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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
以下を含む製品：
(a)　弾性特性の実質的な損失なく、(b)の高結晶性層の塑性変形点以上の伸長を可能にす
る程度の十分な弾性を有し、低結晶性ポリマーを含む低結晶性層であり、当該低結晶性ポ
リマーが、７５％より大きい３連子立体規則性を有するものである、低結晶性層
(b)　DSCにより測定して、前記低結晶性ポリマーよりも少なくとも２５℃高い融点を有す
る高結晶性ポリマーを含む高結晶性層であって、延伸により塑性変形できる前記高結晶性
層。
【請求項２】
前記低結晶性ポリマーが、エチレン及びＣ４－Ｃ２０α－オレフィンから選択される1以
上のコモノマーとプロピレンのコポリマーであり、前記1以上のコモノマーは低結晶性コ
ポリマー中において、低結晶性ポリマーの全重量に基づいて２重量％～２５重量％の量で
存在する、特許請求の範囲第1項記載の製品。
【請求項３】
低結晶性ポリマーが、　狭い組成分布、ＤＳＣにより測定して２５℃～１１０℃の融点、
ＤＳＣにより測定して３J／ｇ～７５J／ｇの融解熱、及び／または２．０～４．５の分子
量分布を有する、特許請求の範囲第1項または第２項に記載の製品。
【請求項４】
前記高結晶性ポリマーが、エチレンまたはプロピレンまたは１２以下の炭素原子を有する
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α-オレフィンのホモポリマーまたはコポリマーである、特許請求の範囲第１項、第２項
及び第３項のいずれかの項に記載の製品。
【請求項５】
以下を含む製品：
(a) シングルサイトメタロセン触媒で製造された低結晶性ポリマーを含む低結晶性層であ
り、当該低結晶性ポリマーは、その総重量の７２重量%から９０重量％のプロピレン由来
単位、１０重量%から２８重量%のエチレン由来単位を含み、DSCにより測定して、２０℃
から１１０℃の融点、１２５℃で６０以下のムーニー粘度ML(１+４)、DSCで測定して３％
から４０%のポリプロピレン結晶性、７５％より大きい３連子立体規則性、及び１．５か
ら４０の分子量分布を有するものである、低結晶性層
(b)　ポリプロピレンを含む、DSCにより測定して、前記低結晶性ポリマーよりも少なくと
も２５℃高い融点、４０%より大きく、かつ当該低結晶性ポリマーより高いポリプロピレ
ン結晶性を有する高結晶性ポリマーを含む高結晶性層であって、延伸により塑性変形でき
る前記高結晶性層。
【請求項６】
前記製品が、７０％より大きいΔ曇り値を有する、特許請求の範囲第１項～第５項のいず
れかの項に記載の製品。
【請求項７】
前記製品が７０％より小さい負荷損失を有する、特許請求の範囲第１項～第６項のいずれ
かの項に記載の製品。
【請求項８】
前記製品が２０％より小さい永久歪みを有する、特許請求の範囲第１項～第７項のいずれ
かの項に記載の製品。
【請求項９】
前記製品が２以上の層を有するフィルムである、特許請求の範囲第１項～第８項のいずれ
かの項に記載の製品。
【請求項１０】
衣類基質に接着した特許請求の範囲第１項～第９項のいずれかの項に記載の製品を含む、
衣類部分。
【請求項１１】
特許請求の範囲第１項～第９項のいずれかの項に記載した製品の製造方法であって、
（１）　　 前記製品を形成する工程、及び
（２）　　 前記製品を延伸する工程、
を含む方法。
【請求項１２】
前記延伸工程が、前記製品を少なくとも１の方向において元の長さまたは幅の少なくとも
１５０％伸長まで延伸することを含む、特許請求の範囲第１１項記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【発明の詳細な説明】
【０００１】
　発明の分野
　本発明は、不可逆的機械処理により、より弾性が大きくなり得るフィルム、布及び繊維
などの製品に関し、及びその製造方法に関する。また、本発明は製品に弾性を付与する方
法に関し、及び当該方法に供した製品に関する。
【０００２】
　背景
　公知の共押出し方法は、少なくとも２つの分離ポリマー組成物の溶融及び同時押出し及
び直後の混合を含む。　押出し物はポリマーが固まるまで冷却でき、機械的にロール上に
巻くことができる。冷却ロールに押出し物を巻き付けることにより冷却を速めることがで
きる。押出し物は流れ方向及び／または横方向に制御して配向できる。延伸（ｄｒａｗｉ
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ｎｇ）は共押出し物の融点以下の温度で行うことができる。このようにして、種々のポリ
マー組成物の所望の特性を組み合わせながら製品を作ることができる。
【０００３】
　共押出しフィルムは通常、ポリマー組成物から作られ、冷却して結晶相を形成すること
により機械強度はかなり高いものとなる。また、当該ポリマー組成物は組成物の配向強度
を増加させ、結晶領域の配置を優れたものとすることができる。
【０００４】
　多数の用途においてフィルム弾性が望まれる。当該用途の例としては、パーソナルケア
製品、例えばオムツの背シート、オムツの腰バンド、及びオムツの耳；医療用途、例えば
ガウン及び袋；及び服飾用途、例えば使い捨て衣類がある。最終構造で使用する場合、弾
性製品は所望の特性、例えば服飾と基礎的形状の整合性達成を助けるような特性を提供す
ることができる。オムツの腰バンドにおいて、例えば、高弾性回復により、オムツの使用
中、元の形に腰バンドが確実に戻るようになる。
【０００５】
　弾性は通常、アモルファス弾性ポリマー組成物を用いることにより得られる。しかしな
がら、当該ポリマー組成物からフィルム及び繊維などの製品への処理に関して多くの困難
及び問題が存在する。例えば、弾性のためライン速度は制限され、特に高ライン速度の処
理が制限される。これは受けた張力によりフィルムが伸長し、場合によっては不安定な状
態での伸長を生じるからである。さらに、弾性ポリマーは通常高分子量アモルファスポリ
マーであり、これはフィルム、布及び繊維などの製品にする処理が困難である。さらに、
弾性フィルム処理の困難性はロール上のフィルムの粘着性にも起因し、“ブロッキング”
、すなわちフィルム同士の貼り付きを生じる。これにより、製品の製造後、その保存が制
限される。また、弾性ポリマーは美観にも欠け、例えば、劣った外観及びゴムのような／
弾性のある感触または手触りを有する。
【０００６】
　これらの問題を緩和するためにいくつかの手段が取られてきた。米国特許第６，６４９
，５４８号及びそこに記載の文献は、より良い感触を与えるためにフィルムを用いた不職
布の積層体を開示する。米国特許第４，６２９，６４３号及び５，８１４，４１３号及び
ＰＣＴ公報ＷＯ９９／４７３３９及びＷＯ０１／０５５７４は、表面積を増加及び感触を
向上させるため、フィルム表面をエンボス加工または織込むために用いる種々の機械的及
び処理技術を開示する。米国特許第４，７１４，７３５号及び４，８２０，５９０号は、
エラストマー、エチレン酢酸ビニル（ＥＶＡ）、及び高温でフィルムを配向することによ
り調製される処理オイルを含有し、ストレス中、アニーリングして凍結させたフィルムを
開示する。当該フィルムは続いて加熱して、収縮し、弾性フィルムを形成する。１の実施
態様において、これらの文献は、粘着性を減少させるために弾性フィルムの両側にエチレ
ンポリマーまたはコポリマーの層を有するフィルムも開示する。ヒートセットフィルムに
より、延伸状態で安定化できる。ヒートセット温度より高い熱を用いることにより、当該
ヒートセットは取り除かれ、フィルムは元の長さに戻り、かつ弾性は維持される。２つの
加熱工程を含むので、費用が高く、複雑なものとなっている。米国特許第４，８８０，６
８２号はエラストマーコア層及び熱可塑性表面薄層を含む多層フィルムを開示する。使用
したエラストマーは、表面薄層としてＥＶＡを含む積層構造中、エチレンプロピレン（Ｅ
Ｐ）ゴム、エチレンプロピレンジエンモノマーゴム（ＥＰＤＭ）及びブチルゴムである。
成形後、これらのフィルムは微小波状表面を有するフィルムを生じるように配向され、低
光沢フィルムを提供する。少なくとも１の接着層を有する微構造弾性積層フィルムが米国
特許第５，３５４，５９７号及び第５，３７６，４３０号に開示されている。米国特許第
