶 化 の 反 応 速 度 論 は Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 プ ロ フ ィ ー ル に よ っ て 影 響 さ れ 、 結 晶 化 速 度 は よ り 長 い
分 子 に 沿 っ て 配 置 さ れ た Ｓ Ｃ Ｂ を も つ ブ レ ン ド で は 冷 却 速 度 に 対 し て よ り 敏 感 で な い 、 と
い う こ と を 示 唆 し て い る 。 上 記 の 非 等 温 的 に 結 晶 化 さ れ た 試 験 片 の 融 解 特 性 も ま た 特 徴 付
け ら れ た 。 そ の 非 等 温 的 に 結 晶 化 さ れ た 試 験 片 の ピ ー ク 融 点 （ Ｔ ｍ ） は 増 大 し た 冷 却 速 度
で は 低 下 し た 。 高 い 冷 却 速 度 （ 大 き な 過 冷 却 ） で は 、 比 較 的 完 全 性 の 低 い 結 晶 が 形 成 さ れ
、 そ れ は 結 局 、 よ り 低 い 温 度 で 融 解 し た 。 与 え ら れ た 冷 却 履 歴 に つ い て は 、 Ｔ ｍ は 分 子 量
の 増 大 と 共 に 低 下 し た 。 更 に は 、 与 え ら れ た 冷 却 履 歴 、 Ｍ Ｗ Ｄ 、 お よ び 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 に
つ い て は 、 Ｔ ｍ は Ｓ Ｃ Ｂ が よ り 長 い 分 子 の 上 に 配 置 さ れ た ポ リ マ ー で は よ り 低 か っ た 。 や
は り 、 理 論 的 に 拘 束 す る つ も り は な い が 、 こ れ ら Ｔ ｍ 結 果 は 板 状 厚 さ (lamellar thicknes
s)に お け る 性 向 に 原 因 を 求 め ら れ た 。
【 ０ １ ２ ５ 】
　 非 等 温 結 晶 化 デ ー タ は ま た 、 後 の 加 熱 走 査 に お け る Ｔ ｍ と 結 晶 化 着 手 に お け る 温 度 Ｔ ｂ

と の 間 の 温 度 差 と し て 定 義 さ れ た 過 冷 却 度 Δ Ｔ ｃ の 観 点 か ら 分 析 さ れ た 。 冷 却 速 度 χ を も
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っ て の Δ Ｔ ｃ の 偏 差 は 次 の 式 に 合 致 さ せ ら れ る ：
【 ０ １ ２ ６ 】
【 数 ３ 】
　
　
　
　
【 ０ １ ２ ７ 】
式 中 、 Δ Ｔ ｃ

０ は ゼ ロ 冷 却 速 度 の 限 度 に お い て 要 求 さ れ る 過 冷 却 度 で あ り そ し て 核 形 成 の
た め の 熱 力 学 的 推 進 力 と 関 連 さ せ ら れ 、 そ し て 勾 配 Ｐ は 反 応 速 度 論 的 効 果 を 考 慮 に 入 れ る
プ ロ セ ス 感 度 因 子 で あ る 。 従 っ て 、 ブ レ ン ド 全 て に つ い て Δ Ｔ ｃ

０ は ３ ℃ ウ ィ ン ド ウ 内 に
あ る こ と が 観 察 さ れ た 。 パ ラ メ ー タ ー Ｐ は シ リ ー ズ － １ ブ レ ン ド お よ び シ リ ー ズ － ３ ブ レ
ン ド に 比 べ て シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド で は よ り 小 さ い こ と が 観 察 さ れ た 。 理 論 的 に 拘 束 す る
つ も り は な い が 、 こ の 観 察 は 、 よ り 長 い 分 子 に 沿 っ て 存 在 し た Ｓ Ｃ Ｂ を も つ ポ リ マ ー に つ
い て の プ ロ セ ス 履 歴 に 対 し て は よ り 小 さ い 感 受 性 を 示 す 結 果 を 確 認 し て い る よ う に み え る
。
【 実 施 例 ７ 】
【 ０ １ ２ ８ 】
本 発 明 の 代 表 的 な 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド お よ び 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド の 等 温 結 晶 化 特 性
　 こ れ ら の ブ レ ン ド の 等 温 結 晶 化 特 性 も 調 べ た 。 結 晶 化 発 熱 は 、 一 般 に 、 よ り 高 い 温 度 に
