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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　改質ポリプロピレン組成物を調製するプロセスにおいて、１：０．４から１：５の過酸
化物：助剤の質量比で、少なくとも１種類の有機過酸化物と、助剤としてのｎ≧２である
多（ｎ）官能性アクリレートと、酸捕捉化合物とを、異相プロピレンコポリマーに添加す
る工程、および
　前記過酸化物、アクリレート、酸捕捉化合物および異相プロピレンコポリマーを溶融混
合する工程を含み、
　前記異相プロピレンコポリマーが、該異相プロピレンコポリマーの総質量に基づいて、
５０から９９質量％の連続相を形成するマトリクス相と、１から５０質量％の不連続形態
で前記マトリクス中に埋め込まれた分散相とを含み、
　前記マトリクス相が、プロピレンホモポリマーおよび／またはプロピレンコポリマーを
含み、該プロピレンコポリマーが、マトリクス相のポリマーの総質量に基づいて、少なく
とも７０質量％のプロピレンおよび３０質量％までのエチレン、および／または少なくと
も１つのＣ４～Ｃ１０のα－オレフィンを含み、
　前記分散相が、該分散相のエラストマーの総質量に基づいて、２０質量％より多いエチ
レンと８０質量％までの少なくとも１種類のＣ3～Ｃ10α－オレフィンとからなるエチレ
ン－α－オレフィンエラストマーを含む、プロセス。
【請求項２】
　前記溶融混合工程の前に、前記過酸化物、アクリレート、酸捕捉化合物および異相プロ
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ピレンコポリマーの一部または全てを予混する工程をさらに含む、請求項１記載のプロセ
ス。
【請求項３】
　前記有機過酸化物がα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）ジイソプロピルベ
ンゼンであることを特徴とする請求項１または２記載のプロセス。
【請求項４】
　前記多（ｎ）官能性アクリレートが１，４－ブタンジオール－ジメタクリレートである
ことを特徴とする請求項１から３いずれか１項記載のプロセス。
【請求項５】
　前記過酸化物：助剤の質量比が１：１から１：４であることを特徴とする請求項１から
４いずれか１項記載のプロセス。
【請求項６】
　前記酸捕捉化合物がステアリン酸カルシウムであることを特徴とする請求項１から５い
ずれか１項記載のプロセス。
【請求項７】
　前記マトリクスがポリプロピレンホモポリマーであり、前記分散相が４０質量％と６０
質量％の間のエチレンを含むことを特徴とする請求項１から６いずれか１項記載のプロセ
ス。
【請求項８】
　さらにポリエチレンが加えられることを特徴とする請求項１から７いずれか１項記載の
プロセス。
【請求項９】
　請求項１から８いずれか１項記載のプロセスにより得られる改質ポリプロピレン組成物
であって、少なくとも１の弾性指数ｐ＝ＥＲλ／ｙ；ここで、ＥＲλが、Ｇ”の値がλで
あるときのＧ’の値であり；Ｇ’が貯蔵弾性率であり；Ｇ”が損失弾性率であり；λは、
Ｇ’が決定されるＧ”の値であり；ｙ＝０．５λ＋２００；および／または５０ｋＪ／ｍ
2より大きい、ＩＳＯ　１８０　４Ａにしたがって測定される－２０℃でのアイゾット衝
撃強度；により特徴付けられる組成物。
【請求項１０】
　ＩＳＯ　１８０　４Ａにしたがって測定される－２０℃でのアイゾット衝撃強度が６５
ｋＪ／ｍ2より大きいことを特徴とする請求項９記載の組成物。
【請求項１１】
　前記弾性指数が１と４の間にあることを特徴とする請求項９または１０記載の組成物。
【請求項１２】
　請求項９から１１いずれか１項記載の改質ポリプロピレン組成物からなる成形品。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、改質ポリプロピレン組成物を調製するプロセスにおいて、少なくとも１種類
の過酸化物と、多官能性不飽和助剤とを、マトリクス相としてのプロピレンホモポリマー
および／またはプロピレンコポリマーと、非晶性分散相としてのエラストマー成分とを含
有する異相プロピレンコポリマーに添加する工程を有してなるプロセスに関する。本発明
は、改質ポリプロピレン組成物にも関する。本発明はさらに、その組成物からなる成形物
品に関する。
【背景技術】
【０００２】
　そのようなプロセスが特許文献１から公知である。この文献には、化学修飾されたポリ
プロピレン組成物を調製するプロセスであって、５５から９５重量部のポリプロピレン、
２０から８０モル％のプロピレンを有する１から３０重量部のプロピレン－エチレン・ラ
ンダムコポリマー、および随意的なポリエチレンを含むポリプロピレン系組成物を、有機
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過酸化物および助剤と混合し；その混合物を加熱し、押し出す、各工程を有してなるプロ
セスが開示されている。助剤としてのリストに、ジアクリレート化合物、特に、ポリエチ
レングリコールジメタクリレートまたはエチレングリコールジメタクリレート、アリル化
合物、マレイミド系化合物およびキニンジオキシム系化合物が挙げられている。実施例に
は、具体的に、ポリプロピレン組成物を改質するために、有機過酸化物と共に用いられる
助剤としてのジビニルベンゼンおよび１，３，５－トリアクリロイルヘキサヒドロ－ｓ－
トリアジンが開示されている。
【０００３】
　近年、インパクトポリプロピレンコポリマーまたはポリプロピレンブロックコポリマー
としても知られている異相ポリプロピレンコポリマーが、幅広い温度範囲に亘る衝撃強度
などの機械的性質および低コストの魅力的な組合せのために、重要な群のポリマーとなっ
ており、このコポリマーには、民生および自動車産業において幅広い用途が見出されてい
る。異相ポリプロピレンコポリマーは、基本的に、プロピレン系半結晶性マトリクスおよ
び分散したエラストマー相、典型的に、エチレン－プロピレンゴム（ＥＰＲ）からなる少
なくとも二相の構造を有する。これらのポリプロピレンは、一般に、触媒の存在下でのプ
ロピレンの重合、およびその後のプロピレン－エチレン混合物の重合によって、１つ以上
の反応装置内で調製される。これにより得られた高分子材料は異相であるが、固有のモル
ホロジーは、通常、調製方法およびモノマーの比率に依存する。多くの研究により、異相
プロピレン系コポリマー系統における４つの相：結晶性ポリプロピレン、非晶性ポリプロ
ピレン、結晶性エチレン－プロピレンゴム、および非晶性エチレン－プロピレンゴムの存
在が示された。
【０００４】
