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(57)【要約】
本開示は、ゴム相とプロピレン系マトリックス相との間
の高い粘度比（例えば、＞４）にもかかわらず、大型の
／長い成型部品における優れたタイガー（フロー）マー
ク発生パフォーマンス、非常に低いゲル分率および並外
れた金型内流動性（高ＭＦＲ）を好都合に兼ね備えて示
す一分類のインパクトコポリマーポリプロピレン（ＩＣ
Ｐ）組成物に関する。さらに、驚くべきことに、本発明
の組成物は、かなり粗いメッシュワイヤスクリーン、例
えば６０メッシュワイヤスクリーンを使用した場合であ
っても、スクリューの型（例えば、二軸または単軸のス
クリュー）に関係なく低ゲル分率を伴うことがわかった
。最後に、本発明の組成物は、顕著に低減されたレベル
の揮発性物質および優れた剛性－衝撃バランスを示し、
単独物質または充填化合物として使用される。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　インパクトコポリマープロピレン（ＩＣＰ）組成物であって：前記組成物は
　前記組成物の７５％～９０重量％のポリプロピレン系マトリックス；および
　前記組成物の８％～２５重量％のエチレンプロピレンコポリマーゴム（ＥＰＲ）相を含
み、ここで、前記ＥＰＲ相は、３５％～４５重量％のエチレン、アセトン沈殿法によって
決定したとき８ｗｔ％より多いキシレン可溶分（ＸＳ）含有量、および６．５ｄＬ／ｇよ
り高い固有粘度（Ｉ．Ｖ．）を含み、
　前記ＩＣＰ組成物は、１５～１２５ｇ／１０分のＭＦＲおよび０．１ｒａｄ／ｓ（１８
０℃）で５．０未満のｔａｎδを有する、組成物。
【請求項２】
　前記ポリプロピレン系マトリックスが５０ｇ／１０分より大きいＭＦＲを有する、請求
項１に記載の組成物。
【請求項３】
　前記ポリプロピレン系マトリックスが１２５ｇ／１０分より大きいＭＦＲを有する、請
求項１に記載の組成物。
【請求項４】
　前記ポリプロピレン系マトリックスが２００ｇ／１０分より大きいＭＦＲを有する、請
求項１に記載の組成物。
【請求項５】
　前記ポリプロピレン系マトリックスが２５０ｇ／１０分より大きいＭＦＲを有する、請
求項１に記載の組成物。
【請求項６】
　前記ＥＰＲが７．０ｄＬ／ｇより大きいＩ．Ｖ．を有する、請求項１に記載の組成物。
【請求項７】
　前記ＩＣＰ組成物が０．１ｒａｄ／ｓ（１８０℃）で１．０未満のｔａｎδを有する、
請求項１に記載の組成物。
【請求項８】
　前記ＩＣＰ組成物が２２５　１／秒の見かけ剪断速度で１．０より大きいダイスウェル
比を有する、請求項１に記載の組成物。
【請求項９】
　前記ＩＣＰ組成物が２２５　１／秒の見かけ剪断速度で２．０より大きいダイスウェル
比を有する、請求項１に記載の組成物。
【請求項１０】
　前記ＩＣＰ組成物が２２５　１／秒の見かけ剪断速度で３．５より大きいダイスウェル
比を有する、請求項１に記載の組成物。
【請求項１１】
　前記ＩＣＰ組成物がＸＩＳについて９６％より大きい結晶性／アイソタクチック性指数
を有する、請求項１に記載の組成物。
【請求項１２】
　前記ＩＣＰ組成物が１００Ｐａより大きい貯蔵弾性率（Ｇ’）を有する、請求項１に記
載の組成物。
【請求項１３】
　前記ＩＣＰ組成物が、ＰＶ３３４１によって測定したとき２４０μｇＣ／ｇ未満の揮発
性有機化合物（ＶＯＣ）含有量を有する、請求項１に記載の組成物。
【請求項１４】
　２５％～９９重量％の請求項１に記載のＩＣＰポリマー組成物と、高結晶性高ＭＦＲホ
モポリプロピレン（ＨＰＰ）を含む１％～７５重量％の第２のポリマー組成物とを含むブ
レンド型ポリマー組成物。
【請求項１５】
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　前記第２のポリマー組成物が、１００ｇ／１０分より大きいＭＦＲを有するＨＰＰであ
る、請求項１４に記載のブレンド型ポリマー組成物。
【請求項１６】
　６０％～７０重量％のインパクトコポリマープロピレン（ＩＣＰ）組成物であって、
　　前記組成物の７５％～９０重量％のポリプロピレン系マトリックス；および
　　前記組成物の８％～２５重量％のエチレンプロピレンコポリマーゴム（ＥＰＲ）相を
含み、ここで、前記ＥＰＲは、３５％～４５重量％のエチレン、アセトン沈殿法によって
決定したとき８ｗｔ％より多いキシレン可溶分（ＸＳ）含有量、および６．５ｄＬ／ｇよ
り高い固有粘度（Ｉ．Ｖ．）を含み、
　　前記ＩＣＰ組成物は１５～１２５ｇ／１０分のＭＦＲおよび０．１ｒａｄ／ｓ（１８
０℃）で５．０未満のｔａｎδを有する、インパクトコポリマープロピレン（ＩＣＰ）組
成物；
　１５％～２０重量％のポリオレフィンエラストマー；ならびに
　１５％～２０重量％のタルク
を含む熱可塑性オレフィン（ＴＰＯ）組成物。
【請求項１７】
　前記ＴＰＯ組成物が６０％～６５重量％の前記ＩＣＰ組成物、１７％～２０重量％の前
記ポリオレフィンエラストマー、および１７％～２０重量％のタルクを含む、請求項１６
に記載の熱可塑性オレフィン組成物。
【請求項１８】
　前記ＴＰＯ組成物が０．１ｒａｄ／ｓ（１８０℃）で３．０未満のｔａｎδを有する、
請求項１６に記載の熱可塑性オレフィン組成物。
【請求項１９】
　３５０ｍｍより大きいタイガーマーク出現距離を有する、請求項１６に記載の熱可塑性
オレフィン組成物。
【請求項２０】
　酸化防止剤、核剤、酸捕捉剤、ゴム改質剤、ポリエチレンまたはそれらの任意の組合せ
のうちの１種類またはそれより多くをさらに含む、請求項１６に記載の熱可塑性オレフィ
ン組成物。
【請求項２１】
　６０％～７０重量％の前記インパクトコポリマープロピレン（ＩＣＰ）組成物が、高結
晶性高ＭＦＲホモポリプロピレン（ＨＰＰ）を含む第２のポリマー組成物をさらに含む、
請求項１６に記載の熱可塑性オレフィン組成物。
【請求項２２】
　前記インパクトコポリマープロピレン（ＩＣＰ）組成物が、２５％～９９重量％の前記
ＩＣＰポリマー組成物と、高結晶性高ＭＦＲホモポリプロピレン（ＨＰＰ）を含む１％～
７５重量％の前記第２のポリマー組成物とを含む、請求項２１に記載の熱可塑性オレフィ
ン組成物。
【請求項２３】
　請求項１６に記載の熱可塑性オレフィン（ＴＰＯ）組成物を含む製造物品。
【請求項２４】
　成型物品である、請求項２３に記載の製造物品。
【請求項２５】
　前記成型物品が自動車部品である、請求項２４に記載の製造物品。
【請求項２６】
　インパクトコポリマープロピレン（ＩＣＰ）組成物の作製方法であって：前記方法は、
　少なくとも１つのバルク重合反応器もしくは気相重合反応器またはその組合せを備えた
第１段階において、チーグラー・ナッタ触媒の存在下でプロピレンを重合させ、１２５ｇ
／１０分より大きいメルトフロー率（ＭＦＲ）を有するポリプロピレン系マトリックスを
作製する工程；
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　脱気して、前記第１段階からの前記ポリプロピレン系マトリックス相を、少なくとも１
つの気相反応器を備えた第２段階に移動させる工程；および
　前記第２段階において、前記ポリプロピレン系マトリックスの存在下でエチレンプロピ
レンゴム（ＥＰＲ）相を重合させて前記ポリプロピレン系マトリックス相中に分散された
ＥＰＲ相を作製して、前記インパクトコポリマーポリプロピレン組成物を作製する工程、
を含み、ここで、前記ＥＰＲ相は３５％～４５重量％のエチレンを含み、アセトン沈殿法
によって決定したとき８ｗｔ％より多いキシレン可溶分（ＸＳ）含有量、および６．５ｄ
Ｌ／ｇより高い固有粘度（Ｉ．Ｖ．）を有し、
　前記ポリプロピレン系マトリックスは前記ＩＣＰ組成物の７５％～９０重量％を構成し
ており、前記ＥＰＲ相は前記ＩＣＰ組成物の８％～２５重量％を構成しており、
　前記ＩＣＰ組成物は１５～１２５ｇ／１０分のＭＦＲおよび０．１ｒａｄ／ｓ（１８０
℃）で５．０未満のｔａｎδを有する、方法。
【請求項２７】
　前記ＩＣＰ組成物をポリオレフィンエラストマーおよびタルクとブレンドして熱可塑性
オレフィン（ＴＰＯ）組成物を形成する工程
をさらに含む、請求項２６に記載の方法。
【請求項２８】
　前記ＴＰＯ組成物をペレット化してペレット化ＴＰＯ組成物を形成する工程
をさらに含む、請求項２７に記載の方法。
【請求項２９】
　前記ＴＰＯ組成物を製造物品に形成する工程
をさらに含む、請求項２６に記載の方法。
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　分野
　本開示は、タイガー（フロー）マーク発生パフォーマンス（ｔｉｇｅｒ　（ｆｌｏｗ）
　ｍａｒｋｉｎｇ　ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ）の向上と低ゲル分率（ｇｅｌｓ　ｃｏｕｎ
ｔ）を兼ね備えていることによって顕在化される優れた表面外観ならびに優れた金型内流
動性および剛性－衝撃バランスのプロピレン系組成物、その作製方法および該組成物で作
製された物品に関する。
【背景技術】
【０００２】
　背景
　自動車用途（後述する）に典型的に使用される大型の／長い部品の射出成型に関するイ
ンパクトコポリマーポリプロピレン（ＩＣＰ）組成物のタイガーマーク発生パフォーマン
スの向上を達成するため、非常に高い分子量（ＭＷ）（または同等に高い固有粘度（Ｉ．
Ｖ．）のゴム相、例えば、エチレン－プロピレン（ＥＰＲ）コポリマーまたはプロピレン
と他のα－オレフィンとのコポリマー）の導入が多くの場合で必要とされるが、これによ
り、ゴム相とマトリックス（例えば、ホモポリマーポリプロピレン（ＨＰＰ）などのプロ
ピレン系ポリマー）との間の粘度比が高くなり、表面外観および最終部品の塗装性に有害
な大型ポリマーゲル分率の高値化が引き起こされる。特殊なフィルター媒体（例えば、多
孔度が非常に低い媒体）の使用により大型ゲルの数はある程度まで低減され得る；しかし
ながら、その存在は、成型部品の表面外観にとってはなお有害であり得る。また、大型ゲ
ルの崩壊のための特殊なフィルター媒体の使用は、押出機のダイ圧力に対してマイナスの
影響を有する場合があり得、これは、かえって生産速度を制限し得るとともに製造コスト
の増大に寄与し得る。
【０００３】
　Ｓｎｙｄｅｒ（１９９９）［Ｓｎｙｄｅｒ，Ａ．，“Ａ　Ｕｎｉｑｕｅ　Ｈｉｇｈ　Ｓ
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ｔｉｆｆｎｅｓｓ，Ｈｉｇｈ　Ｍｅｌｔ　Ｆｌｏｗ　Ｉｍｐａｃｔ　ＰＰ　Ｃｏｐｏｌｙ
ｍｅｒ　Ｆｒｏｍ　ａ　Ｓｏｌｖｅｎｔ／Ｓｌｕｒｒｙ　Ｐｒｏｃｅｓｓ，９ｔｈ　Ｉｎ
ｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ　Ｂｕｓｉｎｅｓｓ　Ｆｏｒｕｍ　ｏｎ　Ｓｐｅｃｉａｌｔｙ　
Ｐｏｌｙｏｌｅｆｉｎｓ，Ｓｃｏｔｌａｎｄ（ＳＰＯ　９９）Ｃｏｎｆｅｒｅｎｃｅ，Ｏ
ｃｔｏｂｅｒ　１２－１３，１９９９，Ｈｏｕｓｔｏｎ，Ｔｅｘａｓ］には、特定のプロ
ピレン系製品の生産に関するスラリー／溶媒法が記載されている。溶媒／スラリー法のＲ
１およびＲ２ＨＰＰ反応器間の二方式性操作が論考された。平均重量分子量（Ｍｗ）９０
０，０００ｇ／ｍｏｌのコポリマーキシレン可溶（ＸＳ）画分は、非常に高いゴムＩ．Ｖ
．（すなわち、少なくとも６ｄｌ／ｇ）の存在を暗示した。この参考文献には、具体的な
プロピレン系組成物のタイガーマーク発生、ゲルおよび揮発性物質のパフォーマンスは教
示されていない。Ｓｎｙｄｅｒ（１９９９）の参考文献はスラリー／溶媒法に特定されて
おり、本開示で企図されるようなバルク重合法または気相重合法は取り扱っていない。ス