お い て は よ り 広 く な り そ し て そ の 位 置 は よ り 長 い 時 間 に シ フ ト し た 。 更 に は 、 結 晶 化 の エ
ン タ ル ピ ー は ま た 、 温 度 が 増 す と 共 に 僅 か に 減 少 し た 。 等 温 結 晶 化 発 熱 の ピ ー ク 位 置 （ ｔ

ｐ ｅ ａ ｋ ） は 図 ２ の 中 に ブ レ ン ド 全 て に つ い て 結 晶 化 温 度 の 関 数 と し て プ ロ ッ ト さ れ て い
る 。 理 解 で き る 通 り 、 ｔ ｐ ｅ ａ ｋ は ブ レ ン ド 全 て に つ い て 温 度 が 増 す と 指 数 関 数 的 に 増 大
し た ； し か し な が ら 、 こ の 依 存 性 （ 勾 配 ） は 発 明 の シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド で は は る か に 大
き か っ た 。 一 般 に 、 こ の 勾 配 は 各 ブ レ ン ド シ リ ー ズ に つ い て 、 分 子 量 が 増 す と 増 大 し 、 よ
り 長 い 分 子 に つ い て は よ り 遅 い 結 晶 化 反 応 速 度 論 を 示 す 。 更 に は 、 こ の 勾 配 が シ リ ー ズ －
２ ブ レ ン ド で は 有 意 に 大 き い こ と は 明 ら か で あ っ た 。 た と え ば 、 ブ レ ン ド Ｂ Ｍ １ － １ お よ
び Ｂ Ｍ ２ － １ に つ い て は 似 た よ う な 分 子 量 、 Ｍ Ｗ Ｄ 、 剪 断 流 動 学 お よ び 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 に
も か か わ ら ず 、 Ｂ Ｍ ２ － １ の 結 晶 化 反 応 速 度 論 は 実 質 的 に よ り 遅 か っ た 。 理 論 的 に 拘 束 す
る つ も り は な い が 、 よ り 長 い 分 子 の 上 の Ｓ Ｃ Ｂ の 配 置 は そ れ を 結 晶 化 見 込 み よ り も 遅 く す
る ら し い 。
【 ０ １ ２ ９ 】
　 上 記 の 等 温 結 晶 化 さ れ た 試 験 片 は 後 で 等 温 結 晶 化 温 度 か ら 加 熱 さ れ て 溶 融 転 移 (melting
 transition)を 捕 獲 し た 。 図 ２ は ブ レ ン ド 全 て に つ い て 結 晶 化 温 度 の 関 数 と し て プ ロ ッ ト
さ れ た ピ ー ク 融 点 （ Ｔ ｍ ） を 示 す 。 図 ２ に は 、 結 晶 化 温 度 増 大 に よ る Ｔ ｍ の 体 系 的 増 大 が
明 白 に 証 明 さ れ て い る 。 理 論 的 に 拘 束 す る つ も り は な い が 、 よ り 厚 い そ し て よ り 完 全 な 板
状 結 晶 は よ り 高 い 温 度 （ よ り 低 い 過 冷 却 ） で 形 成 さ れ た よ う で あ り 、 そ れ は よ り 高 い 観 察
融 点 に 言 い 換 え ら れ る 。 与 え ら れ た 熱 履 歴 に つ い て は 、 シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド の Ｔ ｍ は シ
リ ー ズ － １ ま た は シ リ ー ズ － ３ ど ち ら の ブ レ ン ド の そ れ よ り も 、 こ れ ら ブ レ ン ド が そ れ ら
の Ｍ Ｗ Ｄ お よ び 平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 の 点 で か な り 対 等 で あ っ た 場 合 で さ え 、 終 始 一 貫 し て 低 か
っ た 。
【 ０ １ ３ ０ 】
　 更 に 、 比 較 の シ リ ー ズ － １ ブ レ ン ド お よ び シ リ ー ズ － ３ ブ レ ン ド に つ い て は 、 Ｔ ｍ は 分
子 量 の 増 大 と 共 に 増 大 し た 。 Ｔ ｍ は 主 と し て 、 存 在 し た 板 状 結 晶 の 平 均 厚 さ の 関 数 で あ る
の で 、 や は り 理 論 的 に 拘 束 す る つ も り は な い が 、 シ リ ー ズ － １ ブ レ ン ド お よ び シ リ ー ズ －
