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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　メタロセン化合物を含むオレフィン重合用触媒を用いて、結晶性プロピレン重合体成分
（ＰＰ）を製造する前段工程（Ｉ）及びエチレン－プロピレン共重合体成分（ＥＰ）を製
造する後段工程（ＩＩ）によって得られ、且つ、
　下記（ｉ）～（ｖ）を満たすことを特徴とするプロピレン系共重合体。
　（ｉ）ＭＦＲ（試験条件：２３０℃、２．１６ｋｇ荷重）が０．１～３００ｇ／１０分
である。
　（ｉｉ）２３℃のｐ－キシレン可溶な部分の割合が共重合体全体の４５～６０重量％で
ある。
　（ｉｉｉ）２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分のエチレン含量が４０～６５重量％であ
る。
　（ｉｖ）２３℃のｐ－キシレンに不溶な部分のプロピレン含量が９８重量％以上である
。
　（ｖ）透過型電子顕微鏡により観察される形態において、（ＰＰ）部分と（ＥＰ）部分
が互いに入り組みあって連続相を形成する共連続構造を有している。
【請求項２】
　デカリンを溶媒として１３５℃で得られる２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分の固有粘
度［η］ＣＸＳと２３℃のｐ－キシレンに不溶な部分の固有粘度［η］ＣＸＩＳの比（［
η］ＣＸＳ／［η］ＣＸＩＳ）は、０．７５～２．００であることを特徴とする請求項１
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に記載のプロピレン系共重合体。
【請求項３】
　請求項１又は２に記載のプロピレン系共重合体を成形して得られる成形体であって、透
過型電子顕微鏡により観察される形態において、（ＰＰ）部分と（ＥＰ）部分が互いに入
り組みあって連続相を形成する共連続構造を有していることを特徴とする成形体。
【請求項４】
　下記の成分（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）を接触して得られるオレフィン重合用触媒の存在下
、結晶性プロピレン重合体成分（ＰＰ）を製造する前段工程（Ｉ）及びエチレン－プロピ
レン共重合体成分（ＥＰ）を製造する後段工程（ＩＩ）によりプロピレン系共重合体を製
造する方法であって、
　下記（ｉ）～（ｖ）を満たすことを特徴とするプロピレン系共重合体の製造方法。
　（Ａ）：下記一般式［１］で表される遷移金属化合物。
【化１】

（式［１］中、Ａ及びＡ’は、共役五員環配位子を示し、Ｑは、２つの共役五員環配位子
を任意の位置で架橋する結合性基を示し、Ｍは、周期律表４～６族から選ばれる金属原子
を示し、Ｘ及びＹは、水素原子、ハロゲン原子、炭化水素基、アルコキシ基、アミノ基、
リン含有炭化水素基又はケイ素含有炭化水素基を示す。なお、Ａ及びＡ’は、同一化合物
内において相互に同一であっても異なっていてもよい。）
　（Ｂ）：下記（ｂ－１）～（ｂ－４）から選ばれる一種以上を含有する固体成分。
　（ｂ－１）アルミニウムオキシ化合物が担持された微粒子状担体
　（ｂ－２）成分（Ａ）と反応して成分（Ａ）をカチオンに変換することが可能なイオン
性化合物またはルイス酸が担持された微粒子状担体
　（ｂ－３）固体酸微粒子
　（ｂ－４）イオン交換性層状珪酸塩
　（Ｃ）：有機アルミニウム化合物。
　（ｉ）ＭＦＲ（試験条件：２３０℃、２．１６ｋｇ荷重）が０．１～３００ｇ／１０分
である。
　（ｉｉ）２３℃のｐ－キシレン可溶な部分の割合が共重合体全体の４５～６０重量％で
ある。
　（ｉｉｉ）２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分のエチレン含量が４０～６５重量％であ
る。
　（ｉｖ）２３℃のｐ－キシレンに不溶な部分のプロピレン含量が９８重量％以上である
。
　（ｖ）透過型電子顕微鏡により観察される形態において、（ＰＰ）部分と（ＥＰ）部分
が互いに入り組みあって連続相を形成する共連続構造を有している。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、特定の分子構造と相構造を有するプロピレン系共重合体、その製造方法及び
それを成形してなる特定の構造を有する成形体に関し、さらに詳しくは、成形材料及び成
形体として使用した場合に極めて良好な剛性－耐衝撃性のバランスを示し、かつ耐熱性が
良好であり、特に低温での衝撃強度と耐熱性のバランスに優れ、また、耐衝撃白化特性に
優れるプロピレン系共重合体、その製造方法及びそれからなる成形体に関する。
【背景技術】
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【０００２】
　結晶性ポリプロピレンは、機械的性質、耐薬品性等に優れることから各種成形分野に広
く用いられている。しかしながら、結晶性ポリプロピレンとしてプロピレン単独重合体を
用いると、剛性は高くなるが耐衝撃性が不足する。そのため、プロピレン単独重合体に、
エチレン－プロピレンラバー等のエラストマーを添加する方法や、プロピレンの単独重合
後に引き続いてエチレンとプロピレンを共重合させ、いわゆるブロック共重合体を製造す
る方法により、耐衝撃性を改良することが行われてきた。
　これらの方法での物性の改良は、相当程度実現するものの、一層の剛性－耐衝撃性バラ
ンスの向上が望まれている。また、それらの特性の他に耐熱性の向上や低温での衝撃強度
の改善、耐白化特性の改善が強く望まれている。
【０００３】
　一方、従来のチグラ－型触媒系とは異なるメタロセン系の触媒を用いてプロピレンを重
合してアイソタクチックポリプロピレンが得られることが知られている。また、同様な触
媒を用いて、プロピレンの単独重合後に引き続いてエチレンとプロピレンを共重合させ、
プロピレン系共重合体（いわゆるプロピレン－エチレンブロック共重合体）を製造するこ
とも知られている。例えば、特許文献１～５等に、それらの例が記載されている。また、
特許文献６～１１には、剛性と衝撃性の良好なプロピレン－エチレンブロック共重合体の
例が記載されている。
　上記特許文献に記載された発明により、剛性及び耐衝撃性は、さらに改善されているも
のの、より汎用的にプロピレン－エチレンブロック共重合体の分野に適用していくために
は、さらに剛性及び耐衝撃性を改善するほか、耐熱性、成形性、低温衝撃強度の点でも改
善が必要である。さらに、これらの材料及び材料からなる成形体に衝撃を加えた場合、ク
レーズやボイドの多発に伴う白化が著しく、その改善も重要な課題となっている。
【０００４】
　これら従来公知のプロピレン系共重合体（プロピレン－エチレンブロック共重合体）は
、連続相を形成する結晶性ポリプロピレン成分中に、分散相としてエチレン－プロピレン
共重合体成分が分散するいわゆる海島構造をとることが一般的である。海島構造をとるプ
ロピレン系共重合体（プロピレン－エチレンブロック共重合体）では、衝撃印加時に、海
（ポリプロピレン相）と島（エチレン－プロピレン共重合体相）の界面にクレーズが誘起
され、それにより衝撃エネルギーを効率よく吸収し、その結果、剛性と耐衝撃性のバラン
スが改善される。こうした海島構造は、四酸化ルテニウムにより染色した後に作製した試
料切片を、透過型電子顕微鏡で観察することにより確認可能である。即ち、結晶性ポリプ
ロピレンは、四酸化ルテニウムによる染色を受けないため、白色の透過型電子顕微鏡像を
、また、エチレン－プロピレン共重合体成分は、染色を受けて黒色の像を与えるため、白
色のポリプロピレンマトリックス中に、黒色のエチレン－プロピレン共重合体が分散した
形の電子顕微鏡像が得られる。さらに、衝撃印加後に同様の観察をすると、海島の界面か
らクレーズが生成している様子が観察可能である。
【０００５】
　一般に相溶しない２種類のポリマー成分Ａ、Ｂからなるポリマーブレンド系では、Ａ及
びＢの構造やブレンド比に応じて、その相構造は変化し、大別して３種類の相構造（Ａが
連続相を形成し、Ｂが分散相を形成する海島構造、逆に、Ａが分散相、Ｂが連続相を形成
する逆海島構造、Ａ、Ｂがともに連続相を形成する共連続構造）をとることが知られてい
る。このうち、共連続構造は、互いに性質の異なるＡ、Ｂがともに連続相を形成するため
、海島構造や逆海島構造のように、一方の成分のみが連続相となる構造とは異なる物性を
示すことが期待され、ポリフェニレンスルフィド／ポリカーボネート系（例えば、特許文
献１２参照。）や、ポリアルキルメタアクリレート／ポリカーボネート系（例えば、特許
文献１３参照。）で、共連続構造をとらせることによる物性向上が報告されている。
【０００６】
　一方、いわゆるプロピレン－エチレンブロック共重合体や結晶性ポリプロピレンとエチ
レン－プロピレン共重合体のブレンドについては、例えば特許文献１４に、プロピレンエ
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チレンブロック共重合体７０重量部とエチレンプロピレンゴム３０重量部を二軸押出機で
溶融混練して得た組成物が共連続構造を示し、その剛性、低温耐衝撃性が向上することが
示されているが、かかる組成物の相構造は、必ずしも安定なものではなく、剛性、耐熱性
、耐白化特性等の一層の向上が求められている。
　さらに、特許文献１５には、結晶性第一ポリマー成分と、結晶可能第二ポリマー成分を
含み、このような第一、第二ポリマー成分ともに同様なタクティシティーの立体規則プロ
ピレンを含むブレンド組成物が開示され、共連続構造を示しても良いと記載されているが
、この組成物は、弾性回復性を高めることを目的とし、かつ、第一、第二ポリマー成分間
の相溶性を高める必要から、両成分の構造は限定された範囲となっていて、その結果、剛
性、耐熱性は、極めて低位である。
【０００７】
　以上のように、共連続構造を示すプロピレン－エチレンブロック共重合体（プロピレン
系共重合体）の特性に関する検討は、いまだ十分とは言えない。なお、ここで言う共連続
構造とは、射出成形品の表面近傍や、延伸フィルムの一部に見られる、特定の配向や方向
性を持った層状の構造ではなく、結晶性ポリプロピレン成分とエチレン－プロピレン共重
合体成分がともに連続相を形成して、互いに入り組みあって存在する構造をさす。例えば
、特許文献１６の第７頁の図１に示されるような連続層状構造は、本発明における共連続
構造とはみなさない（図１～３参照、図１：共連続構造、図２：層状構造、図３：海島構
造）。
【０００８】
　また、従来公知のプロピレン－エチレンブロック共重合体の性能は、耐衝撃性のある程
度の向上は見られたものの、決して満足できるレベルには至っておらず、さらに、耐熱性
や耐衝撃白化性も含めた総合的な物性バランスの面において、改善が強く求められている
。さらに、低温衝撃強度に関しては、通常評価に用いられるシャルピー衝撃強度やアイゾ
ッド衝撃強度のみならず、デュポン衝撃強度に代表される「面」衝撃強度、特に低温での
「面」衝撃強度の改善が強く求められる。
　このため、従来方法で得られたプロピレン－エチレンブロック共重合体において、より
一層の剛性－耐衝撃性のバランス、成形性、耐熱性および低温での「面」衝撃強度、耐白
化特性の改善が課題であった。また、プロピレン－エチレンブロック共重合体において、
共連続構造をとらせることによって物性が向上する例は、知られていなかった。
【特許文献１】特開平０４－３３７３０８号公報
【特許文献２】特開平０６－２８７２５７号公報
【特許文献３】特開平０５－２０２１５２号公報
【特許文献４】特開平０６－２０６９２１号公報
【特許文献５】特開平１０－２１９０４７号公報
【特許文献６】特開平１１－２２８６４８号公報
【特許文献７】特開平１１－２４０９２９号公報
【特許文献８】特開平１１－３４９６４９号公報
【特許文献９】特開平１１－３４９６５０号公報
【特許文献１０】特開２００３－２４７０３５号公報
【特許文献１１】特開２００３－２０６３２５号公報
【特許文献１２】特開２０００－２４８１７９号公報
【特許文献１３】特開２００１－２０７０１０号公報
【特許文献１４】特開平０６－０２１１７７号公報
【特許文献１５】特表２００２－５１９４９７号公報
【特許文献１６】特開平０６－３１３０４８号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　本発明の目的は、上記問題点に鑑み、成形材料及び成形体として使用した場合に、極め
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て良好な剛性－耐衝撃性のバランスを示し、かつ耐熱性が良好であり、特に低温での衝撃
強度と耐熱性のバランスに優れ、また、耐衝撃白化特性に優れるプロピレン系共重合体、
およびその製造方法を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明者等は、上記課題を解決するため、鋭意研究を重ねた結果、特定の分子構造と特
定の相構造を有するプロピレン系共重合体は、成形材料として使用した場合に、きわめて
良好な剛性－耐衝撃性のバランスを有し、高い耐熱性と極めて優れた低温での「面」衝撃
強度、耐衝撃白化特性を持ち合わせることを見出し、これらの知見に基き、本発明を完成
するに至った。
【００１１】
　すなわち、本発明の第１の発明によれば、メタロセン化合物を含むオレフィン重合用触
媒を用いて、結晶性プロピレン重合体成分（ＰＰ）を製造する前段工程（Ｉ）及びエチレ
ン－プロピレン共重合体成分（ＥＰ）を製造する後段工程（ＩＩ）によって得られ、且つ
、下記（ｉ）～（ｖ）を満たすことを特徴とするプロピレン系共重合体が提供される。
　（ｉ）ＭＦＲ（試験条件：２３０℃、２．１６ｋｇ荷重）が０．１～３００ｇ／１０分
である。
　（ｉｉ）２３℃のｐ－キシレン可溶な部分の割合が共重合体全体の４５～６０重量％で
ある。
　（ｉｉｉ）２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分のエチレン含量が４０～６５重量％であ
る。
　（ｉｖ）２３℃のｐ－キシレンに不溶な部分のプロピレン含量が９８重量％以上である
。
　（ｖ）透過型電子顕微鏡により観察される形態において、（ＰＰ）部分と（ＥＰ）部分
が互いに入り組みあって連続相を形成する共連続構造を有している。
【００１２】
　また、本発明の第２の発明によれば、第１の発明において、デカリンを溶媒として１３
５℃で得られる２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分の固有粘度［η］ＣＸＳと２３℃のｐ
－キシレンに不溶な部分の固有粘度［η］ＣＸＩＳの比（［η］ＣＸＳ／［η］ＣＸＩＳ