ラリー／溶媒法の大きな不都合点の１つは、最終組成物における高レベルの揮発性物質の
発生であり、これは、自動車部品に使用される化合物において、最終成型部品の使用寿命
中の不快な臭気の発生または有害な気化物の放出のため非常に望ましくない。また、スラ
リー／溶媒法は、該方法中に溶媒抽出工程によるさらなる廃棄物の取り扱いの問題を生じ
させるという深刻な不都合点を有する。
【０００４】
　一連の特許（米国特許第４，７７１，１０３号、同第５，４６１，１１５号および同第
５，８５４，３５５号）には、フィッシュアイが低減されたエチレンブロックコポリマー
の生産のための連続法が開示されている。フィッシュアイの低減における重要な要素は、
グリコール化合物を単独重合段階（第１段階）と共重合段階の間の脱気段階で供給するこ
とである。これらの特許に記載されたスラリー／溶媒法では、最終製品において、バルク
／気相法と比べて高レベルの揮発性有機化合物が生成し、これは、揮発性物質の排出が少
ない材料が必要とされる自動車産業においては非常に望ましくない。また、スラリー／溶
媒法は、生産速度の観点から、本開示のものと類似したバルク／気相法と比べて効率的で
はない。この方法はまた、溶媒抽出工程による廃棄物の取り扱いの問題をさらに生じさせ
る深刻な不都合点を有する。これらの参考文献の別の欠点は、優れたタイガーマーク発生
パフォーマンスを兼ね備えたフィッシュアイの低減に関するこれらの方法の有効性は得ら
れておらず、本開示のものと類似したバルク／気相重合法について教示も証明もされてい
ないことである。
【０００５】
　いくつかの他の化合物、主に帯電防止剤は、反応器の壁面上への微粒子の堆積および凝
集／付着によって引き起こされるシーティング（ｓｈｅｅｔｉｎｇ）や汚損および／また
は供給管や排送管の目詰まりを低減させることが公知である。このような薬剤は、大粒子
と比べて表面／体積比が大きいため、微粒子上に優先的にみられる。いくつかの参考文献
（米国特許第５，４１０，００２号、米国特許出願公開第２００８／０１６１６１０Ａ１
号、米国特許出願公開第２００５／０２０３２５９　Ａ１号）には、汚れ止め剤としての
帯電防止組成物の使用が開示されているが、ゲルの低減（バルク中）および優れたタイガ
ーマーク発生または流動性を兼ね備えることについては教示されていない。
【０００６】
　Ｍｉｔｓｕｔａｎｉらの米国特許第６，４６６，８７５号には、分級機および／または
化学薬品添加剤が任意選択で使用され得る連続法によって得られるプロピレンブロックコ
ポリマーのゲル含有量を推定するための方法が開示されている。どちらのオプションも、
滞留時間が短い粒子を第１段階の反応器に戻すこと（分級機）、または滞留時間が短い第
１段階からの粒子を選択的に被毒させること（化学薬品添加剤）により、第２段階におけ
る高ゴム含有量を有する粒子の数を低減させる作用がある。しかしながら、この参考文献
には、本開示の場合のように（特に、高い粘度比のインパクトコポリマーで）、組成物が
低ゲル分率と優れたタイガーマーク発生パフォーマンスを兼ね備えることは教示されてい
ない。
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【０００７】
　米国特許第６，７７７，４９７号および同第７，２８２，５３７号は、成型物品におけ
るフローマークの発生が少なく、顆粒状構造物（フィッシュアイ）の発生がほとんどなく
、硬直性と靭性とのバランスが向上するように影響を及ぼすための、高Ｉ．Ｖ．エチレン
－プロピレンランダムコポリマー＋プロピレン系成分（例えば、ホモポリマー）が使用さ
れた組成物に関する。これらの組成物の不都合点の１つは、本開示のエチレン－プロピレ
ンゴム成分とは実質的に異なるランダムコポリマー成分による低温での耐衝撃性が不充分
なことである。本開示によって提供されるような、改善された部品外観、高い流動性およ
び優れた機械的特性を兼ね備えて示すプロピレン系組成物の必要性が存在している。
【０００８】
　Ｇｒｅｉｎらの米国特許第７，５０４，４５５号は、フローマークを示さず、良好な衝
撃強度対剛性比を有するプロピレン系組成物に関する。この参考文献には、組成物にフロ
ーマークがないことは開示されているが、成型部品の外観を典型的には損なう高Ｉ．Ｖ．
ゴム成分（４～６．５ｄｌ／ｇ）（高い粘度比）の存在による大型ゲルなどの表面外観に
関するパフォーマンスは教示されていない。
【０００９】
　米国特許第６，５１８，３６３号および同第６，４７２，４７７号には、高Ｉ．Ｖ．プ
ロピレン－エチレンランダムコポリマーゴム部分を組成物ブレンドの一部として含有して
いるポリプロピレン組成物が開示されている。この組成物は、低フローマークおよび低フ
ィッシュアイ（顆粒状構造物）によって規定される許容水準の外観を有する成型物品を生
産するために設計されたものである。‘３６３特許において、該組成物は、２種類のプロ
ピレン－エチレンブロックコポリマーのブレンドと、さらなるＨＰＰ相とを含む。‘４７
７特許では、該組成物はＨＰＰとプロピレン－エチレンブロックコポリマーとのブレンド
を含み、高Ｉ．Ｖ．ゴム（例えば、Ｉ．Ｖ．＞６ｄｌ／ｇ）を含有する組成物では、満足
のいく度合いの大型ゲル分率の低減が得られておらず、表面外観にマイナスの影響を及ぼ
す。本開示では、単一の反応器内エチレン－プロピレンコポリマー組成物を使用し、これ
らの参考文献の組成物と比べて方法および分子構造が単純であるという利点を提示し、さ
らに、高Ｉ．Ｖ．ゴムにおいてフィッシュアイ濃度がはるかに低い濃度になる。
　米国出願公開第２００６／０１９４９２４号は、特にトラの縞模様とゲルの低減に関し
て改善された表面特性を示す大型物品に射出成形され得るポリオレフィンマスターバッチ
組成物を特許請求する。これらの組成物における制限の１つは、一般的に組成物全体とし
てのＭＦＲがかなり低いことである。このような低ＭＦＲにより、金型内流動性の低下と
いう不都合点が提示される。また、この参考文献では、良好なゲル品質は＜１５００ミク
ロンの「平均」直径サイズと定義されている。＞５００ミクロンというゲルサイズは、大
型部品の美的不良および部品塗装性に対するマイナス効果のため、かなり望ましくないこ
とが周知である。本開示における組成物は、この参考文献と比べて改善された金型内流動
性に加えて、平均ゲル直径サイズが５００ミクロンよりも充分に下であるため、表面外観
が顕著に改善されるという利点を有する。
　いくつかの他の発明（例えば、米国特許第６，４４１，０８１号、同第６，６６７，３
５９号および同第７，０６４，１６０号）には、優れたタイガーマーク発生パフォーマン
スのＩＣＰ組成物が教示されているが、ゲル分率における所望のパフォーマンスは教示さ
れておらず、得られてもないとともに、特許請求の範囲に記載の組成物の構造は本開示の
ものと実質的に異なっている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１０】
【特許文献１】米国特許第４，７７１，１０３号明細書
【特許文献２】米国特許第５，４６１，１１５号明細書
【特許文献３】米国特許第５，８５４，３５５号明細書
【特許文献４】米国特許第５，４１０，００２号明細書
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【特許文献５】米国特許出願公開第２００８／０１６１６１０号明細書
【特許文献６】米国特許出願公開第２００５／０２０３２５９号明細書
【特許文献７】米国特許第６，４６６，８７５号明細書
【特許文献８】米国特許第６，７７７，４９７号明細書
【特許文献９】米国特許第７，２８２，５３７号明細書
【特許文献１０】米国特許第７，５０４，４５５号明細書
【特許文献１１】米国特許第６，５１８，３６３号明細書
【特許文献１２】米国特許第６，４７２，４７７号明細書
【特許文献１３】米国特許出願公開第２００６／０１９４９２４号明細書
【特許文献１４】米国特許第６，４４１，０８１号明細書
【特許文献１５】米国特許第６，６６７，３５９号明細書
【特許文献１６】米国特許第７，０６４，１６０号明細書
【非特許文献】
【００１１】
【非特許文献１】Ｓｎｙｄｅｒ（１９９９）［Ｓｎｙｄｅｒ，Ａ．，“Ａ　Ｕｎｉｑｕｅ
　Ｈｉｇｈ　Ｓｔｉｆｆｎｅｓｓ，Ｈｉｇｈ　Ｍｅｌｔ　Ｆｌｏｗ　Ｉｍｐａｃｔ　ＰＰ
　Ｃｏｐｏｌｙｍｅｒ　Ｆｒｏｍ　ａ　Ｓｏｌｖｅｎｔ／Ｓｌｕｒｒｙ　Ｐｒｏｃｅｓｓ
，９ｔｈ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ　Ｂｕｓｉｎｅｓｓ　Ｆｏｒｕｍ　ｏｎ　Ｓｐｅ
ｃｉａｌｔｙ　Ｐｏｌｙｏｌｅｆｉｎｓ，Ｓｃｏｔｌａｎｄ（ＳＰＯ　９９）Ｃｏｎｆｅ
ｒｅｎｃｅ，Ｏｃｔｏｂｅｒ　１２－１３，１９９９，Ｈｏｕｓｔｏｎ，Ｔｅｘａｓ］
【発明の概要】
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　概要
　驚くべきことに、無溶媒重合法により作製された一分類のＩＣＰ組成物が、ゴム相とマ
トリックス相との間の高い粘度比（例えば、＞４）にもかかわらず、大型の／長い成型部
品において、非常に低いゲル分率を兼ね備えて優れたタイガーマーク発生パフォーマンス
を示すことがここに見出された。これは、高い粘度比（金型内での流動先端の安定化およ
びタイガーマーク発生の深刻さの低減に必要とされる）は、通常、文献（例えば、Ｎｅｌ
ｌｏ　Ｐａｓｑｕｉｎｉによる“Ｐｏｌｙｐｒｏｐｙｌｅｎｅ　Ｈａｎｄｂｏｏｋ”，第
２版，２００５，２２６～２２７頁）に公表されているウェーバー無次元数の原則（Ｗｅ
ｂｅｒ　ｄｉｍｅｎｓｉｏｎｌｅｓｓ　ｎｕｍｂｅｒ　ｐｒｉｎｃｉｐｌｅｓ）に基づい
た多数の大型ゲルをもたらすため、反直観的で予期されないことである。大型ゲルの形成
に対する粘度比効果は、該組成物を配合物構成成分として使用した充填化合物に持ち越さ
れる。
【００１３】
　さらに、驚くべきことに、本発明の組成物は、かなり粗いメッシュワイヤスクリーン、
例えば６０メッシュを使用した場合であっても、押出機のスクリューの型（例えば、二軸
または単軸のスクリュー）に関係なく非常に低いゲル分率を伴うことがわかった。最後に
、本発明の組成物は、顕著に低減されたレベルの揮発性物質ならびに優れた剛性－衝撃バ
ランスを示し、単独材料として、および／または充填化合物中のいずれかで使用される。
顕著に低減されたゲル分率により、優れた表面外観および改善された塗装性（より平滑な
表面）の成型部品がもたらされる。
【００１４】
　第１の実施形態によれば、本開示により、インパクトコポリマープロピレン（ＩＣＰ）
組成物であって、該組成物の７５％～９０重量％のポリプロピレン系マトリックスと、該
組成物の８％～２５重量％のエチレンプロピレンコポリマーゴム（ＥＰＲ）相とを含み、
該ＥＰＲ相は、３５％～４５重量％のエチレン、アセトン沈殿法によって決定したとき８
ｗｔ％より多いキシレン可溶分（ＸＳ）含有量、および６．５ｄＬ／ｇより高い固有粘度
（Ｉ．Ｖ．）を含み、１５～１２５ｇ／１０分のＭＦＲおよび０．１ｒａｄ／ｓ（１８０
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℃）で５．０未満のｔａｎδを有するインパクトコポリマープロピレン（ＩＣＰ）組成物
が提供される。一部の特定の実施形態では、ポリプロピレン系マトリックスは１２５ｇ／
１０分より大きいメルトフロー率（ＭＦＲ）を有する。
【００１５】
　別の実施形態によれば、本開示により、２５％～９９重量％の本明細書に記載のＩＣＰ
ポリマー組成物と、高結晶性高ＭＦＲホモポリプロピレン（ＨＰＰ）を含む１％～７５重
量％の第２のポリマー組成物とを含むブレンド型ポリマー組成物が提供される。