　多数の文献に、異相ポリプロピレンコポリマーを化学修飾するプロセスが開示されてい
る。例えば、特許文献２には、衝撃改善ポリマー、単官能性モノマーである第１の助剤、
多官能性モノマーである第２の助剤、オリゴマーまたはポリマー、およびラジカル開始剤
を混合し、押し出すことによって、衝撃強度特性が向上したポリプロピレン組成物を調製
する方法が開示されている。特許文献３は、７０から９５重量％のポリプロピレン系マト
リクス相；５から３０重量％の、エチレンゴムコポリマーを含む分散相；０．０１から３
重量％の有機過酸化物；および随意的な、０．０５から１０重量％の、ジビニル化合物、
アリル化合物、ジエンおよびこれらの混合物から選択される二官能性不飽和モノマーを混
合し；その混合物を加熱し、溶融する；ことによって機械的性質が改善された異相プロピ
レン組成物を調製するプロセスに関する。特許文献４には、７０から１００重量％のプロ
ピレン系マトリクス相および０から３０重量％のエラストマーエチレンゴムコポリマー分
散相を含む、９９から９０重量％の異相ポリプロピレンコポリマーを１から１０重量％の
反応改質された異相コポリマーと混合することによって、剛性／衝撃バランスおよび光沢
が改善されたポリプロピレン組成物を得るプロセスが開示されている。この反応改質され
た異相コポリマーは、異相コポリマーを、０．０５から３重量％の有機過酸化物および０
．０１から１０重量％の、ジビニル化合物、アリル化合物、ジエンおよびこれらの混合物
から選択される二官能性不飽和モノマーと混合し；その混合物を加熱し、溶融することに
より生成される。特許文献５は、機械的性質が向上したレオロジー改質熱可塑性エラスト
マー組成物であって、５０から９０重量％のエラストマーエチレン／α－オレフィンポリ
マーまたはエチレン／α－オレフィンポリマーブレンド；および５０から１０重量％の、
ポリプレピレンおよびプロピレン－エチレンコポリマーから選択される高融点ポリマーを
含み、レオロジー改質が、１：２から２：１の過酸化物と助剤の比率で、０．０５から０
．３重量％の過酸化物および０．０２５から０．６重量％の、メタクリレート、アリル化
合物およびビニル化合物から選択されるフリーラジカル助剤により誘発されたものである
エラストマー組成物に関する。特許文献６は、染色性が良好であり、高強度かつ高弾性の
熱可塑性エラストマーであって、２０から８０重量％のホモポリマーおよび／またはプロ
ピレンコポリマー、８０から２０重量％のエラストマー系Ｃ4からＣ12オレフィンコポリ
マーおよび／またはターポリマー、０．１０から４重量％のＣ8からＣ12ジアクリレート
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、０から４重量％の過酸化物、および随意的な、充填剤および加工助剤、すなわち、滑剤
としてのステアリン酸カルシウムまたはマグネシウムを混合することによって製造された
熱可塑性エラストマーに関する。実施例には、具体的に、３．９重量％のエチレンを含む
プロピレン－エチレンコポリマー、エチレン－オクテンコポリマー、３６重量％のブチレ
ングリコールジアクリレート、８重量％の過酸化物およびアセトンからなる熱可塑性エラ
ストマーが記載されている。この文献において、熱可塑性エラストマーが、異相ポリプロ
ピレンコポリマーと比べて、際立って異なるいくつかの性質を有することがよく知られて
いる。熱可塑性エラストマーは、例えば、非特許文献１に記載されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開昭５９－９３７０９号公報
【特許文献２】米国特許出願公開第２００７／０００４８６４Ａ１号明細書
【特許文献３】欧州特許出願公開第１３５４９０１Ａ１号明細書
【特許文献４】欧州特許出願公開第１３９１４８２Ａ２号明細書
【特許文献５】欧州特許第１３１９０４１Ｂ１号明細書
【特許文献６】米国特許第６３１０１４０Ｂ１号明細書
【非特許文献】
【０００６】
【非特許文献１】Kirk-Othmer Encyclopedia of Chemical Technology, G. Holden, Ther
moplastic Elastomers, 2002, DOI: 10.1002/0471238961.2008051808151204.a01.pub
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　特許文献１に開示されたプロセスの欠点は、異相ポリプロピレンコポリマーを有機過酸
化物および助剤で改質する反応が、制御するのが難しく、成形中の加工性が悪い生成物が
得られることである。
【０００８】
　したがって、本発明の課題は、改質ポリプロピレン組成物の調製についてのより良好な
制御を可能にし、得られた組成物のその後の成形プロセス中の加工性を向上させるプロセ
スを提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　この課題は、請求項１記載のプロセスであって、異相ポリプロピレンコポリマーを化学
修飾するために、１：０．４から１：５の過酸化物：助剤の質量比での有機過酸化物と、
助剤としてのｎ≧２の多（ｎ）官能性アクリレートと、酸捕捉化合物とが用いられるプロ
セスにより本発明にしたがって達成される。
【００１０】
　意外なことに、特定の比率での有機過酸化物と、ｎ≧２の多（ｎ）官能性アクリレート
と、酸捕捉化合物とのそのような組合せにより、改質ポリプロピレン組成物の調製につい
てより良い制御が可能になり、その後の成形プロセス中の加工性が向上する。
【００１１】
　本発明によるプロセスの追加の利点は、このプロセスにより製造された組成物によって
、優れた外観を示す、特に、成形品に形成されたときにトラの縞模様(tiger stripes)ま
たはフロー・マークの存在が最小である物品の製造が可能になることである。トラの縞模
様の減少により、物品の審美的外観、それゆえ、その商業的価値が向上する。
【００１２】
　いくつかの公報が、成形品における外観特性を改善する課題に対処しており、様々な解
決策が提案されてきた。例えば、米国特許出願公開第２００２／００３５２０９Ａ１号明
細書では、構造が相互に異なり、各々が特定の固有粘度値により特徴付けられる、２種類
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の特定のプロピレン－エチレン・ブロックコポリマーを使用することによって得られたポ
リプロピレン樹脂組成物が用いられている。欧州特許第１３２８５８１Ｂ１号明細書には
、特定のメルトフローレートを有する２つの異なる分画を含有する結晶性ポリプロピレン
