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【 手 続 補 正 書 】
【 提 出 日 】 平 成 19年 10月 16日 (2007.10.16)
【 手 続 補 正 １ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 特 許 請 求 の 範 囲
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 特 許 請 求 の 範 囲 】
　 　 【 請 求 項 １ 】 　 オ レ フ ィ ン を 重 合 さ せ 得 る 配 位 触 媒 系 で あ っ て 、
（ Ｉ ） （ Ａ ） 　 と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る か
或 は （ Ｂ ） 有 機 金 属 化 合 物 と 接 触 し た 時 に あ る 中 間 体 に 変 化 し て 前 記 中 間 体 が

と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る 触 媒 前 駆 体 と し て メ タ ロ セ ン
で も 拘 束 幾 何 で も な い 少 な く と も １ 種 の 二 座 遷 移 金 属 化 合 物 ま た は 三 座

遷 遷 移 金 属 化 合 物 （ こ の 遷 移 金 属 は 周 期 律 表 の ３ か ら １ ０ 族 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と
も 一 員 で あ る ） を 含 ん で 成 っ て い て 、 前 記 化 合 物 が
（ Ｉ Ｉ ） （ Ａ ） 　 Ｓ ｉ Ｏ 2 、 Ａ ｌ 2 Ｏ 3 、 Ｍ ｇ Ｏ 、 Ａ ｌ Ｐ Ｏ 4 、 Ｔ ｉ Ｏ 2 、 Ｚ ｒ Ｏ 2 、 Ｃ
ｒ 2 Ｏ 3 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 無 機 酸 化 物 成 分 と （ Ｂ ） 少 な く と も １ 種 の イ オ ン
含 有 層 状 材 料 の 複 合 体 を 含 ん で 成 る 触 媒 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 と 密 に 接 触 し て お り 、 前
記 少 な く と も １ 種 の イ オ ン 含 有 層 状 材 料 が 層 間 に 空 間 部 を 有 し か つ こ れ が 前 記 支 持 体
－ 活 性 化 剤 内 に 存 在 し て い る 時 に 前 記 触 媒 前 駆 体 が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤

と 接 触 し た 時 点 で 前 記 触 媒 前 駆 体 を 活 性 に す る に 充 分 な ル イ ス 酸 性 を 有 し て お り 、 前 記
層 状 材 料 が カ チ オ ン 成 分 と ア ニ オ ン 成 分 を 有 し て い て 前 記 成 分 が 前 記 層 状 材 料 の
空 間 部 内 に 存 在 し て お り 、 前 記 層 状 材 料 が 前 記 凝 集 物 内 に 前 記 無 機 酸 化 物 成 分 と 一 緒 に 密
に た 状 態 で 前 記 配 位 触 媒 系 が エ チ レ ン 単 量 体 の 重 合 に 関 し て 示 す 活 性 （ 触 媒 系 １
グ ラ ム 当 た り に １ 時 間 毎 に 生 じ る ポ リ エ チ レ ン の Ｋ ｇ と し て 表 す ） を 前 記 支 持 体 － 活
性 化 剤 の 成 分 Ａ ま た は Ｂ の い ず れ か が 存 在 し な い 以 外 は 同 じ 触 媒 前 駆 体 が 用 い ら れ
て い る 相 当 す る 触 媒 系 が 示 す 活 性 に 比 較 し て 向 上 さ せ る に 充 分 な 量 で 存 在 し て い て 、 前 記
触 媒 前 駆 体 の 量 お よ び こ れ に 密 に 接 触 し て い る 支 持 体 － 活 性 化 剤 の 量 が 触 媒 前
駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 ５ ： １ か ら 約 ５ ０ ０
： １ で あ る に 充 分 な 量 で あ る 配 位 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 ２ 】 　 構 造 式 ：
                             Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 ま た は 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中 の
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少 な く と も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 に 相 当 す る 数 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を ３ 番 目 の 成 分 と し て 追 加 的 に 含 ん で 成 っ て
い て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 が 前 記 触 媒 前 駆 体 と 密 に 接 触 し た 状 態 で 有 機 金 属 化 合 物 と 触 媒 前
駆 体 の モ ル 比 が 約 ０ ． ０ ０ １ ： １ か ら 約 １ ０ ， ０ ０ ０ ： １ の モ ル 比 で あ る に 充 分 な 量 で 存
在 す る 請 求 項 １ 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 ３ 】 　 前 記 触 媒 前 駆 体 が 式 ：
【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中
の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て 、 Ｚ
と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ ま た は １ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表 し 、
各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭 化 水
素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供 与 結 合 を 表
す ］
で 表 さ れ る 二 座
【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　

請 求 項 １ 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 各 Ａ が 窒 素 原 子 を 表 し 、 各 Ｌ お よ び Ｌ 'が 独 立 し て ハ ロ ゲ ン 、 ヒ ド ロ
カ ル ビ ル ま た は そ れ ら の 混 合 物 か ら 選 択 さ れ る か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て Ｚ と 一
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配 位 子 含 有 遷 移 金 属 化 合 物 で あ る か 、 或 い は 、 前 記 遷 移 金 属 化 合 物 が 式 ：

［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中
の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て 、 Ｚ
と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ 、 １ ま た は ２ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表
し 、 各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭
化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供
与 結 合 を 表 す ］
で 表 さ れ る 三 座 配 位 子 含 有 遷 移 金 属 化 合 物 で あ る

４



緒 に ３ か ら ７ 員 の 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る ヒ ド ロ カ ル ビ レ ン を 表 す 請 求 項 お よ び の
い ず れ か １ 項 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 前 記 触 媒 前 駆 体 の 少 な く と も １ つ の Ｌ が ヒ ド ロ カ ル ビ ル 請 求 項

お よ び の い ず れ か １ 項 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 の 前 記 層 状 材 料 が ０ 未 満 の 負 電 荷 を
有 す る 粘 土 ま た は 粘 土 鉱 物 の 中 の 少 な く と も １ 種 で あ る 請 求 項 １ 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 前 記 層 状 材 料 が ス メ ク タ イ ト 粘 土 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤
凝 集 物 中 の 無 機 酸 化 物 と 粘 土 の 重 量 比 が 約 ０ ． ２ ５ ： １ か ら 約 ９ ９ ： １ で あ り そ し て 触 媒
前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 １ ０ ： １ か ら 約 ２ ５ ０ ： １ で
あ る 請 求 項 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 配 位 触 媒 系 で あ っ て 、
（ Ｉ ） （ Ａ ） Ｓ ｉ Ｏ 2 、 Ａ ｌ 2 Ｏ 3 、 Ｍ ｇ Ｏ 、 Ａ ｌ Ｐ Ｏ 4 、 Ｔ ｉ Ｏ 2 、 Ｚ ｒ Ｏ 2 、 Ｃ ｒ 2 Ｏ 3 か ら
選 択 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 無 機 酸 化 物 成 分 を
　 　 （ Ｂ ） 少 な く と も １ 種 の イ オ ン 含 有 層 状 材 料 と 一 緒 に
凝 集 さ せ る こ と で 支 持 体 － 活 性 化 剤 を 生 じ さ せ る が 、 前 記 少 な く と も １ 種 の イ
オ ン 含 有 層 状 材 料 は 層 間 に 空 間 部 を 有 し か つ こ れ が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 内 に
存 在 し て い る 時 に Ｉ Ｉ の 触 媒 前 駆 体 が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 点 で
前 記 触 媒 前 駆 体 の 遷 移 金 属 を 活 性 に す る に 充 分 な ル イ ス 酸 性 を 有 し て お り 、 前 記 層 状 材 料
は カ チ オ ン 成 分 と ア ニ オ ン 成 分 を 有 し て い て 前 記 成 分 が 前 記 層 状 材 料 の 空 間 部 内
に 存 在 し て お り 、 こ こ で 、 前 記 層 状 材 料 が 前 記 凝 集 物 内 に 前 記 無 機
酸 化 物 成 分 と 一 緒 に 密 に た 状 態 で 前 記 配 位 触 媒 系 が エ チ レ ン 単 量 体 の 重 合 に 関 し
て 示 す 活 性 （ 触 媒 系 １ グ ラ ム 当 た り に １ 時 間 毎 に 生 じ る ポ リ エ チ レ ン の Ｋ ｇ と し て 表 す ）
を 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 の 成 分 Ａ ま た は Ｂ の い ず れ か が 存 在 し な い 以 外 は 同 じ
触 媒 前 駆 体 が 用 い ら れ て い る 相 当 す る 触 媒 系 が 示 す 活 性 に 比 較 し て 向 上 さ せ る に 充 分 な 量
で 存 在 す る よ う に し 、
（ Ｉ Ｉ ） （ Ａ ） 　 （ Ｉ ） の 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る か
或 は （ Ｂ ） 有 機 金 属 化 合 物 と 接 触 し た 時 に あ る 中 間 体 に 変 化 し て 前 記 中 間 体 が 前 記 支
持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る 触 媒 前 駆 体 と し て メ タ ロ セ ン で も 拘
束 幾 何 で も な い 二 座 遷 移 金 属 化 合 物 お よ び 三 座 遷 移 金 属 化 合 物 か ら
選 択 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 遷 移 金 属 （ こ の 遷 移 金 属 は 周 期 律 表 の ３ か ら １ ０ 族 か ら 選 択
さ れ る 少 な く と も １ 種 の 元 素 で あ る ） 化 合 物 を 供 給 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 少 な く と も １ 種 の 不 活 性 な 液 状 炭 化 水 素 の 存 在 下 で 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤

と 触 媒 前 駆 体 を 触 媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 ５
： １ か ら 約 ５ ０ ０ ： １ で あ る に 充 分 な 様 式 で 接 触 さ せ る 、
こ と を 含 ん で 成 る 方 法 で 作 ら れ た 配 位 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 段 階 Ｉ Ｉ Ｉ の 液 状 炭 化 水 素 に 構 造 式 ：
                             Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 そ し て 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 ま た は 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基
の 中 の 少 な く と も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 に 相 当 す る 数 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を 含 有 さ せ て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 と 前 記 触 媒
前 駆 体 を 存 在 す る 前 記 有 機 金 属 化 合 物 の 量 が 有 機 金 属 化 合 物 と 触 媒 前 駆 体 の モ ル 比 が 約 ０
． ０ ０ １ ： １ か ら 約 ２ ５ ０ ： １ で あ る に 充 分 な 量 で 密 に 接 触 さ せ る 追 加 的 段 階 を 伴 っ て 作
ら れ た 請 求 項 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 前 記 遷 移 金 属 化 合 物 が 式 ：
【 化 ３ 】
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［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 お よ び 炭 化 水 素 が 基 に な っ た
基 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ
て 、 Ｚ と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ ま た は １ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表 し 、
各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭 化 水
素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供 与 結
合 を 表 す ］
で 表 さ れ る 二 座
【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　

あ る 請 求 項 ８ 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 段 階 Ｉ Ｉ Ｉ の 不 活 性 な 炭 化 水 素 液 に 構 造 式 ：
                             Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 そ し て 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン ま た は ヒ ド ロ カ ル ビ ル 基 の 中 の 少
な く と も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を 含 有 さ せ て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 と 前 記 触 媒
前 駆 体 を 有 機 金 属 化 合 物 と 触 媒 前 駆 体 の モ ル 比 が 約 ０ ． ０ １ ： １ か ら 約 １ ２ ５ ： １ で あ る
に 充 分 な 量 で 密 に 接 触 さ せ る 追 加 的 段 階 を 伴 っ て 作 ら れ た 請 求 項 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 前 記 が ０ 未 満 の 負 電 荷 を 有 す る 粘 土 ま た は 粘 土
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配 位 子 含 有 遷 移 金 属 化 合 物 で あ る か 、 或 い は 、 前 記 遷 移 金 属 化 合 物 が 式 ：

［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 員 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 お よ び 炭 化 水 素 が 基 に な っ た
基 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ
て 、 Ｚ と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ 、 １ ま た は ２ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表
し 、 各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭
化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供
与 結 合 を 表 す ］
で 表 さ れ る 三 座 配 位 子 含 有 遷 移 金 属 化 合 物 で

１ １

１ ０
１ ２ イ オ ン 含 有 層 状 材 料



鉱 物 の 中 の 少 な く と も １ 種 で あ る 請 求 項 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 前 記 層 状 材 料 が ス メ ク タ イ ト 粘 土 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化
剤 凝 集 物 中 の 無 機 酸 化 物 と 粘 土 の 重 量 比 が 約 ０ ． ２ ５ ： １ か ら 約 ９ ９ ： １ で あ り そ し て 触
媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 １ ０ ： １ か ら 約
２ ５ ０ ： １ で あ る 請 求 項 記 載 の 触 媒 系 。
　 　 【 請 求 項 】 　 オ レ フ ィ ン 重 合 用 触 媒 系 を 生 じ さ せ る 方 法 で あ っ て 、 （ Ｉ ） （ Ａ ）
Ｓ ｉ Ｏ 2 、 Ａ ｌ 2 Ｏ 3 、 Ｍ ｇ Ｏ 、 Ａ ｌ Ｐ Ｏ 4 、 Ｔ ｉ Ｏ 2 、 Ｚ ｒ Ｏ 2 、 Ｃ ｒ 2 Ｏ 3 か ら 選 択 さ れ る 少
な く と も １ 種 の 無 機 酸 化 物 成 分 を
　 　 （ Ｂ ） 少 な く と も １ 種 の イ オ ン 含 有 層 状 材 料 と 一 緒 に
凝 集 さ せ る こ と で 支 持 体 － 活 性 化 剤 を 生 じ さ せ る が 、 前 記 少 な く と も １ 種 の イ オ ン 含 有 層
状 材 料 は 層 間 に 空 間 部 を 有 し か つ こ れ が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 内 に 存 在 し て い
る 時 に （ Ｉ Ｉ ） の 触 媒 前 駆 体 が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 点 で 前 記 触
媒 前 駆 体 化 合 物 を 活 性 に す る に 充 分 な ル イ ス 酸 性 を 有 し て お り 、 前 記 層 状 材 料 は カ チ オ ン
成 分 と ア ニ オ ン 成 分 を 有 し て い て 前 記 成 分 が 前 記 層 状 材 料 の 空 間 部 内 に 存 在 し て
お り 、 こ こ で 、 前 記 層 状 材 料 が 前 記 凝 集 物 内 に 前 記 無 機 酸 化 物 成 分 と 一 緒 に 密 に
た 状 態 で 前 記 配 位 触 媒 系 が エ チ レ ン 単 量 体 の 重 合 に 関 し て 示 す 活 性 （ 触 媒 系 １ グ ラ ム 当 た
り に １ 時 間 毎 に 生 じ る ポ リ エ チ レ ン の Ｋ ｇ と し て 表 す ） を 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤

の 成 分 Ａ ま た は Ｂ の い ず れ か が 存 在 し な い 以 外 は 同 じ 触 媒 前 駆 体 が 用 い ら れ て い る 相 当
す る 触 媒 系 が 示 す 活 性 に 比 較 し て 向 上 さ せ る に 充 分 な 量 で 存 在 す る よ う に し 、
（ Ｉ Ｉ ） （ Ａ ） 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る か 或 は （
Ｂ ） 有 機 金 属 化 合 物 と 接 触 し た 時 に あ る 中 間 体 に 変 化 し て 前 記 中 間 体 が 前 記 支 持 体 －
活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る 触 媒 前 駆 体 と し て メ タ ロ セ ン で も 拘 束 幾 何
で も な い 二 座 遷 移 金 属 化 合 物 お よ び 三 座 遷 移 金 属 化 合 物 か ら 選 択 さ
れ る 少 な く と も １ 種 の 遷 移 金 属 （ こ の 遷 移 金 属 は 周 期 律 表 の ３ か ら １ ０ 族 か ら 選 択 さ れ る
少 な く と も 一 員 で あ る ） 化 合 物 を 供 給 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 少 な く と も １ 種 の 不 活 性 な 液 状 炭 化 水 素 の 存 在 下 で 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤

と 触 媒 前 駆 体 を 前 記 液 状 炭 化 水 素 中 の 触 媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性
化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 ５ ： １ か ら 約 ５ ０ ０ ： １ で あ る に 充 分 な 様 式 で 接 触 さ せ る
こ と で 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 に よ る 前 記 触 媒 前 駆 体 の 吸 収 お よ び 吸 着 の 中 の
少 な く と も １ つ を 起 こ さ せ る 、
こ と を 含 ん で 成 る 方 法 。
　 　 【 請 求 項 】 　 段 階 Ｉ Ｉ Ｉ の 不 活 性 な 液 状 炭 化 水 素 に 構 造 式 ：
                             Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 ま た は 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中 の
少 な く と も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を 含 有 さ せ て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 と 前 記 触 媒
前 駆 体 を 前 記 液 状 炭 化 水 素 に 存 在 す る 前 記 有 機 金 属 化 合 物 の 量 が 有 機 金 属 化 合 物 と 触 媒 前
駆 体 の モ ル 比 が 約 ０ ． ０ ０ １ ： １ か ら 約 ２ ５ ０ ： １ で あ る に 充 分 な 量 で あ る よ う に 密 に 接
触 さ せ る こ と を 更 に 含 ん で 成 る 請 求 項 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 】 　 前 記 遷 移 金 属 化 合 物 が 式 ：
【 化 ５ 】
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
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（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中
の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て 、 Ｚ
と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ ま た は １ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表 し 、
各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭 化 水
素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供 与 結
合 を 表 す ］
で 表 さ れ る 二 座
【 化 ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　

で あ る 請 求 項 記 載 の 方 法 。
【 手 続 補 正 ２ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ２ ８ ０
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ２ ８ ０ 】
　 こ の 上 に 示 し た 明 細 に 本 発 明 の 原 理 、 好 適 な 態 様 お よ び 操 作 様 式 を 記 述 し て き た 。 し か
し な が ら 、 本 明 細 書 で 保 護 す る こ と を 意 図 す る 発 明 を そ の 開 示 し た 個 々 の 形 態 に 限 定 す る
と し て 解 釈 さ れ る べ き で な い 、 と 言 う の は 、 そ れ ら は 限 定 で は な く 説 明 と し て 見 な さ れ る
べ き で あ る か ら で あ る 。 本 発 明 の 精 神 か ら 逸 脱 し な い 限 り 本 分 野 の 技 術 者 に よ っ て 変 形 お
よ び 変 更 が 成 さ れ て も よ い 。
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配 位 子 含 有 遷 移 金 属 化 合 物 で あ る か 、 或 い は 、 前 記 遷 移 金 属 化 合 物 が 式 ：

［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中
の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て 、 Ｚ
と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ 、 １ ま た は ２ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表
し 、 各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭
化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供
与 結 合 を 表 す ］
で 表 さ れ る 三 座 配 位 子 含 有 遷 移 金 属 化 合 物 １ ４

以 上 の 記 載 を 総 括 し て 、 本 発 明 の 特 徴 及 び 態 様 を 列 挙 す れ ば 、 次 の と お り で あ る 。
１ ． オ レ フ ィ ン を 重 合 さ せ 得 る 配 位 触 媒 系 で あ っ て 、

（ Ｉ ） （ Ａ ） （ Ｉ Ｉ ） （ Ｂ ） の 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る か 或 は
（ Ｂ ） 有 機 金 属 化 合 物 と 接 触 し た 時 に あ る 中 間 体 に 変 化 し て 前 記 中 間 体 が （ Ｉ Ｉ ） （ Ｂ ）
の 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る 触 媒 前 駆 体 と し て メ タ ロ セ ン で も 拘 束
幾 何 で も な い 少 な く と も １ 種 の 二 座 遷 移 金 属 化 合 物 ま た は 三 座 遷 移 金 属 化 合 物 （ こ の 遷 移



　

　 　
                             

　 　
【 化 １ 】
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金 属 は 周 期 律 表 の ３ か ら １ ０ 族 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も 一 員 で あ る ） を 含 ん で 成 っ て い
て 、 前 記 化 合 物 が
（ Ｉ Ｉ ） （ Ａ ） Ｓ ｉ Ｏ 2 、 Ａ ｌ 2 Ｏ 3 、 Ｍ ｇ Ｏ 、 Ａ ｌ Ｐ Ｏ 4 、 Ｔ ｉ Ｏ 2 、 Ｚ ｒ Ｏ 2 、 Ｃ ｒ 2 Ｏ 3

か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 無 機 酸 化 物 成 分 と （ Ｂ ） 少 な く と も １ 種 の イ オ ン 含 有 層
状 材 料 の 複 合 体 を 含 ん で 成 る 触 媒 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 と 密 に 接 触 し て お り 、 前 記 少 な
く と も １ 種 の イ オ ン 含 有 層 状 材 料 が 層 間 に 空 間 部 を 有 し か つ こ れ が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤
内 に 存 在 し て い る 時 に 前 記 触 媒 前 駆 体 が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 点 で 前 記 触 媒
前 駆 体 を 活 性 に す る に 充 分 な ル イ ス 酸 性 を 有 し て お り 、 前 記 層 状 材 料 が カ チ オ ン 成 分 と ア
ニ オ ン 成 分 を 有 し て い て 前 記 ア ニ オ ン 成 分 が 前 記 層 状 材 料 の 空 間 部 内 に 存 在 し て お り 、 前
記 層 状 材 料 が 前 記 凝 集 物 内 に 前 記 無 機 酸 化 物 成 分 と 一 緒 に 密 に 分 散 し た 状 態 で 前 記 配 位 触
媒 系 が エ チ レ ン 単 量 体 の 重 合 に 関 し て 示 す 活 性 （ 触 媒 系 １ グ ラ ム 当 た り に １ 時 間 毎 に 生 じ
る ポ リ エ チ レ ン の Ｋ ｇ と し て 表 す ） を 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 の 成 分 Ａ ま た は Ｂ の い ず れ か
が 存 在 し な い 以 外 は 同 じ 触 媒 前 駆 体 が 用 い ら れ て い る 相 当 す る 触 媒 系 が 示 す 活 性 に 比 較 し
て 向 上 さ せ る に 充 分 な 量 で 存 在 し て い て 、 前 記 触 媒 前 駆 体 の 量 お よ び こ れ に 密 に 接 触 し て
い る 支 持 体 － 活 性 化 剤 の 量 が 触 媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率
が 約 ５ ： １ か ら 約 ５ ０ ０ ： １ で あ る に 充 分 な 量 で あ る 配 位 触 媒 系 。

２ ． 構 造 式 ：
Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 ま た は 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中 の
少 な く と も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 に 相 当 す る 数 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を ３ 番 目 の 成 分 と し て 追 加 的 に 含 ん で 成 っ て
い て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 が 前 記 触 媒 前 駆 体 と 密 に 接 触 し た 状 態 で 有 機 金 属 化 合 物 と 触 媒 前
駆 体 の モ ル 比 が 約 ０ ． ０ ０ １ ： １ か ら 約 １ ０ ， ０ ０ ０ ： １ の モ ル 比 で あ る に 充 分 な 量 で 存
在 す る １ 記 載 の 触 媒 系 。

３ ． 前 記 触 媒 前 駆 体 が 式 ：

［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中
の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て 、 Ｚ
と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ ま た は １ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表 し 、
各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭 化 水
素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供 与 結 合 を 表
す ］
で 表 さ れ る 二 座 遷 移 金 属 化 合 物 で あ る １ 記 載 の 触 媒 系 。