【００１６】
　さらに別の実施形態によれば、本開示により、６０％～７０重量％のインパクトコポリ
マープロピレン（ＩＣＰ）組成物、１５％～２０重量％のポリオレフィンエラストマー、
および１５％～２０重量％のタルクを含む熱可塑性オレフィン（ＴＰＯ）組成物を示す。
インパクトコポリマープロピレン（ＩＣＰ）組成物は、該組成物の７５％～９０重量％の
ポリプロピレン系マトリックスと、該組成物の８％～２５重量％のエチレンプロピレンコ
ポリマーゴム（ＥＰＲ）相とを含み、該ＥＰＲ相は、３５％～４５重量％のエチレン、ア
セトン沈殿法によって決定したとき８ｗｔ％より多いキシレン可溶分（ＸＳ）含有量、お
よび６．５ｄＬ／ｇより高い固有粘度（Ｉ．Ｖ．）を含み、このＩＣＰ組成物は１５～１
２５ｇ／１０分のＭＦＲおよび０．１ｒａｄ／ｓ（１８０℃）で５．０未満のｔａｎδを
有する。一部の特定の実施形態では、ポリプロピレン系マトリックスは１２５ｇ／１０分
より大きいメルトフロー率（ＭＦＲ）を有する。
【００１７】
　本開示のなおさらなる実施形態により、本明細書に記載の熱可塑性オレフィン（ＴＰＯ
）組成物を含む製造物品を提供する。
【００１８】
　さらなる実施形態によれば、本開示により、インパクトコポリマーポリプロピレン（Ｉ
ＣＰ）組成物の作製方法が提供される。該方法は、少なくとも１つのバルク重合反応器も
しくは気相重合反応器またはその組合せを備えた第１段階において、チーグラー・ナッタ
触媒の存在下でプロピレンを重合させ、ポリプロピレン系マトリックスを作製する工程；
脱気して、第１段階のポリプロピレン系マトリックス相を、少なくとも１つの気相反応器
を備えた第２段階に移動させる工程；および第２段階において、該ポリプロピレン系マト
リックスの存在下でエチレンプロピレンゴム（ＥＰＲ）相を重合させて該ポリプロピレン
系マトリックス相中に分散されたＥＰＲ相を作製して、インパクトコポリマープロピレン
組成物を作製する工程を含み、該ＥＰＲ相は３５％～４５重量％のエチレンを含み、アセ
トン沈殿法によって決定したとき８ｗｔ％より多いキシレン可溶分（ＸＳ）含有量、およ
び６．５ｄＬ／ｇより高い固有粘度（Ｉ．Ｖ．）を有し、該ポリプロピレン系マトリック
スはＩＣＰ組成物の７５％～９０重量％を構成し、該ＥＰＲ相はＩＣＰ組成物の８％～２
５重量％を構成し、このＩＣＰ組成物は１５～１２５ｇ／１０分のＭＦＲおよび０．１ｒ
ａｄ／ｓ（１８０℃）で５．０未満のｔａｎδを有する。一部の特定の実施形態では、ポ
リプロピレン系マトリックスは１２５ｇ／１０分より大きいメルトフロー率（ＭＦＲ）を
有する。
【図面の簡単な説明】
【００１９】
　次に、本発明の実施形態を例として、添付の図面を参照しながら説明する。
【００２０】
【図１】図１は、約９０～１４０ｄｇ／分のＭＦＲ範囲を有する本発明の組成物対比較組
成物（単独、すなわち、非充填化合物）の、タイガーマーク発生パフォーマンスを表す、
角周波数の関数として１８０℃における損失正接（ｔａｎδ）のレオロジー応答を示す。
この図および以下の図において、サンプルはすべて、３０ｍｍの二軸押出機により６０メ
ッシュワイヤスクリーンを用いて調製したペレットである。本発明の組成物と比較組成物
との間のレオロジー応答の相対差は、スクリューの型およびメッシュサイズに無関係であ
ることがわかった。
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【００２１】
【図２】図２は、約１５～１７ｄｇ／分のＭＦＲ範囲を有する本発明の組成物対比較組成
物（単独、すなわち、非充填化合物）の、タイガーマーク発生パフォーマンスを表す、角
周波数の関数として１８０℃におけるｔａｎδのレオロジー応答を示す。
【００２２】
【図３】図３は、図１のｔａｎδプロファイルに対応する約１５～１７ｄｇ／分のＭＦＲ
範囲を有する本発明の組成物対比較組成物の粘度フロー曲線を示す。
【００２３】
【図４】図４は、ｔａｎδの関数としてタイガーマーク出現距離を示す（０．１および０
．４ｒａｄ／ｓ，１８０℃）。射出速度：１２．７ｍｍ／ｓ。３５０ｍｍに示されたデー
タ点は、タイガーマーク発生が観察されなかったことを示す。充填化合物は６８．５３％
の組成物、１０％のタルク（Ｃｉｍｐａｃｔ　７１０Ｃ，Ｒｉｏ　Ｔｉｎｔｏ）、２１．
３２％の耐衝撃性改良剤（Ｅｎｇａｇｅ　ＥＮＲ　７４６７，Ｄｏｗ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ
　Ｃｏｍｐａｎｙ）および０．１５％の酸化防止剤Ｂ２２５（パーセンテージはすべて重
量基準で示している）からなる。
【００２４】
【図５】図５は、単独組成物についてｔａｎδの関数としてタイガーマーク出現距離を示
す（０．１ｒａｄ／ｓ，１８０℃）。射出速度：１２．７ｍｍ／ｓ。３５０ｍｍに示され
たデータ点は、タイガーマーク発生が観察されなかったことを示す。
【００２５】
【図６】図６は、本開示のＩＣＰ組成物の一実施形態の貯蔵弾性率（Ｇ’）と角周波数と
の間の関係を、従来のＩＣＰ組成物と比較して示す。図６Ｂは、本開示のＩＣＰ組成物の
一実施形態のタンデルタ（ｔａｎδ）と角周波数との間の関係を、従来のＩＣＰ組成物と
比較して示す。
【００２６】
【図７】図７は、本開示のＩＣＰ組成物の一実施形態のタンデルタ（ｔａｎδ）と角周波
数との間の関係を、従来のＩＣＰ組成物と比較して示す。
【発明を実施するための形態】
【００２７】
　発明の詳細な説明
　ＩＣＰが使用される種々の用途において、タイガー／フローマークの出現を、射出成型
部品のゲートからできるだけ遠くまで遅延させる（理想的には排除する）ことは非常に望
ましい。タイガー（フロー）マーク発生は粘弾性のメルトフロー不安定性と定義され、こ
れは、典型的には比較的長い射出成型部品において生じ、このとき、光沢のない領域と光
沢のある領域がゲートから一定の距離（フローマークの出現距離）を超えて交互に生じる
。タイガーマーク発生という不安定性の原理は文献　［例えば、Ｈｉｒａｎｏら，Ｊ．Ａ
ｐｐｌｉｅｄ　Ｐｏｌｙｍ．Ｓｃｉ．Ｖｏｌ．１０４，１９２－１９９（２００７）；Ｐ
ａｔｈａｎら，Ｊ．Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｐｏｌｙｍ．Ｓｃｉ．Ｖｏｌ．９６，４２３－４３
４（２００５）；Ｍａｅｄａら，Ｎｉｈｏｎ　Ｒｅｏｒｏｊｉ　Ｇａｋｋａｉｓｈｉ　Ｖ
ｏｌ．３５，２９３－２９９（２００７）］に記載されている。
【００２８】
　タイガーマーク発生は、特に大型の／長い射出成型部品について、許容され得ない部品
外観のため非常に望ましくない。タイガーマーク発生の出現の遅延または排除に加えて、
最良の部品表面外観（美観および塗装性）のために、大型ポリマー（ゴム）粒子（ゲル）
分率をできるだけ大きく低減させることが非常に望ましい。また、大型ゲル（例えば、＞
５００ミクロン）は、耐衝撃性（例えば、落錘衝撃強度）に有害でもあるため、特に望ま
しくない。タイガーマーク発生の不安定性は、Ｈｉｒａｎｏら（２００７）による論文に
開示されているように、典型的にはＩＣＰ組成物、外添耐衝撃性改良剤（外添ゴム）およ
びフィラー（好ましくはタルク）を含む充填化合物において特に明白である。金型内にお
ける流動性を改善するため、および金型サイクル時間を短縮するためには、高メルトフロ
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ー（ＭＦＲ）ＩＣＰが配合物中の一成分として所望される。
【００２９】
　タイガーマーク発生パフォーマンスを改善するための方法の一例は、非常に高いＭＷま
たは同等に高いＩ．Ｖ．のＥＰＲ成分をＩＣＰ組成物に導入することであり、これにより
金型内で流動先端が安定化されると報告されている［例えば、Ｈｉｒａｎｏら（２００７
）、特にその図５～１０参照］。ＩＣＰ組成物全体において高ＭＦＲを得るためには、プ
ロピレン系マトリックスは、かなり高いＭＦＲ（例えば、約１００ｄｇ／分のＭＦＲの組
成物のためには＞２００ｄｇ／分）を有する必要がある。これにより、ＨＰＰマトリック
スとＥＰＲ間の粘度に有意な差が生じ、したがって、この２つの相間に高い粘度（ここで
は、固有粘度比で近似する）が生じる。高い粘度比は、通常、ＨＰＰマトリックスとＥＰ
Ｒ相間の適合性の低下をもたらし、Ｎｅｌｌｏ　Ｐａｓｑｕｉｎｉによる“Ｐｏｌｙｐｒ
ｏｐｙｌｅｎｅ　Ｈａｎｄｂｏｏｋ”，第２版，２００５，２２６～２２７頁に記載のよ
うに、ウェーバー数（界面張力に対する粘性力の比）の原則に基づいて大型ポリマーゴム
粒子（ゲル）の形成がもたらされる。ＥＰＲ相とＨＰＰ相の粘度比が約４より大きいと大
型ゲルの崩壊が有意に困難になる。このポリマー粒子は典型的には約１，７００ミクロン
までの範囲、またはさらにはそれより大きいサイズを有し得、５００ミクロンより上のサ
イズを有する粒子（本明細書では「大型ゲル」または単に「ゲル」と称する）は部品の表
面外観に特に有害であり、そのため非常に望ましくない。
【００３０】
　優れたタイガーマーク発生パフォーマンス（本明細書では、成型部品におけるタイガー
マーク出現の遅延またはタイガーマークの非存在と定義する）ならびに充填化合物におけ
る優れた機械的特性バランス（例えば、破断伸び、剛性および低温衝撃／延性）を有する
ＩＣＰ組成物は、低粘度（高ＭＦＲ）プロピレン系マトリックスと都合よく適合しない高
ＭＷ（Ｉ．Ｖ．）ゴム相の存在のため、典型的には大型ゲル分率が大きいというという欠
点を有する。要約すると、タイガーマーク発生パフォーマンスが良好であるほど、高ＭＷ
成分の存在および高い粘度比のため組成物中の大型ゲル分率がひどくなる。
【００３１】
　本発明の一態様において、目的の１つは、優れたタイガーマーク発生パフォーマンス、
表面外観の向上のための有意に低減された大型ゲル分率、並外れた金型内流動性（例えば
、高ＭＦＲ、低粘度）／金型サイクル時間の短縮および充填化合物における優れた剛性－
衝撃バランスを兼ね備えているという新規性を示すが、分子構造ならびに作製方法の単純
性は保持されているＩＣＰ組成物の開発に存在し得る。充填化合物は典型的には、Ｈｉｒ
ａｎｏら（２００７）による論文に定義されているように、ＩＣＰ組成物、外添エラスト
マー／耐衝撃性改良剤およびフィラー（例えば、タルク）を含む。具体的には、本発明の
実施例における重量パーセンテージでの充填化合物中の含有量は：６８．５３％の組成物
、１０％のタルク（Ｃｉｍｐａｃｔ　７１０Ｃ，Ｒｉｏ　Ｔｉｎｔｏ）、２１．３２％の
耐衝撃性改良剤（Ｅｎｇａｇｅ　ＥＮＲ　７４６７，Ｄｏｗ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍ
ｐａｎｙ）および０．１５％の酸化防止剤Ｂ２２５である。押出機の加工性を改善するた
めには（例えば、高い生産速度およびダイ圧力の降下）、比較的粗いメッシュワイヤスク
リーン（例えば、６０メッシュスクリーン）もまた非常に望ましく、その使用は、大型ゲ
ルを崩壊する方向性とは反対である。優れたタイガーマーク発生パフォーマンスと、押出
機において慣用的なメッシュワイヤスクリーンを用いて大型ゲル分率を小さくすることを
兼ね備えることは、上記に論考した粘度比の増大に基づくと本質的に反直観的である。最
後に、新規なＩＣＰ組成物が示す揮発性有機化合物（ＶＯＣ）が低レベルであることは非
常に望ましく、これにより、最終成型部品の使用寿命中の不快な臭気または有害な気化物
の放出が排除され得、これは本開示の組成物で得られる特長である。
　方法
【００３２】
　本開示の組成物は、プロピレン系ポリマー（ＩＣＰ「マトリックス」と定義する）を最
初に調製した後、コポリマーゴムを調製する逐次重合法で調製される。本明細書に記載の