成分、および高い固有粘度を有するエチレンコポリマーを含むポリオレフィンマスターバ
ッチが開示されている。米国特許第５４６８８０８号明細書には、成形品におけるフロー
・マークの影響度を減少させるために、ある量のポリプロピレン組成物に低分子量液体ゴ
ムを添加することが記載されている。国際公開第２００７／０２４５４１号パンフレット
には、フロー・マークを改善するためにポリプロピレン組成物にフルオロポリマーを添加
することが開示されている。しかしながら、これらの文献のいずれにも、外観特徴を改善
するために、特に、そのような組成物から製造された成形品におけるトラの縞模様の存在
を最小にするために、ポリプロピレン組成物を、少なくとも１種類の有機過酸化物、多官
能性アクリレートおよび酸捕捉化合物により改質することは教示されていない。
【００１３】
　さらに別の利点は、本発明のプロセスを使用することによって、良好な機械的性質、例
えば、高い弾性率および低温での高い衝撃強度を有する改質ポリプロピレン組成物が得ら
れることである。さらに、本発明によるプロセスによって得られたポリプロピレン組成物
は、安定な相モルホロジーおよび優れた塗料付着性を示す。
【００１４】
　改質ポリプロピレン組成物を製造するプロセスは、１：０．４から１：５の過酸化物：
助剤の質量比で、少なくとも１種類の有機過酸化物と、助剤としてのｎ≧２である多（ｎ
）官能性アクリレートと、酸捕捉化合物とを、異相プロピレンコポリマーに添加する工程
を有してなり、異相プロピレンコポリマーは、異相プロピレンコポリマーの総質量に基づ
いて、５０から９９質量％のマトリクス相と１から５０質量％の分散相とを含み、マトリ
クス相は、プロピレンホモポリマーおよび／またはマトリクス相のポリマーの総質量に基
づいて、少なくとも７０質量％のプロピレンおよび３０質量％までのエチレン、および／
または少なくとも１種類のＣ4からＣ10のα－オレフィンを含むプロピレンコポリマーを
含み、分散相は、分散エラストマーの総質量に基づいて、２０質量％より多いエチレンお
よび８０質量％までの少なくとも１種類のＣ3からＣ10のα－オレフィンからなるエチレ
ン－α－オレフィンエラストマーを含む。
【００１５】
　産業界において、液相中のポリオレフィンのレオロジーを改善するための方法、特に、
その粘度を減少させるための方法が、引き続き探求されている。粘度の減少は、しばしば
、「粘度低下(vis-breaking)」、「溶融シフト(melt-shifting)」、「レオロジー改質」
または「レオロジー制御」とも記載される。粘度の減少のために有機過酸化物が使用され
ることが既に知られている。有機過酸化物が、加熱条件と溶融条件の際の従来の分解プロ
セスにおいて挙動する様々な様式がある。一方では、あるプロセス条件下で、過酸化物は
最初に分解して、フリーラジカルを生成し、次いで、これらが、ポリプロピレン主鎖の第
３炭素から水素を取り去って、ポリマー上にフリーラジカルを生成し、さらに再結合する
。他方で、過酸化物は、ポリマー分子の最長鎖の破壊を開始し、次いで、これにより、ポ
リマーの粘度が減少し、メルトフローレートが増加し、分子量分布が狭くなり、これらの
特徴は、生成物を特定の用途に一層適するようにするために、ポリプロピレンの改善され
た流動特性の直接的な原因である。各タイプの挙動の範囲は、一般に、過酸化物の性質と
濃度により影響を受ける。
【００１６】
　本発明によるプロセスには、高温でフリーラジカルを形成する有機過酸化物が少なくと
も１種類存在することが必要であり、これにより、例えば、助剤によるポリマーのグラフ
ト重合または鎖の伸長がもたらされ得る。改質ポリプロピレン組成物の形成中にプロセス
の平均温度で１分未満の分解半減期を有する有機過酸化物が本発明にとって適している。
適切な有機過酸化物としては、ジアルキルペルオキシド、例えば、ジクミルペルオキシド
、ペルオキシケタール、ペルオキシカーボネート、ジアシルペルオキシド、ペルオキシエ
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ステルおよびペルオキシジカーボーネートが挙げられる。これらの具体的な例としては、
ベンゾイルペルオキシド、ジクロロベンゾイルペルオキシド、ジクミルペルオキシド、ジ
－ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシド、２，５－ジメチル－２，５－ジ（ペルオキシベンゾエ
ート）－３－ヘキセン、１，４－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシイソプロピル）ベン
ゼン、ラウロイルペルオキシド、ｔｅｒｔ－ブチルペルアセテート、α，α’－ビス（ｔ
ｅｒｔ－ブチルペルオキシ）ジイソプロピルベンゼン（Ｌｕｐｅｒｃｏ（登録商標）８０
２）、２，５－ジメチル－２，５－ジ（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）－３－ヘキセン、
２，５－ジメチル－２，５－ジ（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）－ヘキセン、ｔｅｒｔ－
ブチルペルベンゾエート、ｔｅｒｔ－ブチルペルフェニルアセテート、ｔｅｒｔ－ブチル
ペル－ｓｅｃ－オクトエート、ｔｅｒｔ－ブチルペルピバレート、クミルペルピバレート
、およびそれらの任意の組合せが挙げられる。本発明によるプロセスにジアルキルペルオ
キシドを使用することが好ましい。有機過酸化物がα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペ
ルオキシ）ジイソプロピルベンゼンであることがより好ましい。本発明の有機過酸化物を
、全組成物に基づいて、０．０２質量％と０．２５質量％の間、好ましくは０．０３質量
％と０．２０質量％の間、より好ましくは０．０５質量％と０．１５質量％の間の量で適
用してよい。
【００１７】
　粘度低下プロセス中に、分散相のポリマー鎖がより小さな鎖に分解されることも一般に
公知である。その不都合な影響は、度々、衝撃強度およびメルトフロー安定性の低下など
の、異相系の所望の性質のいくつかが劣化することである。助剤、一般に、１つ以上の不
飽和基を含有する化合物の存在は、ラジカルがそのような助剤と、その構造に応じて、異
なる様式で反応するかもしれないので、過酸化物により生じた生成ラジカルの作用に影響
を与える。
【００１８】
　本発明のプロセスによれば、ｎ≧２の多（ｎ）官能性アクリレートが助剤として使用さ
れる。どのような理論によっても拘束することを意図するものではないが、多官能性アク