４ ． 前 記 遷 移 金 属 化 合 物 が 式 ：



【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　

　 　

　 　

　 　
　 　

　 　

　 　
                             

　 　

　 　

　 　

　 　

(8) JP 2003-515620 A5 2007.12.6

［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中
の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て 、 Ｚ
と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ 、 １ ま た は ２ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表
し 、 各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭
化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供
与 結 合 を 表 す ］
で 表 さ れ る 三 座 遷 移 金 属 化 合 物 で あ る １ 記 載 の 触 媒 系 。

５ ． 各 Ａ が 窒 素 原 子 を 表 し 、 各 Ｌ お よ び Ｌ 'が 独 立 し て ハ ロ ゲ ン 、 ヒ ド ロ カ ル ビ ル ま
た は そ れ ら の 混 合 物 か ら 選 択 さ れ る か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て Ｚ と 一 緒 に ３ か ら
７ 員 の 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る ヒ ド ロ カ ル ビ レ ン を 表 す ３ お よ び ４ 記 載 の 触 媒 系 。

６ ． 前 記 触 媒 前 駆 体 の 少 な く と も １ つ の Ｌ が ヒ ド ロ カ ル ビ ル か ら 選 択 さ れ る ３ お よ び
４ 記 載 の 触 媒 系 。

７ ． Ｚ が Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｆ ｅ ま た は Ｃ ｏ か ら 選 択 さ れ る ６ 記 載 の 触 媒 系 。
８ ． Ｚ が Ｎ ｉ ま た は Ｐ ｄ か ら 選 択 さ れ そ し て 各 Ｌ が 独 立 し て 塩 素 、 臭 素 、 ヨ ウ 素 ま た

は Ｃ 1 － Ｃ 8 ア ル キ ル か ら 選 択 さ れ る ３ 記 載 の 触 媒 系 。
９ ． Ｚ が 鉄 ま た は コ バ ル ト か ら 選 択 さ れ そ し て 各 Ｌ が 独 立 し て 塩 素 、 臭 素 、 ヨ ウ 素 ま

た は Ｃ 1 － Ｃ 8 ア ル キ ル か ら 選 択 さ れ る ４ 記 載 の 触 媒 系 。
１ ０ ． Ｌ が ハ ロ ゲ ン ま た は 水 素 か ら 選 択 さ れ 、 そ し て 前 記 触 媒 系 が 更 に 式 ：

Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は ア ル ミ ニ ウ ム で あ り 、 Ｒ 1 2 は ヒ ド ロ カ ル ビ ル で あ り そ し て 「 ｓ 」 は ３ で あ る
］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 も 含 ん で 成 っ て い て 、 前 記 有 機 金 属 化 合 物 が
前 記 触 媒 前 駆 体 と 密 に 結 合 し た 状 態 で 有 機 金 属 化 合 物 と 触 媒 前 駆 体 中 の 遷 移 金 属 の モ ル 比
が 約 ０ ． ０ ０ １ ： １ か ら 約 ２ ５ ０ ： １ の モ ル 比 で あ る に 充 分 な 量 で 存 在 す る ３ お よ び ４ 記
載 の 触 媒 系 。

１ １ ． 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 の 前 記 層 状 材 料 が ０ 未 満 の 負 電 荷 を 有 す る 粘 土 ま た は 粘
土 鉱 物 の 中 の 少 な く と も １ 種 で あ る １ 記 載 の 触 媒 系 。

１ ２ ． 前 記 層 状 材 料 が ス メ ク タ イ ト 粘 土 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 中 の 無
機 酸 化 物 と 粘 土 の 重 量 比 が 約 ０ ． ２ ５ ： １ か ら 約 ９ ９ ： １ で あ り そ し て 触 媒 前 駆 体 の ミ ク
ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 １ ０ ： １ か ら 約 ２ ５ ０ ： １ で あ る １ １ 記 載
の 触 媒 系 。

１ ３ ． 前 記 ス メ ク タ イ ト 粘 土 が モ ン ト モ リ ロ ナ イ ト お よ び ヘ ク ト ラ イ ト の 中 の 少 な く
と も １ 種 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 中 の 無 機 酸 化 物 と 粘 土 の 重 量 比 が 約 ０ ． ５
： １ か ら 約 ２ ０ ： １ で あ り そ し て 触 媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の
比 率 が 約 ３ ０ ： １ か ら 約 １ ０ ０ ： １ で あ る １ ２ 記 載 の 触 媒 系 。

１ ４ ． 前 記 無 機 酸 化 物 成 分 が Ｓ ｉ Ｏ 2 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 中 の Ｓ ｉ
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Ｏ 2 と 層 状 材 料 の 重 量 比 が 約 １ ： １ か ら 約 １ ０ ： １ で あ り そ し て 触 媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル
と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 ８ ０ ： １ か ら 約 １ ０ ０ ： １ で あ る １ 記 載 の 触 媒 系
。

１ ５ ． 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 が ス プ レ ー 乾 燥 凝 集 粒 子 を 含 ん で 成 り 、 前 記 ス プ レ ー 乾
燥 凝 集 粒 子 が 、 前 記 無 機 酸 化 物 の 少 な く と も １ 種 と 前 記 層 状 材 料 の 少 な く と も １ 種 の 成 分
粒 子 を 含 ん で 成 り 、 こ こ で 、
（ Ｉ ） 全 凝 集 粒 子 サ イ ズ 分 布 の Ｄ 9 0 よ り 小 さ い 凝 集 粒 子 の 体 積 の 少 な く と も ８ ０ ％ が 微 細
回 転 楕 円 体 形 態 を 有 し 、
（ Ｉ Ｉ ） 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 粒 子 が

（ Ａ ） 約 ４ か ら 約 ２ ５ ０ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ 、 お よ び
（ Ｂ ） ２ ０ か ら 約 ８ ０ ０ ｍ 2 ／ ｇ の 表 面 積

を 有 し 、 か つ
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 前 記 凝 集 粒 子 の 源 で あ る 成 分 無 機 酸 化 物 粒 子 が ス プ レ ー 乾 燥 前 に 約 ２ か ら 約 １
０ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ を 有 し か つ 成 分 層 状 材 料 粒 子 が ス プ レ ー 乾 燥 前 に 約 ０ ． ０ １
か ら 約 ５ ０ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ を 有 す る 、
１ お よ び ２ 記 載 の 触 媒 系 。

１ ６ ． 前 記 凝 集 粒 子 の 源 で あ る 成 分 無 機 酸 化 物 粒 子 が ス プ レ ー 乾 燥 前 に
（ Ｉ ） 約 ４ か ら 約 ９ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ 、
（ Ｉ Ｉ ） 約 ０ ． ５ か ら 約 ３ ． ０ ミ ク ロ ン の 粒 子 サ イ ズ 分 布 範 囲 、 お よ び
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 成 分 無 機 酸 化 物 粒 子 の 重 量 を 基 準 に し て 約 ２ か ら 約 ６ ０ 重 量 ％ の コ ロ イ ド 状 粒
子 サ イ ズ 含 有 量 、
を 有 す る １ ５ 記 載 の 触 媒 系 。

１ ７ ． 配 位 触 媒 系 で あ っ て 、
（ Ｉ ） （ Ａ ） Ｓ ｉ Ｏ 2 、 Ａ ｌ 2 Ｏ 3 、 Ｍ ｇ Ｏ 、 Ａ ｌ Ｐ Ｏ 4 、 Ｔ ｉ Ｏ 2 、 Ｚ ｒ Ｏ 2 、 Ｃ ｒ 2 Ｏ 3 か ら
選 択 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 無 機 酸 化 物 成 分 を