３ ブ レ ン ド に つ い て の 分 子 量 を も っ て 増 大 す る Ｔ ｍ は 長 い 線 状 分 子 の 結 晶 化 過 程 中 の よ り
少 な い 中 断 (fewer interruptions)に よ っ て 説 明 で き る 。 し か し な が ら 、 最 も 長 い 分 子 に
沿 っ て Ｓ Ｃ Ｂ を も っ た シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド は 結 晶 化 過 程 中 に 多 数 の 中 断 を 体 現 す る ら し
い 。 や は り 、 理 論 的 に 拘 束 す る つ も り は な い が 、 結 晶 格 子 か ら 排 斥 さ れ な け れ ば な ら な い
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こ れ ら Ｓ Ｃ Ｂ が 結 晶 増 粘 過 程 (crystal thickening process)を 中 断 し 、 従 っ て 、 平 均 板 状
厚 さ を 低 下 さ せ る と い う こ と が 考 え ら れ る 。 多 分 、 こ の 中 断 は Ｓ Ｃ Ｂ を も つ 分 子 の よ り 遅
い 結 晶 化 反 応 速 度 論 の 原 因 に も な る ら し い 。
【 実 施 例 ８ 】
【 ０ １ ３ １ 】
本 発 明 の 代 表 的 な 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド お よ び 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド の 引 張 特 性
　 当 該 ブ レ ン ド 類 の 引 張 特 性 は 圧 縮 成 形 プ ラ ッ ク (plaques)を 使 用 し そ こ か ら ド ッ グ ボ ー
ン (dog-bone)試 験 片 を 型 押 し て 調 べ て 。 瞬 間 引 張 特 性 す な わ ち 弾 性 率 、 降 伏 応 力 お よ び 降
伏 歪 は 密 度 ま た は 結 晶 化 度 に ほ と ん ど 完 全 に 依 存 す る こ と が 判 明 し た 。 極 限 の 性 質 （ 破 断
応 力 お よ び 破 断 歪 ） は 結 晶 化 度 お よ び 分 子 量 の 両 方 に 依 存 す る こ と が 知 ら れ て い る 。 こ こ
で は 、 Ｐ Ｅ の 極 限 引 張 特 性 に 対 し て の 、 Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 に よ っ て 与 え ら れ る 影 響 が 立 証 さ れ る
。 図 ４ は 組 成 物 の 関 数 と し て プ ロ ッ ト さ れ た ブ レ ン ド の 破 断 応 力 お よ び 破 断 歪 を 示 す 。 破
断 応 力 は 初 期 に は 分 子 量 に よ っ て い く ら か 増 大 す る ； し か し な が ら 、 各 シ リ ー ズ の 中 の 最
も 高 い 分 子 量 で は 、 破 断 応 力 が い く ら か 減 少 し て い る 。 理 論 的 に 拘 束 す る つ も り は な い が
、 こ の 、 破 断 応 力 － 対 － ブ レ ン ド 組 成 に お け る 、 極 大 は 、 分 子 量 と 結 晶 化 度 の 間 の 競 合 効
果 に 起 因 す る で あ ろ う 。 注 目 す べ き 興 味 あ る 特 性 は 、 シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド に つ い て の 破
断 応 力 が シ リ ー ズ － １ ブ レ ン ド お よ び シ リ ー ズ － ３ ブ レ ン ド の そ れ よ り も 、 Ｍ Ｗ Ｄ お よ び
平 均 Ｓ Ｃ Ｂ 含 量 に お い て は 似 て い る に も か か わ ら ず 、 終 始 一 貫 し て 実 質 的 に よ り 高 い 、 と
い う こ と で あ る 。 シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド 類 つ い て の 破 断 応 力 は 、 そ れ ら が 他 の ２ 組 の ブ レ
ン ド 類 の 中 の そ れ ら の 対 向 品 に 比 べ て 平 均 的 に よ り 結 晶 性 で な い に も か か わ ら ず 、 実 質 的