リレートの助剤も、マトリクスの、特に分散相のポリマー鎖へのグラフト重合によるいく
つかの長鎖分岐にも影響を与え、および／または鎖の伸長により高分子量材料の分画を増
加させると考えられる。ペルオキシドにより導入されるフリーラジカルの存在が、多官能
性アクリレートが異相プロピレンコポリマーと反応し、それゆえ、衝撃強度とメルトフロ
ー安定性の劣化を最小にするのに必須である。
【００１９】
　この助剤は、ラジカル付加を受けられる不飽和基を２つ以上含有する多官能性アクリレ
ートモノマーである。助剤の適切な例としては、１，４－ブタンジオール－ジメタクリレ
ート（ＢＤＤＭＡ）、１，６－ヘキサンジオール－ジメタクリレート（ＨＤＤＭＡ）、１
，３－ブチレングリコール－ジメタクリレート（ＢＧＤＭＡ）、エチレングリコール－ジ
メタクリレート（ＥＧＤＭＡ）、ドデカンジオール－ジメタクリレート（ＤＤＤＭＡ）、
トリメチロールプロパン－トリメタクリレート（ＴＭＰＴＭＡ）およびトリメタクリレー
トエステル（ＴＭＡ）エステルなどのジ－およびトリ－（メタ）アクリレートが挙げられ
るであろう。助剤が、１，４－ブタンジオール－ジメタクリレートまたはトリメチロール
プロパン－トリメタクリレートであることが好ましい。本発明にしたがって、１，４－ブ
タンジオール－ジメタクリレート（ＢＤＤＭＡ）を使用することが好ましい。何故ならば
、ＢＤＤＭＡは、環境に優しい非毒性材料であるからである。
【００２０】
　本発明によるプロセスに、ｎ≧２の多（ｎ）官能性アクリレートを助剤として適用する
ことによって、成形製品の衝撃強度が減少するどころか、明らかに増加する。本発明によ
る実験により、－２０℃で、９９．６９質量％の異相プロピレンコポリマー、０．０６質
量％の過酸化物、０．３質量％のＢＤＤＭＡおよび０．０５質量％のステアリン酸カルシ
ウムの組成物からなる成形品が、ＢＤＤＭＡを含まないサンプルについて得られた９３ｋ
Ｊ／ｍ2の衝撃値および不十分な剛性と比べて、６５ｋＪ／ｍ2より大きいアイゾット衝撃
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強度（ＩＳＯ　１８０　４Ａによる）および良好な剛性値を示すことが確認される。その
上、成形品のトラの縞模様の性能が著しく向上する。多官能性アクリレート、有機過酸化
物および酸捕捉剤の組合せは、明らかに、異相プロピレンコポリマー中に存在する相の溶
融弾性に影響を与え、相接合を促進し、安定な相モルホロジーおよび良好な塗装との付着
性をもたらす。
【００２１】
　ｎ≧２である多（ｎ）官能性アクリレート助剤は、全改質ポリプロピレン組成物に基づ
いて、０．０１質量％と０．５質量％の間、好ましくは０．０５質量％と０．３５質量％
の間、より好ましくは０．１質量％と０．３質量％の間、最も好ましくは０．１５質量％
と０．２５質量％の間の量で適用してよい。好ましい範囲の利点としては、異相ポリプロ
ピレンコポリマーの相間のより強力な相互作用および成形品の増大したトラの縞模様の性
能が挙げられる。
【００２２】
　本発明のプロセスによれば、有機過酸化物およびｎ≧２の多（ｎ）官能性アクリレート
が、１：０．４から１：５の質量比で、好ましくは１：１から１：４の質量比で加えられ
る。これらの質量比の範囲内の動作の利点は、衝撃および外観などの他の性質を犠牲にせ
ずに、プロピレン系組成物の流動特性を所望の値まで増加させる可能性にある。
【００２３】
　酸捕捉剤は、酸捕捉剤以外の化合物との反応に関与する酸の傾向を低減させる役割を有
する化合物である。ステアリン酸塩などの金属カルボン酸塩が、重合からの微量の酸性触
媒残留物を中和するための酸捕捉剤として、または滑剤として、ポリプロピレン系組成物
に一般に加えられることが既に知られているのが事実であるが、本発明の組成物において
は、それには追加の効果がある。本発明によるプロセスに酸捕捉剤として使用される化合
物は、よく知られた目的以外に、成形されたプロピレン系組成物のレオロジーに影響を与
えるが、この挙動の説明はまだ見つかっていない。
【００２４】
　適切な酸捕捉剤の例としては、ステアリン酸カルシウム、ステアリン酸亜鉛、乳酸カル
シウム、カルシウムステアロイル－２－ラクチレート、炭酸カルシウム、水酸化カルシウ
ム、ステアリン酸ナトリウム、ステアリン酸リチウム、ヒドロキシカルボン酸マグネシウ
ム、ヒドロキシカルボン酸アルミニウム、ジヒドロキシタルサイトおよびペラルゴン酸カ
ルシウムのような金属カルボン酸塩などの金属塩が挙げられるであろう。酸捕捉化合物は
、良好な衝撃強度および外観のために、全組成物に基づいて、約０．０１から約０．３質
量％、好ましくは約０．０１から約０．１質量％、より好ましくは約０．０２から約０．
０８質量％の濃度で使用して差し支えない。金属ステアリン酸塩を本発明によるプロセス
において酸捕捉化合物として使用することが好ましい。既に知られている機能以外に、反
応の良好な制御を可能にするので、ステアリン酸カルシウムを使用することが最も好まし
い。
【００２５】
　有機過酸化物およびｎ≧２の多（ｎ）官能性アクリレートと共に酸捕捉化合物を使用す
ることにより、本発明によるプロセスのより良好な制御を可能にし、その後の成形工程中
のプロピレン系組成物の加工性を向上させる。本発明によるプロセスに、酸捕捉化合物を
使用せず、有機過酸化物および助剤のみを使用した場合、成形に適した流動特性を有する
ポリマー組成物を得ることは難しいであろう。
【００２６】
　異相プロピレンコポリマーは、典型的に、マトリクス相および分散相を含む。一般に、
微粒子分散相またはゴム相は良好な靭性を与えるのに対し、マトリクスは良好な高温性能
および適切な剛性を維持することを担う。
【００２７】
　本発明によるプロセスに使用される異相プロピレンコポリマーは、連続相を形成するマ
トリクス相を含み、そのマトリクス相は、プロピレンホモポリマー、および／または、プ
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ロピレンおよびエチレンおよび／または少なくとも１種類のＣ4からＣ10－α－オレフィ
ンのコポリマーである。このマトリクスのＭＦＩは、０．４から８０ｇ／１０分（２．１
６ｋｇ／２３０℃）の範囲、好ましくは３から７０ｇ／１０分の範囲、より好ましくは１
０から６０ｇ／１０分、さらにより好ましくは１５から４０ｇ／１０分の範囲にあるであ
ろう。
【００２８】
　このマトリクス相のポリマーは、ポリマーに基づいて、少なくとも７０質量％のプロピ
レンおよび３０質量％までのエチレンおよび／または少なくとも１種類のＣ4～Ｃ10のα
－オレフィンを含む。マトリクスに使用してよいＣ4～Ｃ10のα－オレフィンの適切な例