）は、０．７５～２．００であることを特徴とするプロピレン系共重合体が提供される。
【００１３】
　本発明の第３の発明によれば、第１又は第２の発明に係るプロピレン系共重合体を成形
して得られる成形体であって、透過型電子顕微鏡により観察される形態において、（ＰＰ
）部分と（ＥＰ）部分が互いに入り組みあって連続相を形成する共連続構造を有している
ことを特徴とする成形体が提供される。
【００１４】
　一方、本発明の第４の発明によれば、下記の成分（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）を接触して得
られるオレフィン重合用触媒の存在下、結晶性プロピレン重合体成分（ＰＰ）を製造する
前段工程（Ｉ）及びエチレン－プロピレン共重合体成分（ＥＰ）を製造する後段工程（Ｉ
Ｉ）によりプロピレン系共重合体を製造する方法であって、下記（ｉ）～（ｖ）を満たす
ことを特徴とするプロピレン系共重合体の製造方法が提供される。
　（Ａ）：下記一般式［１］で表される遷移金属化合物。
【００１５】
【化１】
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【００１６】
（式［１］中、Ａ及びＡ’は、共役五員環配位子を示し、Ｑは、２つの共役五員環配位子
を任意の位置で架橋する結合性基を示し、Ｍは、周期律表４～６族から選ばれる金属原子
を示し、Ｘ及びＹは、水素原子、ハロゲン原子、炭化水素基、アルコキシ基、アミノ基、
リン含有炭化水素基又はケイ素含有炭化水素基を示す。なお、Ａ及びＡ’は、同一化合物
内において相互に同一であっても異なっていてもよい。）
　（Ｂ）：下記（ｂ－１）～（ｂ－４）から選ばれる一種以上を含有する固体成分。
　（ｂ－１）アルミニウムオキシ化合物が担持された微粒子状担体
　（ｂ－２）成分（Ａ）と反応して成分（Ａ）をカチオンに変換することが可能なイオン
性化合物またはルイス酸が担持された微粒子状担体
　（ｂ－３）固体酸微粒子
　（ｂ－４）イオン交換性層状珪酸塩
　（Ｃ）：有機アルミニウム化合物。
　（ｉ）ＭＦＲ（試験条件：２３０℃、２．１６ｋｇ荷重）が０．１～３００ｇ／１０分
である。
　（ｉｉ）２３℃のｐ－キシレン可溶な部分の割合が共重合体全体の４５～６０重量％で
ある。
　（ｉｉｉ）２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分のエチレン含量が４０～６５重量％であ
る。
　（ｉｖ）２３℃のｐ－キシレンに不溶な部分のプロピレン含量が９８重量％以上である
。
　（ｖ）透過型電子顕微鏡により観察される形態において、（ＰＰ）部分と（ＥＰ）部分
が互いに入り組みあって連続相を形成する共連続構造を有している。
【発明の効果】
【００１７】
　本発明のプロピレン系共重合体は、特定の分子構造と特定の相構造（共連続構造）を有
するため、成形材料として使用した際には、極めて良好な剛性－耐衝撃性のバランスを示
し、かつ耐熱性が良好であり、特に低温での衝撃強度と耐熱性のバランスに優れ、また、
耐衝撃白化特性に優れるという、顕著な効果を奏する。
　また、本発明のプロピレン系共重合体の製造方法によれば、上記の優れた性能を有する
プロピレン系共重合体を、生産性が高く、効率よく製造することができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１８】
　本発明のプロピレン系共重合体は、メタロセン化合物を含むオレフィン重合用触媒を用
いて得られるものであって、結晶性プロピレン重合体（以下ＰＰとも記す）とエチレン－
プロピレン共重合体（以下ＥＰとも記す）からなり、下記（ｉ）～（ｖ）を満たすことを
特徴とするものである。
【００１９】
（ｉ）ＭＦＲ（試験条件：２３０℃、２．１６ｋｇ荷重）が０．１～３００ｇ／１０分で
ある。
　ＭＦＲが０．１ｇ／１０分未満では、流動性が低下する上に、剛性も低下する。一方、
ＭＦＲが３００ｇ／１０分を超えると、衝撃強度が低下する。また、この範囲の中でも、
好ましくは０．５～１００ｇ／１０分、更に好ましくは２～７０ｇ／１０分、特に好まし
くは、２～５０ｇ／１０分である。
【００２０】
（ｉｉ）２３℃のｐ－キシレン可溶な部分の割合が共重合体全体の４５～６０重量％であ
る。
　２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分（以下ＣＸＳ部分とも言う）の割合は、目的とする
相構造を得る上で極めて重要である。ＣＸＳ部分の割合がこの範囲を逸脱すると、目的と
する共連続な相構造が得難くなったり、または相構造の安定性が低下したりして、高度な
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物性バランスが達成し難くなる上に、外観の悪化を招く。即ち、ＣＸＳ部分の割合が４５
％未満では、ＥＰ成分からなる相の連続性が保たれていても、同時に分散粒子として存在
するＥＰの割合が増加し、また、ＥＰ連続相部分の構造安定性も低下するため、衝撃強度
が低下するとともに、耐衝撃白化特性が悪化し、一方、ＣＸＳ部分の割合が６０％超では
、逆にＰＰ相の連続性が損なわれて、剛性、耐熱性が著しく低下する上、連続性の途切れ
により、ＰＰ相の剪断降伏が十分に起こらなくなって、耐衝撃性の改良度合いが頭打ちと
なるか、または却って低下する。また、この範囲の中でも、好ましくは４５～５８重量％
、更に好ましくは４６～５７重量％、特に好ましくは４６～５６重量％である。
【００２１】
　本発明における２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分（ＣＸＳ部分）の割合、および、２
３℃のｐ－キシレンに不溶な部分（以下ＣＸＩＳ部分とも言う）の割合は、以下の方法に
より決定される。
　プロピレン系共重合体試料１ｇを２００ｍｌのｐ－キシレンに１２０℃以上の温度（試
料を完全に溶解させるに十分な温度）で完全に溶解させた後、２３℃の恒温室に当該試料
溶液を１２時間以上放置した際に析出する部分（不溶な部分＝ＣＸＩＳ部分）と析出せず
に溶解している部分（可溶な部分＝ＣＸＳ部分）であり、ろ過後に溶媒を蒸発させること
により、両成分の分離・回収が可能である。これらを秤量し、ＣＸＳ部分とＣＸＩＳ部分
の重量を求める。
　ＣＸＳ部分の割合（重量％）＝ＣＸＳ部分の重量÷（ＣＸＳ部分の重量＋ＣＸＩＳ部分
の重量）×１００、
　ＣＸＩＳ部分の割合（重量％）＝ＣＸＩＳ部分の重量÷（ＣＸＳ部分の重量＋ＣＸＩＳ
部分の重量）×１００、となる。
【００２２】
（ｉｉｉ）２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分（ＣＸＳ部分）のエチレン含量が４０～６
５重量％である。
　ＣＸＳ部分のエチレン含量が４０重量％未満では、ＥＰのガラス転移温度が上昇する結
果、低温での衝撃強度が低下する場合があり、一方、６５重量％超では、ＥＰとＰＰの親
和性が損ねられる結果、ＰＰとＥＰの界面で、剥離が生じやすくなるため、衝撃強度、特
に低温での面衝撃強度の低下や、耐衝撃白化特性の低下を招く。この範囲の中でも、好ま
しくは４２～６３重量％、より好ましくは４３～６０重量％、更に好ましくは４４～６０
重量％、特に好ましくは４５～５８重量％である。ここで、ＣＸＳ部分のエチレン含量は
、前記した方法で回収したＣＸＳ部分について、１３Ｃ－ＮＭＲやＩＲを用いて公知の方
法により決定可能である。
【００２３】
（ｉｖ）２３℃のｐ－キシレンに不溶な部分（ＣＸＩＳ部分）のプロピレン含量が９８重
量％以上である。
　ＣＸＩＳ部分のプロピレン含量が９８重量％未満になると、剛性及び耐熱性が低下する
か、もしくは低温での耐衝撃性や衝撃白化特性が悪化する。即ち、前段の結晶性プロピレ
ン重合体製造工程（Ｉ）において、エチレンや他のプロピレン以外のα－オレフィンをコ
モノマーとして共重合させる場合には、ＣＸＩＳ部分のプロピレン含量が９８重量％以上
となるように、共重合させるコモノマー量を少量におさえる必要があり、この範囲を逸脱
するとＰＰ部分の結晶性が過度に低下して、剛性や耐熱性を損ねる。
　一方、前段でコモノマーを導入せずに、プロピレンホモ重合体を製造しても、公知のチ
グラー触媒を用いた場合には、後段のエチレン－プロピレン共重合工程（ＩＩ）において
、エチレンやプロピレンが連鎖中にブロック的に生成して、２３℃のｐ－キシレンに不溶
となる結果、ＣＸＩＳ部分のプロピレン含量を９８重量％以上に調整することは、不可能
となり、低温での耐衝撃性や耐衝撃白化特性の悪化を招くため、要件（ｉ）～（ｉｖ）を
同時に満たす共重合体を得るには、均一性の高いメタロセン触媒の使用が必須である。
　ＣＸＩＳ部分のプロピレン含量は、前記した方法により回収したＣＸＩＳ部分について
１３Ｃ－ＮＭＲやＩＲを用いて公知の方法により決定可能である。
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【００２４】
（ｖ）透過型電子顕微鏡により観察される形態において、（ＰＰ）部分と（ＥＰ）部分が
ともに連続相を形成し、互いに入り組みあって存在する共連続構造を形成している。
　本発明のプロピレン系共重合体は、ＰＰ及びＥＰ部分がともに連続相を形成して互いに
入り組みあって存在するいわゆる共連続構造をとり、かつ、この共連続構造の構成単位の
サイズが十分に微細で安定である結果、ＰＰとＥＰの界面でのクレーズ生成が抑止されて
、ＰＰ、ＥＰ両成分の剪断降伏が誘起されて、衝撃を与えても、殆どまたは全く白化を生
じることなく、有効に衝撃エネルギーを吸収する。
　特に、ＰＰが連続相、ＥＰが分散相を形成する通常の海島構造のプロピレン系共重合体
に比較して、クレーズ生成量が極めて少ない一方で、剪断降伏量が増加する結果、耐衝撃
白化性と耐衝撃性、特に低温での耐「面」衝撃特性の著しい向上をもたらす。一方、ＥＰ
が連続相、ＰＰが分散相を形成するいわゆる逆海島構造のプロピレン系共重合体では、ク
レーズ生成は、ある程度抑制されるため、耐白化性は改善するものの、ＰＰが連続相を形
成しない結果、剛性及び耐熱性が著しく低下する上に、ＰＰの剪断降伏も誘起されづらく
なり、耐衝撃性の改善度合いが低いものとなる。
　本発明の共重合体では、ＰＰ、ＥＰがともに連続相を形成し、互いに入り組みあって存
在する結果、これらの物性が極めて高度にバランスする。さらに、本発明の共重合体では
、共連続構造の基本構成単位のサイズが十分に小さく、かつ、熱的に安定しているために
、特に良好な物性バランスを示す。
【００２５】
　共連続構造は、透過型電子顕微鏡により確認可能である。プロピレン系共重合体をプレ
ス成形し、厚さ２ｍｍのシートを作成し、その断面の中心部分（表面より１ｍｍの深さの
部分）を四酸化ルテニウムにより染色した後、ウルトラミクロトームで０．１μｍの厚さ
の切片に切り出し、透過型電子顕微鏡により、相構造を観察する。２０μｍ×２０μｍの
視野で観察し、四酸化ルテニウムにより染色されていない白色のＰＰ相と、染色されて黒
色に見えるＥＰ相がともに連続相を形成し、互いに入り組みあって存在する場合には、共
連続構造をとっていると判定され、白色のＰＰ相、または黒色の（ＥＰ）相の何れかが、
連続性を失っている場合（いわゆる海島構造や層状構造をとっている場合）には共連続構
造をとっていないと判定される（図１～３参照。）。
【００２６】
　さらに、本発明の別の好ましい態様は、上記要件（ｉ）～（ｖ）に加えて、要件（ｖｉ
）を満たすことを特徴とするプロピレン系共重合体である。
【００２７】
（ｖｉ）デカリンを溶媒として１３５℃で得られる２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分の
固有粘度［η］ＣＸＳと２３℃のｐ－キシレンに不溶な部分の固有粘度［η］ＣＸＩＳの
比（［η］ＣＸＳ／［η］ＣＸＩＳ）は、０．７５～２．００である。すなわち、０．７
５≦［η］ＣＸＳ／［η］ＣＸＩＳ≦２．００である。
　［η］ＣＸＳ／［η］ＣＸＩＳは、プロピレン系共重合体の相構造及びそのサイズと安
定性に強い影響を与える。［η］ＣＸＳ／［η］ＣＸＩＳを上記範囲に調整した場合には
、極めて安定かつ微細な共連続構造の形成が可能となり、耐衝撃性の改良効果が特に強く
発揮される。［η］ＣＸＳ／［η］ＣＸＩＳは、好ましくは０．８０～１．８０であり、
より好ましくは０．８０～１．５０であり、最も好ましくは０．８０～１．２０である。
　本発明におけるＣＸＳ部分及びＣＸＩＳ部分の固有粘度は、前記した方法に従って回収
した２３℃のパラ－キシレンに不溶な成分及び可溶な成分について、デカリンを溶媒とし
、１３５℃でウベローデ粘度管を用いて公知の方法（ＪＩＳ　Ｋ７３６７参照。）で測定
される。
【００２８】
　さらに、本発明の別の態様は、上記（ｉ）～（ｖ）又は（ｉ）～（ｖｉ）の要件を満た
すプロピレン系共重合体を成形して得られる成形体であって、（ｖｉｉ）透過型電子顕微
鏡により観察される形態において、ＰＰ部分とＥＰ部分がともに連続相を形成し互いに入
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り組みあって存在する共連続構造を形成していることを特徴とする成形体である。
　プロピレン系共重合体から製造した成形体の相構造は、成形体試料から切り出した小試
験片を四酸化ルテニウム染色した後超薄切片をミクロトームにより切り出し、透過型電子
顕微鏡で観察するという公知の手法（例えば、Ｈ．Ｓａｎｏら、Ｐｏｌｙｍｅｒ，２７巻
１４９７頁、１９８６年）により、確認可能である。
【００２９】
　また、本発明の別の態様は、上記（ｉ）～（ｖ）又は（ｉ）～（ｖｉ）の要件を満たす
プロピレン系共重合体を、特定の触媒の存在下に製造するプロピレン系共重合体の製造方
法、または、要件（ｖｉｉ）を満たす成形体を成形するために供する上記（ｉ）～（ｖ）
又は（ｉ）～（ｖｉ）の要件を満たすプロピレン系共重合体を、特定の触媒の存在下に製
造するプロピレン系共重合体の製造方法である。
【００３０】
　さらに、本発明のプロピレン系共重合体の融点は、高い剛性と耐熱性を示す上で、好ま
しくは１５３～１６５℃、更に好ましくは１５５～１６３℃、特に好ましくは１５６～１
６２℃、最も好ましくは１５７～１６１℃である。
　ここで、プロピレン系共重合体の融点とは、ＤＳＣにより測定される共重合体の融解曲
線中のピーク融解温度であり、複数の融解ピークが生じる場合には最も高温側のピークの
融解温度として定義される。プロピレン系共重合体の融点は、結晶性プロピレン部分（Ｐ
Ｐ部分）の融点により支配されるが、ＰＰ部分は、プロピレンの単独重合体もしくはプロ
ピレン含量が９８重量％以上である、プロピレンと炭素数２～２０のプロピレンを除くα
－オレフィンとの共重合体である。前記した共重合体の場合の炭素数２～２０のプロピレ
ンを除くα－オレフィンとしては、エチレン、１－ブテン、１－ペンテン、１－ヘキセン
、１－オクテンなどが例示できるが、この中でも、エチレンおよび／または１－ブテンが
好ましく、更にその中でも、エチレンが最も好ましく用いられる。
【００３１】
［プロピレン系共重合体の製造］
　本発明によるプロピレン系共重合体を製造する方法は、上記の物性を満足するプロピレ
ン系共重合体を与えるものであれば、特に限定されないが、その中でも、本発明のプロピ
レン系共重合体を製造するのに好適な触媒系は、メタロセン触媒であり、たとえば、下記
に示すような下記の成分Ａ，Ｂ，Ｃを接触して得られるオレフィン重合用触媒を用いるこ
とができる。
【００３２】
成分（Ａ）：下記一般式［１］で表される遷移金属化合物。
【００３３】
【化２】