４，４７６，１８０号は、過度に機械特性を低下させないで粘着性を減少するための、ス
チレン系ブロックコポリマーのブレンドベースのエチレン酢酸ビニルを含むエラストマー
について記載している。
【０００７】
　いくつかの実施態様において、本発明は公知の材料に比べて１以上の以下の利点を有す
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る弾性材料を提供する：改善された弾性；優れた処理性（例えば、ＥＰ、ＥＰＤＭ及びス
チレン系ブロックコポリマーと比較して）；その後の使用または処理前に材料の保存を可
能にするような粘着性の減少；及び、不織布の接着や表面の織込みまたはエンボスする機
械技術の使用を必要としないような、望ましい外観及び手触り。
【０００８】
　発明の概要
　１の実施態様において、本発明は、低結晶性層、及び延伸（ｅｌｏｎｇａｔｉｏｎ）の
結果、塑性変形（ｐｌａｓｔｉｃ　ｄｅｆｏｒｍａｔｉｏｎ）ができる高結晶性層を含む
製品を含む。低結晶性層は低結晶性ポリマー及び任意で他のポリマーを含む。高結晶性層
は、ＤＳＣにより測定して低結晶性ポリマーの融点よりも少なくとも２５℃高い融点を有
する高結晶性ポリマーを含む。
【０００９】
　他の実施態様において、本発明は低結晶性層及び塑性変形した高結晶性層を含む製品を
含む。低結晶性層は低結晶性ポリマー及び任意で他のポリマーを含む。高結晶性層は、Ｄ
ＳＣにより測定して低結晶性ポリマーの融点よりも少なくとも２５℃高い融点を有する高
結晶性ポリマーを含む。
【００１０】
　他の実施態様において、本発明は塑性変形した高結晶性層に接触した低結晶性層を含む
製品を含む。低結晶性層は低結晶性ポリマー及び任意で他のポリマーを含む。高結晶性層
は、ＤＳＣにより測定して低結晶性ポリマーの融点よりも少なくとも２５℃高い融点を有
する高結晶性ポリマーを含む。
【００１１】
　他の実施態様において、本発明は製品の製造方法を含む。当該方法は製品を形成し、こ
こで当該製品は低結晶性層及び延伸によりて塑性変形ができる高結晶性層を含む製品を含
む。
【００１２】
　他の実施態様において、本発明は製品の製造方法を含み、ここで当該方法は、当該製品
の高結晶層が塑性変形を受けるように製品を形成及び延伸する工程を含む。
【００１３】
　他の実施態様において、本発明は多層製品の製造方法を含み、当該方法は第１の製品を
形成及び延伸する工程を含み、ここで第１の製品は高結晶層に接触した低結晶層を含む。
低結晶層は低結晶ポリマーを含む。高結晶層は低結晶ポリマーの融点よりも少なくとも２
５℃高い融点を有する高結晶ポリマーを含む。低結晶ポリマー及び高結晶ポリマーは結晶
適合性を有する。第１の製品は高結晶ポリマーの融点よりも低い温度で延伸させ、高結晶
層が塑性変形を受けるようにする。
【００１４】
　他の実施態様において、本発明は多層製品の製造方法を含み、当該方法は第１の製品を
形成及び延伸する工程を含み、ここで第１の製品は第１の低結晶性層、第１の低結晶性層
に接触した第２の低結晶性層、及び第２の低結晶性に接触した高結晶性層を含む。第１の
低結晶性層は低結晶性ポリマーを含み、第２の低結晶性層は同じまたは異なる低結晶性ポ
リマーを含む。高結晶性層は低結晶性ポリマーよりも少なくとも２５℃高い融点を有する
高結晶性ポリマーを含む。低結晶ポリマー及び高結晶ポリマーは結晶適合性を有する。第
１の製品は高結晶ポリマーの融点よりも低い温度で延伸させ、高結晶層が塑性変形を受け
るようにする。
【００１５】
　他の実施態様において、本発明は多層製品の製造方法を含み、当該方法は第１の製品を
形成及び延伸する工程を含み、ここで第１の製品は２つの高結晶層間に接触して配置され
た低結晶性層を含む。低結晶性層は低結晶性ポリマーを含み、各高結晶性層は同じまたは
異なる高結晶性ポリマーを含む。低結晶性ポリマー及び高結晶性ポリマーは結晶適合性を
有し、高結晶性ポリマーは低結晶性ポリマーよりも少なくとも２５℃高い融点を有する。
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第１の製品は高結晶ポリマーの融点よりも低い温度で延伸させ、高結晶層が塑性変形を受
けるようにする。
【００１６】
　他の実施態様において、本発明は多層製品の製造方法を含み、当該方法は第１の製品を
形成及び延伸する工程を含み、ここで第１の製品は高結晶性層と共押出しした低結晶性層
を含む。低結晶性層は、エチレン、Ｃ４－Ｃ２０　α－オレフィン、及びこれらの組み合
わせから選択される少なくとも１のコモノマーとプロピレンの低結晶性コポリマーを含み
、前記コモノマーは低結晶性コポリマー中において約２重量％～約２５重量％の量で存在
する。高結晶性層は低結晶性コポリマーの融点より少なくとも２５℃高い融点を有するポ
リプロピレンの高結晶性ホモポリマーまたはコポリマーを含む。低結晶性コポリマー及び
高結晶性ホモポリマーまたはコポリマーは立体規則性ポリプロピレン結晶適合性を有する
。第１の製品は高結晶性コポリマーの融点よりも低い温度で延伸させ、高結晶層が塑性変
形を受けるようにする。
【００１７】
　他の実施態様において、本発明は多層製品の製造方法を含み、当該方法は第１の製品を
形成及び延伸する工程を含み、ここで第１の製品は高結晶性層と共押出しした低結晶性層
を含む。低結晶性層は、エチレン、Ｃ４－Ｃ２０　α－オレフィン、及びこれらの組み合
わせから選択される少なくとも１のコモノマーとプロピレンの低結晶性コポリマーを含み
、前記コモノマーは低結晶性コポリマー中において約２重量％～約２５重量％の量で存在
する。高結晶性層は低結晶性コポリマーの融点より少なくとも２５℃高い融点を有するポ
リエチレンの高結晶性ホモポリマーまたはコポリマーを含む。第１の製品は高結晶性コポ
リマーの融点よりも低い温度で延伸させ、高結晶層が塑性変形を受けるようにする。
【００１８】
　他の実施態様において、本発明は塑性変形した高結晶性層に接触した低結晶性層を含む
多層製品を含む。低結晶性層は低結晶性ポリマーを含む。高結晶性層は低結晶性ポリマー
の融点よりも少なくとも２５℃高い融点を有する高結晶性ポリマーを含む。低結晶ポリマ
ー及び高結晶ポリマーは結晶適合性を有する。
【００１９】
　発明の詳細な説明
　ここで“低結晶性”及び“高結晶性”の語は相対的に用いられ、絶対的な意味として用
いるものではない。
【００２０】
　製品
　本発明の１の実施態様は低結晶性層及び高結晶性層を含む製品を含み、ここで高結晶性
層は延伸に対して塑性変形できる。ここで“延伸”の語は、高結晶性層の塑性変形を生じ
るために十分な程度まで製品を一軸または二軸的に延伸することをいう。塑性変形を生じ
るために十分な程度の延伸は以下の通り当業者により容易に決定できる。塑性変形された
のが製品またはその一部かは下記の通り当業者により容易に決定することができ、表面粗
さ及び曇り値の増加も含む。
【００２１】
　開始製品は高結晶性層の影響により弾性が劣り、ヒステリシス特性を有する。しかしな
がら、高結晶性層の塑性変形点を越えて製品を延伸することにより、図１に示すように弾
性及びヒステリシス特性が改善される。例えば、特定の実施態様において、ヒステリシス
負荷損失（ここで伸長サイクルと比較した収縮時の負荷損失の割合として定義する）は延
伸前は７０％より小さく、１００％延伸後のこれに対応する永久伸びは２０％より小さい
。
【００２２】
　次元プロファイル（表面粗さ）及び曇り値（ヘイズ）の増加は製品が塑性変形している
かどうかを測定するために当業者が用いることができる。ヘイズは、メルヴィル(Melvill
e)、ニューヨークのBYK　Gardener社から市販のHaze Gard　Plus透過率計を使用し、光源
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CIE発光体（Illuminant）Cを用いてASTM　D1003に従って測定した。本発明に従う塑性変
形製品は70%より大きい、または80%より大きい、または90%より大きいの曇り値を有する
ことができる。塑性変形製品は延伸前の製品に比較して増加した曇り値を有することがで
きる。塑性変形製品は延伸前の製品に比較して増加した曇り値を有する。曇り値の変化（
増加）、すなわちΔ曇り値は、Δ曇り値（％） = Δ曇り値最　後（％）－曇り値最　初