としては、１－ブテン、１－ペンテン、４－メチル－１－ペンテン、１－ヘキセン、１－
ヘプテンおよび１－オクテンが挙げられ、その中で、１－ブテンが好ましい第３のコモノ
マーである。プロピレンコポリマーが、１５質量％未満、好ましくは１０質量％未満、よ
り好ましくは８質量％未満のエチレンを有するプロピレン－エチレンコポリマーであるこ
とがより好ましい。
【００２９】
　異相プロピレンコポリマー中のマトリクス相の量は、異相コポリマーの総質量の５０か
ら９９質量％である。得られた製品の衝撃と剛性との間の良好なバランスを与えるために
、マトリクスが、異相コポリマーの総量の５５から８５質量％の量のプロピレンホモポリ
マーであることが好ましく、６０から８０質量％がより好ましく、６５から６５質量％が
さらにより好ましく、６５から７０質量％が最も好ましい。
【００３０】
　分散相は、不連続形態でマトリクス中に埋め込まれており、典型的に、透過型電子顕微
鏡（ＴＥＭ）法によって決定される、０．５から１０マイクロメートルの範囲の粒径を有
する。分散相のＭＦＩは０．００６から５ｇ／１０分（２．１６ｋｇ／２３０℃）の範囲
にあってよく、ＭＦＩが０．０３から１．５ｇ／１０分の範囲にあることが好ましく、０
．０４から１ｇ／１０分の範囲にあることがより好ましい。
【００３１】
　本発明による組成物中の分散相は、分散相のエラストマーの総量に基づいて、２０質量
％より多い、好ましくは４０質量％より多い、最も好ましくは５０質量％より多いエチレ
ン、および８０質量％までの、好ましくは６０質量％までの、より好ましくは５５質量％
までの少なくとも１種類のＣ3～Ｃ10のα－オレフィンからなるエチレン－α－オレフィ
ンエラストマーを含む。分散相中のエチレンの量が４０から６０質量％の範囲にあること
が最も好ましい。エチレンのコモノマーとして使用してよい適切なＣ3～Ｃ10のα－オレ
フィンの例としては、プロピレン、１－ブテン、１－ペンテン、４－メチル－１－ペンテ
ン、１－ヘキセン、１－ヘプテンおよび１－オクテンが挙げられる。本発明にプロピレン
、１－ブテンおよび１－オクテンを使用することが好ましい。エチレン－プロピレンゴム
（ＥＰＲ）としても知られているエチレン－プロピレンコポリマーを分散相として使用す
ることがより好ましい。ＥＰＲ中のエチレンの量が４０から６０質量％の範囲にあること
がより好ましく、４５から５５質量％の範囲にあることが最も好ましい。
【００３２】
　非晶性分散相の量は、異相プロピレンコポリマーの総量に基づいて、１から５０質量％
、好ましくは１０から４５質量％、より好ましくは１５から４０質量％、さらにより好ま
しくは２０から３８質量％、最も好ましくは３０から３５質量％の範囲にある。量が多す
ぎると、引張強度と剛性の特性が減少し、量が少なすぎると、衝撃特徴が比較的低くなっ
てしまう。
【００３３】
　本発明によるプロセスに用いられる異相ポリプロピレンコポリマーは、任意の従来の技
法、例えば、バルク重合、気相重合、スラリー重合、溶液重合またはそれらの組合せなど
の多段階プロセスを使用することによって製造して差し支えない。どのような従来の触媒
系、すなわち、チーグラー・ナッタまたはメタロセンを使用しても差し支えない。そのよ
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うな技法および触媒が、例えば、国際公開第０６／０１０４１４号パンフレット；Polypr
opylene and other Polyolefins, by Ser van der Ven, Studies in Polymer Science 7,
 Elsevier 1990；米国特許第４３９９０５４号明細書および米国特許第４４７２５２４号
明細書に記載されている。当業者は、そのような異相系を製造するための様々な可能性を
認識しており、本発明に使用すべき適切な異相ポリプロピレンコポリマーを製造するため
の適切な方法を見出すであろう。
【００３４】
　本発明による異相プロピレンコポリマーはさらに、添加剤、例えば、核剤および清澄剤
、安定剤、離型剤、充填剤、可塑剤、酸化防止剤、帯電防止剤、引掻き抵抗剤(scratch r
esistance agent)、高性能充填剤、耐衝撃性改良剤、難燃剤、発泡剤、再利用添加剤(rec
ycling additives)、カップリング剤、抗菌剤、かぶり防止剤、スリップ剤、ブロッキン
グ防止剤、滑剤などのポリマー加工助剤等を含有してもよい。そのような添加剤が当該技
術分野においてよく知られている。当業者には、これらの添加剤を従来の効果的な量でど
のように使用するかが分かるであろう。
【００３５】
　本発明によるプロセスにおいて、異相ポリプロピレンコポリマーにポリエチレンをさら
に加えても差し支えない。ポリエチレンの量は、全改質ポリプロピレン組成物に基づいて
、０から３５質量％、好ましくは１から２５質量％、より好ましくは５から１５質量％で
あってよい。
【００３６】
　このポリエチレンは、任意の直鎖または分岐鎖の、置換または未置換の、エチレンホモ
ポリマーおよび／またはエチレンと少なくとも１種類のＣ3～Ｃ10のα－オレフィンのコ
ポリマーであってよい。このコポリマーは、全コポリマー含有量の少なくとも８５質量％
の、好ましくは少なくとも９０質量％のエチレン含有量を有してよい。前記ポリエチレン
中のエチレンのコモノマーとして使用してよい適切なＣ3～Ｃ10のα－オレフィンの例と
しては、プロピレン、１－ブテン、１－ペンテン、４－メチル－１－ペンテン、１－ヘキ
セン、１－ヘプテンおよび１－オクテンが挙げられ、プロピレンおよび１－ブテンが好ま
しいコモノマーである。
【００３７】
　前記ポリエチレンは、約０．９２０ｇ／ｃｍ3未満の、好ましくは約０．９００ｇ／ｃ
ｍ3未満の、より好ましくは０．８９０ｇ／ｃｍ3未満の、最も好ましくは０．８７０ｇ／
ｃｍ3未満の密度を有することができる。この密度は０．８５０ｇ／ｃｍ3より大きく、好
ましくは０．８６０ｇ／ｃｍ3より大きい（ＩＳＯ１１８３／Ａによる）。このポリエチ
レンのＭＦＲは、０．１から１００ｇ／１０分（２．１６ｋｇ／２３０℃）の範囲にある
であろう。ポリエチレンが、良好な寸法安定性、すなわち、高い線熱膨張係数（ＣＬＴＥ
）および良好な収縮のために、エチレンホモポリマーであることが好ましい。ポリエチレ
ンが低密度ポリエチレン（ＬＤＰＥ）であることがより好ましい。
【００３８】
　ポリエチレンは、高圧法または低密度法などの当業者に公知の任意の技法を使用して製
造してもよい。そのような技法は、例えば、米国特許第５２７２２３６号、同第５２７８