【００３４】
　ここで、式［１］中、Ａ及びＡ’は、共役五員環配位子を示し、Ｑは、２つの共役五員
環配位子を任意の位置で架橋する結合性基を示し、Ｍは、周期律表４～６族から選ばれる
金属原子を示し、Ｘ及びＹは、水素原子、ハロゲン原子、炭化水素基、アルコキシ基、ア
ミノ基、リン含有炭化水素基又はケイ素含有炭化水素基を示す。なお、Ａ及びＡ’は、同
一化合物内において、相互に同一であっても異なっていてもよい。
　一般式［１］で表される遷移金属化合物の中で好ましいのは、下記で規定する成分（Ａ
）である。
【００３５】
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［好ましい成分（Ａ）］
　遷移金属化合物成分（Ａ）は、下記一般式（Ｉａ）で表される。
【００３６】
【化３】

【００３７】
　本発明に係る遷移金属化合物は、置換基Ｒ１、Ｒ２及びＲ３を有する五員環配位子と、
置換基Ｒ４、Ｒ５及びＲ６を有する五員環配位子とが、Ｑを介して相対位置の観点におい
て、Ｍ、Ｘ及びＹを含む平面に関して非対称である化合物（ａ）及び対称である化合物（
ｂ）を含む。ただし、高分子量かつ高融点のα－オレフィン重合体の製造を行うためには
、上記の化合物（ａ）、つまり、Ｍ、Ｘ及びＹを含む平面を挟んで対向する二個の五員環
配位子が当該平面に関して実体と鏡像の関係にない化合物を使用するのが好ましい。
【００３８】
　一般式（Ｉａ）中、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ４、Ｒ５は、それぞれ独立して、水素原子、炭素数
１～１０の炭化水素基、炭素数１～１２のケイ素含有炭化水素基または炭素数１～１２の
ハロゲン化炭化水素基を示す。
【００３９】
　上記の炭素数１～１０の炭化水素基の具体例としては、メチル、エチル、ｎ－プロピル
、ｉ－プロピル、ｎ－ブチル、ｉ－ブチル、ｓ－ブチル、ｔ－ブチル、ｎ－ペンチル、ｎ
－ヘキシル、シクロプロピル、シクロペンチル、シクロヘキシル等のアルキル基、ビニル
、プロペニル、シクロヘキセニル等のアルケニル基の他、フェニル基、ナフチル基などが
挙げられる。
【００４０】
　上記の炭素数１～１２のケイ素含有炭化水素基の具体例としては、トリメチルシリル、
トリエチルシリル、ｔ－ブチルジメチルシリル等のトリアルキルシリル基、ビス（トリメ
チルシリル）メチル等のアルキルシリルアルキル基などが挙げられる。
【００４１】
　上記の炭素数１～１２のハロゲン化炭化水素基において、ハロゲン原子としては、フッ
素原子、塩素原子、臭素原子、ヨウ素原子が挙げられる。そして、上記のハロゲン化炭化
水素基は、ハロゲン原子が例えばフッ素原子の場合、フッ素原子が上記の炭化水素基の任
意の位置に置換した化合物である。その具体例としては、フルオロメチル、ジフルオロメ
チル、トリフルオロメチル、クロロメチル、ジクロロメチル、トリクロロメチル、ブロモ
メチル、ジブロモメチル、トリブロモメチル、ヨードメチル、２，２，２－トリフルオロ
エチル、２，２，１，１－テトラフルオロエチル、ペンタフルオロエチル、ペンタクロロ
エチル、ペンタフルオロプロピル、ノナフルオロブチル、トリフルオロビニル、ｏ－、ｍ
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－、ｐ－フルオロフェニル、ｏ－、ｍ－、ｐ－クロロフェニル、ｏ－、ｍ－、ｐ－ブロモ
フェニル、２，４－、３，５－、２，６－、２，５－ジフルオロフェニル、２，４－、３
，５－、２，６－、２，５－ジクロロフェニル、２，４，６－トリフルオロフェニル、２
，４，６－トリクロロフェニル、ペンタフルオロフェニル、ペンタクロロフェニルなどが
挙げられる。
【００４２】
　これらの中では、Ｒ１及びＲ４としては、メチル、エチル、プロピル、ブチル、フェニ
ル等の炭素数１～６の炭化水素基が好ましく、Ｒ２及びＲ５としては、水素原子が好まし
い。
　一般式（Ｉａ）中、Ｒ３及びＲ６は、それぞれ独立して、それが結合する五員環に対し
て縮合環を形成する炭素数３～１０の飽和または不飽和の２価の炭化水素基を示す。
　従って、当該縮合環は、５～１２員環である。ただし、Ｒ３及びＲ６の少なくとも一方
の炭素数は、５～１０であり、Ｒ３またはＲ６由来の７～１０員環からなる縮合環を形成
する。この際、当該縮合環の両方が７～１０員環であることが好ましい。
【００４３】
　上記のＲ３及びＲ６の具体例としては、トリメチレン、テトラメチレン、ペンタメチレ
ン、ヘキサメチレン等の２価の飽和炭化水素基、プロペニレン、２－ブテニレン、１，３
－ブタジエニレン、１－ペンテニレン、２－ペンテニレン、１，３－ペンタジエニレン、
１，４－ペンタジエニレン、１－ヘキセニレン、２－ヘキセニレン、３－ヘキセニレン、
１，３－ヘキサジエニレン、１，４－ヘキサジエニレン、１，５－ヘキサジエニレン、２
，４－ヘキサジエニレン、２，５－ヘキサジエニレン、１，３，５－ヘキサトリエニレン
等の２価の不飽和炭化水素基などが挙げられる。
　これらのうち、ペンタメチレン基、１，３－ペンタジエニレン基、１，４－ペンタジエ
ニレン基または１，３，５－ヘキサトリエニレン基が好ましく、ペンタメチレン基、１，
３－ペンタジエニレン基または１，４－ペンタジエニレン基が更に好ましく、１，３－ペ
ンタジエニレン基または１，４－ペンタジエニレン基が特に好ましい。
【００４４】
　さらに好ましい例としては、一般式（Ｉａ）中、Ｒ７およびＲ８は、それぞれ独立して
、炭素数６～２０のアリール基、炭素数６～２０のハロゲンまたはハロゲン化炭化水素置
換アリール基を示す。
　上記の炭素数６～２０のアリール基の具体例としては、フェニル基、メチルフェニル基
、ジメチルフェニル基、メシチル基、エチルフェニル基、ジエチルフェニル基、トリエチ
ルフェニル基、ｉ－プロピルフェニル基、ジｉ－プロピルフェニル基、トリｉ－プロピル
フェニル基、ｎ－ブチルフェニル基、ジｎ－ブチルフェニル基、トリｎ－ブチルフェニル
基、ｔ－ブチルフェニル基、ジｔ－ブチルフェニル基、トリｔ－ブチルフェニル基、ビフ
ェニリル基、ｐーテルフェニル基、ｍ－テルフェニル基、ナフチル基、アントリル基、フ
ェナントリル基等のアリール基などが挙げられる。
　これらの中ではｔ－ブチルフェニル基、ビフェニリル基、ｐーテルフェニル基、ナフチ
ル基、アントリル基、フェナントリル基が特に好ましい。
【００４５】
　上記の炭素数６～２０のハロゲンまたはハロゲン化炭化水素置換アリール基において、
ハロゲン原子としては、フッ素原子、塩素原子、臭素原子、ヨウ素原子が挙げられる。そ
して、上記のハロゲンまたはハロゲン化炭化水素置換アリール基は、ハロゲン原子が例え
ばフッ素原子の場合、フッ素原子が上記の炭化水素基の任意の位置に置換した化合物であ
る。具体的には、フルオロフェニル基、（トリフルオロメチル）フェニル基、メチルフル
オロフェニル基、フルオロジメチルフェニル基、（フルオロメチル）メチルフェニル基、
エチルフルオロフェニル基、ジエチルフルオロフェニル基、トリエチルフルオロフェニル
基、フルオロｉ－プロピルフェニル基、フルオロジｉ－プロピルフェニル基、（フルオロ
ｉ－プロピル）ｉ－プロピルフェニル基、フルオロトリｉ－プロピルフェニル基、ｎ－ブ
チルフルオロフェニル基、ジｎ－ブチルフルオロフェニル基、（フルオロブチル）ブチル
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フェニル基、トリｎ－ブチルフルオロフェニル基、ｔ－ブチルフルオロフェニル基、ジｔ
－ブチルフルオロフェニル基、トリｔ－ブチルフルオロフェニル基、フルオロビフェニリ
ル基、フルオロｐ－テルフェニル基、フルオロｍ－テルフェニル基、フルオロナフチル基
、フルオロアントリル基、フルオロフェナントリル基などが挙げられる。
　ハロゲン化炭化水素基としてフッ素化物としては、フッ素化炭化水素置換アリール基、
塩素化物としては、塩素化炭化水素置換アリール基が好ましく、ｔ－ブチルフルオロフェ
ニル基、フルオロビフェニリル基、フルオロｐ－テルフェニル基、フルオロナフチル基、
フルオロアントリル基、フルオロフェナントリル基、ｔ－ブチルクロロフェニル基、クロ
ロビフェニリル基、クロロｐ－テルフェニル基、クロロナフチル基、クロロアントリル基
、クロロフェナントリル基が特に好ましい。
【００４６】
　一般式（Ｉａ）中、ｍ及びｎは、それぞれ独立に０～２０の整数を示し、特に１～５が
好ましい。ｍ及び／又はｎが２以上の整数の場合は、複数の基Ｒ７（Ｒ８）は、互いに同
一でも異なっていても構わない。また、ｍ及び／又はｎが２以上の場合、それぞれ、Ｒ７