（ Ｂ ） 少 な く と も １ 種 の イ オ ン 含 有 層 状 材 料 と 一 緒 に
凝 集 さ せ る こ と で 支 持 体 － 活 性 化 剤 を 生 じ さ せ る が 、 前 記 少 な く と も １ 種 の イ オ ン 含 有 層
状 材 料 は 層 間 に 空 間 部 を 有 し か つ こ れ が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 内 に 存 在 し て い る 時 に Ｉ Ｉ
の 触 媒 前 駆 体 が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 点 で 前 記 触 媒 前 駆 体 の 遷 移 金 属 を 活 性
に す る に 充 分 な ル イ ス 酸 性 を 有 し て お り 、 前 記 層 状 材 料 は カ チ オ ン 成 分 と ア ニ オ ン 成 分 を
有 し て い て 前 記 ア ニ オ ン 成 分 が 前 記 層 状 材 料 の 空 間 部 内 に 存 在 し て お り 、 こ こ で 、 前 記 層
状 材 料 が 前 記 凝 集 物 内 に 前 記 無 機 酸 化 物 成 分 と 一 緒 に 密 に 分 散 し た 状 態 で 前 記 配 位 触 媒 系
が エ チ レ ン 単 量 体 の 重 合 に 関 し て 示 す 活 性 （ 触 媒 系 １ グ ラ ム 当 た り に １ 時 間 毎 に 生 じ る ポ
リ エ チ レ ン の Ｋ ｇ と し て 表 す ） を 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 の 成 分 Ａ ま た は Ｂ の い ず れ か が 存
在 し な い 以 外 は 同 じ 触 媒 前 駆 体 が 用 い ら れ て い る 相 当 す る 触 媒 系 が 示 す 活 性 に 比 較 し て 向
上 さ せ る に 充 分 な 量 で 存 在 す る よ う に し 、
（ Ｉ Ｉ ） （ Ａ ） （ Ｉ ） の 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る か 或 は （ Ｂ ）
有 機 金 属 化 合 物 と 接 触 し た 時 に あ る 中 間 体 に 変 化 し て 前 記 中 間 体 が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤
と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る 触 媒 前 駆 体 と し て メ タ ロ セ ン で も 拘 束 幾 何 で も な い 二 座 遷
移 金 属 化 合 物 お よ び 三 座 遷 移 金 属 化 合 物 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 遷 移 金 属 （ こ の
遷 移 金 属 は 周 期 律 表 の ３ か ら １ ０ 族 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 元 素 で あ る ） 化 合 物
を 供 給 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 少 な く と も １ 種 の 不 活 性 な 液 状 炭 化 水 素 の 存 在 下 で 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 触
媒 前 駆 体 を 触 媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 ５ ： １ か ら 約
５ ０ ０ ： １ で あ る に 充 分 な 様 式 で 接 触 さ せ る 、
こ と を 含 ん で 成 る 方 法 で 作 ら れ た 配 位 触 媒 系 。

１ ８ ． 段 階 Ｉ Ｉ Ｉ の 液 状 炭 化 水 素 に 構 造 式 ：
Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 そ し て 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 ま た は 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基
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の 中 の 少 な く と も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 に 相 当 す る 数 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を 含 有 さ せ て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 と 前 記 触 媒
前 駆 体 を 存 在 す る 前 記 有 機 金 属 化 合 物 の 量 が 有 機 金 属 化 合 物 と 触 媒 前 駆 体 の モ ル 比 が 約 ０
． ０ ０ １ ： １ か ら 約 ２ ５ ０ ： １ で あ る に 充 分 な 量 で 密 に 接 触 さ せ る 追 加 的 段 階 を 伴 っ て 作
ら れ た １ ７ 記 載 の 触 媒 系 。

１ ９ ． 前 記 遷 移 金 属 化 合 物 が 式 ：

［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 お よ び 炭 化 水 素 が 基 に な っ た
基 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ
て 、 Ｚ と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ ま た は １ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表 し 、
各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭 化 水
素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供 与 結
合 を 表 す ］
で 表 さ れ る 二 座 遷 移 金 属 化 合 物 で あ る １ ７ 記 載 の 触 媒 系 。

２ ０ ． 前 記 遷 移 金 属 化 合 物 が 式 ：

［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 員 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 お よ び 炭 化 水 素 が 基 に な っ た
基 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ
て 、 Ｚ と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ 、 １ ま た は ２ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表
し 、 各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭
化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供
与 結 合 を 表 す ］
で 表 さ れ る 三 座 遷 移 金 属 化 合 物 で あ る １ ７ 記 載 の 触 媒 系 。

２ １ ． 各 Ａ が 窒 素 を 表 し 、 各 Ｌ お よ び Ｌ 'が 独 立 し て ハ ロ ゲ ン 、 ヒ ド ロ カ ル ビ ル ま た
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は そ れ ら の 混 合 物 で あ る か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て Ｚ と 一 緒 に ３ か ら ７ 員 の 複 素
環 式 環 構 造 を 構 成 す る ヒ ド ロ カ ル ビ レ ン 基 を 表 す １ ９ お よ び ２ ０ 記 載 の 触 媒 系 。

２ ２ ． Ｍ が ア ル ミ ニ ウ ム で あ り 、 「 ｓ 」 が ３ で あ り そ し て Ｒ 1 2 が Ｃ 1 か ら Ｃ 2 4 ア ル キ
ル で あ り そ し て 前 記 触 媒 前 駆 体 の 各 Ｌ が ハ ロ ゲ ン か ら 選 択 さ れ る １ ８ 記 載 の 触 媒 系 。

２ ３ ． 前 記 触 媒 前 駆 体 の 少 な く と も １ つ の Ｌ が ヒ ド ロ カ ル ビ ル で あ る １ ９ お よ び ２ ０
記 載 の 触 媒 系 。

２ ４ ． Ｚ が Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｆ ｅ ま た は Ｃ ｏ の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る １ ９ お よ び
２ ０ 記 載 の 触 媒 系 。

２ ５ ． Ｚ が Ｎ ｉ ま た は Ｐ ｄ か ら 選 択 さ れ そ し て 各 Ｌ が 独 立 し て 塩 素 、 臭 素 、 ヨ ウ 素 お
よ び Ｃ 1 － Ｃ 8 ア ル キ ル か ら 選 択 さ れ る １ ９ 記 載 の 触 媒 系 。

２ ６ ． Ｚ が 鉄 お よ び コ バ ル ト か ら 選 択 さ れ そ し て 各 Ｌ が 独 立 し て 塩 素 、 臭 素 、 ヨ ウ 素
お よ び Ｃ 1 － Ｃ 8 ア ル キ ル か ら 選 択 さ れ る ２ ０ 記 載 の 触 媒 系 。

２ ７ ． 段 階 Ｉ Ｉ Ｉ の 不 活 性 な 炭 化 水 素 液 に 構 造 式 ：
Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 そ し て 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン ま た は ヒ ド ロ カ ル ビ ル 基 の 中 の 少
な く と も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を 含 有 さ せ て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 と 前 記 触 媒
前 駆 体 を 有 機 金 属 化 合 物 と 触 媒 前 駆 体 の モ ル 比 が 約 ０ ． ０ １ ： １ か ら 約 １ ２ ５ ： １ で あ る
に 充 分 な 量 で 密 に 接 触 さ せ る 追 加 的 段 階 を 伴 っ て 作 ら れ た １ ９ 記 載 の 触 媒 系 。

２ ８ ． 段 階 Ｉ Ｉ Ｉ の 不 活 性 な 炭 化 水 素 液 に 構 造 式 ：
Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 そ し て 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン ま た は ヒ ド ロ カ ル ビ ル 基 の 中 の 少
な く と も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を 含 有 さ せ て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 と 前 記 触 媒
前 駆 体 を 有 機 金 属 化 合 物 と 触 媒 前 駆 体 の モ ル 比 が 約 ０ ． １ ： １ か ら 約 １ ０ ： １ で あ る に 充
分 な 量 で 密 に 接 触 さ せ る 追 加 的 段 階 を 伴 っ て 作 ら れ た ２ ０ 記 載 の 触 媒 系 。