２７２号、同第４９３７２９９号および欧州特許第１２９３６８号の各明細書、並びにHa
ndbook of Polyethylene, by A.J. Peacock, ISBN: 0-8247-9546-6に記載されている。
【００３９】
　本発明によるプロセスに様々な添加剤を使用して差し支えない。これらの添加剤の例と
しては、核剤、安定剤、無機充填剤、例えば、タルク、顔料、表面張力改良剤、滑剤、熱
安定剤、難燃剤、酸化防止剤、染料、可塑剤、帯電防止剤、強化材、および／またはマレ
イン酸変性ポリプロピレンなどのポリマーと充填剤との間の界面接合を向上させる成分が
挙げられる。当業者は、必要以上の実験を行わずに、添加剤の任意の適切な組合せおよび
添加剤の量を容易に選択できるであろう。添加剤の量は、その種類と機能に依存し、典型
的に、前記組成物に基づいて、０から約３０質量％、好ましくは０から約２０質量％、よ
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り好ましくは０から約１０質量％、最も好ましくは０から約５質量％である。
【００４０】
　本発明のプロセスに使用される様々な成分は、改質ポリプロピレン組成物を得るために
、当該技術分野において公知の任意の手段を使用して、任意の順序で組み合わせてもよい
。本発明のプロセスにおいて加えられる全ての成分の合計は、１００質量％まで加わるべ
きである。それらの成分のいくつかまたは全ては、押出機に導入する前に、周囲温度で従
来の混合装置内で予混しても、または任意の順序での添加により、または押出機の異なる
部位での任意の従来の手段により、押出機内で直接的に溶融混合しても差し支えない。成
分の質量比をより良く制御するために、有機過酸化物、助剤、酸捕捉化合物およびある安
定剤は、一般に、予混され、次いで、異相プロピレンコポリマーに加えられて押出機に導
入される。
【００４１】
　押出プロセスは、二軸スクリュー押出機などの任意の従来の押出機を使用して、ポリプ
ロピレン組成物の融点を最終的には超える温度で行うことができる。その温度は、必要に
応じて、押出機の異なる区域で変動して差し支えない。例えば、その温度は、供給区域で
の１８０℃からダイでの３００℃まで変動して差し支えない。押出機内の温度は２００か
ら２６５℃まで変動することが好ましく；それより低い温度では、有機過酸化物と助剤と
の間の反応が妨げられ、その結果、好ましい性質を有するプロピレン組成物が得られない
かもしれず；温度が高すぎると、望ましくない劣化プロセスが誘発し、機械的性質が不十
分なポリプロピレン組成物が得られるかもしれない。同様に、押出機のスクリュー速度は
、必要に応じて、変動してよく、典型的に、約１００ｒｐｍから約４００ｒｐｍまで変動
してよい。
【００４２】
　押出機内の混合物の滞在時間は１分間より短くてよく、１０秒と４０秒の間であること
が好ましい。短いけれども、この範囲内の滞在時間を適用することによって、改質ポリプ
ロピレン組成物からなる成形品の反応の良好な制御および良好な外観が可能になる。
【００４３】
　さらに、本発明は、上述したプロセスにより得られる改質ポリプロピレン組成物に関す
る。
【００４４】
　本発明は特に、酸捕捉化合物および異相プロピレンコポリマーを含む改質ポリプロピレ
ン組成物に関し、異相プロピレンコポリマーは、異相プロピレンコポリマーの総質量に基
づいて、５０から９９質量％のマトリクス相と１から５０質量％の分散相とを含み、マト
リクス相は、プロピレンホモポリマーおよび／またはマトリクス相のポリマーの総質量に
基づいて、少なくとも７０質量％のプロピレンおよび３０質量％までのエチレン、および
／または少なくとも１種類のＣ4～Ｃ10のα－オレフィンを含むプロピレンコポリマーを
含み、分散相は、分散相のエラストマーの総質量に基づいて、２０質量％より多いエチレ
ンおよび８０質量％までの少なくとも１種類のＣ3～Ｃ10のα－オレフィンからなるエチ
レン－α－オレフィンエラストマーを含む。この組成物は、少なくとも１の、弾性指数ｐ
＝ＥＲλ／ｙ；ここで、ＥＲλが、Ｇ”の値がλであるときのＧ’の値であり；Ｇ’が貯
蔵弾性率であり；Ｇ”が損失弾性率であり；λは、Ｇ’が決定されるＧ”の値であり；ｙ
＝０．５λ＋２００；および／または５０ｋＪ／ｍ2より大きい、ＩＳＯ　１８０　４Ａ
にしたがって測定される－２０℃でのアイゾット衝撃強度；により特徴付けられる。
【００４５】
　改質ポリプロピレン組成物が、少なくとも１の、弾性指数ｐ＝ＥＲλ／ｙ；ここで、Ｅ
Ｒλが、Ｇ”の値がλであるときのＧ’の値であり；Ｇ’が貯蔵弾性率であり；Ｇ”が損
失弾性率であり；λは、Ｇ’が決定されるＧ”の値であり；ｙ＝０．５λ＋２００；およ
び５０ｋＪ／ｍ2より大きい、ＩＳＯ　１８０　４Ａにしたがって測定される－２０℃で
のアイゾット衝撃強度；により特徴付けられることが好ましい。
【００４６】
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　弾性指数は少なくとも１であり、弾性指数が１から４の範囲にあることが好ましい。何
故ならば、そのような組成物は、良好なトラの縞模様の性質を示すからである。弾性指数
ｐが１から３の範囲にあることがより好ましく、１から２の範囲にあることが最も好まし
い。
【００４７】
　ＩＳＯ　１８０　４Ａにより測定した－２０℃でのアイゾット衝撃強度は、好ましくは
６０ｋＪ／ｍ2より高く、より好ましくは６５ｋＪ／ｍ2より高く、最も好ましくは７０ｋ
Ｊ／ｍ2より高い。
【００４８】
　改質ポリプロピレン組成物は、少なくとも７のトラの縞模様の視認性により特徴付けら
れることが好ましく、少なくとも７．５がより好ましく、少なくとも８が最も好ましい。
【００４９】
　本発明による改質ポリプロピレン組成物は向上した加工性を示し、この組成物から製造
された成形品は好ましい衝撃挙動を示す。この組成物は、ＩＳＯ１１３３（２．１６ｋｇ
／２３０℃）により測定して、約１から約４０ｇ／１０分の、好ましくは約１から２０ｇ
／１０分の、より好ましくは約４から１０ｇ／１０分のメルトフローインデックス（ＭＦ
Ｉ）を有する。
【００５０】
　本発明は、先に定義した改質ポリプロピレン組成物からなる成形品にも関する。この改
質ポリプロピレン組成物は、様々な加工技法を使用して、成形（半）完成品に作りかえて
よい。適切な加工技法の例としては、射出成形、射出圧縮成形、押出成形、および押出圧
縮成形が挙げられる。射出成形は、例えば、バンパーのような自動車外装部品、計器盤の
ような自動車内装部品、またはボンネット下の自動車部品などの物品を製造するために広
く使用されている。押出成形は、棒材、シートおよびパイプなどの物品を製造するために