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組成物は、チーグラー・ナッタ触媒、助触媒、例えばトリエチルアルミニウム（「ＴＥＡ
」）、および任意選択で電子供与体を用いて調製され得、電子供与体の非限定的な例とし
ては、ジシクロペンチルジメトキシシラン（「ＤＰＣＭＳ」）、シクロヘキシルメチルジ
メトキシシラン（「ＣＭＤＭＳ」）、ジイソプロピルジメトキシシラン（「ＤＩＰＤＭＳ
」）、ジ－ｔ－ブチルジメトキシシラン、シクロヘキシルイソプロピルジメトキシシラン
、ｎ－ブチルメチルジメトキシシラン、テトラエトキシシラン、３，３，３－トリフルオ
ロプロピルメチルジメトキシシラン、モノおよびジ－アルキルアミノトリアルコキシシラ
ンもしくは当該技術分野で知られた他の電子供与体またはその組合せが挙げられる。本開
示の実施に適用され得る種々の世代のチーグラー・ナッタ触媒の例はＮｅｌｌｏ　Ｐａｓ
ｑｕｉｎｉによる“Ｐｏｌｙｐｒｏｐｙｌｅｎｅ　Ｈａｎｄｂｏｏｋ”，第２版，２００
５，第２章に記載されており、限定されないが、フタレートベース、ジエーテルベース、
スクシネートベースの触媒またはその組合せが挙げられる。触媒系はプロピレンの重合開
始時に導入され、得られたプロピレン系ポリマーとともに共重合反応器に移され、この反
応器でプロピレンとエチレン（またはより高次のα－オレフィン）の気相共重合を触媒す
る機能を果たし、ゴム相（本明細書においてバイポリマーとも称する）をもたらす。
【００３３】
　プロピレン系ポリマー（マトリックス）は、少なくとも１つの反応器を用いて調製され
得、また、複数の並列反応器または直列反応器を用いて調製してもよい（段階１）。好ま
しくは、プロピレン系ポリマーのプロセスでは、１つまたは２つの液体充填ループ反応器
を直列にして使用する。液相またはバルク相反応器という用語は、本明細書で用いる場合
、Ｓｅｒ　ｖａｎ　Ｖｅｎによる“Ｐｏｌｙｐｒｏｐｙｌｅｎｅ　ａｎｄ　Ｏｔｈｅｒ　
Ｐｏｌｙｏｌｅｆｉｎｓ”，１９９０，Ｅｌｓｅｖｉｅｒ　Ｓｃｉｅｎｃｅ　Ｐｕｂｌｉ
ｓｈｉｎｇ　Ｃｏｍｐａｎｙ，Ｉｎｃ．，１１９～１２５頁に記載の液相プロピレン法を
包含しているが、本明細書では液状物を不活性溶媒（例えば、ヘキサン）中に存在させる
スラリー／溶媒法は除外されることを意図する。液体充填ループ反応器が好ましいが、プ
ロピレンポリマーはまた、米国特許第７，２１７，７７２号に記載のような気相反応器、
一連の気相反応器または液体充填ループ反応器と気相反応器の組合せ（任意のシーケンス
で）でも調製され得る。プロピレン系ポリマーは好ましくはユニモーダル分子量様式で作
製される、すなわち、段階１の各反応器では同じＭＦＲ／ＭＷのポリマーが生産される。
ユニモーダルプロピレン系ポリマーが好ましいが、バイモーダルまたはマルチモーダルの
プロピレン系ポリマーを本開示の実施において生産してもよい。本発明の組成物のすべて
の実施例（表１）において、プロピレン系ポリマー（ＩＣＰマトリックス）の作製では、
ユニモーダル操作において２つの液体充填ループ反応器の組合せを使用した。
【００３４】
　プロピレン系ポリマーの結晶性とアイソタクチック性は、電子供与体に対する助触媒の
比および助触媒／供与体系の型によって制御することができ、また、重合温度によっても
影響される。電子供与体に対する助触媒の適切な比は、選択される触媒／供与体系に依存
する。所望の特性を有するポリマーを得るための適切な比および温度を決定することは当
業者の技能の範囲内である。
【００３５】
　本発明のプロピレン系（マトリックス）成分を調製するために必要な水素の量は、使用
される供与体と触媒系に大きく依存する。本明細書に開示した特性（例えば、ＭＦＲ）を
兼ね備えて有するプロピレンポリマーを調製するための所与の触媒／供与体系に対する適
切な水素量を必要以上に実験を行なうことなく選択することは当業者の技能の範囲内であ
る。プロピレン系マトリックスの例としては、限定されないが、ホモポリマーポリプロピ
レンおよびランダムエチレン－プロピレンまたは一般的にはランダムプロピレン－アルフ
ァオレフィンコポリマー（この場合、コモノマーとしては、限定されないがＣ４、Ｃ６も
しくはＣ８アルファオレフィンまたはその組合せが挙げられる）が挙げられる。表１のす
べての実施例において、プロピレン系ポリマーは１００％プロピレン（ＨＰＰ）からなる
。
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【００３６】
　プロピレン系（マトリックス）ポリマーの形成が終了したら、得られた粉末を脱気段階
に送り、その後、１つまたはそれより多くの気相反応器（段階２）に送り、ここで、プロ
ピレンをエチレン（Ｃ２）またはα－オレフィンコモノマー、例えば限定されないが、Ｃ
４、Ｃ６もしくはＣ８アルファオレフィンまたはその組合せと、段階１で作製されたプロ
ピレン系ポリマーと該ポリマーとともに移されてきた触媒の存在下で共重合させる。気相
反応器の例としては、限定されないが、流動床（水平型もしくは竪型）または撹拌床の反
応器またはその組合せが挙げられる。
【００３７】
　任意選択で、米国特許出願公開第２００６／０２１７５０２号に記載されているように
、さらなる外添供与体を気相共重合法（第２段階）に添加してもよい。第２段階で添加さ
れる外添供与体は、第１段階に添加される外添供与体と同じであっても異なっていてもよ
い。本発明の実施例（表１）において、外添供与体は第１段階（ループ液体反応器）にの
み添加した。
【００３８】
　また、例えば、米国特許出願公開第２００６／０２１７５０２号、米国特許出願公開第
２００５／０２０３２５９号および米国特許出願公開第２００８／０１６１５１０Ａ１号
ならびに米国特許第５，４１０，００２号に教示されているように、適当な有機化合物／
薬剤、帯電防止性禁止剤または有機化合物／薬剤の組合せが段階２でも添加される。帯電
防止性禁止剤または有機化合物の例としては、限定されないが、商標名ＡＴＭＥＲ（登録
商標）１６３およびＡＲＭＯＳＴＡＴ（登録商標）４１０　ＬＭで入手可能なヒドロキシ
ルエチルアルキアミンの化学誘導体、少なくとも１種類のポリオキシエチルアルキアミン
を含む主帯電防止剤と少なくとも１種類の脂肪酸サルコシンを含む１種類の副帯電防止剤
との組合せ、または同様の化合物またはその組合せが挙げられる。本発明の利点の１つは
、該組成物の作製方法に使用される好ましい帯電防止性禁止剤、例えば、ＡＴＭＥＲ（登
録商標）１６３およびＡＲＭＯＳＴＡＴ（登録商標）４１０　ＬＭが食品接触に対するＦ
ＤＡの承認を受けており、したがって、利用可能性の範囲が自動車用の配合用途を越えて
拡張されることである。さらに、ＡＴＭＥＲ　１６３とＡＲＭＯＳＴＡＴ　４１０　ＬＭ
はどちらも、中国において食品包装に適しているとリストアップされており、一方、ＡＲ
ＭＯＳＴＡＴ　４１０　ＬＭは、欧州連合（ＥＵ）の在庫品目に化粧品関連用途に適する
として含められており、本発明の組成物との関連におけるこのような添加剤の産業上の用
途範囲はさらに拡張される。
【００３９】
　共重合反応では、反応器（１つまたは複数）の気相組成物を、エチレン（またはα－オ
レフィン）とプロピレンの総モルに対する気相中のエチレン（またはα－オレフィン）の
モルの比が一定に保持されるように維持する。所望のモル比およびバイポリマー含有量を
維持するため、プロピレンとエチレン（またはα－オレフィン）のモノマー供給量を適宜
、調整する。
【００４０】
　コポリマーゴムのＭＷ（したがって、Ｉ．Ｖ．）を制御するため、任意選択で水素が気
相反応器（１つまたは複数）に添加され得る。これとの関連において、ＭＷは重量平均重
量分子量と定義する。気相の組成物は、エチレンに対する水素の比（ｍｏｌ／ｍｏｌ）（
本明細書ではＲと称する）が一定に保持されるように維持する。ループ内での水素の制御
と同様に、目的のＩＶを得るために必要とされるＨ２／Ｃ２は触媒と供与体系に依存する
。当業者は、適切な目標Ｈ２／Ｃ２を決定することができるはずである。ユニモーダルコ
ポリマーゴム（すなわち、一様なＩ．Ｖ．と組成のコモノマーのコポリマーゴム）が好ま
しいが、バイモーダルまたはマルチモーダルのゴム状コポリマー（すなわち、異なるＩ．
Ｖ．もしくは組成のコモノマーまたは異なる型のコモノマー（１種類もしくは複数種）ま
たはその組合せの成分とのコポリマーゴム）も本開示の実施において可能である。
【００４１】
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　バイモーダルまたはマルチモーダルのコポリマーゴム組成物の場合、「粘度比」は、（
ｉ）ユニモーダルマトリックスの場合はプロピレン系マトリックスのＩ．Ｖ．または（ｉ
ｉ）バイモーダルもしくはマルチモーダルのマトリックスの場合は該マトリックスの最低
ＭＷ成分のＩ．Ｖ．のいずれかに対する最高ＭＷのゴム状コポリマー成分のＩ．Ｖ．と定
義する。ユニモーダルコポリマーゴムの場合、「粘度比」は、組成物のキシレン不溶分画
分（ＸＩＳ）のＩ．Ｖ．に対するアセトン沈殿キシレン可溶分画分（ＸＳ　ＡＰ）のＩ．
Ｖ．と定義する。表１のすべての実施例において、気相反応器内でプロピレンと反応させ
てユニモーダルエチレン－プロピレンコポリマーゴムを作製するためのモノマーとして、
Ｃ２を使用した。
【００４２】
　上記の本発明の組成物の反応器でのプロセスを、本明細書では「バルク／気相」と称す
る。重合プロセスが終了したら、上記の手順に従って生成されたポリマー粉末が押出機に
供給される。押出機が使用される場合、典型的には、可能な最良の溶融混合および相分散
を得るために二軸スクリュー押出機が好ましい。二軸スクリュー押出機が好ましいが、当
該技術分野で知られた他の押出機、例えば、単軸スクリュー押出機もまた、所望の溶融混
合を行なうために使用され得る。
【００４３】
　比較組成物は、バルク／気相反応器でのプロセスにより、所望のポリマー属性を得るた
めの適切な一組の反応器条件を用いて、あるいはまた、スラリー／溶媒法により溶媒とし
てヘキサンを使用し、Ｓｎｙｄｅｒ（１９９９）または“Ｐｏｌｙｐｒｏｐｙｌｅｎｅ，
”Ｒｅｐｏｒｔ　Ｎｏ．１２８（Ｗ．Ｓ．Ｆｏｎｇ、Ｒ．Ｌ．ＭａｇｏｖｅｒｎおよびＭ
．Ｓａｃｋｓによる），ＳＲＩ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ，Ｍｅｎｌｏ　Ｐａｒｋ，
Ｃａｌｉｆｏｒｎｉａ，１９８０年４月（以下、「溶媒／スラリー」と称する）に記載の
ようにして、のいずれかで作製した。
【００４４】
　Ｌ／Ｄ＝２４（スクリュー長さに対するスクリュー直径）およびデュアルフィーディン
グシステムを有する３０ｍｍ（スクリュー直径Ｄ）の同方向回転二軸スクリュー押出機（
ＺＳＫ－３０，Ｗｅｒｎｅｒ　＆　Ｐｆｌｅｉｄｅｒｅｒ（ＷＰ）／Ｃｏｐｅｒｉｏｎ）
を粉末サンプルの配合に使用した。この押出機は２つの混練混合ブロックと、スクリュー
１つあたり２つの反時計回りの逆混合エレメントを含む。押出機をスクリーンチェンジャ
ー、１．５インチ直径のブレーカープレートおよび溶融物ポンプ（Ｘａｌｏｙ　Ｉｎｃ．
）と連結させる。ダイプレートは、各々が０．１２５インチ直径の４つの孔を含む。一貫
性のため、すべてのサンプルで同じ押出機条件を使用し、表１にまとめる。単独組成物（
すなわち、押出機の安定化のためのベアフット添加剤（ｂａｒｅｆｏｏｔ　ａｄｄｉｔｉ
ｖｅ　ｐａｃｋａｇｅ）、例えば、酸化防止剤、酸捕捉剤および任意選択で核剤を有する
組成物）と充填化合物の両方を作製した。
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【表１】