（％）、により求められる。ここで、曇り値最　後及び曇り値最　初はそれぞれ延伸後及
び前の曇り値である。本発明に従う製品は０％より大きい　、または１０％より大きい、
または２５％より大きい、または５０％より大きい、または７０％より大きいΔ曇り値を
有することができる。特に他の実施態様において、下記の実施例フィルム１の曇り値最　

初は7%、塑性変形後のフィルム１の曇り値最　後は91%であり、Δ曇り値は84%であった。
【００２３】
　製品の表面粗さは正確な表面粗さ測定が可能な多数の装置により測定できる。そのよう
な装置の１つは、東京精密株式会社により製造されているＳｕｒｆｃｏｍ（登録商標）１
１０　Ｂである。当該Ｓｕｒｆｃｏｍ（登録商標）装置はサンプル表面を横断するダイア
モンド針を含む。このサンプルの硬度は金属からプラスティック、ゴム化合物まで様々で
ある。当該装置は針が移動した距離にわたって表面の凹凸を記録する。表面粗さは、Ｒａ
（μｍ）（平均線からの押出し物表面プロファイルの逸脱を表す相加平均）、Ｒｙ（μｍ
）（平均線から最も高いピークの高さと平均線からもっとも深い谷の深さの合計）、及び
Ｒｚ（μｍ）（平均線から最も高いピーク５つの平均高さと平均線から最も深い谷５つの
平均深さの２つの平均の合計）の３要素の組み合わせを用いて定量する。
【００２４】
　Ｒａ、Ｒｙ及びＲｚ値の組み合わせはフィルムの表面プロファイルの特性を示す。非延
伸フィルムと下記の実施例の塑性変形フィルムのこれらの値を比較することにより、粗さ
は配向プロセスの結果、増加することが結論付けられる。
【００２５】
　いくつかの実施態様において、製品は少なくとも１の方向に、元の長さまたは幅の少な
くとも１５０％、または少なくとも２００％まで延伸される。通常、製品は低結晶性ポリ
マーまたは高結晶性ポリマーの融点よりも低い温度で延伸する。
【００２６】
　特定の実施態様において、製品は延伸前に低結晶性層及び高結晶性層を共押出しするこ
とにより形成する。製品は、従来装置及び方法を用いて、任意で流れ方向（ＭＤ）または
横断方向（ＴＤ）または両方向（二軸）に配向できる。配向は下記に説明する延伸工程前
に分離工程で行うことができる。従って、配向製品は中間製品として調製でき、次に分離
工程で延伸される。この実施態様において、配向は好ましくは最小限の高結晶性層の塑性
変形が起こるように行う。もしくは、塑性変形に対する配向及び延伸は１の工程で行うこ
とができる。
【００２７】
　いくつかの実施態様において、低結晶性層は高結晶性層に接触している。ここで“接触
”の語は、例えば結晶適合性による十分な界面接着が存在することを意味するものとして
定義し、配向及び／または延伸後であっても隣接ポリマー層間に層間剥離がないようにす
る。いくつかの実施態様において、低結晶性層は従来材料、例えば接着剤などを用いて高
結晶性層に接着させる。
【００２８】
　１の実施態様において、製品は高結晶性層が表面薄層を形成するフィルムである。他の
実施態様において、高結晶性層は低結晶性層及び任意の従来のポリマー層など他の表面薄
層の中間物である。さらに他の実施態様において、高結晶性層は低結晶性層の両側に存在
する。この実施態様において、２つの高結晶性層は組成物が同じまたは異なっていてもよ
く、厚さが同じまたは異なっていてもよい。他の実施態様において、製品は順に、高結晶
性層、低結晶性層、及び別の低結晶性層を含む。この実施態様において、２つの低結晶性
層は組成物が同じまたは異なっていてもよく、厚さも同じまたは異なっていてもよい。製
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品は望む限り多くの層を含むことができることは当然である。
【００２９】
　高結晶性層または単層または多層低結晶性層も表面薄膜を形成でき、溶融により基質上
に接着するように適合させることができる。高結晶性及び低結晶性層以外の表面薄膜も基
質上への溶融接着に適合させることが可能である。
【００３０】
　いずれかの層または両方の層に加える非ポリマー添加剤は例えば、プロセスオイル、流
動性向上剤、難燃剤、酸化防止剤、可塑剤、顔料、硫化または硬化剤、硫化または硬化促
進剤、硬化抑制剤、加工助剤、燃焼抑制剤、粘着付与樹脂等が挙げられる。これらの化合
物は賦形剤及び／または強化材料を含んでもよい。これらはカーボンブラック、粘土、タ
ルク、カルシウム、炭酸塩、雲母、シリカ、ケイ酸塩、これらの組み合わせ等を含む。特
性向上のため用いられるその他の添加剤は、ブロッキング防止剤及び着色剤を含む。潤滑
剤、離型剤、成核剤、強化剤及び賦形剤（顆粒、繊維質または粉末など）も用いることが
できる。成核剤及び賦形剤は製品の剛性を向上させる傾向がある。ここに記載したリスト
は、本発明に用いることができる全ての種類の添加剤を含むことを意図するものではない
。
【００３１】
　製品の全体的な厚さは特に限定されるものではないが、通常、２０ミル（０．５０８ｍ
ｍ）以下または１０ミル（０．２５４ｍｍ）以下である。個々の層の厚さは、ここに説明
する所定の重量％により当業者に容易に決定できる。
【００３２】
　特定の実施態様において、高結晶性層は中または高密度ポリエチレンを含み、低結晶性
層はプラストマーを含む。他の特定の実施態様において、高結晶性層及び低結晶性層は相
対的に高及び低結晶性を有するシンジオタクチックコポリマーを含む。さらに他の特定の
実施態様において、高結晶性層はアイソタクチックポリプロピレンを含み、低結晶性層は
相対的に低レベルのアイソタクチック結晶性を有するポリプロピレンエラストマーを含む
。
【００３３】
　低結晶性層
　低結晶性層は示差走査熱量計（ＤＳＣ）により検出できるレベルの結晶性を有するが、
ゴム状弾性を有する。低結晶性層は、弾性特性の実質的な損失なく、高結晶性層の塑性変
形点以上の伸長を可能にする程度に十分に弾性である。
【００３４】
　低結晶性層は、下記に詳細に説明する低結晶性ポリマー、及び任意で少なくとも１の下
記に詳細に説明する別のポリマーを含む。
【００３５】
　低結晶性ポリマー
　本発明の低結晶性ポリマーは、立体規則性プロピレン配列により中レベルの結晶性を有
する、軟らかい、弾性ポリマーである。低結晶性ポリマーは、（Ａ）部位反転などにより
多少、立体規則性が崩壊したプロピレンホモポリマー；（Ｂ）プロピレン立体規則性が少
なくとも一部のコモノマーで崩壊したランダムプロピレンコポリマー；または（Ｃ）（Ａ