同士またはＲ８同士が連結して新たな環構造を形成していてもよい。Ｒ７及びＲ８のＲ３

及びＲ６に対する結合位置は、特に制限されないが、それぞれの５員環に隣接する炭素（
α位の炭素）であることが好ましい。
【００４７】
　一般式（Ｉａ）中、Ｑは、二つの五員環を結合する、炭素数１～２０の２価の炭化水素
基、炭素数１～２０の炭化水素基を有していてもよいシリレン基、オリゴシリレン基、ゲ
ルミレン基の何れかを示す。上述のシリレン基、オリゴシリレン基またはゲルミレン基上
に２個の炭化水素基が存在する場合は、それらが互いに結合して環構造を形成していても
よい。
【００４８】
　上記のＱの具体例としては、メチレン、メチルメチレン、ジメチルメチレン、１，２－
エチレン、１，３－トリメチレン、１，４－テトラメチレン、１，２－シクロへキシレン
、１，４－シクロへキシレン等のアルキレン基；（メチル）（フェニル）メチレン、ジフ
ェニルメチレン等のアリールアルキレン基；シリレン基；メチルシリレン、ジメチルシリ
レン、ジエチルシリレン、ジ（ｎ－プロピル）シリレン、ジ（ｉ－プロピル）シリレン、
ジ（シクロヘキシル）シリレン等のアルキルシリレン基、メチル（フェニル）シリレン、
メチル（トリル）シリレン等の（アルキル）（アリール）シリレン基；ジフェニルシリレ
ン等のアリールシリレン基；テトラメチルジシリレン等のアルキルオリゴシリレン基；ゲ
ルミレン基；上記の２価の炭素数１～２０の炭化水素基を有するシリレン基のケイ素をゲ
ルマニウムに置換したアルキルゲルミレン基；（アルキル）（アリール）ゲルミレン基；
アリールゲルミレン基などを挙げることができる。
　これらの中では、炭素数１～２０の炭化水素基を有するシリレン基、または、炭素数１
～２０の炭化水素基を有するゲルミレン基が好ましく、アルキルシリレン基、（アルキル
）（アリール）シリレン基またはアリールシリレン基が特に好ましい。
【００４９】
　一般式（Ｉａ）中、Ｘ及びＹは、それぞれ独立して、水素原子、ハロゲン原子、炭素数
１～２０の炭化水素基、炭素数１～２０のハロゲン化炭化水素基、炭素数１～２０のケイ
素含有炭化水素基、炭素数１～２０の酸素含有炭化水素基、アミノ基または炭素数１～２
０の窒素含有炭化水素基を示す。上記のハロゲン原子としては、フッ素原子、塩素原子、
臭素原子、ヨウ素原子が挙げられる。
【００５０】
　上記の炭素数１～２０の炭化水素基の具体例としては、メチル、エチル、ｎ－プロピル
、ｉ－プロピル、ｎ－ブチル、ｉ－ブチル、ｓ－ブチル、ｔ－ブチル、ｎ－ペンチル、ｎ
－ヘキシル、シクロプロピル、シクロペンチル、シクロヘキシル、メチルシクロヘキシル
等のアルキル基、ビニル、プロペニル、シクロヘキセニル等のアルケニル基、ベンジル、
フェニルエチル、フェニルプロピル等のアリールアルキル基、ｔｒａｎｓ－スチリル等の
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アリールアルケニル基、フェニル、トリル、ジメチルフェニル、エチルフェニル、トリメ
チルフェニル、１－ナフチル、２－ナフチル、アセナフチル、フェナントリル、アントリ
ル等のアリール基が挙げられる。
【００５１】
　上記の炭素数１～２０の酸素含有炭化水素基の具体例としては、メトキシ、エトキシ、
プロポキシ、シクロプロポキシ、ブトキシ等のアルコキシ基、フェノキシ、メチルフェノ
キシ、ジメチルフェノキシ、ナフトキシ等のアリロキシ基、フェニルメトキシ、ナフチル
メトキシ等のアリールアルコキシ基、フリル基などの酸素含有複素環基などが挙げられる
。
【００５２】
　上記の炭素数１～２０の窒素含有炭化水素基の具体例としては、メチルアミノ、ジメチ
ルアミノ、エチルアミノ、ジエチルアミノ等のアルキルアミノ基、フェニルアミノ、ジフ
ェニルアミノ等のアリールアミノ基、（メチル）（フェニル）アミノ等の（アルキル）（
アリール）アミノ基、ピラゾリル、インドリル等の窒素含有複素環基などが挙げられる。
【００５３】
　上記の炭素数１～２０のハロゲン化炭化水素基において、ハロゲン原子としては、フッ
素原子、塩素原子、臭素原子、ヨウ素原子が挙げられる。そして、上記のハロゲン化炭化
水素基は、ハロゲン原子が例えばフッ素原子の場合、フッ素原子が上記の炭化水素基の任
意の位置に置換した化合物である。
　具体的には、フルオロメチル、ジフルオロメチル、トリフルオロメチル、クロロメチル
、ジクロロメチル、トリクロロメチル、ブロモメチル、ジブロモメチル、トリブロモメチ
ル、ヨードメチル、２，２，２－トリフルオロエチル、２，２，１，１－テトラフルオロ
エチル、ペンタフルオロエチル、ペンタクロロエチル、ペンタフルオロプロピル、ノナフ
ルオロブチル、トリフルオロビニル、１，１－ジフルオロベンジル、１，１，２，２－テ
トラフルオロフェニルエチル、ｏ－、ｍ－、ｐ－フルオロフェニル、ｏ－、ｍ－、ｐ－ク
ロロフェニル、ｏ－、ｍ－、ｐ－ブロモフェニル、２，４－、３，５－、２，６－、２，
５－ジフルオロフェニル、２，４－、３，５－、２，６－、２，５－ジクロロフェニル、
２，４，６－トリフルオロフェニル、２，４，６－トリクロロフェニル、ペンタフルオロ
フェニル、ペンタクロロフェニル、４－フルオロナフチル、４－クロロナフチル、２，４
－ジフルオロナフチル、ヘプタフルオロ－１－ナフチル、ヘプタクロロ－１－ナフチル、
ｏ－、ｍ－、ｐ－トリフルオロメチルフェニル、ｏ－、ｍ－、ｐ－トリクロロメチルフェ
ニル、２，４－、３，５－、２，６－、２，５－ビス（トリフルオロメチル）フェニル、
２，４－、３，５－、２，６－、２，５－ビス（トリクロロメチル）フェニル、２，４，
６－トリス（トリフルオロメチル）フェニル、４－トリフルオロメチルナフチル、４－ト
リクロロメチルナフチル、２，４－ビス（トリフルオロメチル）ナフチル基などが挙げら
れる。
【００５４】
　上記の炭素数１～２０のケイ素含有炭化水素基の具体例としては、トリメチルシリルメ
チル、トリエチルシリルメチル等のトリアルキルシリルメチル基、ジメチルフェニルシリ
ルメチル、ジエチルフェニルシリルメチル、ジメチルトリルシリルメチル等のジ（アルキ
ル）（アリール）シリルメチル基などが挙げられる。
　Ｘ及びＹとしては、水素原子、ハロゲン原子、炭素数１～２０の炭化水素基、炭素数１
～２０の窒素含有炭化水素基が好ましく、ハロゲン原子、炭素数１～２０の炭化水素基ま
たは炭素数１～２０の窒素含有炭化水素基が更に好ましく、塩素原子、メチル基、ｉ－ブ
チル基、フェニル基、ベンジル基、ジメチルアミノ基またはジエチルアミノ基が特に好ま
しい。
【００５５】
　以上の化合物のなかで具体的に例示すると、
（１）ジメチルシリレンビス（２－エチル－４－ｔｅｒｔブチルフェニル－インデニル）
ジルコニウムクロリド、
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（２）ジメチルシリレンビス（２－メチル－４－ｔｅｒｔブチルフェニル－インデニル）
ジルコニウムクロリド、
（３）ジメチルシリレン（２－メチル－４－ｔｅｒｔブチルフェニル－インデニル）（２
－イソプロピル－４－ｔｅｒｔブチルフェニル－インデニル）ジルコニウムクロリド、
（４）ジメチルシリレンビス（２－ｉｓｏプロピル－４－ナフチル－インデニル）ジルコ
ニウムジクロリド、
（５）ジメチルシリレンビス（２－メチル－４－ｔｅｒｔ－ブチルシクロペンタジエニル
）ハフニウムジクロリド、
（６）ジメチルシリレンビス（２－エチル－４－（４－ｔｅｒｔブチル－３－クロロフェ
ニル）－４Ｈ－アズレニル）ジルコニウムジクロリド、
（７）ジメチルシリレンビス（２－エチル－４－フェニル－４Ｈ－アズレニル）ハフニウ
ムジクロリド、
（８）ジメチルシリレンビス（２－エチル－４－ナフチル－４Ｈ－アズレニル）ハフニウ
ムジクロリド、
（９）ジメチルシリレンビス（２－エチル－４－ビフェニル－４Ｈ－アズレニル）ハフニ
ウムジクロリド、
（１０）ジメチルシリレンビス（２－エチル－４－（２－フルオロ－４－ビフェニル）－
４Ｈ－アズレニル）ハフニウムジクロリド、
（１１）ジメチルシリレンビス（２－エチル－４－（４－クロロ－２－ナフチル－４Ｈ－
アズレニル））ハフニウムジクロリド、
（１２）ジメチルシリレンビス（２－エチル－４－（４－クロロ－２－テトラヒドロナフ
チル－４Ｈ－テトラヒドロアズレニル））ハフニウムジクロリド、
（１３）ジメチルシリレンビス（２－エチル－４－（３－クロロ－４－ターシャリブチル
－フェニル－４Ｈ－アズレニル））ハフニウムジクロリド、
等が挙げられる。
【００５６】
　これらの中でも、特にアズレニル含有、ハフニウム中心金属化合物が好ましく、ジメチ
ルシリレンビス（２－エチル－４－（２－フルオロ－４－ビフェニル）－４Ｈ－アズレニ
ル）ハフニウムジクロリド、ジメチルシリレンビス（２－エチル－４－（４－クロロ－２
－ナフチル－４Ｈ－アズレニル））ハフニウムジクロリド、ジメチルシリレンビス（２－
エチル－４－（３－クロロ－４－ターシャリブチル－フェニル－４Ｈ－アズレニル））ハ
フニウムジクロリド、などが挙げられる。
【００５７】
　また、前述の化合物の塩素を臭素、ヨウ素、ヒドリド、メチル、フェニル等に置きかえ
たものも使用可能である。
　さらに、本発明では、成分（Ａ）として、上記に例示したジルコニウム化合物の中心金
属をチタン、ハフニウム、ニオブ、モリブデン又はタングステン等に換えた化合物も用い
ることができる。
【００５８】
　これらのうちで好ましいものは、ジルコニウム化合物、ハフニウム化合物及びチタン化
合物である。さらに好ましいのは、ジルコニウム化合物、ハフニウム化合物である。これ
ら成分（Ａ）は、２種以上組み合わせて用いてもよい。また、重合の第１段階終了時や第
２段階の重合開始前に、新たに成分（Ａ）を追加してもよい。
【００５９】
［成分（Ｂ）］
　本発明において、成分（Ｂ）としては、次の（ｂ－１）～（ｂ－４）から選ばれた成分
が望ましい。
　（ｂ－１）アルミニウムオキシ化合物が担持された微粒子状担体、
　（ｂ－２）成分（Ａ）と反応して成分（Ａ）をカチオンに変換することが可能なイオン
性化合物またはルイス酸が担持された微粒子状担体、
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　（ｂ－３）固体酸微粒子、
　（ｂ－４）イオン交換性層状珪酸塩。
【００６０】
（ｂ－１）アルミニウムオキシ化合物が担持された微粒子状担体
　先ず、アルミニウムオキシ化合物について説明する（微粒子状担体については後述）。
　アルミニウムオキシ化合物をシリカなどの金属酸化物に担持した担体は、公知であり、
例えば、特開昭６１－１０８６１０号、特開昭６３－２８０７０３号、特開昭６３－５１
４０５号、特開昭６３－６１０１０号、特開昭６３－２４８８０３号、特開平３－７０９
号、特開平４－１００８０８号、特開平４－７３０６号、特開平７－１８８２５３号、特
開平７－２７８２２０号公報、等に記載がある。
　上記のアルミニウムオキシ化合物としては、具体的には次の一般式［２］、［３］又は
［４］で表される化合物が挙げられる。
【００６１】
【化４】