【００４５】
　また、Ｌ／Ｄ＝２４を有する１．５インチ（３８ｍｍのスクリュー直径）の“イエロー
ジャケット”単軸スクリュー押出機（Ｗａｙｎｅ）も粉末（本発明の組成物と比較組成物
）サンプルの配合に使用した。このスクリューは、４インチ長の混合ゾーンと８インチ長
の外部スタティックミキサーを含む。押出機を、１．５インチ直径のブレーカープレート
を有するスクリーンチェンジャーと連結させる。ダイプレートは、各々が０．１２５イン
チ直径の６つの孔を含む。一貫性のため、すべてのサンプルで同じ押出機条件を使用し、
表２にまとめる。単軸スクリュー機での押出機条件の選択（表２）は、剪断速度または温
度プロフィールにおいて、３０ｍｍの二軸スクリューに対して使用した条件（表１）を等
価に反映していないことに注意のこと。したがって、２つの型のスクリューに対するこれ
らの条件の組は互いに独立している。

【表２】

【００４６】
　粒子／ゲルのサイズ分布を、キャストフィルムラインと一体化された走査型デジタルカ
メラシステムで測定した。粒子／ゲル試験機の型はＯＣＳ（Ｏｐｔｉｃａｌ　Ｃｏｎｔｒ
ｏｌ　Ｓｙｓｔｅｍｓ）のＦＳＡ（Ｆｉｌｍ　Ｓｕｒｆａｃｅ　Ａｎａｌｙｚｅｒ）であ
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る。このシステムは高速かつ高解像度であり、粒子／ゲルの目視観察のためのプログラム
可能なツールを有する。ゲル試験機の条件は典型的には以下のとおりである：
　押出機のダイヘッドまでの温度は５つのゾーンで１８０～２００℃の範囲にする：
　　ゾーン１：　　　　　１８０℃
　　ゾーン２：　　　　　１９０℃
　　ゾーン３～５：　　　２００℃
スクリュー速度：　　　　３５ｒｐｍ
冷却ロール：　　　　　　１２ｍ／分
冷却ロール温度：　　　　４０℃
フィルム厚：　　　　　　約０．０２ｍｍ
フィルム幅：　　　　　　約４．５インチ（約１１．４ｃｍ）
スキャンフィルム領域：　５ｍ２

【００４７】
　本発明において、すべての材料で、ゲル試験機に同じ条件の組を使用した。ゲル試験機
により、約１～１，７００ミクロンの範囲の粒径分布がキャストフィルム１ｍ２あたりの
粒子の数として１００ミクロン間隔（例えば、５００～６００、６００～７００ミクロン
など）で得られる。組成物のゲル性能は、ペレットサンプル（任意選択で、酸化防止剤、
核剤、酸捕捉剤、ゴム改質剤またはポリエチレンを含む）を調製するために上記に記載の
プロセス条件で二軸スクリュー押出機を使用した場合、単独組成物（すなわち、押出機の
安定化のための酸化防止剤および酸捕捉剤などのベアフット添加剤を有する組成物）で、
ゲル（＞５００ミクロン）の数／ｍ２フィルム（０．０２ｍｍ厚）が、６０メッシュで約
３００個未満または２００メッシュワイヤスクリーンで約１００個未満であり、７５　Ａ
Ｌ３　ＦＭＦ（Ｐｕｒｏｌａｔｏｒ）スクリーンで約５０個未満であるである場合に「優
れている」と規定される。粗いメッシュワイヤスクリーン（例えば、６０メッシュ）の使
用は、二軸スクリューまたは単軸スクリューのどちらでも低ゲル分率が依然として得られ
る一方で、押出しプロセスの観点（例えば、高い生産速度、フィルター媒体の交換の低頻
度、低ダイ圧力など）から特に好都合である。上記のゲル分率要件のいずれかを満たして
いない組成物は「不合格」ゲル性能を有するものとみなされ、許容され得ない。
【００４８】
　動的周波数掃引等温データを、サンプルの分解を排除するための窒素パージ部に２５ｍ
ｍのパラレルプレートを有する歪／応力制御型レオメータ（ＭＣＲ　５０１型，Ａｎｔｏ
ｎ　Ｐａａｒ）により取得した。ディケード（ｄｅｃａｄｅ）あたり５つの点で０．１～
３００ｒａｄ／ｓの周波数範囲を１８０℃にて２ｍｍギャップで使用し、線形粘弾性領域
内に歪振幅（約５～１５％）を存在させた。組成物の低角周波数（例えば、０．１および
０．４ｒａｄ／ｓ）における損失正接（ｔａｎδ）は、本明細書において、Ｍａｅｄａら
（２００７）の研究［Ｍａｅｄａ，Ｓ．，Ｋ．Ｆｕｋｕｎａｇａ，ａｎｄ　Ｅ．Ｋａｍｅ
ｉ，“Ｆｌｏｗ　ｍａｒｋ　ｉｎ　ｔｈｅ　ｉｎｊｅｃｔｉｏｎ　ｍｏｌｄｉｎｇ　ｏｆ
　ｐｏｌｙｐｒｏｐｙｌｅｎｅ／ｒｕｂｂｅｒ／ｔａｌｃ　ｂｌｅｎｄｓ，”　Ｎｉｈｏ
ｎ　Ｒｅｏｒｏｊｉ　Ｇａｋｋａｉｓｈｉ　３５，２９３－２９９　（２００７）］と整
合させて、単独組成物およびその充填化合物のタイガーマーク発生パフォーマンスのメト
リックと定義する。
【００４９】
　理論によれば、剪断応力が法線応力を超えた場合、先端領域におけるフローは不安定に
なる。フローマークが発生するか否かは、この領域における法線応力と剪断応力のバラン
ス（ｔａｎδと関連）によって制御される。この基準の妥当性は、ポリプロピレン／ゴム
／タルクブレンドの射出成型で実験により確認された［Ｍａｅｄａら（２００７）］。低
剪断速度での溶融弾性の向上により、成型部品におけるフローマークの発生が有効に抑制
されることがわかった［Ｍａｅｄａら（２００７）］。
【００５０】
　３５０ｍｍ（長さ）×１００ｍｍ（幅）×３ｍｍ（厚さ）の金型を用いて作製される射
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出成型プラークを、単独組成物およびその充填化合物の両方について、１７０　Ｔｏｎ　
Ｖａｎ　Ｄｏｒｎ（ＨＴ　Ｓｅｒｉｅｓ）コールドランナー射出成型機を用いて作製した
。以下の射出成型条件を使用した：バレル温度：４００ｏＦ、金型冷却温度：８３ｏＦ、
スクリュー速度：１００ｒｐｍ、射出速度：２５．４ｍｍ／ｓ、充填時間：２．１秒およ
び冷却時間：１７．１秒。ランナーサイズは１２．７ｍｍであり、ファンゲート厚さは１
．１４ｍｍであり、ゲート幅は８２．６ｍｍであった。すべての場合で、裸眼でのタイガ
ーマークの視認を容易にするため、２重量％の青色マスターバッチ濃縮液を単独組成物ま
たはその充填化合物に添加した。材料および条件１組あたり５つのプラークを作製し、結
果の再現性は優れていることがわかった。
【００５１】
　タイガーマーク発生パフォーマンスは、単独組成物およびその充填化合物（先に定義済
）の両方に関して（ｉ）プラーク上にタイガーマークが存在しない、もしくは視認可能で
ないか、または（ｉｉ）タイガーマークの出現距離がゲートから遠くで臨界（ｃｒｉｔｉ
ｃａｌ）距離を越えている（例えば、ゲートと最初のタイガーマークの距離がプラークの
全長約７５％またはそれより大きい）とき、本発明において「優れている」と定義する。
タイガーマーク発生パフォーマンスは、ゲートからプラークの全長の約７５％未満のタイ
ガーマーク出現距離でタイガーマークが視認可能である場合、「不合格」と定義する。Ｍ
ＦＲ＞１０ｄｇ／分のインパクトコポリマーポリプロピレン組成物では、０．１ｒａｄ／
ｓ（１８０℃）におけるｔａｎδが約５未満（単独組成物）で溶融弾性の向上により、単
独組成物およびその充填化合物の両方で優れたタイガーマーク発生パフォーマンスがもた
らされることがわかった。また、５～１０（最低から最良）のタイガーマーク発生ランキ
ングスケールを、プラークの目視観察に基づいて以下のとおりに設定した：９～１０は「
優れている」および５～８「不合格」。
【００５２】
　成型プラーク上のタイガーマークの出現距離と低周波数におけるｔａｎδとの相関を充
填化合物および単独組成物の両方について検証し、それぞれ図４および５に示す。充填化
合物では、低周波数（例えば、０．１～０．４ｒａｄ／ｓ）におけるｔａｎδが小さくな
るにつれて、タイガーマーク発生の出現距離がゲートから遠くに移動する（良好）。図４
に示した物質はすべて、充填化合物の配合と同じ組成［すなわち、６８．５３％の組成物
、１０％のタルク（Ｃｉｍｐａｃｔ　７１０Ｃ，Ｒｉｏ　Ｔｉｎｔｏ）、２１．３２％の
耐衝撃性改良剤（Ｅｎｇａｇｅ　ＥＮＲ　７４６７，Ｄｏｗ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍ
ｐａｎｙ）および０．１５％の酸化防止剤Ｂ２２５］からなり、同じ押出機条件を用いて
作製されているため、充填化合物のタイガーマーク発生の出現距離の差は、ベース組成物
のレオロジー（低周波数におけるｔａｎδ）の差を反映する。図４において、３５０ｍｍ
の出現距離に対応するデータ点は、タイガーマーク発生が観察されなかったことを示す。
このようなデータ点は、充填化合物の本発明の組成物ＩおよびＩＩＩに対応する。本発明
の組成物ＩおよびＩＩＩが、指定した射出成型条件（２５．４ｍｍ／ｓ）だけでなく、広
範な条件範囲内（例えば、１２．７～８８．９ｍｍ／ｓの射出速度を１２．７ｍｍ／ｓ距
離で試験した）においても、なんらタイガーマーク発生の徴候を示さなかったことは注目
に値する。
【００５３】
　図５において、単独組成物の０．１ｒａｄ／ｓ（１８０℃）におけるｔａｎδの関数と
してのタイガーマークの出現距離の相関が、充填化合物のもの（図４）と一方向的に（ｄ
ｉｒｅｃｔｉｏｎａｌｌｙ）類似していることを示す。本発明の組成物ＩおよびＩＩＩは
、２５．４ｍｍ／ｓの射出速度でなんらタイガーマーク発生の徴候を示さなかった（プロ
ットの解釈上、出現距離はプラークの長さ、すなわち３５０ｍｍとして示される）だけで
なく、広範な射出速度範囲（１２．７～８８．９ｍｍ／ｓ）でタイガーマーク発生が観察
されなかった。
【００５４】
　ＩＣＰ組成物のＸＳ画分の重量パーセンテージ（ゴム状コポリマーおよびマトリックス
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両方のキシレン可溶分の寄与分を含む）を、２００ｍｌのキシレン中に２ｇの組成物を使
用し、ＡＳＴＭ　Ｄ５４９２に従って測定した。組成物のＸＩＳ画分パーセンテージを、
１００からＸＳパーセンテージを引いた差として求めた。
【００５５】
　アセトン沈殿キシレン可溶分画分（ＸＳ　ＡＰ）を、以下の方法に従って測定した：３
００ｍｌの事前に濾過したアセトンを１０００ｍｌ容フラスコに注入する。ＡＳＴＭ　Ｄ
５４９２に従って回収した１００ｍｌのＸＳ濾液を、アセトンを入れたフラスコに添加し
た。フラスコを２分間激しく振り、続いて、系を少なくとも１５分間静置した。乾燥させ
たフィルターをあらかじめ計量した後、きれいな漏斗内に配置し、１０００ｍｌ容フラス
コの沈殿物をアセトンから濾過する。きれいなアセトンを数回すすいで、できるだけ多く
のポリマーを回収し、すべての残留キシレンを除去した。次いでフィルターを６５℃の炉
内で、低真空下、Ｎ２パージを伴って１時間乾燥させた。続いてフィルターを取り出し、
乾燥デシケータに３０分間入れた後、再度計量した。フィルター上に堆積した物質をＸＳ
　ＡＰ画分（またはＩＣＰ組成物のガム状または非晶質部分）とした。ＸＳ　ＡＰ（コポ
リマーの非晶質部）画分のパーセンテージは以下のようにして計算した：
【数１】