）及び（Ｂ）の組み合わせ、が考えられる。
【００３６】
　特定の実施態様において、低結晶性ポリマーはエチレン、Ｃ４－Ｃ１２　α－オレフィ
ンから選択される１以上のコモノマー及びプロピレンのコポリマー及びこれらの組み合わ
せである。本実施態様の特定の側面において、低結晶性ポリマーは１以上のコモノマー由
来単位を下限が２重量％、５重量％、６重量％、８重量％または１０重量％から上限が２
０重量％、２５重量％、または２８重量％の範囲の量で含む。また、この実施態様は下限
が７２重量％、７５重量％または８０重量％から上限が９８重量％、９５重量％、９４重
量％、９２重量％または９０重量％の範囲の量で存在するプロピレン由来単位を含む。こ
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れらの重量％はプロピレン由来及びコモノマー由来単位の全重量に基づき、すなわち、１
００％になるプロピレン由来単位の重量％及びコモノマー由来単位の重量％の合計に基づ
く。
【００３７】
　本発明の実施態様は、ＤＳＣで測定して、下限が１．０Ｊ／ｇ、または３．０Ｊ／ｇ、
５．０Ｊ／ｇｍ、または１０．０Ｊ／ｇ、または１５．０Ｊ／ｇ、または２０．０Ｊ／ｇ
から上限が１２５Ｊ／ｇ、または１００Ｊ／ｇ、または７５Ｊ／ｇ、または５７Ｊ／ｇ、
または５０Ｊ／ｇ、または４７Ｊ／ｇ、または３７Ｊ／ｇ、または３０Ｊ／ｇの範囲の融
解熱を有する低結晶性ポリマーを含む。ここで用いる“融解熱”は示差走査熱量計（ＤＳ
Ｃ）を用いて測定し、ＡＳＴＭ　Ｅ－７９４－９５手順を用いて測定できる。約２００℃
～２３０℃で圧縮した約６ｍｇ～約１０ｍｇのポリマーシートは打抜き型を用いて取り外
し、室温で４８時間アニールする。最後の段階で、サンプルを示差走査熱量計（パーキン
エルマー社（Ｐｅｒｋｉｎ　Ｅｌｍｅｒ）７シリーズ　熱分析システム）内に置き、約－
５０℃～－７０℃に冷却する。サンプルは最終温度約１８０℃～約２００℃を達成するた
めに約１０℃／分で加熱する。熱出力はサンプルの融解ピーク以下の領域として記録し、
通常、約３０℃～約１７５℃で最大ピークであり、約０℃～約２００℃の温度の間で起こ
る。熱出力はＪ／ｇで融解熱の指標として測定する。融点はサンプルの融解温度の範囲内
で最も熱吸収が高い温度として記録する。理論に縛られることは望まないが、本発明の実
施態様の低結晶性ポリマーは通常、アイソタクチック結晶化プロピレン配列を有するもの
と考えられ、上述の融解熱はこれら結晶性断片の融解によるものと考えられる。
【００３８】
　低結晶性ポリマーの結晶性は結晶性パーセントの語でも表せる。最上位のポリプロピレ
ンの熱エネルギーを１８９Ｊ／ｇで推定する。すなわち、１００％結晶性は１８９Ｊ／ｇ
に等しい。従って、前述の融解熱に従い、低結晶性ポリマーは上限が４０％、または３０
％、または２５％、または２０％及び下限が３％、または５％、または７％、または８％
の範囲内のポリプロピレン結晶性を有する。
【００３９】
　結晶性レベルは融点にも反映される。ここで用いる“融点”の語は、上述の、ＤＳＣに
より測定して、主要な及び派生的な融解ピークの中で最も高いピークをいう。本発明の実
施態様に従うと、低結晶性ポリマーは１の融点を有する。通常、ポリプロピレンコポリマ
ーのサンプルは主要なピークに隣接する派生的な融解ピークを示し、これらは一緒に１の
融点とみなす。これらのピークのなかで最も高いものを融点とみなす。低結晶性ポリマー
はＤＳＣにより、上限が１１０℃、または１０５℃、または９０℃、または８０℃、また
は７０℃；から下限が２０℃、または２５℃、または３０℃、または３５℃、または４０
℃、または４５℃の範囲の融点を有することができる。
【００４０】
　低結晶性ポリマーは、１０，０００～５，０００，０００ｇ／ｍｏｌ、または２０，０
００～１，０００，０００ｇ／ｍｏｌ、または８０，０００～５００，０００ｇ／ｍｏｌ
の重量平均分子量（Ｍｗ）、及び下限が１．５、または１．８から上限が４０または２０
または１０または５または３の範囲の分子量分布Ｍｗ／Ｍｎ（ＭＷＤ）（“多分散性指数
”（（ＰＤＩ）として言及する場合もある）を有することができる。ここで用いるＭｗ及
びＭＷＤは種々の方法により測定でき、Ｃｏｚｅｗｉｔｈ他の米国特許第４，５４０，７
５３号及びそこに記載の文献に記載の方法、またはＶｅｒｓｔｒａｔｅ他、Ｍａｃｒｏｍ
ｏｌｅｃｕｌｅｓ、ｖ．２１、３３６０頁（１９８８）に記載の方法などがあり、これら
の記載の内容をここに引用する。
【００４１】
　本発明のいくつかの実施態様において、低結晶性ポリマーのムーニー粘度ＭＬ（１＋４
）は１２５℃で、１００以下、または７５以下、または６０以下、または３０以下である
。ここで用いるムーニー粘度は、別に示さない限り、ＡＳＴＭ　Ｄ１６４６に従いＭＬ（
１＋４）として測定できる。
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【００４２】
　立体規則性指数は、ここで“ｍ／ｒ”として表し、１３Ｃ核磁気共鳴（ＮＭＲ）により
測定する。立体規則性指数ｍ／ｒはＨ．Ｎ．Ｃｈｅｎｇ、Ｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌｅｓ
、１７、１９５０（１９８４）の定義に従って計算する。記号“ｍ”または“ｒ”は連続
したプロピレン基のペアの立体化学を表現し、“ｍ”はメソをいい、“ｒ”はラセミであ
る。ｍ／ｒ比が１．０とは、通常、シンジオタクチックポリマーを表現し、ｍ／ｒ比が２
．０とはアタクチック材料である。アイソタクチック材料は理論上、無限に近い比を有し
、多くの副生成物アタクチックポリマーは５０より大きい比を生じるのに十分なアイソタ
クチック含量を有する。本発明で用いる低結晶性エラストマーの立体規則性指数ｍ／ｒは
、下限が４または６から上限が８または１０または１２の範囲である。本発明の実施態様
におけるプロピレン単位の立体規則性を表現するための付随的手順では３連子（ｔｒｉａ
ｄ）立体規則性を用いる。ポリマーの３連子立体規則性は、３つの隣接プロピレン単位の
、頭－尾結合からなる鎖で、ｍ及びｒ配列の２成分混合として表される配列の、相対立体
規則性である。通常は本発明のコポリマーに関してコポリマー中のプロピレン３連子全て
に対する特定の立体規則性単位の数の比として表す。
【００４３】
　プロピレンコポリマーの３連子立体規則性（ｍｍ断片）はプロピレンコポリマーの１３