【００６２】
　上記各一般式中、Ｒ１は、水素原子または炭化水素残基、好ましくは炭素数１～１０、
特に好ましくは炭素数１～６の炭化水素残基を示す。また、複数のＲ１は、それぞれ同一
でも異なっていてもよい。また、ｐは、０～４０、好ましくは２～３０の整数を示す。
【００６３】
　一般式［２］及び一般式［３］で表される化合物は、アルモキサンとも呼ばれる化合物
であって、これらの中では、メチルアルモキサン又はメチルイソブチルアルモキサンが好
ましい。上記のアルモキサンは、各群内および各群間で複数種併用することも可能である
。そして、上記のアルモキサンは、公知の様々な条件下に調製することができる。
【００６４】
　一般式［４］で表される化合物は、一種類のトリアルキルアルミニウム又は二種類以上
のトリアルキルアルミニウムと、次の一般式［５］で表されるアルキルボロン酸との１０
：１～１：１（モル比）の反応により得ることができる。
　一般式［５］中、Ｒ５は、炭素数１～１０、好ましくは炭素数１～６の炭化水素残基ま
たはハロゲン化炭化水素基を示す。
　　一般式［５］：Ｒ５Ｂ（ＯＨ）２

【００６５】
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（ｂ－２）成分（Ａ）と反応して成分（Ａ）をカチオンに変換することが可能なイオン性
化合物またはルイス酸が担持された微粒子担体
　成分（Ａ）と反応して成分（Ａ）をカチオンに変換することが可能なイオン性化合物と
しては、カルボニウムカチオン、アンモニウムカチオンなどの陽イオンと、トリフェニル
ホウ素、トリス（３，５－ジフルオロフェニル）ホウ素、トリス（ペンタフルオロフェニ
ル）ホウ素等の有機ホウ素化合物のカチオンとの錯化物等が挙げられる。
【００６６】
　また、ルイス酸、特に成分（Ａ）をカチオンに変換可能なルイス酸としては、種々の有
機ホウ素化合物、例えばトリス（ペンタフルオロフェニル）ホウ素などが例示される。あ
るいは、塩化アルミニウム、塩化マグネシウム等の金属ハロゲン化合物などが例示される
。なお、上記のルイス酸のある種のものは、成分（Ａ）と反応して成分（Ａ）をカチオン
に変換することが可能なイオン性化合物として把握することもできる。
　従って、上記のルイス酸およびイオン性化合物の両者に属する化合物は、何れか一方に
属するものとする。微粒子担体については後述する。
　上述した非配位性のホウ素化合物と反応させたカチオン型のメタロセン化合物をシリカ
などの無機金属化合物に担持した触媒を用いる方法としては、特開平３－２３４７０９号
、特開平５－２４７１２８号、特開平５－２３９１３８号、特開平５－１４８３１６号、
特開平５－１４８３１６号、特開平３－２３４７０９号、特開平５－１５５９２６号、特
開平５－５０２９０６号、特開平８－１１３６０４号公報、等に開示されている。
【００６７】
（ｂ－３）固体酸
　固体酸としては、アルミナ、シリカ－アルミナ等の固体酸が挙げられる。
【００６８】
　ここで、前述した（ｂ－１）および（ｂ－２）における微粒子状担体について説明する
。
　本発明に係る微粒子状担体は、その元素組成、化合物組成については、特に限定されな
い。例えば、無機または有機の化合物から成る微粒子状担体が例示できる。
　無機担体としては、シリカ、アルミナ、シリカ・アルミナ塩化マグネシウム、活性炭、
無機珪酸塩等が挙げられる。あるいは、これらの混合物であってもよい。
　有機担体としては、例えば、エチレン、プロピレン、１－ブテン、４－メチル－１－ペ
ンテン等の炭素数２～１４のα－オレフィンの重合体、スチレン、ジビニルベンゼン等の
芳香族不飽和炭化水素の重合体などから成る多孔質ポリマーの微粒子担体が挙げられる。
あるいはこれらの混合物であってもよい。
　これらの微粒子担体は、通常１μｍ～５ｍｍ、好ましくは５μｍ～１ｍｍ、更に好まし
くは１０μｍ～２００μｍの平均粒径を有する。
【００６９】
（ｂ－４）イオン交換性層状珪酸塩
　本発明において、原料として使用するイオン交換性層状珪酸塩（以下、単に珪酸塩と略
記する）は、イオン結合などによって構成される面が互いに結合力で平行に積み重なった
結晶構造を有し、かつ、含有されるイオンが交換可能である珪酸塩化合物をいう。大部分
の珪酸塩は、天然には主に粘土鉱物の主成分として産出されるため、イオン交換性層状珪
酸塩以外の夾雑物（石英、クリストバライト等）が含まれることが多いが、それらを含ん
でもよい。
【００７０】
　珪酸塩の具体例としては、例えば、白水春雄著「粘土鉱物学」朝倉書店（１９９５年）
に記載されている次のような層状珪酸塩が挙げられる。
　すなわち、モンモリロナイト、ザウコナイト、バイデライト、ノントロナイト、サポナ
イト、ヘクトライト、スチーブンサイト等のスメクタイト族、バーミキュライト等のバー
ミキュライト族、雲母、イライト、セリサイト、海緑石等の雲母族、アタパルジャイト、
セピオライト、パリゴルスカイト、ベントナイト、パイロフィライト、タルク、緑泥石群
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等である。
　本発明で原料として使用する珪酸塩は、主成分の珪酸塩が２：１型構造を有する珪酸塩
であることが好ましく、スメクタイト族であることが更に好ましく、モンモリロナイトが
特に好ましい。層間カチオンの種類は、特に限定されないが、工業原料として比較的容易
に且つ安価に入手し得る観点から、アルカリ金属あるいはアルカリ土類金属を層間カチオ
ンの主成分とする珪酸塩が好ましい。
【００７１】
（化学処理）
　本発明で使用する珪酸塩は、特に処理を行うことなくそのまま用いることができるが、
化学処理を施すことが好ましい。ここで化学処理とは、表面に付着している不純物を除去
する表面処理と粘土の構造に影響を与える処理のいずれをも用いることができる。具体的
には、特開平５－３０１９１７号、特開平７－２２４１０６号、特開平８－１２７６１３
号公報等に開示される公知の酸処理、アルカリ処理、塩類処理、有機物処理等が使用でき
る。
【００７２】
　上述の成分（Ｂ）の中で、特に好ましいものは、（ｂ－４）イオン交換性層状珪酸塩で
ある。
　本発明に係るオレフィン重合用触媒において、（ｂ－１）アルミニウムオキシ化合物が
担持された微粒子状担体、（ｂ－２）成分（Ａ）と反応して成分（Ａ）をカチオンに変換
することが可能なイオン性化合物またはルイス酸が担持された微粒子状担体、（ｂ－３）
固体酸微粒子、あるいは、（ｂ－４）イオン交換性層状珪酸塩微粒子は、それぞれ単独に
成分（Ｂ）として使用される他、これらの４成分、を適宜組み合わせて使用することがで
きる。
【００７３】
［成分（Ｃ）］
　成分（Ｃ）は、有機アルミニウム化合物であり、本発明で成分（Ｃ）として用いられる
有機アルミニウム化合物は、一般式：ＡｌＲ９