式中：
　Ａ＝ガム状（非晶質）物質とフィルターの重量－フィルターの重量。
　Ｓ＝サンプルサイズ（コポリマーとマトリックス両方のＸＳ寄与分を含む全ＸＳ画分の
回収のために、ＡＳＴＭ　Ｄ５４９２湿式分画の実施のために２００ｍｌのキシレンに最
初に添加された出発サンプル／組成物の重量（単位：グラム））。
【００５６】
　特定の種、例えば、組成物のＸＳ　ＡＰ画分およびＸＩＳ画分のＩ．Ｖ．をテトラリン
中で１３５℃にて、Ｄｅｓｒｅｕｘ－Ｂｉｓｃｈｏｆｆ希釈粘度計（Ｕｂｂｅｌｏｈｄｅ
タイプ）を使用し、０．７ｇ／１ｔの濃度（２３℃における濃度）を有する溶液で測定し
た。
【００５７】
　メルトフロー率（ＭＦＲ；単位はｇ／１０分またはｄｇ／分）をＡＳＴＭ　Ｄ１２３８
のとおりに、２．１６ｋｇの負荷量を用いて２３０℃で測定した。１パーセントの割線曲
げ弾性率を、２３℃でＡＳＴＭ　Ｄ７９０に従って測定した。ノッチ使用アイゾット（Ｎ
ｏｔｃｈｅｄ　Ｉｚｏｄ）衝撃強度を、２３℃でＡＳＴＭ　Ｄ２５６に従って測定した。
引っ張り特性（例えば、降伏点および降伏応力における歪％）をＡＳＴＭ　Ｄ６３８－０
８に従って測定した。各物理試験値を１０連で取得し、平均値を報告する。
【００５８】
　高速計装化衝撃（ＩＩＭＰ）特性を、４インチの直径および０．１２５インチの厚さを
有する円形衝撃ディスクを用いてＡＳＴＭ　Ｄ３７６３－０８に従って測定した（各試験
について１０連で測定した）。ディスクは射出成型プロセスよりＡＳＴＭ　Ｄ４００１に
従って作製した。２２．４９ｋｇのストライカー質量を使用した。衝撃高度は０．３９ｍ
であり、衝撃速度は２．７６ｍ／ｓであった。－２０℃での測定を、Ｃｅａｓｔ衝撃強度
測定機を用いて実施した。
【００５９】
　他の実施形態によれば、本開示により、衝撃、剛性、流動性などの良好な特性バランス
を示すとともに、熱可塑性オレフィン（ＴＰＯ）組成物に組み込んだ場合に従来のＩＣＰ
ポリマー組成物と比べて向上した美観パフォーマンス、例えば、光沢、タイガーマーク発
生の低減、表面欠陥の低減、およびダイスウェル（溶融弾性）の改善を示すインパクトコ
ポリマープロピレン（ＩＣＰ）組成物が提供される。本明細書において論考しているよう
に、ＩＣＰは、物質剛性のための高いアイソタクチック性を示す高度に結晶性のホモポリ
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マーポリプロピレンマトリックス（プロピレン以外の（コ）モノマー単位が５重量％未満
である）と、ＴＰＯに組み込むことができるＩＣＰポリマー組成物が得られる選択された
特性のＥＰＲ含有量を有するＥＰＲ分散相とを含み得る。さらに、ＩＣＰ組成物は、高い
反応器メルトフロー（通常、少なくとも６５～７０ｇ／１０分）を有し、比較的高いＥＰ
Ｒ負荷量で部品が高い最終ｃ－ＴＰＯ粘度と薄肉化（軽量化のため）を兼ね備えることを
可能にする特異なポリマー属性をもたらす。得られるＩＣＰ組成物は、ＩＣＰまたは最終
のＴＰＯにおける他の成分の必要性が低減される卓越した物性バランスを有する。例えば
、ＩＣＰは、化合物において優れた低温アイゾットパフォーマンスを示し得る。かかるＴ
ＰＯは、耐衝撃特性が必要とされるプラスチック物品、特に大型の押出し成型プラスチッ
ク物品、例えば、大型の自動車部品、例えばバンパーフェイシアの製造のために使用され
得る。
【００６０】
　一部の特定の実施形態によれば、ＩＣＰ組成物は、該組成物の７５％～９０重量％のポ
リプロピレン系マトリックスと、該組成物の８％～２５重量％のエチレンプロピレンコポ
リマーゴム（ＥＰＲ）相とを含み得、該ＥＰＲ相は、３５％～４５重量％のエチレン、ア
セトン沈殿法によって決定したとき８ｗｔ％より多いキシレン可溶分（ＸＳ）含有量、お
よび６．５ｇ／ｄＬより高い固有粘度（Ｉ．Ｖ．）を含む。ＩＣＰ組成物の種々の実施形
態によれば、該組成物は、１５～１２５ｇ／１０分のＭＦＲおよび０．１ｒａｄ／ｓ（１
８０℃で）で５．０未満のｔａｎδを有し得る。該組成物の種々の実施形態によれば、ポ
リプロピレン系マトリックス相は高いメルトフロー率（ＭＦＲ）を有し得る。例えば、一
部の特定の実施形態では、ポリプロピレン系マトリックス相のＭＦＲは１２５ｇ／１０分
より大きくてもよい。他の実施形態によれば、ＭＦＲまたはポリプロピレン系マトリック
スは、２００ｇ／１０分より大きい、または２２５ｇ／１０分より大きい、またはさらに
は２５０ｇ／１０分より大きくてもよい。
【００６１】
　本明細書に記載のＩＣＰ組成物の種々の実施形態によれば、ＩＣＰ組成物は、８％～２
５重量％またはさらには１０％～１５重量％のＥＰＲ分散相含有量を有し得る。従来のＩ
ＣＰ組成物とは対照的に、本開示のＩＣＰ組成物はＥＰＲ相が高Ｉ．Ｖ．（テトラリン）
を示し得る。例えば、一部の特定の実施形態によれば、ＩＣＰ組成物は、６．５ｄＬ／ｇ
より高いＩ．Ｖ．を有するＥＰＲを有し得る。他の実施形態では、ＩＣＰ組成物は７．０
ｄＬ／ｇより高いかまたは７．０ｄＬ／ｇであるＩ．Ｖ．を有するＥＰＲを有し得、特定
の実施形態では、ＩＣＰ組成物は７．０ｄＬ／ｇ～８．０ｄＬ／ｇの範囲のＩ．Ｖ．を有
するＥＰＲを有し得る。さらに他の実施形態では、ＩＣＰ組成物は、７．０ｄＬ／ｇ～７
．５ｄＬ／ｇまたはさらには７．１ｄＬ／ｇ～７．３ｄＬ／ｇの範囲のＩ．Ｖ．を有する
ＥＰＲを有し得る。種々の実施形態によれば、ＥＰＲ相は、ＩＣＰおよびＩＣＰを用いて
作製された組成物の全体的な特徴が改善され得る他の特徴を示し得る。例えば、一部の特
定の実施形態によれば、ＥＰＲ分散相はプロピレン高含有であり、３５％～４５重量％ま
たはさらには（ｏｒ　ｅｖｅｎｔ）３７％～４２重量％のＣ２含有量を有し得る。さらに
、種々の実施形態によれば、ＥＰＲ分散相は、従来のＩＣＰポリマー組成物に使用される
ＥＰＲ相と比べて高いキシレン可溶分（ＸＳ）含有量（アセトン沈殿法を用いて決定した
時）を有し得る。例えば、一部の特定の実施形態では、ＥＰＲ相のＸＳ含有量は、アセト
ン沈殿法によって決定したとき８ｗｔ％より大きくてもよい。他の実施形態では、ＥＰＲ
相は、１０ｗｔ％～１５ｗｔ％またはさらには１２ｗｔ％～１５ｗｔ％のＸＳ含有量を有
し得る。
【００６２】
　種々の実施形態によれば、本開示のＩＣＰ組成物は、従来のＩＣＰ組成物と比べて改善
された特性を示し得る。例えば、ＩＣＰ組成物は、低角周波数において特異で差別的なレ
オロジー応答を有し、この周波数において弾性の増大をもたらし得る。例えば、本明細書
に記載の一部の特定の実施形態によるＩＣＰ組成物は、低角周波数において従来のＩＣＰ
組成物と比べて増大した貯蔵弾性率（Ｇ’）を示し得る。特定の実施形態では、ＩＣＰ組
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成物は、０．１ｒａｄ／ｓの角周波数（１８０℃）において１００Ｐａより大きい、また
はさらには０．１ｒａｄ／ｓの角周波数（１８０℃）において１５０Ｐａより大きい貯蔵
弾性率（Ｇ’）を有し得る。図６は、いくつかの従来のＩＣＰ組成物の角周波数の関数と
しての貯蔵弾性率（Ｇ’）を、本開示の一実施形態による組成物の貯蔵弾性率と比較して
示す（三角△のデータ点でのプロット参照）。他の実施形態によれば、低角周波数におけ
る弾性の増大は、特定の角周波数におけるタンデルタ（ｔａｎδ）値の減少によって示さ
れ得る。一部の特定の実施形態によれば、本開示のＩＣＰ組成物は、０．１ｒａｄ／秒の
角周波数（１８０℃）において５．０未満のｔａｎδ値を有し得る。他の実施形態では、
ＩＣＰ組成物は、０．１ｒａｄ／秒の角周波数（１８０℃）において２．０未満のｔａｎ
δ値を有するもの、またはさらには０．１ｒａｄ／秒の角周波数（１８０℃）において１
．０未満のｔａｎδ値を有し得る。図７は、いくつかの従来のＩＣＰ組成物の角周波数の
関数としてのタンデルタ値を、本開示の一実施形態による組成物のタンデルタと比較して
示す（三角△のデータ点でのプロット参照）。
【００６３】
　種々の実施形態によれば、本開示のＩＣＰ組成物は、高メルトフロー（ＭＦ）において
従来のＩＣＰ組成物と比べて卓越したダイスウェル比を有し得る。ダイスウェル比は、Ａ
ＳＴＭ　Ｄ３８３５－０８：Ｓｔａｎｄａｒｄ　Ｔｅｓｔ　Ｍｅｔｈｏｄ　ｆｏｒ　Ｄｅ
ｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ　ｏｆ　Ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　Ｐｏｌｙｍｅｒｉｃ　Ｍ
ａｔｅｒｉａｌｓ　ｂｙ　Ｍｅａｎｓ　ｏｆ　ａ　Ｃａｐｉｌｌａｒｙ　Ｒｈｅｏｍｅｔ
ｅｒに従って、１８０℃の温度で、長さと直径の比（長さ／直径）が１０／１であるダイ
幾何構造を用いて測定され得る。
【００６４】
　一部の特定の実施形態によれば、ＩＣＰ組成物は、６６ｇ／１０分のＭＦおよび２２５
　１／秒の見かけ剪断速度で１．０より大きいダイスウェル比を有し得る。種々の実施形
態において、ＩＣＰ組成物は、２２５　１／秒の見かけ剪断速度で１．２より大きい、２
２５　１／秒の見かけ剪断速度で１．４より大きい、２２５　１／秒の見かけ剪断速度で
１．５より大きい、２２５　１／秒の見かけ剪断速度で２．０より大きい、２２５　１／
秒の見かけ剪断速度で２．８より大きい、２２５　１／秒の見かけ剪断速度で３．５より
大きい、またはさらには２２５　１／秒の見かけ剪断速度で４．１より大きいダイスウェ
ル比を有し得る。一部の特定の実施形態では、７０ｇ／１０分またはそれより大きいＭＦ
を有するＩＣＰ組成物は、２２５　１／秒の見かけ剪断速度で１．０～５．０、例えば、
２．８～５．０などのダイスウェル比を有し得る。
【００６５】
　種々の実施形態によれば、本開示のＩＣＰ組成物は、従来のＩＣＰ組成物と比べて高い
結晶性／アイソタクチック性指数を有し得る。種々の実施形態によれば、本明細書に記載
のＩＣＰ組成物は、ＸＩＳについて９６％より大きい結晶性／アイソタクチック性指数を
有し得る。例えば、種々の実施形態によれば、ＩＣＰ組成物は、ＸＩＳについて９６．０
％～９６．５％の範囲の結晶性／アイソタクチック性指数を有し得る。
【００６６】
　種々の実施形態によれば、本開示のＩＣＰ組成物は１５ｇ／１０分～１２５ｇ／１０分
のＭＦＲを有し得る。他の実施形態によれば、本明細書に記載のＩＣＰ組成物は５０ｇ／
１０分～１２５ｇ／１０分のＭＦＲを有し得る。
【００６７】
　種々の実施形態によれば、本開示のＩＣＰ組成物は、従来のＩＣＰ組成物と比べて低減
された揮発性有機化合物（ＶＯＣ）含有量を有し得る。ＩＣＰ組成物は、静的排出総量（
ｓｔａｔｉｃ　ｔｏｔａｌ　ｅｍｉｓｓｉｏｎ）により、従来のＩＣＰ組成物と比べて６
０％低くてもよい低減されたＶＯＣ含有量を示し得る。ＩＣＰ組成物の種々の実施形態は
、業界標準のＰＶ　３３４１またはＶＤＡ　２７７によって測定したとき、２４０μｇＣ
／ｇ未満；１００μｇＣ／ｇ；またはさらには３０μｇＣ／ｇ未満のＶＯＣ含有量を有し
得る。
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【００６８】
　高ＥＰＲ含有量を有し、高Ｉ．Ｖ．を有する本明細書に記載のＩＣＰ組成物の種々の実
施形態の有益性の一例としては、高ＥＰＲ含有量のＩＣＰ組成物を他のポリプロピレンポ
リマー組成物と配合して、所望のＥＰＲ含有量を有するブレンド型ポリマー組成物を作製
することが可能であることが挙げられる。例えば、種々の実施形態によれば、本開示によ
り、２５％～９９重量％の種々の実施形態の任意の本明細書に記載のＩＣＰポリマー組成
物と１％～７５重量％の第２のポリプロピレンポリマー組成物とを含むブレンド型ポリマ
ー組成物が提供される。一部の特定の実施形態では、第２のポリプロピレンポリマー組成
物は高結晶性高ＭＦＲホモポリプロピレン（ＨＰＰ）を含み得る。一部の特定の実施形態
によれば、第２のポリマー組成物は、１００ｇ／１０分より大きい、またはさらには１１
０ｇ／分より大きいＭＦＲを有するＨＰＰであり得る。特別な実施形態では、ＨＰＰ組成
物は１００ｇ／１０分～１５０ｇ／分の範囲のＭＦＲを有し得る。高ＥＰＲ含有量のＩＣ
Ｐ組成物を、例えば第２の高結晶性高ＭＦＲ　ＨＰＰとブレンドすることにより、最終ブ
レンドのＥＰＲが制御され、希釈され得る（ＩＣＰ組成物のＥＰＲと比べて）。表３に示
されるように、本明細書に記載のＩＣＰ組成物と市販の高結晶性高ＭＦＲ　ＨＰＰ（例え
ば、１２０ｇ／１０分のＭＦＲ）の、１．０ｗｔ％～１３ｗｔ％の範囲の最終ブレンドＥ
ＰＲ含有量を有する無希釈ブレンドが作製され得る。種々の含有量のＩＣＰとＨＰＰポリ
マー組成物をブレンドすることにより、得られるブレンドは、所望のレオロジー特性、例
えば、ｔａｎδおよび／またはダイスウェル比を有するものになり得る。特に、市販のＩ
ＣＰ組成物と同等のレオロジー特性を有するブレンド型ポリマー組成物が製造され得る。
この方法により、多様なレオロジー特性を示すポリマー組成物が、ＩＣＰ組成物と適切な
量の容易に入手可能なＨＰＰポリマー組成物から容易に製造され得る。
【表３】