２ ９ ． Ｍ が ア ル ミ ニ ウ ム で あ り 、 Ｒ 1 2 が ア ル キ ル ま た は ア ル コ キ シ ル で あ り 、 「 ｓ 」
が ３ で あ り 、 Ｚ が Ｎ ｉ お よ び Ｐ ｄ の 少 な く と も １ つ か ら 選 択 さ れ そ し て Ｌ が ハ ロ ゲ ン で あ
る ２ ７ 記 載 の 触 媒 系 。

３ ０ ． Ｍ が ア ル ミ ニ ウ ム で あ り 、 Ｒ 1 2 が ア ル キ ル ま た は ア ル コ キ シ ル で あ り 、 「 ｓ 」
が ３ で あ り 、 Ｚ が Ｆ ｅ ま た は Ｃ ｏ の 少 な く と も １ つ か ら 選 択 さ れ そ し て Ｌ が ハ ロ ゲ ン で あ
る ２ ８ 記 載 の 触 媒 系 。

３ １ ． 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 が ０ 未 満 の 負 電 荷 を 有 す る 粘 土 ま た は 粘 土 鉱 物 の 中 の 少
な く と も １ 種 で あ る １ ７ 記 載 の 触 媒 系 。

３ ２ ． 前 記 層 状 材 料 が ス メ ク タ イ ト 粘 土 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 中 の 無
機 酸 化 物 と 粘 土 の 重 量 比 が 約 ０ ． ２ ５ ： １ か ら 約 ９ ９ ： １ で あ り そ し て 触 媒 前 駆 体 の ミ ク
ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 １ ０ ： １ か ら 約 ２ ５ ０ ： １ で あ る ３ １ 記 載
の 触 媒 系 。

３ ３ ． 前 記 ス メ ク タ イ ト 粘 土 が モ ン ト モ リ ロ ナ イ ト お よ び ヘ ク ト ラ イ ト の 中 の 少 な く
と も １ 種 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 中 の 無 機 酸 化 物 と 粘 土 の 重 量 比 が 約 ０ ． ５
： １ か ら 約 ２ ０ ： １ で あ り そ し て 触 媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の
比 率 が 約 ３ ０ ： １ か ら 約 １ ０ ０ ： １ で あ る ３ ２ 記 載 の 触 媒 系 。

３ ４ ． 前 記 無 機 酸 化 物 成 分 が Ｓ ｉ Ｏ 2 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 中 の Ｓ ｉ
Ｏ 2 と 層 状 材 料 の 重 量 比 が 約 １ ： １ か ら 約 １ ０ ： １ で あ り そ し て 触 媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル
と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 ８ ０ ： １ か ら 約 １ ０ ０ ： １ で あ る １ ７ 記 載 の 触 媒
系 。

３ ５ ． 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 が ス プ レ ー 乾 燥 凝 集 粒 子 を 含 ん で 成 り 、 前 記 ス プ レ ー 乾
燥 凝 集 粒 子 が 、 前 記 無 機 酸 化 物 の 少 な く と も １ 種 と 前 記 層 状 材 料 の 少 な く と も １ 種 の 成 分
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粒 子 を 含 ん で 成 り 、 こ こ で 、
（ Ｉ ） 全 凝 集 粒 子 サ イ ズ 分 布 の Ｄ 9 0 よ り 小 さ い 凝 集 粒 子 の 体 積 の 少 な く と も ８ ０ ％ が 微 細
回 転 楕 円 体 形 態 を 有 し 、
（ Ｉ Ｉ ） 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 粒 子 が

（ Ａ ） 約 ４ か ら 約 ２ ５ ０ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ 、 お よ び
（ Ｂ ） ２ ０ か ら 約 ８ ０ ０ ｍ 2 ／ ｇ の 表 面 積

を 有 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 前 記 凝 集 粒 子 の 源 で あ る 成 分 無 機 酸 化 物 粒 子 が ス プ レ ー 乾 燥 前 に 約 ２ か ら 約 １
０ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ を 有 し か つ 成 分 層 状 材 料 粒 子 が ス プ レ ー 乾 燥 前 に 約 ０ ． ０ １
か ら 約 ５ ０ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ を 有 す る 、
１ ７ お よ び １ ８ 記 載 の 触 媒 系 。

３ ６ ． 前 記 凝 集 粒 子 の 源 で あ る 成 分 無 機 酸 化 物 粒 子 が ス プ レ ー 乾 燥 前 に
（ Ｉ ） 約 ４ か ら 約 ９ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ 、
（ Ｉ Ｉ ） 約 ０ ． ５ か ら 約 ３ ． ０ ミ ク ロ ン の 粒 子 サ イ ズ 分 布 範 囲 、 お よ び
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 成 分 無 機 酸 化 物 粒 子 の 重 量 を 基 準 に し て 約 ２ か ら 約 ６ ０ 重 量 ％ の コ ロ イ ド 状 粒
子 サ イ ズ 含 有 量 、
を 有 す る ３ ５ 記 載 の 触 媒 系 。

３ ７ ． オ レ フ ィ ン 重 合 用 触 媒 系 を 生 じ さ せ る 方 法 で あ っ て 、 （ Ｉ ） （ Ａ ） Ｓ ｉ Ｏ 2 、
Ａ ｌ 2 Ｏ 3 、 Ｍ ｇ Ｏ 、 Ａ ｌ Ｐ Ｏ 4 、 Ｔ ｉ Ｏ 2 、 Ｚ ｒ Ｏ 2 、 Ｃ ｒ 2 Ｏ 3 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も
１ 種 の 無 機 酸 化 物 成 分 を

（ Ｂ ） 少 な く と も １ 種 の イ オ ン 含 有 層 状 材 料 と 一 緒 に
凝 集 さ せ る こ と で 支 持 体 － 活 性 化 剤 を 生 じ さ せ る が 、 前 記 少 な く と も １ 種 の イ オ ン 含 有 層
状 材 料 は 層 間 に 空 間 部 を 有 し か つ こ れ が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 内 に 存 在 し て い る 時 に （ Ｉ
Ｉ ） の 触 媒 前 駆 体 が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 点 で 前 記 触 媒 前 駆 体 化 合 物 を 活 性
に す る に 充 分 な ル イ ス 酸 性 を 有 し て お り 、 前 記 層 状 材 料 は カ チ オ ン 成 分 と ア ニ オ ン 成 分 を
有 し て い て 前 記 ア ニ オ ン 成 分 が 前 記 層 状 材 料 の 空 間 部 内 に 存 在 し て お り 、 こ こ で 、 前 記 層
状 材 料 が 前 記 凝 集 物 内 に 前 記 無 機 酸 化 物 成 分 と 一 緒 に 密 に 分 散 し た 状 態 で 前 記 配 位 触 媒 系
が エ チ レ ン 単 量 体 の 重 合 に 関 し て 示 す 活 性 （ 触 媒 系 １ グ ラ ム 当 た り に １ 時 間 毎 に 生 じ る ポ
リ エ チ レ ン の Ｋ ｇ と し て 表 す ） を 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 の 成 分 Ａ ま た は Ｂ の い ず れ か が 存
在 し な い 以 外 は 同 じ 触 媒 前 駆 体 が 用 い ら れ て い る 相 当 す る 触 媒 系 が 示 す 活 性 に 比 較 し て 向
上 さ せ る に 充 分 な 量 で 存 在 す る よ う に し 、
（ Ｉ Ｉ ） （ Ａ ） 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る か 或 は （ Ｂ ） 有 機 金
属 化 合 物 と 接 触 し た 時 に あ る 中 間 体 に 変 化 し て 前 記 中 間 体 が 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触
し た 時 に 活 性 化 さ れ 得 る 触 媒 前 駆 体 と し て メ タ ロ セ ン で も 拘 束 幾 何 で も な い 二 座 遷 移 金 属
化 合 物 お よ び 三 座 遷 移 金 属 化 合 物 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 遷 移 金 属 （ こ の 遷 移 金
属 は 周 期 律 表 の ３ か ら １ ０ 族 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も 一 員 で あ る ） 化 合 物 を 供 給 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 少 な く と も １ 種 の 不 活 性 な 液 状 炭 化 水 素 の 存 在 下 で 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 触
媒 前 駆 体 を 前 記 液 状 炭 化 水 素 中 の 触 媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の
比 率 が 約 ５ ： １ か ら 約 ５ ０ ０ ： １ で あ る に 充 分 な 様 式 で 接 触 さ せ る こ と で 、 前 記 支 持 体 －
活 性 化 剤 に よ る 前 記 触 媒 前 駆 体 の 吸 収 お よ び 吸 着 の 中 の 少 な く と も １ つ を 起 こ さ せ る 、
こ と を 含 ん で 成 る 方 法 。