C　ＮＭＲスペクトル及び以下の式から測定できる：
【式１】
【００４４】

ここで、ＰＰＰ（ｍｍ）、ＰＰＰ（ｍｒ）及びＰＰＰ（ｒｒ）は頭－尾結合からなる以下
の３つプロピレン単位鎖中における２番目の単位のメチル基由来のピーク領域を示す：
【式２】
【００４５】

【式３】
【００４６】

【式４】
【００４７】

　プロピレンコポリマーの１３Ｃ　ＮＭＲスペクトルは米国特許第５，５０４，１７２号
に記載の通り測定する。メチル炭素領域（１００万（ｐｐｍ）分の１９－２３部）に関す
るスペクトルは、第１領域（２１．２～２１．９ｐｐｍ）、第２領域（２０．３～２１．
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０ｐｐｍ）及び第３領域（１９．５～２０．３ｐｐｍ）に分割できる。スペクトル中の各
ピークはジャーナル・Ｐｏｌｙｍｅｒ、第３０巻（１９８０）、１３５０頁中の記事を参
照して割当てた。第１領域において、３つのプロピレン単位鎖における２番目の単位のメ
チル基はＰＰＰ（ｍｍ）共鳴により表される。第２領域において、３つのプロピレン単位
鎖における２番目の単位のメチル基はＰＰＰ（ｍｒ）共鳴、及びプロピレン単位及びエチ
レン単位共鳴（２０．７ｐｐｍ周辺）に隣接するプロピレン単位のメチル基（ＰＰＥ－メ
チル基）により表される。第３領域において、３つのプロピレン単位鎖における２番目の
単位のメチル基はＰＰＰ（ｒｒ）共鳴、及びエチレン単位共鳴（１９．８ｐｐｍ周辺）に
隣接するプロピレン単位のメチル基（ＥＰＥ－メチル基）により表される。
【００４８】
　３連子立体規則性の計算は米国特許第５，５０４，１７２号に示す技術において説明さ
れている。プロピレン挿入（２，１及び１，３の両方）エラーに関するピーク領域をピー
ク領域から第２領域及び第３領域の合計ピーク領域から除去して、頭－尾結合からなる３
つのプロピレン単位－鎖（ＰＰＰ（ｍｒ）及びＰＰＰ（ｒｒ））に基づくピーク領域を得
ることができる。従って、ＰＰＰ（ｍｍ）、ＰＰＰ（ｍｒ）及びＰＰＰ（ｒｒ）のピーク
領域を評価でき、ゆえに、頭－尾結合からなるプロピレン単位鎖の３連子立体規則性が測
定できる。
【００４９】
　本発明の実施態様の低結晶性ポリマーは、１３Ｃ　ＮＭＲにより測定して、７５％より
大きい、または８０％より大きい、または８２％より大きい、または８５％より大きい、
または９０％より大きい、３つのプロピレン単位の３連子立体規則性を有する。
【００５０】
　１の実施態様において、本発明の低結晶性ポリマーは狭い組成分布を有するランダム結
晶化コポリマーを含む。当該コポリマーは、ポリマー成分がプロピレン、少量のオレフィ
ン系コモノマー、例えばエチレン及び任意でジエンを含むのでランダムと表現され、エチ
レン残基の数及び分布はモノマー重合のランダム統計と一致する。ステレオブロック構造
において、互いに隣接するいずれの種類のブロックモノマー残基の数も、類似組成を用い
たランダムコポリマーにおける統計分布から予測されるよりも多い。ステレオブロック構
造を有する歴史的な（ｈｉｓｔｏｒｉｃａｌ）エチレン－プロピレンコポリマーはポリマ
ー中、モノマー残基のランダム統計的分布よりもむしろ、これらの塊状構造に一致したエ
チレン残基分布を有する。ポリマーの分子間組成物分布は１３Ｃ　ＮＭＲにより決定でき
る。例えば、ＮＭＲは近接の第２のモノマー残基に関して第１のモノマー残基を配置でき
る。さらに、配列分布のランダムさの評価は以下の検討事項により得られる。低結晶性ポ
リマーは、（１）第１及び第２のモノマー配列の単一統計モードの付加のみが可能なシン
グルサイトメタロセン触媒を用いて作られ、及び（２）低結晶性ポリマーの実質的に全て
のポリマー鎖に単一の重合環境のみを可能とする連続モノマー供給攪拌層重合反応器にお
いてよく混合されるので、第１及び第２のモノマー配列、例えばエチレン及びプロピレン
配列の分布はランダムであると考えられる。
【００５１】
　コポリマーの分子間組成分布は溶媒中で熱分別により測定する。一般的な溶媒は飽和炭
化水素、例えばヘキサンまたはヘプタンである。この熱分別手順を下記に説明する。通常
、約７５重量％及び好ましくは８５重量％のポリマーをすぐ先行または後続する断片中の
ポリマーとバランスをとりながら、１または２の隣接、可溶性断片として単離する。これ
らの各断片は組成（重量％エチレンまたはその他のα－オレフィン含量）に２０％以下（
相対）、及び好ましくは１０％（相対）の平均重量％コモノマー、例えばエチレンまたは
その他のα－オレフィン、ポリプロピレンコポリマー含量の違いを有する。当該コポリマ
ーは、上に説明した分別試験に適合する場合、狭い組成分布を有する。
【００５２】
　１の実施態様において、低結晶性ポリマーはさらに、硫化及びポリマーブレンド組成物
のその他の化学修飾を助ける非共役ジエンモノマーを含む。この実施態様の特定の側面に
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おいて、ジエンの量は１０重量％より少なく、または５重量％より少ない。ジエンは任意
の非共役ジエンであり、エチレンプロピレンゴム、限定されないがエチリデンノルボルネ
ン、ビニルノルボルネン、またはジシクロペンタジエンなどの硫化に通常用いられる。
【００５３】
　低結晶性ポリマーは、担体上の不均一重合、例えばスラリー、または気相重合において
、または主としてモノマーを含む媒体中、またはモノマー希釈剤として溶媒を含む溶液中
での塊状重合における均一条件において、所望のポリマー特性を与える任意の方法により
生成できる。工業上使用のため、連続重合プロセスが好ましい。均一ポリマーの重合プロ
セスは好ましくは一段階、安定状態での重合であり、十分に混合した連続供給重合反応器
において行う。当該重合は溶液中で行うことができるが、気相またはスラリー重合などの
その他の重合手順も、一段階重合及び連続供給反応器の要件を満たし、用いることができ
る。
【００５４】
　低結晶性ポリマーはＷＯ０２／３４７９５に記載の連続溶液重合プロセスにより、任意
で単一反応器において作ることができ、及び液相分離によりアルカン溶媒から分離できる
。
【００５５】
　本発明の低結晶性ポリマーは活性化剤及び任意でスカベンジャーを用いてキラルメタロ
セン触媒の存在下で生成できる。シングルサイト触媒は低結晶性ポリマーの均一性を高め
るために用いることができる。限定的な立体規則性のみが必要とされるので、多種多様な
形のシングルサイト触媒を用いることができる。使用できるシングルサイト触媒はメタロ
センであり、例えば米国特許第５，０２６，７９８号に記載のメタロセンであり、単一シ
クロペンタジエニル環を有し、任意で置換及び／または多環構造の一部を形成し、及びヘ
テロ原子、通常は窒素原子を有するが、第４族遷移金属、例えばチタニウム、ジルコニウ
ムまたはハフニウムに結合したリン原子またはフェノキシ基も有し得る。さらなる例とし
ては、４００万以下のＭｎを有するエラストマーポリプロピレンの生成に用いられる、Ｂ
（ＣＦ）３を用いて活性化したＭｅ５ＣｐＴｉＭｅ３である。Ｓａｓｓｍａｎｎｓｈａｕ
ｓｅｎ，Ｂｏｃｈｍａｎｎ，Ｒｏｓｃｈ，Ｌｉｌｇｅ，Ｊ．Ｏｒｇａｎｏｍｅｔ．Ｃｈｅ
ｍ（１９９７）、第５４８巻、２３～２８頁を参照されたい。
【００５６】
　その他の使用できるシングルサイト触媒は、ハフニウムまたはジルコニウムなどの遷移
金属基を有するビスシクロペンタジエニル誘導体であるメタロセンである。当該メタロセ
ンは米国特許第４，５２２，９８２号または米国特許第５，７４７，６２１号のように非
架橋でもよい。当該メタロセンは、非架橋ビス（２－フェニルインデニル）ジルコニウム
ジクロリドを用いて融点が７９℃以上の均一ポリマーを生成する米国特許第５，９６９，
０７０号のように、主にプロピレン由来単位を含む低結晶性ポリマーの生成に適合させる
ことができる。シクロペンタジエニル環は上述の米国特許に記載のように、置換でき、及
び／または多環系の一部である。
【００５７】
　その他の使用できるメタロセンは、２つのシクロペンタジエニルが、２つの残存原子価
を埋めるような基を選択した架橋、通常は単原子架橋、例えばシリコンまたは炭素原子に
より結合したメタロセンを含む。当該メタロセンは、ビス（インデニル）ビス（ジメチル
シリル）ジルコニウムジクロリド及びＭＡＯを開示する米国特許第６，０４８，９５０号
；ジメチルシリル架橋ビスインデニルハフニウムジメチルと非配位性アニオン活性化剤を