【００６９】
　本開示のさらに他の実施形態により、熱可塑性オレフィン（ＴＰＯ）組成物、例えば、
改善された特性、例えば、タイガーマーク発生の低減および高光沢などを示す製造物品の
生産を可能にする特性を有するＴＰＯ組成物を提供する。種々の実施形態によれば、ＴＰ
Ｏ組成物は６０％～７０重量％のＩＣＰ組成物、例えば、本明細書に記載の任意のＩＣＰ
組成物；１５％～２０重量％のエラストマー、例えば、ポリオレフィンエラストマーまた
は既知の他のエラストマー組成物；ならびに１５％～２０重量％のフィラー、例えば、タ
ルク、ガラス繊維、炭素繊維、ウォラストナイト、オキシ硫酸金属塩（ＭＯＳ）などおよ
び他の市販の有用なフィラー組成物（フィラー物質の種々の組合せを含む）を含み得る。
【００７０】
　ＴＰＯ組成物の種々の実施形態によれば、ＴＰＯ組成物はＩＣＰ組成物を含み得、該Ｉ
ＣＰ組成物は該組成物の７５％～９０重量％のポリプロピレン系マトリックスと、該組成
物の８％～２５重量％のエチレンプロピレンコポリマーゴム（ＥＰＲ）相とを含み得、該
ＥＰＲ相は、３５％～４５重量％のエチレン、アセトン沈殿法によって決定したとき８ｗ
ｔ％より多いキシレン可溶分（ＸＳ）含有量、および６．５ｇ／ｄＬより高い固有粘度（
Ｉ．Ｖ．）を含む。ＩＣＰ組成物の種々の実施形態によれば、該組成物は、１５～１２５
ｇ／１０分のＭＦＲおよび０．１ｒａｄ／ｓにおいて（１８０℃で）５．０未満のｔａｎ
δを有し得る。該組成物の種々の実施形態によれば、ポリプロピレン系マトリックス相は
高いメルトフロー率（ＭＦＲ）を有し得る。例えば、一部の特定の実施形態では、ポリプ



(21) JP 2017-502148 A 2017.1.19

10

20

30

40

50

ロピレン系マトリックス相のＭＦＲは１２５ｇ／１０分より大きくてもよい。ＴＰＯ組成
物の種々の実施形態に適した他のＩＣＰ組成物は本明細書において詳細に記載している。
ＴＰＯ組成物の一部の特定の実施形態によれば、ＴＰＯ組成物は６０％～６５重量％のＩ
ＣＰ組成物、１７％～２０重量％のポリオレフィンエラストマーおよび１７％～２０重量
％のフィラー、例えばタルク（Ｃ衝撃グレードタルクなど）などを含み得る。本明細書に
おけるＴＰＯ組成物の種々の実施形態に有用な好適なポリオレフィンエラストマー組成物
としては、例えば、ＥＮＧＡＧＥ（商標）もしくはＡＦＦＩＮＩＴＹ（商標）　Ｐｏｌｙ
ｏｌｅｆｉｎ　Ｅｌａｓｔｏｍｅｒ（Ｔｈｅ　Ｄｏｗ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍｐａｎ
ｙ，Ｍｉｄｌａｎｄ，Ｍｉｃｈｉｇａｎから市販）；またはＥＸＡＣＴ（商標）、ＶＥＲ
ＳＩＦＹ（商標）もしくはＶＩＳＴＡＭＡＸＸ（商標）（ＥｘｘｏｎＭｏｂｉｌ　Ｃｈｅ
ｍｉｃａｌ（Ｈｏｕｓｔｏｎ　Ｔｅｘａｓ）製）が挙げられ得る。
【００７１】
　ＩＣＰ組成物を含むＴＰＯ組成物の種々の実施形態は、市販のＴＰＯ組成物および市販
のＩＣＰ組成物で作製されたＴＰＯ組成物と比べて改善された機械的特性、衝撃特性およ
びレオロジー特性を示し得る。例えば、ＴＰＯ組成物は、曲げ弾性率、ＭＦＲ、破断伸び
、ノッチ使用アイゾット衝撃（ＲＴ）および／または多軸衝撃から選択される１つまたは
それより多くの機械的特性および／または衝撃特性における改善を示し得る。また、ＴＰ
Ｏ組成物は、１つまたはそれより多くのレオロジー特性における改善、例えば、従来のＴ
ＰＯ組成物と比べて低いｔａｎδによって証明される弾性の増大を示し得る。例えば、種
々の実施形態によれば、本明細書に記載のＴＰＯ組成物は、０．１ｒａｄ／ｓの角周波数
（１８０℃）において３．０未満、またはさらには０．１ｒａｄ／ｓの角周波数（１８０
℃）において２．０未満、さらには０．１ｒａｄ／ｓの角周波数（１８０℃）において１
．５未満のｔａｎδを有し得る。一部の特定の実施形態では、ＴＰＯは０．１ｒａｄ／ｓ
の角周波数（１８０℃）において０．５～３．０またはさらには０．１ｒａｄ／ｓの角周
波数（１８０℃）において０．５～２．０の範囲のｔａｎδ、さらには０．１ｒａｄ／ｓ
の角周波数（１８０℃）において０．５～１．５の範囲のｔａｎδを示し得る。
【００７２】
　種々の実施形態によれば、本明細書に記載のＴＰＯ組成物は改善されたレオロジー特徴
、例えば、高光沢および／またはタイガーマーク発生の低減という特性を示し得る。本明
細書に記載のように、大型製造物品の射出成型は、フローマークという欠点を有する場合
があり得る（多くの場合、タイガーマーク発生と称され、これは、大型の射出成型物品の
表面上の縞模様がそのように見えるからである）。ＴＰＯ組成物を大型金型内に射出した
とき、射出速度、溶融温度、金型温度などによってもたらされ得るフローの差により、Ｔ
ＰＯ組成物が金型内の遠くに（すなわち、射出ゲートから遠く）に流れるにつれて成型物
品表面においてタイガーマーク発生がもたらされ得る。成型物品におけるタイガーマーク
発生の低減または排除は大型成型物品に対して所望されている。本明細書に記載のＴＰＯ
組成物の種々の実施形態によれば、ＴＰＯ組成物は、３５０ｍｍ×１０２ｍｍの射出成型
プラークを用いて１２７ｍｍ／ｓの射出速度、２０５℃の溶融温度および１０℃の金型温
度で測定したとき、３５０ｍｍより大きいタイガーマーク出現距離を有し得る。
【００７３】
　一部の特定の実施形態によれば、本開示のＴＰＯ組成物はさらに、１種類またはそれよ
り多くの添加剤を含み得る。添加剤としては、例えば、酸化防止剤、核剤、酸捕捉剤、ゴ
ム改質剤、ポリエチレン、色素、色みおよび着色料、抗菌剤ならびに他の一般的な添加剤
が挙げられ得る。ＴＰＯ組成物への添加剤の添加によりＴＰＯ組成物の１つまたはそれよ
り多くの特性が改変され、該ＴＰＯ組成物の全体的な物性、レオロジー特性および／また
は美観特性が改善され得る。
【００７４】
　ＴＰＯ組成物のさらに他の実施形態は、本明細書に記載のＩＣＰ組成物と高結晶性高Ｍ
ＦＲホモポリプロピレン（ＨＰＰ）を含む第２のポリマー組成物とのブレンドであるＩＣ
Ｐ組成物を含み得る。種々の実施形態によれば、ＴＰＯ組成物は、６０％～７０重量％の
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ブレンド型ＩＣＰ組成物、または他の実施形態では６０％～６５重量％のブレンド型ＩＣ
Ｐ組成物を含み得る。ＩＣＰ組成物の好適なブレンドは本明細書において詳細に記載して
おり、所望の物性およびレオロジー特性を有するブレンドが得られるようにＩＣＰ組成物
とＨＰＰの比が選択されたものが挙げられ得る。種々の実施形態によれば、ＴＰＯ組成物
は、２５％～９９重量％の本明細書に記載の任意のＩＣＰ組成物と、高結晶性高ＭＦＲホ
モポリプロピレンを含む１％～７５重量％の第２のポリマー組成物とのブレンドを含むブ
レンド型ＩＣＰ組成物を含み得る。
【００７５】
　本明細書に記載の種々の実施形態によるＴＰＯ組成物は種々の製造物品の成型に適して
いる。例えば、ＴＰＯ組成物はペレットに成形され得、次いで、このペレットが即座に、
または成型設備に移された後のいずれかで使用され、製造物品に成型され得る。あるいは
また、ＴＰＯ組成物が配合され、次いで直接、成型プロセスに供され、製造物品が生産さ
れ得る。したがって、本開示の一部の特定の実施形態は、本明細書に記載の種々の実施形
態によるＴＰＯ組成物を含む製造物品を包含している。本明細書に記載のように、製造物
品は、該物品が成型物品になるように成型プロセスによって生産され得る製造物品であり
得る。成型プロセスの例としては射出成型が挙げられる。ＴＰＯ組成物の種々の実施形態
は、ＴＰＯ組成物の所望の成型機能をもたらし得るＴＰＯ組成物の物性またはレオロジー
特性、例えば、成型物品の表面におけるタイガーマーク発生の低減などのため、射出成型
に適していてもよい。種々の実施形態によれば、成型物品は、射出成型プロセスによって
成型され得る任意の物品であり得る。一部の特定の実施形態では、成型製造物品は大型物
品であり得る。一部の特定の実施形態では、成型製造物品は自動車部品、例えば、成型プ
ラスチック内装部品または外装部品、例えばバンパーフェイシアなどであり得る。本明細
書に記載のように、大型の射出成型物品はタイガーマーク発生および／または低光沢を起
こし易くてもよく、本明細書に記載のＴＰＯ組成物は、高光沢を有する、および／または
物品表面におけるタイガーマーク発生が低減もしくは排除された成型物品の生産に有用で
あり得る。
【００７６】
　本開示のさらに他の実施形態は、インパクトコポリマーポリプロピレン（ＩＣＰ）組成
物、例えば、種々の実施形態の任意の本明細書に記載のＩＣＰ組成物の作製方法を包含し
ている。一部の特定の実施形態によれば、該方法は、少なくとも１つのバルク重合反応器
もしくは気相重合反応器またはその組合せを備えた第１段階において、チーグラー・ナッ
タ触媒の存在下でプロピレンを重合させ、ポリプロピレン系マトリックス、例えば、１２
５ｇ／１０分より大きいメルトフロー率（ＭＦＲ）を有するマトリックスを作製する工程
；脱気し、次いで、第１段階のポリプロピレン系マトリックス相を、少なくとも１つの気
相反応器を備えた第２段階に移行させる工程；および第２段階において、該ポリプロピレ
ン系マトリックスの存在下でエチレンプロピレンゴム（ＥＰＲ）相を重合させて該ポリプ
ロピレン系マトリックス相中に分散されたＥＰＲ相を作製し、インパクトコポリマーポリ
プロピレン組成物を作製する工程を含み、該ＥＰＲ相は３５％～４５重量％のエチレンを
含んでおり、アセトン沈殿法によって決定したとき８ｗｔ％より多いキシレン可溶分（Ｘ
Ｓ）含有量、および６．５ｄＬ／ｇより高い固有粘度（Ｉ．Ｖ．）を有し、該ポリプロピ
レン系マトリックスはＩＣＰ組成物の７５％～９０重量％を構成しており、該ＥＰＲ相は
ＩＣＰ組成物の８％～２５重量％を構成しており、ＩＣＰ組成物は１５～１２５ｇ／１０
分のＭＦＲおよび０．１ｒａｄ／ｓ（１８０℃）で５．０未満のｔａｎδを有する。記載
の方法は、本明細書に記載の任意のＩＣＰ組成物の作製に適している可能性がある。
【００７７】
　一部の特定の実施形態によれば、該方法はさらに、ＩＣＰ組成物をＴＰＯ組成物に組み
込むことを含み得る。例えば、一部の特定の実施形態では、該方法はさらに、ＩＣＰ組成
物を、エラストマー、例えば、本明細書に記載のポリオレフィンエラストマーおよび本明
細書に記載のものなど添加剤、例えば限定されないがタルクとブレンドしてＴＰＯ組成物
を作製することを含み得る。一部の特定の実施形態では、該方法はさらに、ＴＰＯ組成物
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をペレット化してペレット化ＴＰＯ組成物を形成することを含み得、ペレット化ＴＰＯ組
成物は、次いで保存され得る、および／または成型設備に搬送され得る。
【００７８】
　種々の実施形態において、該方法はさらに、ＴＰＯ組成物を製造物品、例えば、本明細
書に記載の任意の製造物品に形成することを含み得る。ＴＰＯ組成物は製造物品に、成型
プロセス、例えば射出成型プロセスによって成形され得る。ＴＰＯは、ＴＰＯ組成物の配
合直後に製造物品に変換してもよく、あるいはまた、ＴＰＯを最初にペレットまたは他の
適当な形状に成形し、次いで、ペレットを溶融させ、それを成型プロセスに使用すること
により、例えばペレットを溶融させ、それを射出成型プロセスに供することにより製造物
品に変換してもよい。
【００７９】
　本明細書および添付の特許請求の範囲で用いる場合、単数形“ａ”、“ａｎｄ”および
“ｔｈｅ”は、本文中にそうでないことを明示していない限り複数の指示対象物を包含し
ている。したがって、例えば、“ａ　ｐｏｌｙｍｅｒ（ポリマー）”に対する言及は１つ
またはそれより多くのポリマーを包含している。
【００８０】
　特に記載のない限り、本明細書および特許請求の範囲で用いている成分の量、時間、温
度などを示す数値はすべて、すべての場合において用語「約」によって修飾されていると
理解されたい。したがって、そうでないことを記載していない限り、以下の明細書および
添付の特許請求の範囲に示された数値パラメータは、本開示によって得ようとする所望の
特性に応じて異なり得る近似値である。控えめに言っても、均等論の適用を特許請求の範
囲の範囲に限定する試みとしてではなく、各数値パラメータは少なくとも、報告した有効
数字の数値に鑑みて通常の丸め手法を適用することにより解釈されたい。本発明の広い範
囲を示す数値範囲およびパラメータが近似値であるとはいえ、具体的な実施例に示した数
値は可能な限り厳密に報告している。しかしながら、いずれの数値にも、それぞれの試験
測定値にみられる標準偏差に必然的に由来する一定の誤差が内在的に含まれ得る。
【００８１】
　本明細書に記載の数値範囲にはいずれも、該範囲に包含されるあらゆる下位範囲が含ま
れることを意図していることを理解されたい。例えば、「１～１０」の範囲には、記載の
最小値１～記載の最大値１０の間（両端を含む）の、すなわち、１またはそれより大きい
最小値および１０またはそれより小さい最大値を有するあらゆる下位範囲が含まれること
を意図する。また、特に記載のない限り、組成物中の成分のパーセンテージは重量パーセ
ントとして示している。
【００８２】
　本発明は、本明細書に開示した具体的な組成、成分またはプロセス工程に限定されない
ことは理解されよう。それは、これらが異なり得るからである。また、本明細書で用いて
いる専門用語の使用は具体的な実施形態を説明する目的のためにすぎず、限定を意図する
ものではないことも理解されよう。本明細書において特定した特許、刊行物または他の開
示内容はいずれも、特に記載のない限り、引用によりその全体が本明細書に組み込まれる
が、組み込まれる内容が本文書の定義、記載または本明細書に明示した他の開示内容と矛
盾しない範囲内である。そのため必要な程度まで、本明細書に示した表現の開示は、引用
により本明細書に組み込まれる任意の矛盾する内容より優先される。引用により本明細書
に組み込まれると記載しているが本文書の定義、記載または本明細書に示した他の開示内
容と矛盾する任意の内容またはその部分は、組み込まれる内容と本文書の開示内容とで矛
盾が生じない範囲内においてのみ組み込まれる。本出願人は、引用により本明細書に組み
込まれる任意の主題またはその一部分を明示するために本明細書を補正する権利を有する
。
【実施例】
【００８３】
　実施例
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　次に、本開示を、以下の表および図にまとめている以下の非限定的な例において説明す
る。本開示を実証する実施例を以下の表４～７および図１～３に含めている。開示した実
施例の観察結果の一例を挙げる：
【００８４】
　表４は、ＥＰＲ相とプロピレン系マトリックスのＩ．Ｖ．比が＞４では、大型ゲル分率
が驚くほど低い（「優れた」ゲル性能）とともにタイガーマーク発生パフォーマンスも同
時に優れている（０．１ｒａｄ／ｓにおけるｔａｎδ＜５；１８０℃）ことを示す。先に
記載したように、ＥＰＲ相のＩ．Ｖ．は、本明細書では、アセトンで沈殿させたキシレン
可溶分画分のＩ．Ｖ．と定義する。プロピレン系（マトリックス）相のＩ．Ｖ．は、本明
細書では、実験により確認した組成物のＸＩＳ部分のＩ．Ｖ．で近似する。所与の組成物
ＭＦＲにおいて、低周波数（０．１ｒａｄ／ｓ，１８０℃）におけるｔａｎδは、該組成
物の種々の分子特徴の組合せ（例えば、ゴム状コポリマーの含有量％、ＥＰＲ相とＨＰＰ
相のＩ．Ｖ．比、ゴム相のコモノマーの組込みおよび組成、マトリックス相およびゴム相
のＭＷ、マトリックス相およびゴム相のＭＷＤなど）を反映する。
【００８５】
　表５～６において、同一の押出機条件、スクリューの型およびフィルター媒体では、本
発明の組成物は、優れたタイガーマーク発生パフォーマンスを有する同様のＭＦＲおよび
Ｉ．Ｖ．比の比較組成物（例えば、スラリー／溶媒法で作製されたもの）と比べて有意に
低減された大型ゲル分率を（優れたタイガーマーク発生パフォーマンスを兼ね備えて）有
することが観察される。本発明の組成物は、驚くべきことに、スラリー／溶媒法で作製さ
れた同様のＭＦＲ、Ｉ．Ｖ．比およびタイガーマーク発生パフォーマンス（同様の低周波
数　ｔａｎδ）の比較組成物と比べて、サイズが＞５００ミクロンのゲルの少なくとも９
０％の低減（有意な低減）を示す。新型のフィルター媒体（例えば、ＦＭＦ）を使用した
場合であっても、本発明の組成物は、驚くべきことに、比較組成物と比べて有意に小さい
大型ゲル分率を有する（表５）。
【００８６】
　表７は、本発明の組成物が充填化合物において、優れたタイガーマーク発生パフォーマ
ンスおよび高いゲル分率を示す比較組成物（例えば、スラリー／溶媒法で作製された組成
物）と比べて同等または改善された機械的特性を有することを示す。
【００８７】
　図１～３は、本発明の組成物の動的レオロジーフローカーブの例を、従来の（比較）組
成物と比較して示す。同様の粘度フローカーブでは、本発明の組成物は従来の組成物と比
べて同様または改善された溶融弾性を有し、優れたタイガーマーク発生パフォーマンスが
もたらされていることに注目されたい。低周波数におけるタンデルタの最大値は、弾性応
答（高いＭＷ種と関連している）の良好な指標であり、金型内で流動先端を安定化させ、
タイガーマークの発生を遅延させる。
【００８８】
　表４：例示的な本発明の組成物と比較組成物のまとめ
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【表４】