３ ８ ． 段 階 Ｉ Ｉ Ｉ の 不 活 性 な 液 状 炭 化 水 素 に 構 造 式 ：
Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 ま た は 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中 の
少 な く と も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を 含 有 さ せ て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 と 前 記 触 媒
前 駆 体 を 前 記 液 状 炭 化 水 素 に 存 在 す る 前 記 有 機 金 属 化 合 物 の 量 が 有 機 金 属 化 合 物 と 触 媒 前
駆 体 の モ ル 比 が 約 ０ ． ０ ０ １ ： １ か ら 約 ２ ５ ０ ： １ で あ る に 充 分 な 量 で あ る よ う に 密 に 接
触 さ せ る こ と を 更 に 含 ん で 成 る ３ ７ 記 載 の 方 法 。
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３ ９ ． 前 記 遷 移 金 属 化 合 物 が 式 ：

［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中
の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て 、 Ｚ
と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ ま た は １ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表 し 、
各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭 化 水
素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供 与 結
合 を 表 す ］
で 表 さ れ る 二 座 遷 移 金 属 化 合 物 で あ る ３ ７ 記 載 の 方 法 。

４ ０ ． 前 記 遷 移 金 属 化 合 物 が 式 ：

［ 式 中 、
（ Ｉ ） 各 Ａ は 、 独 立 し て 、 酸 素 、 硫 黄 、 燐 ま た は 窒 素 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ ） Ｚ は 、 酸 化 状 態 が ＋ ２ の Ｆ ｅ 、 Ｃ ｏ 、 Ｎ ｉ 、 Ｒ ｕ 、 Ｒ ｈ 、 Ｐ ｄ 、 Ｏ ｓ 、 Ｉ ｒ お よ
び Ｐ ｔ そ し て 酸 化 状 態 が ＋ ２ 、 ＋ ３ ま た は ＋ ４ の Ｔ ｉ 、 Ｖ 、 Ｃ ｒ 、 Ｍ ｎ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｈ ｆ
の 群 の 中 の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 遷 移 金 属 を 表 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 各 Ｌ お よ び Ｌ 'は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン 、 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 の 中
の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る 配 位 子 基 を 表 す か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て 、 Ｚ
と 一 緒 に 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る 炭 化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て
（ Ｉ Ｖ ） 「 ａ 」 は 、 ０ 、 １ ま た は ２ の 整 数 で あ り 、 こ れ は 、 Ｚ に 結 合 す る Ｌ '基 の 数 を 表
し 、 各 Ａ と 他 の 各 Ａ を つ な げ て い る 線 は 、 Ａ に 二 重 結 合 も し く は 単 結 合 で 連 結 し て い る 炭
化 水 素 が 基 に な っ た 基 を 表 し 、 そ し て 各 Ａ と Ｚ を つ な げ て い る 線 は 、 共 有 結 合 も し く は 供
与 結 合 を 表 す ］
で 表 さ れ る 三 座 遷 移 金 属 化 合 物 で あ る ３ ７ 記 載 の 方 法 。

４ １ ． 各 Ａ が 窒 素 を 表 し 、 各 Ｌ お よ び Ｌ 'が 独 立 し て ハ ロ ゲ ン 、 ヒ ド ロ カ ル ビ ル ま た
は そ れ ら の 混 合 物 か ら 選 択 さ れ る か 、 或 は ２ つ の Ｌ 基 が 一 緒 に な っ て Ｚ と 一 緒 に ３ か ら ７
員 の 複 素 環 式 環 構 造 を 構 成 す る ヒ ド ロ カ ル ビ レ ン 基 を 表 す ３ ９ お よ び ４ ０ 記 載 の 方 法 。

４ ２ ． Ｍ が ア ル ミ ニ ウ ム で あ り 、 「 ｓ 」 が ３ で あ り そ し て Ｒ 1 2 が Ｃ 1 か ら Ｃ 2 4 ア ル キ
ル で あ り そ し て 前 記 触 媒 前 駆 体 の 各 Ｌ が ハ ロ ゲ ン で あ る ３ ８ 記 載 の 方 法 。

４ ３ ． 前 記 触 媒 前 駆 体 の 少 な く と も １ つ の Ｌ が ヒ ド ロ カ ル ビ ル で あ る ３ ９ お よ び ４ ０
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記 載 の 方 法 。
４ ４ ． Ｚ が Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｆ ｅ ま た は Ｃ ｏ の 少 な く と も １ 種 か ら 選 択 さ れ る ３ ９ お よ び

４ ０ 記 載 の 方 法 。
４ ５ ． Ｚ が Ｎ ｉ ま た は Ｐ ｄ か ら 選 択 さ れ そ し て 各 Ｌ が 独 立 し て 塩 素 、 臭 素 、 ヨ ウ 素 お

よ び Ｃ 1 － Ｃ 8 ア ル キ ル か ら 選 択 さ れ る ３ ９ 記 載 の 方 法 。
４ ６ ． Ｚ が 鉄 ま た は コ バ ル ト か ら 選 択 さ れ そ し て 各 Ｌ が 独 立 し て 塩 素 、 臭 素 、 ヨ ウ 素

お よ び Ｃ 1 － Ｃ 8 ア ル キ ル か ら 選 択 さ れ る ４ ０ 記 載 の 方 法 。
４ ７ ． 段 階 Ｉ Ｉ Ｉ の 不 活 性 な 液 状 炭 化 水 素 に 構 造 式 ：

Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン ま た は ヒ ド ロ カ ル ビ ル 基 の 中 の 少 な く と
も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を 含 有 さ せ て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 と 前 記 触 媒
前 駆 体 を 触 媒 前 駆 体 と 有 機 金 属 化 合 物 の モ ル 比 が 約 ０ ． ０ １ ： １ か ら 約 １ ２ ５ ： １ で あ る
に 充 分 な 量 で 密 に 接 触 さ せ る 追 加 的 段 階 を 更 に 含 ん で 成 る ３ ９ 記 載 の 方 法 。

４ ８ ． 段 階 Ｉ Ｉ Ｉ の 不 活 性 な 液 状 炭 化 水 素 に 構 造 式 ：
Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン ま た は ヒ ド ロ カ ル ビ ル 基 の 中 の 少 な く と
も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を 含 有 さ せ て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 と 前 記 触 媒
前 駆 体 を 前 記 炭 化 水 素 液 中 の 触 媒 前 駆 体 と 有 機 金 属 化 合 物 の モ ル 比 が 約 ０ ． １ ： １ か ら 約
１ ０ ： １ で あ る に 充 分 な 量 で 密 に 接 触 さ せ る 追 加 的 段 階 を 更 に 含 ん で 成 る ４ ０ 記 載 の 方 法
。

４ ９ ． Ｍ が ア ル ミ ニ ウ ム で あ り 、 Ｒ 1 2 が ア ル キ ル ま た は ア ル コ キ シ ル で あ り 、 「 ｓ 」
が ３ で あ り 、 Ｚ が Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ の 少 な く と も １ つ か ら 選 択 さ れ そ し て Ｌ が ハ ロ ゲ ン で あ る ４
７ 記 載 の 方 法 。