開示するＷＯ９８／２７１５４；２つのシクロペンタジエニル間に非対称の元素を有し、
弾性を有するポリマーを与える架橋ビスシクロペンタジエニル触媒を開示するＥＰ１０７
００８７号；及び米国特許第６，４４８，３５８号及び第６，２６５，２１２号に記載さ
れているメタロセンである。
【００５８】
　シングルサイト触媒の活性化方法は様々である。メチルアルモキサンなどのアルモキサ
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ンが使用できる。高分子量は、ＥＰ２７７００４号、ＥＰ４２６６３７号及びその他多く
の公開特許技術に十分に説明されているいずれかの方法により得た非または弱配位性アニ
オン活性化剤（ＮＣＡ）を用いて得ることができる。活性化は通常、メチル基などのアニ
オン基の抽出を伴い、メタロセンカチオンを形成すると考えられているが、いくつかの文
献によれば、両性イオンが生成し得る。ＮＣＡ前駆体はホウ酸塩またはアルミン酸塩のイ
オン対でもよく、ここで前駆体カチオンは活性化により、何らかのかたちで削除される（
例えば、テトラキスペンタフルオロフェニルホウ素のトリチルまたはアンモニウム誘導体
、ＥＰ２７７００４を参照）。ＮＣＡ前駆体はボランなどの中性化合物でもよく、メタロ
センから抽出されたアニオン基の抽出及び組込みによりカチオンに形成される（ＥＰ４２
６６３８を参照）。
【００５９】
　特定の実施態様において、低結晶性ポリマーは、ＷＯ００／６９９６３、ＷＯ００／０
１７６６、ＷＯ９９／０７７８８、ＷＯ０２／０８３７５３に“第２ポリマー成分（ＳＰ
Ｃ）”として詳細に記載され、及びＷＯ００／０１７４５に“プロピレンオレフィンコポ
リマー”としてさらに詳細に記載されている。これら全ての文献はここに引用する。
【００６０】
　記載する特定の実施態様は特定のエチレン組成を有するコポリマーを含む。ポリマーの
エチレン組成は以下の通り測定できる。薄い均一フィルムを温度約１５０℃以上で圧縮し
、次にパーキンエルマー社（Ｐｅｒｋｉｎ　Ｅｌｍｅｒ）ＰＥ　１７６０赤外分光計上に
取り付ける。６００ｃｍ－１～４０００ｃｍ－１のサンプルの全スペクトルを記録し、エ
チレンのモノマー重量％を以下の式により計算できる：エチレン重量％＝８２．５８５－
１１１．９８７Ｘ＋３０．０４５Ｘ２、ここで、Ｘは１１５５ｃｍ－１のピーク高さ及び
７２２ｃｍ－１または７３２ｃｍ－１のいずれか高い方とのピーク高さの比である。ポリ
マー中のその他のモノマー濃度もこの方法を用いて測定できる。
【００６１】
　個々の分子量範囲のコモノマー含量はフーリエ変換赤外分光計（ＦＴＩＲ）により、Ｇ
ＰＣにより回収したサンプルとともに測定できる。１のそのような方法は、Ｗｈｅｅｌｅ
ｒ　ａｎｄ　Ｗｉｌｌｉｓ、Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ、（１９９３）
、第４７巻、１１２８－１１３０頁に記載されている。異なるが類似の方法はこの目的に
同等に機能し、当業者に公知である。
【００６２】
　本ポリマーのコモノマー含量及び配列分布は１３Ｃ核磁気共鳴（１３Ｃ　ＮＭＲ）によ
り測定でき、当該方法は当業者に公知である。
【００６３】
　いくつかの実施態様において、低結晶性ポリマーは製品中、製品の全重量に基づいて、
下限が５重量％、または１０重量％、または２０重量％、または３０重量％、または６０
重量％、または７０重量％、または７５重量％から上限が９８重量％、または９０重量％
、または８５重量％、または８０重量％の量で存在する。製品の残りは、高結晶性ポリマ
ー、任意の他のポリマー及び上述の種々の添加剤を含む。
【００６４】
　他のポリマー
　いくつかの実施態様において、低結晶性層は任意で１以上の他のポリマーを含む。任意
の他のポリマーは高結晶性層の高結晶性ポリマーと同じまたは異なっていてもよい。特定
の実施態様において、他のポリマーは低結晶性ポリマーと高結晶性ポリマーの結晶度の間
の結晶度を有する。
【００６５】
　特定の実施態様において、低結晶性層は上述の低結晶性ポリマーを含む連続相及び相対
的に結晶度がより高い他のポリマーを含む分散相を含有するブレンドである。少量の他の
ポリマーが連続相に存在していてもよい。この実施態様の特定の側面において、分散相は
直径が５０μｍより小さい個々のドメインを含む。いくつかの実施態様において、分散相
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のこれら個々のドメインは、架橋しなくても処理中、維持できる。
【００６６】
　１の実施態様において、他のポリマーはエチレン、Ｃ４－Ｃ２０　α－オレフィンまた
はこれらの組み合わせのプロピレンコポリマーであり、他のポリマーに存在するエチレン
及び／またはＣ４－Ｃ２０　α－オレフィンの量は低結晶性ポリマーに存在するエチレン
及び／またはＣ４－Ｃ２０　α－オレフィンの量より少ない。特定の実施態様において、
低結晶性ポリマー及び他のポリマーは同じ立体規則性のポリプロピレン配列を有する。非
限定的な例として、低結晶性ポリマー及び他のポリマーはアイソタクチックポリプロピレ
ン断片を含み、５０％より多くの隣接ポリプロピレン断片がアイソタクチックである。
【００６７】
　１の実施態様において、低結晶性層は、ブレンドの全重量に基づいて、約２重量％～約
９５重量％の他のポリマー及び約５重量％～約９８重量％の低結晶性ポリマーを含むブレ
ンドであり、他のポリマーは低結晶性ポリマーよりも結晶度が高い。この実施態様の特定
の側面において、他のポリマーはブレンドの全重量に基づいて、下限が２重量％または５
重量％から上限が３０重量％または２０重量％または１５重量％の量でブレンド中に存在
する。この実施態様の他の特定の側面において、他のポリマーはアイソタクチックポリプ
ロピレンであり、約１１０℃以上の融点を有し、及び低結晶性ポリマーはプロピレンと少
なくとも１のエチレンまたは炭素原子６未満のα－オレフィンを共重合することにより、
キラルメタロセン触媒系を用いて生成したランダムコポリマーである。また、この実施態
様において、低結晶性ポリマーは、アイソタクチックポリプロピレン配列由来の約２％～
約５０％の結晶性を有し、プロピレン含量が約７５重量％～９０重量％、及び融点が２５
℃～１０５℃である。
【００６８】
　低結晶性層ブレンドは通常市販されている反応器生成物とは区別できるものであり、高
い頻度でアイソタクチックポリプロピレン及びプロピレンとエチレンのコポリマーのブレ
ンドからなり、大きな分散または連続相を含まない単一相のみを有する。また、本発明の
ブレンドは、第２のポリマーと混合した場合に異相形態を有するキラルメタロセン触媒に
より生成したインパクトコポリマー、熱可塑性オレフィン、及び熱可塑性エラストマーか
らも区別できるものである。通常、これらの材料において、より結晶性の高いポリマーは
連続相の一部にはなるが、分散相の一部にはならない。本発明のブレンドは、前もって形
成またはｉｎ　ｓｉｔｕ形成した適合剤（ｃｏｍｐａｔｉｂｉｌｉｚｅｒ）を低結晶性連
続相と高結晶性分散相間の形態を達成かつ保持するために加える必要がないという点で、
その他の多相ブレンド組成物からも区別できるものである。
【００６９】
　高結晶性層
　高結晶性層は、延伸時に生成及び塑性変形が可能な十分な結晶性レベルを有する。高結
晶性層は、顕微鏡で検出できるように流れ方向のみまたは流れ及び横断方向の両方向に配
向できる。配向はそのまま高結晶性層の脆性（ｆｒａｎｇｉｂｉｌｉｔｙ）の原因となり
得る。
【００７０】
　高結晶性層は高結晶性ポリマーを含む。本発明の高結晶性ポリマーはポリマー成分とし
て定義され、ブレンドを含み、エチレンまたはプロピレンまたは１２以下の炭素原子を有
するα－オレフィンのホモポリマーまたはコポリマー及び少量のオレフィン系モノマーを
有し、当該オレフィン系モノマーは挿入重合が可能な、直鎖、分岐鎖または環含有Ｃ３～
Ｃ３０オレフィンを含み、またはこれらの組み合わせを含む。１の実施態様において、コ
ポリマー中のα－オレフィンの量は、高結晶性ポリマーの全重量に基づいて上限が９重量
％、または８重量％、または６重量％及び下限が２重量％の範囲である。
【００７１】
　少量のオレフィン系モノマーの例は、限定されないが、Ｃ２～Ｃ２０直鎖または分岐鎖
α－オレフィン、例えば、エチレン、プロピレン、１－ブテン、１－ヘキセン、１－オク