表中
　Ｉ．Ｖ．（ＸＳ　ＡＰ）／Ｉ．Ｖ．（ＸＩＳ）比は、組成物のゴム相とＨＰＰマトリッ
クス相の粘度比で近似しており、大型ゲルは約５００ミクロンより大きいサイズの粒子と
定義する。
　表１のデータはすべて、３０ｍｍの二軸スクリュー押出機により６０メッシュスクリー
ンを用いて調製したサンプルに対応している。レオロジーパラメータに対するメッシュサ
イズの効果は取るに足らないことがわかった。
【００８９】
　表５：３０ｍｍの二軸スクリュー押出機で配合した本発明の組成物と比較組成物のゲル
分率（＞５００ミクロン）およびすべての粒子（約１～１７００ミクロン）分率（キャス
トフィルム１ｍ２あたり）。サンプルはすべて、同じ押出機条件で配合した（表１参照）
。タイガーマーク発生の等級分け：５～１０（最低から最良）、９～１０：「優れている
」、５～８：「不合格」（許容され得ない）。
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【表５】

【００９０】
　表６：３８ｍｍの単軸スクリュー押出機で配合した本発明の組成物と比較組成物のゲル
分率（＞５００ミクロン）およびすべての粒子（約１～１７００ミクロン）分率（キャス
トフィルム１ｍ２あたり）の比較。サンプルはすべて、同じ押出機条件で配合した（表２
参照）。タイガーマーク発生の等級分け：５～１０（最低から最良）、９～１０：「優れ
ている」、５～８：「不合格」（許容され得ない）。

【表６】

【００９１】
　表７：充填化合物での本発明の組成物対比較組成物の機械的特性のまとめ。配合（単位
：重量％）は：６８．５３％の組成物、１０％のタルク（Ｃｉｍｐａｃｔ　７１０Ｃ，Ｒ
ｉｏ　Ｔｉｎｔｏ）、２１．３２％の耐衝撃性改良剤（Ｅｎｇａｇｅ　ＥＮＲ　７４６７
，Ｄｏｗ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍｐａｎｙ）および０．１５％の酸化防止剤Ｂ２２５
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【表７】

【００９２】
　反応器内ならびに押出機ベースで、プロピレン系マトリックスとプロピレン／エチレン
または他のプロピレン／α－オレフィン耐衝撃性改良剤（ゴム）との異相ブレンドを使用
してもよい。また、単軸スクリュー押出機および二軸スクリュー押出機も使用され得る。
比較的粗いメッシュワイヤスクリーン（例えば、６０メッシュ）で充分であり、ほとんど
の場合で好ましいが、米国特許出願公開第２００８０２６８２４４Ａ１号に記載のように
、より細かいメッシュワイヤスクリーンまたはより新型のスクリーン媒体［例えば、金属
繊維フェルト（ＦＭＦ）］もまた使用され得る。
【００９３】
　好ましい一実施形態において、本開示の組成物は、ゴム相とマトリックス相の高い粘度
比の存在にもかかわらず、優れた製品性能属性、例えば限定されないが、タイガーマーク
発生パフォーマンス、低ゲル分率、金型内流動性および機械的特性を兼ね備えて（単独組
成物または充填化合物のいずれかで）含む。
【００９４】
　粗いメッシュワイヤスクリーン（例えば、６０メッシュワイヤスクリーン）の使用は、
単軸スクリューまたは二軸スクリューのどちらでも低ゲル分率がなお得られつつ、大きな
加工上の利点（例えば、高い生産速度、フィルター媒体の交換の低頻度、低ダイ圧力など
）が得られる。本発明の組成物に固有である、揮発性有機含有量が低いということもまた
、成型部品の種々の用途に非常に好都合である。
【００９５】
　本開示のバルク／気相法およびどちらかというと粗いメッシュスクリーン（例えば、６
０メッシュ）の使用と併せて、組成物のＥＰＲ相とＨＰＰ相の高い粘度比にもかかわらず
優れたタイガーマーク発生パフォーマンスと低ゲル分率を兼ね備えていることは予期され
ない好都合なことである。
【００９６】
　優れたタイガーパフォーマンスおよび高いゲル分率を示す（例えば、高い粘度比のため
）従来の組成物と比べて、単独組成物またはその充填化合物における機械的特性の保持ま
たは改善は反直観的で驚くべきことである。上記の特異な製品性能属性の組と併せて揮発
性物質が低レベルであることは予期されないことである。
【００９７】
　反応器内異相ブレンドは押出機異相ブレンドよりも、コスト節約および組成物の異なる
相の分散の改善のため好ましい。好ましくは、二軸スクリュー押出機で最良バランスの製
品属性がもたらされる。
【００９８】
　本開示をその具体的な実施形態に関して説明したが、本発明の数多くの他の形態および
変形例が当業者に自明であることは明白であろう。添付の特許請求の範囲および本発明は
、一般的に、本開示の真の精神および範囲に含まれるかかるすべての自明の形態および変
形例を包含していると解釈されたい。
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