５ ０ ． Ｍ が ア ル ミ ニ ウ ム で あ り 、 Ｒ 1 2 が ア ル キ ル ま た は ア ル コ キ シ ル で あ り 、 「 ｓ 」
が ３ で あ り 、 Ｚ が Ｆ ｅ ま た は Ｃ ｏ の 少 な く と も １ つ か ら 選 択 さ れ そ し て Ｌ が ハ ロ ゲ ン で あ
る ４ ８ 記 載 の 方 法 。

５ １ ． 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 が ０ 未 満 の 負 電 荷 を 有 す る 粘 土 ま た は 粘 土 鉱 物 の 中 の 少
な く と も １ 種 で あ る ３ ７ 記 載 の 方 法 。

５ ２ ． 前 記 層 状 材 料 が ス メ ク タ イ ト 粘 土 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 中 の 無
機 酸 化 物 と 粘 土 の 重 量 比 が 約 ０ ． ２ ５ ： １ か ら 約 ９ ９ ： １ で あ り そ し て 触 媒 前 駆 体 の ミ ク
ロ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 １ ０ ： １ か ら 約 ２ ５ ０ ： １ で あ る ５ １ 記 載
の 方 法 。

５ ３ ． 前 記 ス メ ク タ イ ト 粘 土 が モ ン ト モ リ ロ ナ イ ト お よ び ヘ ク ト ラ イ ト の 中 の 少 な く
と も １ 種 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 中 の 無 機 酸 化 物 と 粘 土 の 重 量 比 が 約 ０ ． ５
： １ か ら 約 ２ ０ ： １ で あ り そ し て 前 記 触 媒 前 駆 体 中 の 遷 移 金 属 の ミ ク ロ モ ル と 支 持 体 － 活
性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 ３ ０ ： １ か ら 約 １ ０ ０ ： １ で あ る ５ ２ 記 載 の 方 法 。

５ ４ ． 前 記 無 機 酸 化 物 が Ｓ ｉ Ｏ 2 で あ り 、 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 物 中 の Ｓ ｉ Ｏ 2 と
層 状 材 料 の 重 量 比 が 約 １ ： １ か ら 約 １ ０ ： １ で あ り そ し て 触 媒 前 駆 体 の ミ ク ロ モ ル と 支 持
体 － 活 性 化 剤 の グ ラ ム の 比 率 が 約 ３ ０ ： １ か ら 約 １ ０ ０ ： １ で あ る ３ ７ 記 載 の 方 法 。

５ ５ ． 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 が ス プ レ ー 乾 燥 凝 集 粒 子 を 含 ん で 成 り 、 前 記 ス プ レ ー 乾
燥 凝 集 粒 子 が 、 前 記 無 機 酸 化 物 の 少 な く と も １ 種 と 前 記 層 状 材 料 の 少 な く と も １ 種 の 成 分
粒 子 を 含 ん で 成 り 、 こ こ で 、
（ Ｉ ） 全 凝 集 粒 子 サ イ ズ 分 布 の Ｄ 9 0 よ り 小 さ い 凝 集 粒 子 の 体 積 の 少 な く と も ８ ０ ％ が 微 細
回 転 楕 円 体 形 態 を 有 し 、
（ Ｉ Ｉ ） 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 凝 集 粒 子 が

（ Ａ ） 約 ５ か ら 約 ２ ５ ０ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ 、 お よ び
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（ Ｂ ） ２ ０ か ら 約 ８ ０ ０ ｍ 2 ／ ｇ の 表 面 積
を 有 し 、
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 前 記 凝 集 粒 子 の 源 で あ る 成 分 無 機 酸 化 物 粒 子 が ス プ レ ー 乾 燥 前 に 約 ２ か ら 約 １
０ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ を 有 し か つ 成 分 層 状 材 料 粒 子 が ス プ レ ー 乾 燥 前 に 約 ０ ． ０ １
か ら 約 ５ ０ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ を 有 す る 、
３ ７ お よ び ３ ８ 記 載 の 方 法 。

５ ６ ． 前 記 凝 集 粒 子 の 源 で あ る 成 分 無 機 酸 化 物 粒 子 が ス プ レ ー 乾 燥 前 に
（ Ｉ ） 約 ４ か ら 約 ９ ミ ク ロ ン の 平 均 粒 子 サ イ ズ 、
（ Ｉ Ｉ ） 約 ０ ． ５ か ら 約 ３ ． ０ ミ ク ロ ン の 粒 子 サ イ ズ 分 布 範 囲 、 お よ び
（ Ｉ Ｉ Ｉ ） 成 分 無 機 酸 化 物 粒 子 の 重 量 を 基 準 に し て 約 ２ か ら 約 ６ ０ 重 量 ％ の コ ロ イ ド 状 粒
子 サ イ ズ 含 有 量 、
を 有 す る ５ ５ 記 載 の 方 法 。

５ ７ ． 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 触 媒 前 駆 体 を 温 度 が 約 ０ か ら 約 ８ ０ ℃ の 液 状 炭 化 水 素
中 で 約 ０ ． ５ か ら 約 １ ４ ４ ０ 分 間 撹 拌 す る ３ ７ 記 載 の 方 法 。

５ ８ ． 前 記 液 状 炭 化 水 素 を 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 触 媒 前 駆 体 の 混 合 物 か ら 分 離 す る
３ ７ 記 載 の 方 法 。

５ ９ ． 前 記 液 状 炭 化 水 素 を 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 触 媒 前 駆 体 と 有 機 金 属 化 合 物 の 混
合 物 か ら 分 離 す る ３ ８ 記 載 の 方 法 。

６ ０ ． 前 記 有 機 金 属 化 合 物 を 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 と 接 触 さ せ る 前 に 前 記 触 媒 前 駆 体
と 接 触 さ せ る ３ ８ 記 載 の 方 法 。

６ １ ． 段 階 Ｉ Ｉ Ｉ の 不 活 性 な 液 状 炭 化 水 素 に 構 造 式 ：
Ｍ （ Ｒ 1 2 ） s

［ 式 中 、 Ｍ は 、 周 期 律 表 の １ 、 ２ ま た は １ ３ 族 、 錫 ま た は 亜 鉛 の 中 の 少 な く と も １ 種 の 元
素 を 表 し 、 各 Ｒ 1 2 は 、 独 立 し て 、 水 素 、 ハ ロ ゲ ン ま た は ヒ ド ロ カ ル ビ ル 基 の 中 の 少 な く と
も １ 種 を 表 し 、 そ し て 「 ｓ 」 は 、 Ｍ の 酸 化 価 で あ る ］
で 表 さ れ る 少 な く と も １ 種 の 有 機 金 属 化 合 物 を 含 有 さ せ て 前 記 有 機 金 属 化 合 物 と 前 記 触 媒
前 駆 体 を 存 在 す る 有 機 金 属 化 合 物 の 量 が 有 機 金 属 化 合 物 の ミ リ モ ル と 支 持 体 － 活 性 化 剤 の
グ ラ ム の 比 率 が 約 ０ ． ０ ０ １ ： １ か ら 約 ２ ： １ で あ る に 充 分 な 量 で あ る よ う に 密 に 接 触 さ
せ る こ と を 更 に 含 ん で 成 る ３ ７ 記 載 の 方 法 。

６ ２ ． 前 記 比 率 を 約 ０ ． １ ： １ か ら 約 ０ ． ８ ： １ に す る ６ １ 記 載 の 方 法 。
６ ３ ． 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 に 焼 成 を 約 １ ０ ０ か ら 約 ８ ０ ０ ℃ の 温 度 で 約 １ か ら 約 ６

０ ０ 分 間 受 け さ せ る こ と を 更 に 含 ん で 成 る ３ ７ 記 載 の 方 法 。
６ ４ ． 前 記 触 媒 前 駆 体 が 中 に 染 み 込 ん で い る 前 記 支 持 体 － 活 性 化 剤 を 前 記 液 状 炭 化 水

素 か ら 回 収 す る こ と を 更 に 含 ん で 成 る ３ ７ 記 載 の 方 法 。
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