(14) JP 4644656 B2 2011.3.2

10

20

30

40

50

テン、４－メチル－１－ペンテン、３－メチル－１－ペンテン、及び３，５，５－トリメ
チル－１－ヘキセン、及び３０以下の炭素原子を含む環含有オレフィン系モノマー、例え
ばシクロペンテン、ビニルシクロヘキサン、ビニルシクロヘキセン、ノルボルネン及びメ
チルノルボルネンが挙げられる。
【００７２】
　適当な芳香族基含有モノマーは３０炭素原子以下を含み、少なくとも１の芳香族構造、
例えば、フェニル、インデニル、フロオレニル、またはナフチル基を含むことができる。
芳香族基含有モノマーはさらに、少なくとも１の重合可能二重結合を含み、従って重合後
、芳香族構造はポリマー骨格からペンダントする。芳香族基含有モノマーの重合可能オレ
フィン系部分は直鎖、分岐鎖、環含有またはこれらの構造の混合物である。重合可能オレ
フィン系部分が環状構造を含む場合、環状構造及び芳香族構造は０、１または２の炭素を
共有できる。また、重合可能オレフィン系部分及び／または芳香族基の１から全部の水素
原子は１～４炭素原子を含む直鎖または分岐鎖アルキル基で置換できる。芳香族モノマー
の例としては、限定されないが、スチレン、α－メチルスチレン、ビニルトルエン、ビニ
ルナフタレン、アリルベンゼン及びインデンが挙げられ、特にスチレン及びアリルベンゼ
ンである。
【００７３】
　１の実施態様において、高結晶性ポリマーはアイソタクチックプロピレン配列またはこ
れらの混合物を含むポリプロピレンのホモポリマーまたはコポリマーである。使用するポ
リプロピレンの形態は多種多様である。プロピレン成分はここに記載するホモポリプロピ
レン、及び／またはランダム、及び／またはブロックコポリマーの組み合わせである。特
定の実施態様において、高結晶性ポリマーはエチレン及びＣ４～Ｃ１２α－オレフィンか
ら選択される１以上のコモノマー及びプロピレンのコポリマーである。この実施態様の特
定の側面において、当該コモノマーは、コポリマーの全重量に基づいて、コポリマー中、
９重量％以下、または２重量％～８重量％、または２重量％～６重量％で存在する。
【００７４】
　他の実施態様において、高結晶性ポリマーはエチレン及びＣ３～Ｃ２０α－オレフィン
から選択される１以上のコモノマーのホモポリマーまたはコポリマーである。この実施態
様の特定の側面において、当該コモノマーはコポリマーの全重量に基づいて、コポリマー
中、２重量％～２５重量％存在する。
【００７５】
　本発明の実施態様において、高結晶性ポリマーは重量平均分子量（Ｍｗ）が１０，００
０～５，０００，０００ｇ／ｍｏｌ、または２０，０００～１，０００，０００ｇ／ｍｏ
ｌ、または８０，０００～５００，０００ｇ／ｍｏｌであり、分子量分布Ｍｗ／Ｍｎ（“
多分散性指数”（ＰＤＩ）として言及する場合もある）は下限が１．５または１．８から
上限が４０または２０または１０または５または３の範囲である。
【００７６】
　１の実施態様において、高結晶性ポリマーはメタロセン触媒を用いて生成し、狭い分子
量分布を示し、すなわち、重量平均分子量と数平均分子量の比は４以下、最も一般的には
１．７～４．０、好ましくは１．８～２．８の範囲である。
【００７７】
　本発明の高結晶性ポリマーは任意で長分岐鎖を含むことができる。これらは任意で１以
上のα、ωジエンを用いて生成できる。もしくは、高結晶性ポリマーは少なくとも１のジ
エンを少量含み、及び好ましくは少なくとも１のジエンは硫化及びその他の化学修飾を助
ける非共役ジエンである。ジエンの量は好ましくは約１０重量％以下、より好ましくは約
５重量％以下である。好ましいジエンは、エチレンプロピレンゴムの硫化に用いられるジ
エンであり、限定されないが、ＤｕＰｏｎｔ　Ｃｈｅｍｉｃａｌｓから市販のエチリデン
ノルボルネン、ビニルノルボルネン、ジシクロペンタジエン及び１，４－ヘキサジエンな
どである。
【００７８】
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　本発明の実施態様は、融解熱がＤＳＣにより測定して、下限が６０Ｊ／ｇ、または８０
Ｊ／ｇである高結晶性ポリマーを含む。１の実施態様において、高結晶性ポリマーは低結
晶性ポリマーよりも高い融解熱を有する。
【００７９】
　本発明の実施態様は融点の下限が１００℃、または１１０℃、または１１５℃、または
１２０℃、または１３０℃である高結晶性ポリマーを含む。
【００８０】
　１の実施態様において、高結晶性ポリマーは低結晶性ポリマーよりも高い結晶性を有す
る。結晶度はポリマー成分の融点または融解熱に基づいて測定できる。１の実施態様にお
いて、低結晶性ポリマーは高結晶性ポリマーよりも低い融点を有し、及び他のポリマーは
使用する場合、低結晶性ポリマーと高結晶性ポリマーの間の融点を有する。他の実施態様
において、低結晶性ポリマーは高結晶性ポリマーよりも低い融解熱を有し、及び他のポリ
マーは使用する場合、低結晶性ポリマーと高結晶性ポリマーの中間の融解熱を有する。
【００８１】
　結晶適合性（Ｃｏｍｐａｔｉｂｌｅ　Ｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｉｔｙ）
　いくつかの実施態様において、低結晶性ポリマー及び高結晶性ポリマーは結晶適合性を
有する。結晶適合性は、同じ結晶タイプを有する高結晶性及び低結晶性層のポリマーを用
いることにより得られ、すなわち、同じ結晶化配列、例えばエチレン配列またはプロピレ
ン配列、または同じ立体規則性配列、すなわちアイソタクチックまたはシンジオタクチッ
クに基づく。例えば、結晶適合性は十分な長さのメチレン配列を含む２つの層を提供する
ことにより達成でき、エチレン由来単位の結合により達成される。結晶適合性は立体規則
性α－オレフィン配列を含むポリマーを用いることによっても達成できる。これは例えば
、両方の層をシンジオタクチック配列またはアイソタクチック配列とすることによっても
達成できる。
【００８２】
　１の実施態様において、高結晶性ポリマー及び低結晶性ポリマーの両方は、他にブレン
ドされたものを含み、実質的にアイソタクチックなポリプロピレン配列を含む。他の実施
態様において、高結晶性ポリマー及び低結晶性ポリマーの両方は、他にブレンドされたも
のを含み、実質的にシンジオタクチックなポリプロピレン配列を含む。
【００８３】
　ここで用いるアイソタクチックは、骨格構造の一部ではない原子の基を含む５０％以上
の隣接モノマーが、後ろが全て同一平面上にある場合、骨格鎖中、全て原子より上または
下に位置している、ポリマー配列として定義される。ここで用いるシンジオタクチックは
骨格構造の一部ではない原子の基を含む５０％以上の隣接モノマーが、後ろが全て同一平
面上にある場合、骨格鎖中、ある程度左右対称に原子より上及び下に位置するポリマー配
列として定義される。
【００８４】
　製品用途
　本発明の製品は種々の用途に用いることができる。１の実施態様において、製品は少な
くとも２つの層を有するフィルムであり、オムツの背シート及び失禁用衣類などの類似の
吸収衣類に用いることができる。
【００８５】
　実施例
　実施例を以下のブレンド成分を用いて行った。コモノマーとしてエチレンを含む低結晶
性ポリプロピレンコポリマーを表１に示す。これらのコポリマーは、アイソタクチックラ
ン（ｒｕｎ）を生成するために統計的にエチレンコモノマーの混合及びプロピレン付加に
有利であることが知られるキラルメタロセン触媒を用いて生成した。当該コポリマーは、
アイソタクチックポリプロピレン５連子から生じる結晶性を有する熱可塑性エラストマー
である。このコポリマーはＷＯ００／６９９６３及びＷＯ００／０１７６６の“Ｓｅｃｏ
ｎｄ　Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｃｏｍｐｏｎｅｎｔ（ＳＰＣ）”の記載に従って生成した。
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【００８６】
　使用する高結晶性ポリマー（ＨＣＰ）は、エクソンモービルケミカル社（ヒューストン
、テキサス州）から市販のポリプロピレンホモポリマー及びポリエチレンコポリマーであ
る。
【００８７】
　ここで用いる、メルトフロー速度（ＭＦＲ）及びメルトインデックス（ＭＩ）はそれぞ
れ２３０℃及び１９０℃でＡＳＴＭ法Ｄ－１２３８により測定した。ムーニー粘度をＡＳ
ＴＭ　Ｄ１６４６に従って測定した。
【００８８】
　低結晶性ポリマー及び高結晶性ポリマー及びその他の成分のブレンドは成分の緊密な混
合を確実にする任意の手順により調製できる。例えば、当該成分はカーバー（Ｃａｒｖｅ
ｒ）プレス上で成分を厚さ約０．５ｍｍ（２０ミル）まで、温度約１８０℃で一緒に溶融
圧縮し、得られた厚板をロールし、両端で折り、及び圧縮、ロール及び折りたたみ操作を
約１０回繰り返すことにより混合できる。内部ミキサーは特に溶液または溶融ブレンドに
有用である。ブラベンダー・プラストグラフ中、温度約１８０℃～２４０℃、約１～２０
分間でのブレンドは十分であった。成分混合に用いることができるさらに他の方法は、バ
ンバリー内部ミキサー内でポリマーを、全成分の還流温度以上、例えば１８０℃で約５分
間ブレンドすることを含む。ポリマー成分の完全な混合は低結晶性ポリマー及び高結晶性
ポリマーの分散形態の均一性により示される。連続的な混合も用いることができる。これ
らの方法は公知であり、シングル及びツイン・スクリュー混合押出し機、低粘度の溶融ポ
リマー流混合のための静止混合機、衝撃（ｉｍｐｉｎｇｅｍｅｎｔ）混合機、及び低結晶
性ポリマー及び高結晶性ポリマーを緊密に接触して分散するために設計されたその他の機
械及び方法を含む。当業者は成分の緊密な混合の必要性と経済的なプロセスの要求との均
衡が取れた、ポリマーをブレンドするための適当な手順を決定することができる。
【００８９】
　ブレンド成分は所定の用途に望ましい形態に基づいて選択する。高結晶性ポリマーはブ
レンドから形成されるフィルム中において低結晶性ポリマーと共に連続的でもよいが、連
続低結晶性ポリマー相中の分散高結晶性ポリマー相が好ましい。当業者は連続低結晶性ポ
リマーマトリックス中に分散高結晶性ポリマー形態を作るための２成分の体積分率を成分
の粘度比に基づいて選択できる（Ｓ．Ｗｕ，Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ　
ａｎｄ　Ｓｃｉｅｎｃｅ，第２７巻、３３５頁、１９８７を参照）。
【００９０】
　低結晶性ポリマーは、２ポリマー成分の全重量に基づいて、約１０～９０重量％の高結
晶性ポリマー、または１５～８０重量％、または２０～７０重量％の高結晶性ポリマーと
ブレンドできる。
【００９１】
　ブレンドは、低結晶性ポリマー、高結晶性ポリマー、任意量のプロセスオイル及びその
他の成分を含む全成分を、２．５”デイビススタンダード（Ｄａｖｉｓ　Ｓｔａｎｄａｒ
ｄ）シングルスクリュー押出し機（Ｌ／Ｄは２４）中、成分の緊密な混合を与える条件下
（表３の一般的な条件を参照）で混合することにより作った。当該ブレンドを用いて、Ｋ
ｉｌｌｉｏｎミニキャストフィルムライン上、ＡＢＡ構造成分を用いて、共押出しキャス
トフィルムを作った（表４の一般的な条件を参照）。
【００９２】
　当該フィルムをさらに加工操作する前に、少なくとも１４日間、室温でアニールさせた
。
【００９３】
　必要な形状の試験品をフィルムから取り、ＭＴＳシステムから市販のＴｅｓｔ　Ｗｏｒ
ｋｓソフトウェアを装備したＩｎｓｔｒｏｎ４５０２上で評価し、機械的変形データを生
成した。Ｉｎｓｔｒｏｎ試験機及び関連装置はインストロン社（Ｉｎｓｔｒｏｎ　Ｃｏｒ
ｐｏｒａｔｉｏｎ、Ｃａｎｔｏｎ、マサチューセッツ州）から市販されている。全てのデ
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を記録する。
【００９４】
　ここで用いる永久歪みは以下の手順に従って測定できる。サンプルの変形可能領域（１
”広幅片）を元の長さの１００％まで、変形速度２０ｉｎ／分で前もって伸長（ｐｒｅｓ
ｔｒｅｔｃｈｅｄ）させた。それからサンプルを同じ速度で緩めた。応力変化がこれ以上
観測されない歪みを永久歪みする。永久歪みを測定する他の方法は、変形したサンプル長
さ（Ｄ２）の測定である。変形前の試験品の変形領域の長さをＤ０として測定する。サン
プルの永久歪みは以下の式により測定する：
　　　永久歪み＝１００×（Ｄ２－Ｄ０）／Ｄ０