ｐＲ１０
ｑＸ３－（ｐ＋ｑ）で示される化

合物が適当である。
　この式中、Ｒ９及びＲ１０は、炭素数１～２０の炭化水素基を示し、Ｘは、ハロゲン、
水素、アルコキシ基、アミノ基を示す。ｐ及びｑは、それぞれ０～３の整数であり、ｐ＋
ｑは、１～３の整数である。
　Ｒ９、Ｒ１０としては、アルキル基が好ましく、また、Ｘは、それがハロゲンの場合に
は塩素が、アルコキシ基の場合には炭素数１～８のアルコキシ基が、アミノ基の場合には
炭素数１～８のアミノ基が、好ましい。
【００７４】
　したがって、好ましい化合物の具体例としては、トリメチルアルミニウム、トリエチル
アルミニウム、トリノルマルプロピルアルミニウム、トリノルマルブチルアルミニウム、
トリイソブチルアルミニウム、トリノルマルヘキシルアルミニウム、トリノルマルオクチ
ルアルミニウム、トリノルマルデシルアルミニウム、ジエチルアルミニウムクロライド、
ジエチルアルミニウムセスキクロライド、ジエチルアルミニウムヒドリド、ジエチルアル
ミニウムエトキシド、ジエチルアルミニウムジメチルアミド、ジイソブチルアルミニウム
ヒドリド、ジイソブチルアルミニウムクロライド、ジエチルメチルアルミニウム、ジエチ
ルプロピルアルミニウム、エチルメチルアルミニウムクロライド等が挙げられる。
　これらのうち、好ましくは、ｐ＝３のトリアルキルアルミニウムおよびｐ＝２、ｑ＝０
のジアルキルアルミニウムヒドリドである。さらに好ましくは、ｐ＝３であり、Ｒ９が炭
素数１～８であるトリアルキルアルミニウムである。
【００７５】
［触媒の形成・予備重合］
　本発明による触媒は、上記の各成分を（予備）重合槽内で、同時にもしくは連続的に、
あるいは一度に、若しくは複数回にわたって、接触させることによって形成させることが
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できる。これらの接触方法は、種々の公知の方法が使用できる。
　また、本発明で使用する成分（Ａ）、（Ｂ）および（Ｃ）の使用量は、任意であり、種
々の公知の方法が利用できる。
【００７６】
　本発明に係る触媒は、これにオレフィンを接触させて少量重合されることからなる予備
重合処理に付されることが好ましい。使用するオレフィンは、特に限定はないが、エチレ
ン、プロピレン、１－ブテン、１－ヘキセン、１－オクテン、４－メチル－１－ペンテン
、３－メチル－１－ブテン、ビニルシクロアルカン、スチレン等を例示することができる
。オレフィンのフィード方法は、オレフィンを反応槽に定速的にあるいは定圧状態になる
ように維持するフィード方法やその組み合わせ、段階的な変化をさせる等、任意の方法が
可能である。
　予備重合温度、時間は、特に限定されないが、各々－２０℃～１００℃、５分～２４時
間の範囲であることが好ましい。また、予備重合量は、成分（Ｂ）に対する予備重合ポリ
マーの重量比が好ましくは０．０１～１００、さらに好ましくは０．１～５０である。ま
た、予備重合時に成分（Ｃ）を添加、又は追加することもできる。
　上記各成分の接触の際もしくは接触の後に、ポリエチレン、ポリプロピレン等の重合体
、シリカ、チタニア等の無機酸化物の固体を共存させる等の方法も可能である。
【００７７】
［重合］
前段工程（Ｉ）：（プロピレン重合体（ＰＰ）製造方法）
　プロピレン重合体（ＰＰ）の製造方法は、プロピレン単独かプロピレン／α－オレフィ
ン混合物を、有機アルミニウム化合物の存在下、前述の触媒成分（Ａ）、成分（Ｂ）、お
よび必要に応じて使用する成分（Ｃ）からなるメタロセン触媒と接触させて、プロピレン
の結晶性単独重合体、もしくは２重量％未満のα－オレフィンを含有するプロピレン／α
－オレフィン共重合体を生成させる工程である。なお、本発明においてα－オレフィンと
は、エチレンを含むものとする。
　ポリプロピレンまたはプロピレンとα－オレフィンの共重合体を一段もしくは多段に全
重合量の４０～５５重量％、好ましくは４２～５２重量％、に相当するように形成させる
工程である。
【００７８】
　プロピレン重合体（ＰＰ）製造方法での重合温度は、３０～１２０℃、好ましくは５０
～８０℃、程度である。重合圧力は、１～４０ｋｇ／ｃｍ２程度である。
【００７９】
　このプロピレン重合体（ＰＰ）製造方法では、最終重合体が流動性の適当なものとなる
ように分子量調整剤を使用することが好ましく、分子量調整剤としては水素が好ましい。
【００８０】
後段工程（ＩＩ）：（エチレン－プロピレン共重合体（ＥＰ）製造方法）
　エチレン－プロピレン共重合体（ＥＰ）の製造方法は、エチレン含有量が４０～６５重
量％、好ましくは４２～６３重量％、より好ましくは４３～６０重量％、更に好ましくは
４４～６０重量％、特に好ましくは４５～５８重量％であるエチレン－プロピレン共重合
体を生成させる工程である。
　この工程では、全重合量の４５～６０重量％、好ましくは４５～５８重量％、更に好ま
しくは４６～５７重量％、特に好ましくは４６～５６重量％に相当する量を形成させる。
【００８１】
　また、エチレン－プロピレン共重合体（ＥＰ）製造方法においては、活性水素含有化合
物または含窒素化合物、含酸素化合物等の電子供与性化合物を存在させることが、好まし
い。
【００８２】
　後段重合工程の重合温度は、３０～１２０℃、好ましくは５０～８０℃、程度である。
重合圧力は１～４０ｋｇ／ｃｍ２程度、好ましくは１～３０ｋｇ／ｃｍ２である。
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【００８３】
　結晶性プロピレン重合体（ＰＰ）製造方法では、分子量調整剤を、目的に応じて用いて
も用いなくても良い。すなわち最終重合体の耐衝撃性を上昇させたいときには、分子量調
整剤の実質的不存在下に、この工程を実施することが好ましい。
　なお、後段重合工程（ＩＩ）は、前段重合工程（Ｉ）同様多段重合であってもよい。
【００８４】
　かくして得られた本発明のプロピレン系共重合体は、必要に応じて酸化防止剤、紫外線
吸収剤、帯電防止剤、造核剤、滑剤、難燃剤、アンチブロッキング剤、着色剤、無機質ま
たは有機質の充填剤等の各種添加剤、更には種々の合成樹脂を配合した後、溶融混練機を
用いて加熱溶融混練後、更に粒状に切断されたペレットとして、成形材料に供することが
可能である。
　これらペレット状の成形材料は、各種既知のポリプロピレンの成形法、例えば射出成形
、押し出し成形、発泡成形、中空成形等の技術によって成形が行われ、各種工業用射出成
形部品、各種容器、無延伸フィルム、一軸延伸フィルム、二軸延伸フィルム、シート、パ
イプ、繊維等の各種成形品を製造することができる。
【実施例】
【００８５】
　以下に、本発明を実施例により、さらに詳細に説明する。本発明は、その要旨を逸脱し
ないかぎり、これら実施例によって限定されるものではない。
　なお、以下の触媒合成工程および重合工程は、全て精製窒素雰囲気下で行った。また溶
媒は、モレキュラーシーブＭＳ－４Ａで脱水したものを用いた。
【００８６】
　以下、本発明における各物性値の測定方法および装置を以下に示す。
（１）ＭＦＲ（メルトマスフローレート）
　装置：タカラ社製　メルトインデクサー
　測定方法：ＪＩＳ　Ｋ７２１０の「プラスチック―熱可塑性プラスチックのメルトマス
フローレイト（ＭＦＲ）及びメルトボリュームフローレイト（ＭＶＲ）の試験方法」の試
験条件：２３０℃、２．１６ｋｇ荷重に準拠して、測定した。
【００８７】
（２）２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分及び不溶な部分の割合
　前記した方法に従って、２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分（ＣＸＩＳ部分）の量と不
溶な部分（ＣＸＩＳ部分）の量を求め、プロピレン系共重合体全体に占めるＣＸＳ部分の
割合（重量％）として求めた。
【００８８】
（３）２３℃のｐ－キシレンに可溶な部分のエチレン含量
　前記した方法に従って回収したＣＸＳ部分を厚み１００μｍのフィルム状にプレス成形
し、その赤外吸収スペクトルを測定し、新版高分子分析ハンドブック（紀伊国屋書店刊、
日本分析化学会高分子分析研究懇談会編、１９９５年）６１６ページ式（２．３．９）に
従って求めた。
【００８９】
（４）２３℃のｐ－キシレンに不溶な部分のプロピレン含量
　前記した方法に従って回収したＣＸＩＳ部分を厚み５００μｍのフィルム状にプレス成
形し、その赤外吸収スペクトルを測定し、新版高分子分析ハンドブック（紀伊国屋書店刊
、日本分析化学会高分子分析研究懇談会編、１９９５年）６１６ページ式（２．３．８）
に従ってＣＸＩＳ部分のエチレン含量を求め、１００（％）からこの値を差し引くことに
より求めた。
【００９０】
（５）透過型電子顕微鏡による相構造確認
　プロピレン系共重合体を厚み２ｍｍのシート状にプレス成形し、表面から深さ１ｍｍ部
分（厚みの中心部分）の形態観察を行った。また、成形体の相構造観察を行う場合には、
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成形体について同様に厚みの中心部分の形態観察を行った。
　Ｈ．Ｓａｎｏらの文献（Ｐｏｌｙｍｅｒ，２７巻１４９７ページ、１９８６年）の記述
に従って、四酸化ルテニウム染色を行い、ウルトラミクロトームで作成した超薄切片の透
過型電子顕微鏡観察を行い、２０μｍ×２０μｍの視野面積の中で、ＰＰ相、ＥＰ相がと
もに連続し、互いに入り組んだ構造をなしている場合を共連続と判定し、ＥＰ相が連続相
を形成していない場合を海島構造（ＰＰが連続相、ＥＰが分散相）、ＰＰ相が連続相を形
成していない場合を逆海島構造（ＰＰが分散相、ＥＰが連続相）と判定した。
　共連続構造が確認された試料については、試料を２００℃、窒素雰囲気下で２４時間放
置する形で熱処理して相構造変化を促進し、室温まで冷却した後に同様に染色、切片作成
を行い透過型電子顕微鏡による観察を行い、共連続構造が保持されているかどうかを確認
して、
　○：熱処理前とほぼ同一の共連続構造を有する、
　△：共連続構造は保持されているが、基本サイズの増大が認められる、
　×：共連続構造が保持されていない、
の三段階評価を行った。
【００９１】
（６）ＣＸＳ部分及びＣＸＩＳ部分の固有粘度測定
　前記した方法で回収したＣＸＳ部分とＣＸＩＳ部分の各々について、デカリンを溶媒と
して１３５℃でウベローデ粘度管を用いて、ＪＩＳ　Ｋ７３６７の「プラスチック－毛細
管形粘度計を用いたポリマー希釈溶液の粘度の求め方」に、準拠して測定した。
【００９２】
（７）融点の測定
　パーキン・エルマー社製のＤＳＣ７型示差走査熱量分析計を用いた。厚さ０．２ｍｍの
プレスシートから打ち抜いた５ｍｇの試料をサンプルパンに挿入して装置にセットし、室
温から１０℃／分の条件で２３０℃まで昇温し、この温度で１０分間保持後、－１０℃／
分の速度で４０℃まで降温し、この温度で３分間保持した後、１０℃／分の昇温速度で昇
温した際の融解ピーク温度とした。
【００９３】
（８）曲げ弾性率（ＦＭ）（単位：Ｍｐａ）
　ＪＩＳ　Ｋ７２０３の「硬質プラスチックの曲げ試験方法」に準拠して、２３℃下で測
定した。
　成形品の寸法は、９０×１０×３ｍｍを用いた。
【００９４】
（９）荷重たわみ温度（ＨＤＴ、単位：℃）
　ＪＩＳ　Ｋ７２０７の「硬質プラスチックの荷重たわみ温度試験方法」に準拠して、４
．６ｋｇｆ／ｃｍ２荷重の条件で測定した。
【００９５】
（１０）シャルピー衝撃強度
　東洋精機製全自動シャルピー衝撃試験機（恒温槽つき）を用い、以下の条件で測定を行
った。
　規格番号：ＪＩＳ　Ｋ７１１１（ＩＳＯ　１７９／１ｅＡ）の「プラスチック－シャル
ピー衝撃強さの試験方法」に、準拠
　試験片の形状：シングルノッチ付き試験片、厚さ４ｍｍ、幅１０ｍｍ、長さ８０ｍｍ
　ノッチ形状：タイプＡノッチ（ノッチ半径０．２５ｍｍ）
　衝撃速度：２．９ｍ／ｓ
　公称振り子エネルギ：４Ｊ
　試験片の作成方法：射出成型試験片にノッチを切削（ＩＳＯ　２８１８準拠）
　状態の調節：室温２３℃、湿度５０％に調節された恒温室内に２４ｈ以上
【００９６】
（１１）デュポン衝撃強度
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　冷凍機で冷却した、－２０℃の９９％イソプロピルアルコール変性アルコール（今津薬
品工業（株）製）に７０×７０×１ｍｍの平板状の試験片２５枚を予め２４時間以上冷却
しておき、そこから試験片を取り出し、ＪＩＳ　Ｋ５６００－５－３に記載のデュポン衝
撃試験機（撃芯受け台内径３／２インチ、撃芯先端Ｒ１／４インチ）の撃芯受け台上に置
き、直ちに重りを高さ５０ｃｍの場所から落とした。
　このとき平板状の試験片に亀裂が観測されない場合、落下場所を５ｃｍ高くし、試験片
が破壊したかもしくは亀裂が観測された場合には、５ｃｍ低くして、新たな試験片に交換
して衝撃試験を行った。
　このように、亀裂が観測されない場合には、前回より高さを５ｃｍ上げ、割れるかもし
くは亀裂が観測される場合には、前回より高さを５ｃｍ下げる方法で衝撃試験を計２５回
繰り返した。
　なお、落下させるおもりの重さは、５００ｇ～２ｋｇの範囲で適宜選択した。デュポン
衝撃強度は、２５回の測定結果よりＪＩＳ　Ｋ７２１１の「硬質プラスチックの落錘衝撃
試験方法」に従って、試験片の５０％破壊高さを算出し、その値と重りの荷重を掛けた値
（ｋｇ・ｃｍ）として定義した。
【００９７】
（１２）耐衝撃白化特性の評価
　前記（１１）のデュポン衝撃試験において、５０％破壊高さからおもりを落下させて破
壊しなかった試験片の目視判定により、
　○：白化が目立たない、
　△：顕著な白化が認められる、
　×：極めて激しい白化が生じる、
の三段階評価を行った。
【００９８】
［触媒の製造］
（触媒製造例１）
（１）ジクロロ［１，１´－シラフルオレニルビス｛２－エチル－４－（４－トリメチル
シリル－３，５－ジクロロフェニル）－４Ｈ－アズレニル｝］ハフニウムの合成：
（ａ）ラセミ・メソ混合物の合成；
　４－トリメチルシリル－３，５－ジクロロフェニルブロマイド（２．９８ｇ、１０ｍｍ
ｏｌ）のヘキサン（５０ｍＬ）とジイソプロピルエーテル（１０ｍＬ）の混合溶液に、－
７０℃でｔ－ブチルリチウムのペンタン溶液（１３．４ｍＬ、１９．９ｍｍｏｌ、１．４
８Ｍ）を滴下し、－１０℃で１時間撹拌した。
　これに２－エチルアズレン（１．４８ｇ，９．５ｍｍｏｌ、０．９５ｅｑ．）を加え、
室温まで昇温して約１時間撹拌した。ここにテトラヒドロフラン（２０ｍＬ）とＮ－メチ
ルイミダゾール（２０μＬ）を加え、０℃まで冷却し、続いてシラフルオレニルジクロリ
ド（１．１８ｇ、４．７ｍｍｏｌ、０．４７ｅｑ．）のＴＨＦ（５ｍＬ）溶液を加え、室
温まで昇温してそのまま２時間撹拌を続けた。
　この後、水を加え、分液した後に、有機層を硫酸マグネシウムで乾燥し、減圧下溶媒を
留去すると、粗生成物が（４．７２ｇ）得られた。
　この粗生成物をシリカゲルカラムクロマトグラフィー［関東化学シリカゲル６０Ｎにヘ
キサン、ヘキサン：ジクロロメタン＝１０：１］によって精製し、純粋なシラフルオレニ
ルビス｛２－エチル－４－（４－トリメチルシリル－３，５－ジクロロフェニル）１，４
－ジヒドロアズレン｝（１．７３ｇ、１．８７ｍｍｏｌ、収率４０％）を得た。
【００９９】
　次に、上記で得た配位子をジエチルエーテル（１０ｍＬ）に溶かし、０℃でｎ－ブチル
リチウムのヘキサン溶液（２．３７ｍＬ、３．７４ｍｍｏｌ、１．５８Ｍ）を滴下し、室
温まで徐々に昇温してさらに２時間撹拌した。さらにトルエン（８０ｍＬ）を加え、－６
０℃に冷却し、四塩化ハフニウム（５９９ｍｇ，１．８７ｍｍｏｌ）を加え、約３０分か
けて室温まで昇温し、さらに３０分撹拌した。
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　溶媒を留去したのち、ジエチルエーテル（２０ｍＬ）で２回抽出すると、不溶分として
塩化リチウムを含む成分が除かれ、可溶分として目的の錯体のラセミ体を含む粗生成物が
得られた。
【０１００】
（ｂ）ラセミ体の精製；