広く使用されている。
【００５１】
　本発明による成形品は、良好な強度と剛性、低温でも高い衝撃特徴の好ましい組合せを
示し、優れた外観を示す、特に、トラの縞模様のような欠陥の存在が最小である。
【図面の簡単な説明】
【００５２】
【図１】比較実験１による組成物のモルホロジーを示す顕微鏡写真
【図２】本発明による組成物のモルホロジーを示す顕微鏡写真
【実施例】
【００５３】
　本発明を、以下の非限定的実施例を参照してさらに説明する。
【００５４】
実施例１
　ミキサを用いて、４．５ｇ／１０分のＭＦＩを有する、６５質量％のプロピレンホモポ
リマーマトリクス相および５２質量％のエチレンを有し、０．０８ｇ／１０分のＭＦＩを
有する、３５質量％の分散相を含む、９９．６９質量％の異相プロピレンコポリマー組成
物と、０．０６質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）ジイソプロピル
ベンゼン（「Ｌｕｐｅｒｃｏ」８０２）と、０．１０質量％の１，４－ブタンジオール－
ジメタクリレート（ＢＤＤＭＡ）と、０．０５質量％の酸捕捉剤としてのステアリン酸カ
ルシウムと、０．１０質量％の安定剤としてのＩｒｇａｎｏｘ（登録商標）Ｂ２２５とを
周囲温度（約２０℃）で混合して、乾燥粉末配合物を得ることによって、改質ポリプロピ
レン組成物を調製した。次いで、この粉末配合物を、高剪断混合区画を備えた、Ｗｅｒｎ
ｅｒ　＆　Ｐｆｌｅｉｄｅｒｅｒ社のＺＳＫ３０同方向回転二軸スクリュー押出機に投入
した。この押出機を、２４０℃のバレル温度および２５０ｒｐｍのスクリュー速度で動作
させて、粉末配合物を効果的に溶融し、均質化して、乾燥ペレットを生成した。得られた
押出ペレットを下記に記載するように小板(plaques)に射出成形した。その結果が表１に
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示されている。
【００５５】
実施例２
　実施例１と同様であるが、ここでは、４．５ｇ／１０分のＭＦＩを有する、６５質量％
のプロピレンホモポリマーマトリクス相および５２質量％のエチレンを有し、０．０８ｇ
／１０分のＭＦＩを有する、３５質量％の分散相を含む、９９．４９質量％の異相プロピ
レンコポリマー組成物と、０．０６質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキ
シ）ジイソプロピルベンゼンと、０．３０質量％のＢＤＤＭＡと、０．０５質量％の酸捕
捉剤としてのステアリン酸カルシウムと、０．１０質量％の安定剤「Ｉｒｇａｎｏｘ」Ｂ
２２５とを混合することによって、改質ポリプロピレン組成物を調製した。その結果が表
１に示されている。
【００５６】
実施例３
　実施例１と同様であるが、ここでは、２０ｇ／１０分のＭＦＩを有する、６５質量％の
プロピレンホモポリマーマトリクス相および５２質量％のエチレンを有し、０．０８ｇ／
１０分のＭＦＩを有する、３５質量％の分散相を含む、９９．６２質量％の異相プロピレ
ンコポリマー組成物と、０．０３質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ
）ジイソプロピルベンゼンと、０．１５質量％のＢＤＤＭＡと、０．１０質量％の酸捕捉
剤としてのステアリン酸カルシウムと、０．１０質量％の安定剤「Ｉｒｇａｎｏｘ」Ｂ２
２５とを混合することによって、改質ポリプロピレン組成物を調製した。その結果が表１
に示されている。
【００５７】
実施例４
　実施例１と同様であるが、ここでは、４．５ｇ／１０分のＭＦＩを有する、６５質量％
のプロピレンホモポリマーマトリクス相および５２質量％のエチレンを有し、０．０８ｇ
／１０分のＭＦＩを有する、３５質量％の分散相を含む、８９．５９質量％の異相プロピ
レンコポリマー組成物と、６５ｇ／１０分のＭＦＩ（１９０℃で測定）を有する、１０質
量％のＬＤＰＥと、０．０６質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）ジ
イソプロピルベンゼンと、０．２０質量％のＢＤＤＭＡと、０．０５質量％の酸捕捉剤と
してのステアリン酸カルシウムと、０．１０質量％の安定剤「Ｉｒｇａｎｏｘ」Ｂ２２５
とを混合することによって、改質ポリプロピレン組成物を調製した。その結果が表１に示
されている。
【００５８】
比較実験Ａ
　実施例１と同様であるが、ここでは、４．５ｇ／１０分のＭＦＩを有する、６５質量％
のプロピレンホモポリマーマトリクス相および５２質量％のエチレンを有し、０．０８ｇ
／１０分のＭＦＩを有する、３５質量％の分散相を含む、９９．８１質量％の異相プロピ
レンコポリマー組成物と、０．０４質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキ
シ）ジイソプロピルベンゼンと、０．０５質量％のステアリン酸カルシウムと、０．１０
質量％の安定剤「Ｉｒｇａｎｏｘ」Ｂ２２５とを混合することによって、改質ポリプロピ
レン組成物を調製した。その結果が表１に示されている。
【００５９】
比較実験Ｂ
　実施例１と同様であるが、ここでは、４．５ｇ／１０分のＭＦＩを有する、６５質量％
のプロピレンホモポリマーマトリクス相および５２質量％のエチレンを有し、０．０８ｇ
／１０分のＭＦＩを有する、３５質量％の分散相を含む、９９．７４質量％の異相プロピ
レンコポリマー組成物と、０．０６質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキ
シ）ジイソプロピルベンゼンと、０．１０質量％のＢＤＤＭＡと、０．１０質量％の安定
剤「Ｉｒｇａｎｏｘ」Ｂ２２５とを混合することによって、改質ポリプロピレン組成物を
調製した。その結果が表１に示されている。
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【００６０】
比較実験Ｃ
　実施例２と同様であるが、ここでは、４．５ｇ／１０分のＭＦＩを有する、６５質量％
のプロピレンホモポリマーマトリクス相および５２質量％のエチレンを有し、０．０８ｇ
／１０分のＭＦＩを有する、３５質量％の分散相を含む、９９．５４質量％の異相プロピ
レンコポリマー組成物と、０．０６質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキ
シ）ジイソプロピルベンゼンと、０．３０質量％のＢＤＤＭＡと、０．１０質量％の安定
剤「Ｉｒｇａｎｏｘ」Ｂ２２５とを混合することによって、改質ポリプロピレン組成物を
調製した。その結果が表１に示されている。
【００６１】
比較実験Ｄ