　負荷損失は多層サンプルについて測定し、Ｉｎｓｔｒｏｎ上で１００％伸長まで伸長さ
せ、それから自然に縮ませた。（５０％歪みでの）負荷上の応力及び（５０％歪みでの）
非負荷サイクル上の応力を記録した。損失負荷は以下の通り定義する：
　　　損失負荷＝１００＊（応力負荷－応力非負荷）／応力非負荷

【表１】

【表２】
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【表３】

【表４】

【００９５】
　本発明を、それに限定されるものではないが、さらに以下の特定の実施例により説明す
る。
【００９６】
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　実施例１－８
　キャストフィルムを表４のフィルム１に従って作った。小片の形態が１”幅のフィルム
試験品をＩｎｓｔｒｏｎ試験機で流れ方向（ＭＤ）に沿って異なる範囲に配向した。使用
した計測器長さは１”であり、使用したクロスヘッド速度は２０”／分である。配向の最
後に、クロスヘッドを同じ速度で戻した。試験品を回収し、厚さ及び幅を再測定して、そ
れから計測器長さ１”でＩｎｓｔｒｏｎのグリップ中に再装填した。次に試験品をクロス
ヘッド速度２０”／分で１００％の工学歪みまで延伸し、同じ速度で間隔１”で元のグリ
ップに戻した。永久歪み及び負荷損失は前述の通り測定した。
【表５】

【００９７】
　実施例９－１６
　キャストフィルムを表４のフィルム２に従って作った。小片の形態が１”幅のフィルム
試験品をＩｎｓｔｒｏｎ試験機で流れ方向（ＭＤ）に沿って異なる範囲に配向した。使用
した計測器長さは１”であり、使用したクロスヘッド速度は２０”／分である。配向の最
後に、クロスヘッドを同じ速度で戻した。試験品を回収し、厚さ及び幅を再測定して、そ
れから計測器長さ１”でＩｎｓｔｒｏｎのグリップ中に再装填した。次に試験品をクロス
ヘッド速度２０”／分で１００％の工学歪みまで延伸し、同じ速度で間隔１”で元のグリ
ップに戻した。永久歪み及び負荷損失は前述の通り測定した。
【表６】
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【００９８】
　実施例１７－１８
　キャストフィルムを表４のフィルム１及びフィルム２に従って作った。面積約５ｃｍ×
５ｃｍのサンプルを伸長前に元のフィルムから切り取った。試験品をＴＭ　Ｌｏｎｇ　Ｂ
ｉａｘｉａｌストレッチング・マシンで伸ばした。延伸面積及び条件を表７に示す。延伸
後、ＡＳＴＭ　Ｄ－１７０８により特定した面積のドッグボーン形状の試験品をフィルム
サンプルから打ち抜いた。これらの試験品をクロスヘッド速度２０”／分で１００％の工
学歪みまで延伸し、同じ速度で間隔をあけながら元のグリップに戻した。永久歪み及び負
荷損失は前述の通り測定した。
【表７】

【表８】

【００９９】
　フィルムの曇り値及び表面粗さも測定した。これらを表７及び８に示す。
【０１００】
　実施例１９－２６
　表４に示す類似の手順を用いて表９のフィルム１～８に従いキャストフィルムを作った
。小片の形態が１”幅のフィルム試験品をＩｎｓｔｒｏｎ試験機で流れ方向（ＭＤ）に沿
って４００％延伸に配向した。使用した計測器長さは１”であり、使用したクロスヘッド
速度は２０”／分である。配向の最後に、クロスヘッドを同じ速度で戻した。試験品を回
収し、厚さ及び幅を再測定して、それから計測器長さ１”でＩｎｓｔｒｏｎのグリップ中
に再装填した。次に試験品をクロスヘッド速度２０”／分で１００％の工学歪みまで延伸
し、同じ速度で間隔１”で元のグリップに戻した。永久歪み及び負荷損失は前述の通り測
定した。伸長前と後にフィルムの曇り値測定を行い、表１１にデータを示した。
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【表９】
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【表１０】

【表１１】

【０１０１】
　実施例２７－３３
　表４に示す類似の手順を用いて表９のフィルム１～８に従いキャストフィルムを作った
。小片の形態が１”幅のフィルム試験品をＩｎｓｔｒｏｎ試験機で横断方向（ＴＤ）に沿
って４００％延伸に配向した。使用した計測器長さは１”であり、使用したクロスヘッド
速度は２０”／分である。配向の最後に、クロスヘッドを同じ速度で戻した。試験品を回
収し、厚さ及び幅を再測定して、それから計測器長さ１”でＩｎｓｔｒｏｎのグリップ中
に再装填した。次に試験品をクロスヘッド速度２０”／分で１００％の工学歪みまで延伸
し、同じ速度で間隔１”で元のグリップに戻した。永久歪み及び負荷損失は前述の通り測
定した。フィルムの表面粗さを測定し、表１３にデータを示した。
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【表１２】

【表１３】

【０１０２】
　実施例３４－４１
　表４に示す類似の手順を用いて表１４のフィルム１～８に従いキャストフィルムを作っ
た。小片の形態が１”幅のフィルム試験品をＩｎｓｔｒｏｎ試験機で流れ方向（ＭＤ）に
沿って４００％延伸に配向した。使用した計測器長さは１”であり、使用したクロスヘッ
ド速度は２０”／分である。配向の最後に、クロスヘッドを同じ速度で戻した。試験品を
回収し、厚さ及び幅を再測定して、それから計測器長さ１”でＩｎｓｔｒｏｎのグリップ
中に再装填した。次に試験品をクロスヘッド速度２０”／分で１００％の工学歪みまで延
伸し、同じ速度で間隔１”で元のグリップに戻した。永久歪み及び負荷損失は前述の通り
測定した。伸長前と後にいくつかのフィルムの曇り値及び表面粗さ測定を行い、表１６及
び１７にデータを示した。
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【表１４】
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【表１５】

【表１６】

【表１７】
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【０１０３】
　実施例４２－４８
　表４に示す類似の手順を用いて表１４のフィルム１～８に従いキャストフィルムを作っ
た。小片の形態が１”幅のフィルム試験品をＩｎｓｔｒｏｎ試験機で横断方向（ＴＤ）に
沿って４００％延伸に配向した。使用した計測器長さは１”であり、使用したクロスヘッ
ド速度は２０”／分である。配向の最後に、クロスヘッドを同じ速度で戻した。試験品を
回収し、厚さ及び幅を再測定して、それから計測器長さ１”でＩｎｓｔｒｏｎのグリップ
中に再装填した。次に試験品をクロスヘッド速度２０”／分で１００％の工学歪みまで延
伸し、同じ速度で間隔１”で元のグリップに戻した。永久歪み及び負荷損失は前述の通り
測定した。フィルムの表面粗さを測定し、表１８にデータを示した。
【表１８】

【表１９】

【０１０４】
　全ての特許、試験手順及びここに引用するその他の文献及び優先権書類は、本発明と矛
盾しない開示の範囲において、当該引用が許容される全ての管轄において、ここにその全
体を引用する。
【０１０５】
　本発明は説明的実施態様を詳細に記載したが、種々のその他の変更が本発明の概念及び
範囲を逸脱することなく当業者によって実施でき、明らかであることが理解される。従っ
て、請求の範囲はここに開示した実施例及び記載に限定されるものではなく、むしろ本発
明に備わる特許性新規性の全ての特徴を含むものとして解釈され、当業者により本発明に
付随するものと均等に扱われる全ての特徴を含む。
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【０１０６】
　複数の数値の下限及び上限を記載する場合、いずれの下限からいずれの上限の範囲も考
慮するものとする。
【図面の簡単な説明】
【０１０７】
【図１】本発明の１の実施態様の非伸長（ｕｎｓｔｒｅｔｃｈｅｄ）及び延伸（ｅｌｏｍ
ｇａｔｅｄ）フィルムの応力－歪みプロットである。
【図２】本発明の１の実施態様の非伸長及び延伸フィルムの負荷損失及び永久歪みのグラ
フである。
【図３Ａ】図３Ａ１の実施態様に従う延伸前（図３Ａ）及び延伸後（図３Ｂ及び３Ｃ）の
フィルムを示す写真である。
【図３Ｂ】図３Ｂは１の実施態様に従う延伸前（図３Ａ）及び延伸後（図３Ｂ及び３Ｃ）
のフィルムを示す写真である。
【図３Ｃ】図３Ｃは１の実施態様に従う延伸前（図３Ａ）及び延伸後（図３Ｂ及び３Ｃ）
のフィルムを示す写真である。

【図１】 【図２】

【図３Ａ】
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【図３Ｃ】
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