　上記で得られた粗生成物の溶媒を留去し、ヘキサン（２０ｍＬ）で３回洗浄し、さらに
ジエチルエーテル（２０ｍＬ）で３回洗浄することにより、ほぼ純粋なジクロロ［１，１
´－シラフルオレニルビス｛２－エチル－４－（４－トリメチルシリル－３，５－ジクロ
ロフェニル）－４Ｈ－アズレニル｝］ハフニウムのラセミ体（４４０ｍｇ）が得られた。
【０１０１】
　１Ｈ－ＮＭＲ（４００ＭＨｚ，ＣＤＣｌ３）δ０．４６（ｓ，１８Ｈ，ＴＭＳ），１．
０１（ｔ，６Ｈ，２－ＣＨ２ＣＨ３），２．７－２．８（ｍ，２Ｈ，２－ＣＨＨＣＨ３）
，３．０－３．１（ｍ，２Ｈ，２－ＣＨＨＣＨ３），５．０２（ｄ，２Ｈ，４－Ｈ），５
．８－６．２（ｍ，６Ｈ），６．１５（ｓ，２Ｈ），７．１７（ｓ，４Ｈ，ａｒｏｍ），
７．３０（ｄ，２Ｈ），７．４６（ｔ，２Ｈ），７．５９（ｔ，２Ｈ），８．０２（ｄ，
２Ｈ），８．３１（ｄ，２Ｈ）。
【０１０２】
（２）イオン交換性層状珪酸塩の化学処理
　攪拌翼、還流装置を取り付けた５Ｌセパラブルフラスコに、イオン交換水５００ｇを投
入し、更に水酸化リチウム１水和物２４９ｇ（５．９３ｍｏｌ）を投入して攪拌する。
　別に、硫酸５８１ｇ（５．９３ｍｏｌ）をイオン交換水５００ｇで希釈し、滴下ロート
を用いて上記水酸化リチウム水溶液に滴下する。このとき硫酸の一部は中和反応に消費さ
れ系中で硫酸リチウム塩が生成し、さらに硫酸過剰になることにより酸性溶液となる。
　そこへ、更に市販の造粒モンモリロナイト（水澤化学社製、ベンクレイＳＬ、平均粒径
：２８．０μｍ）を３５０ｇ添加後攪拌する。
　その後３０ｍｉｎかけて１０８℃まで昇温し、１５０ｍｉｎ維持する。その後、１時間
かけて５０℃まで冷却した。このスラリーをヌッチェと吸引瓶にアスピレータを接続した
装置にて、減圧ろ過を実施した。
　ケーキを回収し、純水を５．０Ｌ加え再スラリー化し、ろ過を行った。この操作をさら
に４回繰り返した。ろ過は、いずれも数分かからずに終了した。最終の洗浄液（ろ液）の
ｐＨは、５であった。
　回収したケーキを窒素雰囲気下１１０℃で終夜乾燥した。その結果、２７５ｇの化学処
理体を得た。
　蛍光Ｘ線により組成分析を行ったところ、主成分であるケイ素に対する構成元素のモル
比は、Ａｌ／Ｓｉ＝０．２１、Ｍｇ／Ｓｉ＝０．０４６、Ｆｅ／Ｓｉ＝０．０２２であっ
た。
【０１０３】
（３）触媒の調製／予備重合
　上記（２）にて化学処理されたモンモリロナイトを減圧下、２００℃、４時間乾燥した
。さらに内容積１０Ｌのオートクレーブに、この乾燥された化学処理モンモリロナイト２
００ｇを導入し、ヘプタン１１６０ｍｌ、さらにトリエチルアルミニウムのヘプタン溶液
（０．６ｍｍｏｌ／ｍｌ）８４０ｍｌ（０．５ｍｏｌ）を３０ｍｉｎかけて投入し、２５
℃で１時間攪拌した。
　その後、スラリーを静止沈降させ、上澄み１３００ｍｌを抜き出した後に、２６００ｍ
ｌのヘプタンにて２回洗浄し、最終的にヘプタン全量が１２００ｍｌになるようにヘプタ
ンを足して調整した。
【０１０４】
　次に、２Ｌフラスコに、上記（１）で合成したメタロセン錯体、ジクロロ［１，１´－
シラフルオレニルビス｛２－エチル－４－（４－トリメチルシリル－３，５－ジクロロフ
ェニル）－４Ｈ－アズレニル｝］ハフニウムを６ｍｏｌと、ヘプタン５１６ｍｌを投入し
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、よく攪拌した後に、トリイソブチルアルミニウムのヘプタン溶液（１４０ｍｇ／ｍｌ）
を８４ｍｌ（１１．８ｇ）、室温にて加え、６０ｍｉｎ攪拌した。
　続いて、先にオートクレーブ中に調製したモンモリロナイトスラリーに、上記溶液を導
入し、６０ｍｉｎ攪拌し、更にヘプタンを全容積が５Ｌになるまで導入して、３０℃に保
持した。
　そこにプロピレンを１００ｇ／ｈｒの定速で、４０℃で４時間導入し、引き続き５０℃
で２時間維持した。
　サイホンにて予備重合触媒スラリーを回収し、上澄み除去後、４０℃にて減圧下乾燥し
た。この操作により触媒１ｇ当たりポリプロピレンが２．０ｇを含む予備重合触媒が得ら
れた。
【０１０５】
（触媒製造例２）
（１）ジクロロ｛１，１’－ジメチルシリレンビス［２－エチル－４－（２－フルオロ－
４－ビフェニル）－４Ｈ－アズレニル］｝ハフニウムの合成：
（ａ）ラセミ・メソ混合物の合成；
　２－フルオロ－４－ブロモビフェニル（６．３５ｇ、２５．３ｍｍｏｌ）をジエチルエ
ーテル（５０ｍＬ）とヘキサン（５０ｍＬ）の混合溶媒に溶かし、ｔ－ブチルリチウムの
ペンタン溶液（３３ｍＬ、５０．６ｍｍｏｌ、１．５４Ｎ）を－７８℃で滴下した。－１
０℃で２時間攪拌し、この溶液に２－エチルアズレン（３．５５ｇ、２２．８ｍｍｏｌ）
を加え、室温で２時間攪拌した。ヘキサン（３０ｍＬ×２）を加え、上澄みをデカントし
た。
　得られた黄色沈殿に０℃でヘキサン（３０ｍＬ）とテトラヒドロフラン（４０ｍＬ）を
加えた。Ｎ－メチルイミダゾール（５０μＬ）とジメチルジクロロシラン（１．４ｍＬ、
１１．４ｍｍｏｌ）を加え、室温まで昇温し、室温で１時間攪拌した。この後、希塩酸を
加え、分液した後有機相を硫酸マグネシウムで乾燥し、減圧下溶媒を留去すると、ジメチ
ルシリレンビス（２－エチル－４－（２－フルオロ－４－ビフェニル）－１，４－ジヒド
ロアズレン）の粗精製物（８．３ｇ）が得られた。
【０１０６】
　次に、上記で得られた粗精製物をジエチルエーテル（３０ｍＬ）に溶かし、－７０℃で
ｎ－ブチルリチウムのヘキサン溶液（１４．９ｍＬ、２２．８ｍｍｏｌ、１．５３Ｎ）を
滴下し、徐々に昇温して室温で一夜攪拌した。さらに、トルエン（２００ｍＬ）を加え、
－７０℃に冷却し、四塩化ハフニウム（３．６ｇ，１１．４ｍｍｏｌ）を加え、徐々に昇
温し室温で４時間攪拌した。
　得られたスラリー溶液から減圧下大部分の溶媒を留去し、ジエチルエーテル（５０ｍＬ
）を加え、得られたスラリーを濾過した。ジエチルエーテル（５ｍＬ×２）、エタノール
（１５ｍＬ×２）、ヘキサン（１０ｍＬ×２）で洗浄すると、ジクロロ｛１，１’－ジメ
チルシリレンビス［２－エチル－４－（２－フルオロ－４－ビフェニル）－４Ｈ－アズレ
ニル］｝ハフニウムのラセミ・メソ混合物（４．５３ｇ、収率４２％）が得られた。
【０１０７】
（ｂ）ラセミ体の精製；
　上記で得られたラセミ・メソ混合物（４．５ｇ）をジクロロメタン（３５ｍＬ）に懸濁
し、高圧水銀灯（１００Ｗ）を用いて１時間光照射した。この溶液を減圧下にて溶媒を留
去した。得られた固体にトルエン（２５ｍＬ）とジクロロメタン（１１ｍＬ）を加え６０
℃に加熱すると均一溶液となった。これを減圧下、ジクロロメタンを留去すると結晶が析
出し、濾過した。ヘキサン（５ｍＬ×２）で洗浄し、減圧下乾燥するとラセミ体（１．７
９ｇ、３７％）が得られた。
【０１０８】
　１Ｈ－ＮＭＲ（３００ＭＨｚ，ＣＤＣｌ３）δ１．０２（ｓ，６Ｈ，ＳｉＭｅ２），１
．０８（ｔ，Ｊ＝８Ｈｚ，６Ｈ，ＣＨ３ＣＨ２），２．５４（ｓｅｐｔ，Ｊ＝８Ｈｚ，２
Ｈ，ＣＨ３ＣＨ２），２．７０（ｓｅｐｔ，Ｊ＝８Ｈｚ，２Ｈ，ＣＨ３ＣＨ２），５．０
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７（ｂｒｓ，２Ｈ，４－Ｈ），５．８５－６．１０（ｍ，８Ｈ），６．８３（ｄ，Ｊ＝１
２Ｈｚ，２Ｈ），７．３０－７．６（ｓ，１６Ｈ，ａｒｏｍ）。
【０１０９】
（２）触媒の調製／予備重合
　メタロセン錯体に、上記（１）で合成したジクロロ｛１，１’－ジメチルシリレンビス
［２－エチル－４－（２－フルオロ－４－ビフェニル）－４Ｈ－アズレニル］｝ハフニウ
ム６ｍｏｌを用いた以外は、触媒製造例１の（３）触媒の調整／予備重合と同様の操作を
行った。この操作により触媒１ｇ当たりポリプロピレンが２．０ｇを含む予備重合触媒が
得られた。
【０１１０】
（触媒製造例３）
（１）微粒子の造粒（第１段目造粒工程）
　４．５リットルの金属製容器に蒸留水２８５０ミリリットル、市販のモンモリロナイト
（水澤化学社製ベンクレイＳＬ）１５０ｇを徐々に添加し、数時間撹拌させた後に、ポリ
トロンを１０分間使用して均一化処理した。
　平均粒径を測定したところ、モンモリロナイト水スラリーでは０．６３μｍであった。
このスラリーを、大川原化工機社製噴霧造粒装置（ＬＴ－８）を用いて、噴霧造粒を実施
した。スラリー物性および運転条件は、以下の通りである。
　スラリー物性：ｐＨ＝９．６、スラリー粘度＝３５００ＣＰ；
　運転条件：アトマイザー回転数３００００ｒｐｍ、給液量＝０．７Ｌ／ｈ、入り口温度
＝２００℃、出口温度＝１４０℃、サイクロン差圧＝８０ｍｍＨ２Ｏ
　その結果、９０ｇの造粒微粒子を回収した。平均粒径は、１０．１μｍであった。形状
は球形であった。
【０１１１】
（２）酸処理
　１．０リットルの撹拌翼の付いたガラス製フラスコに、蒸留水５１０ミリリットル、続
いて濃硫酸（９６％）１５０ｇをゆっくりと添加し、さらに上記で造粒した微粒子を８０
ｇ分散させ、９０℃で２時間加熱処理した。冷却後、このスラリーを減圧ろ過し、ケーキ
を回収した。このケーキに蒸留水を０．５～０．６リットル加え再スラリー化後、ろ過し
た。この洗浄操作を４回繰り返した。
　回収したケーキを１１０℃で終夜乾燥した。乾燥後の重量は６７．５ｇであった。
【０１１２】
（３）再造粒
　このようにして得られた酸処理微粒子５０ｇを、蒸留水１５０ミリリットル中に徐々に
添加し、攪拌した。このスラリーを、大川原化工機社製噴霧造粒装置（ＬＴ－８）を用い
て噴霧造粒を実施した。スラリー物性および運転条件は、以下の通り。
　スラリー物性：ｐＨ＝５．７、スラリー粘度＝１５０ＣＰ；
　運転条件：アトマイザー回転数１００００ｒｐｍ、給液量＝０．７Ｌ／ｈ、入り口温度
＝１３０℃、出口温度＝１１０℃、サイクロン差圧＝８０ｍｍＨ２Ｏ
　その結果、４５ｇの造粒粒子を回収した。平均粒径は、６９．３μｍであった。形状は
表面がざらざらしているが、球形であった。形状を測定すると、Ｍ／Ｌが０．８以上１．
０以下の粒子は、９２％であった。圧壊強度は３．６ＭＰａであった。
【０１１３】
（４）触媒の調製
　イオン交換性層状珪酸塩の造粒品は減圧下、２００℃で、２時間乾燥を実施した。内容
積１リットルの攪拌翼のついたガラス製反応器に上記（１）～（３）の操作で得た造粒粒
子１０ｇを導入し、ノルマルヘプタン、さらにトリイソブチルアルミニウムのヘプタン溶
液（２５ｍｍｏｌ）を加え、室温で攪拌した。１時間後、ヘプタンにて十分に洗浄し、ス
ラリーを１００ｍｌに調製した。
　次に、あらかじめ、特開平１１－２４０９０９号公報に記載の方法に準じて合成した（
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ｒ）－ジクロロ［１，１’－ジメチルシリレンビス｛２－メチル－４－（４－クロロフェ
ニル）－４Ｈ－アズレニル｝］ハフニウム　０．３０ｍｍｏｌに混合トルエン４３ｍｌを
加え１時間以上撹拌した後に、トリイソブチルアルミニウムを１．５ｍｍｏｌ（ヘプタン
溶液，２．１３ｍｌ）を室温にて１時間反応させておいた混合液を、造粒粒子スラリーに
加え、１時間攪拌した。
【０１１４】
　続いて、窒素で十分置換を行った内容積１．０リットルの攪拌式オートクレーブに混合
ヘプタン１０５ｍｌを導入し、４０℃に保持した。そこに先に調製した造粒粒子／錯体ス
ラリーを導入した。温度が４０℃に安定したところでプロピレンを１０ｇ／時間の速度で
供給し、温度を維持した。２時間後、プロピレンの供給を停止し、さらに２時間維持した
。サイホンにて予備重合触媒スラリーを回収し、上澄みを約１００ｍｌ除き、４０℃にて
減圧下乾燥した。この操作により触媒１ｇ当たりポリプロピレンが２．１ｇを含む予備重
合触媒が得られた。
【０１１５】
（触媒製造例４）
　窒素置換したＳＵＳ製のオートクレーブに、精製灯油１０５０ｍｌ、無水ＭｇＣｌ２１
５ｇ、乾燥エタノール３６．３ｇおよび商品名エマゾール３２０（花王アトラス（株）製
）４．５ｇを入れた後、この混合物を攪拌しながら昇温し、１２０℃にて８００ｒｐｍで
３０分攪拌した。溶融混合物を高速で攪拌しながら、内径５ｍｍのテフロン（登録商標）
製チューブを使用して、－１０℃に冷却した精製灯油１．５リットルを張り込んだ３リッ
トルの攪拌つきフラスコに移液した。生成物は、濾過後、ヘキサンで充分洗浄し、単体を
得た。該単体１５ｇを室温下、四塩化チタン３００ｍｌに懸濁させた後、ジイソブチルフ
タレート２．６ｍｌを添加し、混合物の溶液を１２０℃まで昇温した。１２０℃の温度で
２時間攪拌混合後、固体物を濾過し、再び３００ｍｌの四塩化チタンに懸濁させた。懸濁
溶液は、１３０℃で２時間攪拌混合した。固体物を濾過後、精製ヘキサンにて充分洗浄し
、チタン含有固体触媒成分を得た。
　内容積１５Ｌの傾斜羽根付きステンレス製反応器を窒素ガスで置換した後、飽和炭化水
素溶剤として、４０℃での動粘度が７．３センチストークスであるエッソ石油（株）製「
クリストール－５２」８．３リットル、トリエチルアルミニウム５２５ｍｍｏｌ、ジイソ
プロピルジメトキシシラン８０ｍｍｏｌ、上記で得られたチタン含有固体触媒成分７００
ｇを室温で加えた後、４０℃まで加温後、プロピレン分圧０．１５ＭＰａで７時間反応さ
せ、予備重合触媒を得た（チタン含有固体触媒成分１ｇ当たりプロピレン３．０ｇ反応）
。
【０１１６】
［実施例１］
（重合工程１）
　よく乾燥させた３Ｌオートクレーブに、トリイソブチルアルミニウム４００ｍｇ、水素
１８０Ｎｍｌ、プロピレン７５０ｇを導入した後、攪拌しながら重合槽内温度を６５℃に
保ち、触媒製造例１で得られた予備重合触媒を固体触媒成分として７５ｍｇ圧入し、バル
ク重合を開始した。５分経過後、未反応のモノマーをパージし、続いて窒素で重合槽内を
置換した。次に重合槽内から、重合生成物の一部（１５ｇ）を抜き出し、ＭＦＲの測定を
行った。
【０１１７】
（重合工程２）
　さらに引き続き、重合槽内の温度を８０℃、圧力を２．０ＭＰａＧに保ちながら、水素
濃度０．０１ｍｏｌ％、エチレン濃度７４ｍｏｌ％、プロピレンバランスの混合ガスを重
合槽内に連続的に流通させ、気相重合を行った。２４０分経過後、１０ｍｌのエタノール
を重合槽内に圧入し、重合を停止した。混合ガスの流通を停止し、重合槽内の未反応モノ
マーをパージし、さらに窒素で置換した。重合槽を開放し、プロピレン系共重合体パウダ
ーを回収した。
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【０１１８】
（重合体の分析と観察）
　得られたプロピレン系共重合体のＭＦＲ、融点、ＣＸＳ部分の割合、ＣＸＳ部分のエチ
レン含量、ＣＸＩＳ部分のプロピレン含量、ＣＸＳ、ＣＸＩＳ各部分の固有粘度測定を行
った。
　また、この共重合体を１０ｍｍ×５ｍｍ×２ｍｍのシート状にプレス成形し、シート表
面から１ｍｍの部分の透過型電子顕微鏡観察を行った。さらに、このシートを窒素雰囲気
下で２００℃２４時間放置した後に冷却し、同様に表面から１ｍｍの部分の透過型電子顕
微鏡観察を行った。
【０１１９】
　プロピレン系共重合体に対して、配合成分としてＩＲＧＡＮＯＸ１０１０（チバ・スペ
シャリティ・ケミカルズ社製）０．１０重量％、ＩＲＧＡＦＯＳ１６８（チバ・スペシャ
リティ・ケミカルズ社製）０．１０重量％、カルシウムステアレート０．０５重量％を配
合し、単軸押出機にて混練・造粒してペレット状のプロピレン系共重合体を得た。
　得られた共重合体ペレットを金型温度４０℃、シリンダー温度２２０℃にて加熱した射
出成形機に導入し、射出成形により試験片を成形した。得られた成形体である射出成形片
について、上述した方法で曲げ弾性率、シャルピー衝撃強度、荷重たわみ温度、デュポン
衝撃強度を測定するとともに、白化度合いの判定と、透過型電子顕微鏡による相構造観察
を行った。
　以後の実施例で得られたパウダーも同様の分析を行い、また、同様のペレット化処理を
おこなって、同様の物性測定と観察を行った。
【０１２０】
［実施例２～９］
　実施例１と同様の操作を行ったが、各工程の条件は、表１に従った。
【０１２１】
［比較例１～１１］
　実施例１と同様の操作を行ったが、各工程の条件は表２に従った。
【０１２２】