　実施例１と同様であるが、ここでは、４．５ｇ／１０分のＭＦＩを有する、６５質量％
のプロピレンホモポリマーマトリクス相および５２質量％のエチレンを有し、０．０８ｇ
／１０分のＭＦＩを有する、３５質量％の分散相を含む、９９．４３７質量％の異相プロ
ピレンコポリマー組成物と、０．０６３質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペル
オキシ）ジイソプロピルベンゼンと、０．３５質量％の１，９－デカジエンと、０．０５
質量％のステアリン酸カルシウムと、０．１０質量％の安定剤「Ｉｒｇａｎｏｘ」Ｂ２２
５とを混合することによって、改質ポリプロピレン組成物を調製した。その結果が表１に
示されている。
【００６２】
比較実験Ｅ
　実施例１と同様であるが、ここでは、４．５ｇ／１０分のＭＦＩを有する、６５質量％
のプロピレンホモポリマーマトリクス相および５２質量％のエチレンを有し、０．０８ｇ
／１０分のＭＦＩを有する、３５質量％の分散相を含む、９９．４３７質量％の異相プロ
ピレンコポリマー組成物と、０．０６３質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペル
オキシ）ジイソプロピルベンゼンと、０．３５質量％のジビニルベンゼンと、０．０５質
量％のステアリン酸カルシウムと、０．１０質量％の安定剤「Ｉｒｇａｎｏｘ」Ｂ２２５
とを混合することによって、改質ポリプロピレン組成物を調製した。その結果が表１に示
されている。
【００６３】
　アイゾット衝撃強度（ノッチ付き）を、０℃と－２０℃でＩＳＯ　１８０／４Ａにした
がって測定した。６５ｍｍの長さ×６５ｍｍの幅×３．２ｍｍの厚さの寸法を有する標準
的な小板を、Ｅｎｇｅｌ４５射出成形機を使用して、フィーダからノズルまで約２１５℃
と２３５℃の温度で射出成形した。ひけマークのない良好な品質の小板を得るために、実
験中に保持圧力、時間および射出速度を最適化した。
【００６４】
トラの縞模様の評価
　２９０ｍｍの長さ×３０ｍｍの幅×３ｍｍの厚さの寸法を有する小板を、Ａｒｂｕｒｇ
６射出成形機を使用して射出成形した。サンプルは、以下の条件下で成形した：２３．４
、５９．８および２５７．４ｍｍ／分の射出速度および２００、２４０および２８０℃に
設定された溶融物の温度。得られた小板を、肉眼により太陽光の下でトラの縞模様につい
て目視検査した。トラの縞模様の視認性は、１と１０の間で等級付けした。１は、トラの
縞模様が極めてよく見えることを意味し、１０は、目に見えるトラの縞模様が全く観察さ
れないことを意味する。７と１０の間のトラの縞模様の視認性を有する材料が、良好なト
ラの縞模様の性能を有すると考えられる。
【００６５】
弾性指数（ｐ）の測定
　貯蔵弾性率Ｇ’および損失弾性率Ｇ”は、Ａｒｅｓプレート・プレート・レオメータを
使用して測定した。このレオメータは、２３０℃で、０．０４６と１００ｒａｄ／ｓの間
の周波数の周波数掃引モードで動作させた。２５ｍｍの直径および１．８ｍｍの厚さを有



(14) JP 5513503 B2 2014.6.4

10

するディスクに圧縮成形されたサンプルに測定を行った。
【００６６】
モルホロジーの測定
　組成物のモルホロジーを、公知の透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ）法を使用して研究した。
得られた顕微鏡写真が図１および２に示されている。
【００６７】
機械的性質の測定
　引張強度、破断点伸びおよび降伏伸びをＩＳＯ　Ｒ３７／２にしたがって５０ｍｍ／分
の変形速度で測定した。縦弾性率は、２３℃でＡＳＴＭ　Ｄ７９０にしたがって測定した
。収縮は、２４時間に亘る２３℃での状態調整後にＩＳＯ　２９４－４にしたがって測定
した。
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【表１】

【００６８】
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　表１は、酸捕捉剤の存在下で過酸化物およびＢＤＤＭＡにより改質された異相プロピレ
ンコポリマーが、質の悪い成形小板を生じた（比較実験ＢおよびＣ）過酸化物により改質
された異相プロピレンコポリマーと比べて、射出成形中に容易に加工できた（実施例１～
４）ことを示している。実施例１～３のサンプルは、１より大きい弾性指数、良好な機械
的性質、例えば、高い縦弾性率、良好な剛性および５０ｋＪ／ｍ2より大きい、さらには
６５ｋＪ／ｍ2より大きい－２０℃での衝撃強度、および７より高い、さらには７．５よ
り高いトラの縞模様の視認性を示す。さらにＬＤＰＥを含む実施例４のサンプルは、容易
に加工され、良好な剛性および７２ｋＪ／ｍ2の－２０℃での衝撃強度を示している。図
１および２に示されたＴＥＭ顕微鏡写真は、比較実験Ａの過酸化物グレードの材料と過酸
化物およびＢＤＤＭＡにより改質された材料との相モルホロジーの間の著しい差を示して
いる。これらの図面において、エチレンが豊富なゴム相；エチレン－プロピレンが豊富な
ゴム相；およびプロピレンが豊富なマトリクス相の３つの相を識別することができる。
【００６９】
　図１は、０．０４質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）ジイソプロ
ピルベンゼンにより改質された異相ポリプロピレンコポリマー組成物のモルホロジーを示
している。この顕微鏡写真は、表面層のポリマー小板の残りからの剥離を示している。プ
ロピレンが豊富なゴム相の極端な配向性およびＰＰマトリクス相とゴム相との間の相互作
用のないことのために、この種のモルホロジーを有する組成物は、剥離を受けやすくなる
。
【００７０】
　図２は、０．０４質量％のα，α’－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）ジイソプロ
ピルベンゼンおよび０．３０質量％のＢＤＤＭＡにより改質された異相ポリプロピレンコ
ポリマー組成物のモルホロジーを示している。ＢＤＤＭＡは、エチレンが豊富なゴム相と
プロピレンが豊富なゴム相の溶融物の弾性に目に見えて大きい影響を与える。明らかに、
ＰＰマトリクス、エチレン－プロピレンが豊富なゴム相、およびエチレンが豊富なゴム相
の間の相互作用が、ＢＤＤＭＡにより著しく強化されている。
【００７１】
　異なるポリマー相の間の相互作用が増加したために、ＢＤＤＭＡを含有するサンプル（
図２）は、ＢＤＤＭＡを含まないサンプル（図１）のような剥離構造を示さない。
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