に よ り 高 い と い う こ と も 重 要 で あ る 。 シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド に つ い て の 破 断 応 力 は 高 い が
、 そ れ ら の 破 断 応 力 は 他 の ブ レ ン ド の そ れ よ り も 終 始 一 貫 し て か な り 低 い 。 従 っ て 、 極 限
引 張 特 性 は Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 プ ロ フ ィ ー ル に 強 く 依 存 す る こ と が 気 づ か さ れ る 。 長 い 分 子 に 沿 っ
て の Ｓ Ｃ Ｂ の 配 置 は 結 晶 化 反 応 速 度 論 を 遅 ら せ 、 そ し て そ の 結 果 、 タ イ － 分 子 濃 度 (tie-m
olecule concentration)を 、 半 結 晶 質 構 造 が 破 断 前 に 実 質 的 に よ り 高 い レ ベ ル の 応 力 に 耐
え る 能 力 を 可 能 に す る よ う に 、 十 分 に 増 大 さ せ る 。 す な わ ち 、 Ｐ Ｅ の 最 も 長 い 分 子 上 に 多
少 の Ｓ Ｃ Ｂ を 配 置 す る こ と は 有 意 に よ り 高 い 分 子 量 の ポ リ マ ー の 引 張 特 色 を 生 じ 、 そ の 他
は 全 て 等 し い 。 更 に は 、 ３ 組 の ブ レ ン ド シ リ ー ズ 間 の 結 晶 化 度 お よ び 分 子 量 の 相 違 に も か
か わ ら ず 、 Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 が Ｐ Ｅ の 極 限 引 張 特 性 に 対 し て 最 も 強 い 影 響 を 及 ぼ す よ う に 見 え る
。
【 ０ １ ３ ２ 】
　 図 ５ は 荷 重 － 対 － 伸 び (load versus extension)と し て プ ロ ッ ト し た 原 引 張 曲 線 (raw te
nsile curves)を 示 す 。 低 い 歪 に お け る 直 線 の 弾 性 領 域 (linear elastic region)の 後 に は
、 負 荷 の ピ ー ク が 降 伏 点 の 付 近 に は っ き り 見 ら れ る 。 負 荷 は 降 伏 後 に 降 下 し そ し て そ の 後
に 負 荷 の 平 坦 域 (plateau)が 続 く 。 こ の 平 坦 域 中 に 、 材 料 は 降 伏 後 の 回 復 不 能 変 形 (non-re
coverable deformations)を 受 け る よ う で あ り 、 そ れ は 板 状 結 晶 の 分 解 (destruction)と 再
形 成 (re-formation)を 伴 う 。 有 意 に 高 い 歪 に お い て は 、 荷 重 － 変 位 曲 線 (load-displaceme
nt curve)の 勾 配 の 明 瞭 な 増 大 が は っ き り 見 え る 。 こ の 勾 配 の 増 大 は 通 常 、 「 歪 － 硬 化 」
の 着 手 に 関 連 づ け ら れ る 。 歪 － 硬 化 が 起 こ り 始 め る と こ ろ の 伸 び が ポ リ マ ー の Ｍ Ｗ Ｄ に わ
た る Ｓ Ｃ Ｂ 分 布 に 明 白 に 依 存 す る こ と は 注 目 さ れ る 。 特 に 、 歪 － 硬 化 の 着 手 は よ り 長 い 鎖
の 上 に 配 置 さ れ た Ｓ Ｃ Ｂ を も つ そ れ ら ポ リ エ チ レ ン で は 有 意 に よ り 低 い 伸 び に お い て 起 こ
る 。 更 に は 、 歪 － 硬 化 の 着 手 は 分 子 量 の 増 加 と 共 に 僅 か に よ り 低 い 伸 び に お い て 起 こ る こ
と も 注 目 さ れ る 。 従 っ て 、 シ リ ー ズ － ２ ブ レ ン ド の 破 損 (failure)前 に 高 荷 重 に 耐 え る 能
力 は 歪 － 硬 化 の 早 い 着 手 の 結 果 で あ る こ と が 注 目 さ れ る 。 自 然 延 伸 比 (natural draw-rati
o)と も 称 さ れ る こ の 歪 － 硬 化 の 着 手 は ポ リ マ ー 製 品 の 耐 荷 力 (load-bearing capability)