(27) JP 4875954 B2 2012.2.15

10

20

30

40

【表１】

【０１２３】
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【表２】

【０１２４】
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［比較例１２］
　内容積５０Ｌの傾斜羽根付きステンレス製反応器を窒素ガスで置換した後、液化プロピ
レンを９ｋｇ、水素を３．５ｍｏｌ加えた。さらに、トリエチルアルミニウム５６．３ｍ
ｍｏｌ、ジイソプロピルジメトキシシラン５．６ｍｍｏｌを窒素ガスで反応器に注入し、
４０℃まで加温した。４０℃に反応器内の温度が達したとき、触媒製造例４で調製した予
備重合触媒を４５ｍｌ投入し、６５℃まで加温した。重合温度６５℃、圧力２．８５ＭＰ
ａＧで６０分間重合後、未反応の液化プロピレンを反応器よりパージし、大気圧まで放圧
した。
　引き続き、水素０．６ｍｍｏｌを添加後、エチレンとプロピレンの共重合を気相重合に
て実施した。反応条件は温度６０℃、圧力０．６９ＭＰａ、重合時間６０分、気相のガス
組成はエチレン／プロピレンモル比＝０．４０であった。反応終了後、未反応の混合ガス
をパージし、大気圧まで放圧した。得られた重合パウダーは窒素ガスにて置換し、未反応
モノマーを十分に除去した。
【０１２５】
実施例１～９および比較例１～１２の結果を表３、４に示す。
【０１２６】
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【表３】

【０１２７】
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【表４】

【０１２８】
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　表３、４から明らかなように、本発明によって得られた共連続構造を有するプロピレン
系共重合体は、優れた剛性－耐衝撃性バランスを有し、高い耐熱性と極めて優れた低温で
の面衝撃強度、耐衝撃白化特性を持ち合わせる。一方、相構造が海島構造であるプロピレ
ン系共重合体（比較例１、７、１１、１２）は、剛性－耐衝撃性バランスに劣り、耐衝撃
白化性を有しない。また、逆海島構造のプロピレン系共重合体（比較例２）では、剛性、
耐熱性が著しく劣る。共連続構造を有していても、本発明の組成を満たさないプロピレン
共重合体（比較例３～６、８～１０）は、剛性－耐衝撃性バランス、耐熱性、面衝撃強度
、耐衝撃白化性のいずれかが劣る。
【産業上の利用可能性】
【０１２９】
　本発明のプロピレン系共重合体は、共連続構造を有するものであるので、優れた剛性－
耐衝撃性バランスを有し、高い耐熱性と極めて優れた低温での面衝撃強度、耐衝撃白化特
性を有するものであり、そのため、各種成形分野、例えば、各種工業用射出成形部品、各
種容器、無延伸フィルム、一軸延伸フィルム、二軸延伸フィルム、シート、パイプ、繊維
等の各種成形品に、広く用いることができる。また、本発明のプロピレン系共重合体の製
造方法も、生産性が高く、産業上利用可能性が高いものである。
【図面の簡単な説明】
【０１３０】
【図１】本発明のプロピレン系共重合体に係る共連続構造を説明する図である。
【図２】従来のプロピレン－エチレン共重合体に係る層状構造を説明する図である（特許
文献１６の図１から転載。）。
【図３】従来のプロピレン－エチレン共重合体に係る海島構造を説明する図である（特許
文献１６の図２から転載。）。
【符号の説明】
【０１３１】
　１　　プロピレン－エチレン共重合体
　２　　結晶性プロピレン重合部分
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