に 影 響 す る と 報 告 さ れ て い る が 、 本 発 明 の 一 態 様 は Ｐ Ｅ の 歪 － 硬 化 特 性 と 分 子 構 成 (molec
ular architecture)と の 間 の 関 係 で あ る 。
【 実 施 例 ９ 】
【 ０ １ ３ ３ 】
樹 脂 の 延 性 － 脆 性 転 移 温 度 (Ductile-Brittle Transition Temperature)（ Ｔ ｄ ｂ ） 測 定 値
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　 室 温 で 測 定 さ れ た レ ザ ー ノ ッ チ 付 き シ ャ ル ピ ー 衝 撃 エ ネ ル ギ ー は ポ リ マ ー の 固 有 破 壊 靭
性 (inherent fracture toughness)の 良 好 な 測 定 を 提 供 す る 。 温 度 が 有 意 に 低 い と き に は
試 験 片 破 損 モ ー ド が 「 延 性 」 か ら 「 脆 性 」 に 変 化 す る だ ろ う か ら 、 同 じ シ ャ ル ピ ー 試 験 （
Ａ Ｓ Ｔ Ｍ  Ｆ ２ ３ ３ １ ） を 多 数 の 温 度 で 行 っ た 。 こ の 破 損 モ ー ド 変 化 が 起 こ る 温 度 を 延 性
－ 脆 性 転 移 温 度 （ Ｔ ｄ ｂ ） と 称 す る 。 Ｔ ｄ ｂ は 圧 力 管 用 途 に 関 連 す る も う 一 つ の 物 理 的 性
質 で あ り 、 よ り 低 い Ｔ ｄ ｂ が 望 ま し い 。 第 ６ 表 は 発 明 組 成 物 お よ び 比 較 組 成 物 に つ い て の
Ｔ ｄ ｂ デ ー タ を 例 証 し て い る 。
【 ０ １ ３ ４ 】
【 表 ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ １ ３ ５ 】
【 図 １ 】 Ｃ Ｐ － １ 高 分 子 量 成 分 樹 脂 の 分 子 量 分 布 に わ た っ て 実 質 的 に 一 定 の 短 鎖 枝 分 布 を
説 明 す る グ ラ フ で あ る 。 こ の 樹 脂 は シ リ ー ズ － ２ 発 明 樹 脂 の 高 分 子 量 成 分 と し て 使 用 さ れ
る 。
【 図 ２ 】 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 類 と 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 類 に つ い て 結 晶 化 温 度 に 関 し て
等 温 結 晶 化 発 熱 量 の ピ ー ク 位 置 （ ｔ ｐ ｅ ａ ｋ ） を 説 明 す る 比 較 グ ラ フ で あ る 。
【 図 ３ 】 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 類 お よ び 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 類 に つ い て 結 晶 化 温 度 の 関
数 と し て プ ロ ッ ト し た ピ ー ク 融 点 （ Ｔ ｍ ） の プ ロ ッ ト で あ る 。
【 図 ４ 】 組 成 物 に 関 し て 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 類 と 比 較 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 類 に つ い て の 破
断 応 力 お よ び 破 断 歪 の 比 較 グ ラ フ を 提 供 す る 。
【 図 ５ 】 荷 重 － 対 － 伸 び と し て プ ロ ッ ト し た 本 発 明 の 発 明 ポ リ マ ー ブ レ ン ド 類 お よ び 比 較
ポ リ マ ー ブ レ ン ド 類 に つ い て の 原 引 張 曲 線 の プ ロ ッ ト で あ る 。
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【 図 １ 】

【 図 ２ 】

【 図 ３ 】

【 図 ４ 】 【 図 ５ 】
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【 国 際 調 査 報 告 】
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