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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ｉ）連結化合物及び該連結化合物と接触する担体物質、及び
　ｉｉ）２以上の芳香族基を有し、２以上の該芳香族基がそれぞれ芳香族基に１以上の極
性一塩基性基を有する多官能性化合物、
を含む活性剤前駆体組成物であって、該連結化合物が有機金属化合物又はその混合物であ
り、該有機金属化合物は、式：
　ＭＲ1

sＱt-s

を有し、式中、ＭはＭｇ、Ｓｃ、Ｙ、Ｔｉ、Ｚｒ、Ｈｆ、Ｖ、Ｎｂ、Ｔａ、Ｚｎ、Ｂ、Ｇ
ａ、Ｉｎ、Ｓｎ及びそれらの混合物から選択される金属原子を表し；Ｒ1は同じであるか
又は異なってもよく、且つＣ1‐Ｃ20ヒドロカルビル基を表し、該ヒドロカルビル基のベ
ータ炭素はＳｉで置き換えられてもよく；Ｑはヘテロ原子又はヘテロ原子含有有機基を表
し、該ヘテロ原子は該ヘテロ原子を介してＭに直接結合し；ｔはＭの原子価を表し、ｓは
２≦ｓ≦ｔである数である、活性剤前駆体組成物。
【請求項２】
　アルミノキサン及び請求項１記載の組成物を含む組成物。
【請求項３】
　前記担体物質がシリカ、アルミナ、又はシリカ‐アルミナであり；
　前記多官能性化合物の極性一塩基性基が水酸基、チオール基、又は二級アミノ基である
；
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請求項１又は２記載の組成物。
【請求項４】
　前記担体物質がシリカであり；
　前記多官能性化合物の極性一塩基性基が水酸基である；
請求項１又は２記載の組成物。
【請求項５】
　前記多官能性化合物が、４，４’‐エチレンジフェノール、４，４’‐メチレンビス（
２，６‐ジ（ｔｅｒｔ‐ブチル）‐フェノール）、又は１，３，５‐トリメチル‐２，４
，６‐トリス（３，５‐ジ（ｔｅｒｔ‐ブチル）‐４‐ヒドロキシベンジル）ベンゼンで
ある請求項４記載の組成物。
【請求項６】
　前記多官能性化合物が、式：
　Ｅ（ＡｒＪＨ）g

で表され、式中、
　Ｅが有機部、原子又は結合；
　Ａｒが芳香族部；
　Ｊが極性原子又は極性基；
　Ｈが水素原子；及び
　ｇが２以上の整数、
である、請求項１又は２記載の組成物。
【請求項７】
　前記アルミノキサンがメチルアルミノキサンである、請求項２記載の組成物。
【請求項８】
　ＭＲ1

sＱt-sがＭｇＥｔ2、ＭｇＥｔＢｕ、ＭｇＢｕ2、ＭｇＢｕＯｃｔ、ＭｇＯｃｔ2、
ＺｎＭｅ2、ＺｎＥｔ2又はＺｒ（ＣＨ2Ｐｈ）4である、請求項１記載の組成物。
【請求項９】
　不活性な無水環境において、活性剤前駆体組成物が形成するように、
　ｉ）連結化合物及び該連結化合物と接触する担体物質、及び
　ｉｉ）２以上の芳香族基を有し、２以上の該芳香族基がそれぞれ芳香族基に１以上の極
性一塩基性基を有する多官能性化合物、
を合わせて一緒にすることを含む活性剤前駆体組成物を形成させる方法であって、該連結
化合物が、式：
　ＭＲ1

sＱt-s

を有する有機金属化合物であり、式中、ＭはＭｇ、Ｓｃ、Ｙ、Ｔｉ、Ｚｒ、Ｈｆ、Ｖ、Ｎ
ｂ、Ｔａ、Ｚｎ、Ｂ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｓｎ及びそれらの混合物から選択される金属原子を表
し；Ｒ1は同じであるか又は異なってもよく、且つＣ1‐Ｃ20ヒドロカルビル基を表し、該
ヒドロカルビル基のベータ炭素はＳｉで置き換えられてもよく；Ｑはヘテロ原子又はヘテ
ロ原子含有有機基を表し、該ヘテロ原子は該ヘテロ原子を介してＭに直接結合し；ｔはＭ
の原子価を表し、ｓは２≦ｓ≦ｔである数である、方法。
【請求項１０】
　不活性な無水環境において、
　ｉ）担体物質及び連結化合物を接触させることにより、連結処理担体を形成させること
、
　ｉｉ）該連結処理担体を、
　　ａ）２以上の芳香族基を有し、２以上の該芳香族基がそれぞれ芳香族基に１以上の極
性一塩基性基を有する多官能性化合物と接触させて、混合物を形成させ、次に該混合物を
アルミノキサンと接触させること、又は
　　ｂ）アルミノキサンと接触させて、混合物を形成させ、次に該混合物を、２以上の芳
香族基を有し、２以上の該芳香族基がそれぞれ芳香族基に１以上の極性一塩基性基を有す
る多官能性化合物と接触させること、又は
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　　ｃ）２以上の芳香族基を有し、２以上の該芳香族基がそれぞれ芳香族基に１以上の極
性一塩基性基を有する多官能性化合物の一部と接触させて、第１混合物を形成させ、該第
１混合物をアルミノキサンと接触させて、第２混合物を形成させ、該第２混合物を更なる
該多官能性化合物と接触させること、
を含む活性剤組成物を形成させる方法であって、
該連結化合物が、式：
　ＭＲ1

sＱt-s

を有する有機金属化合物であり、式中、ＭはＭｇ、Ｓｃ、Ｙ、Ｔｉ、Ｚｒ、Ｈｆ、Ｖ、Ｎ
ｂ、Ｔａ、Ｚｎ、Ｂ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｓｎ及びそれらの混合物から選択される金属原子を表
し；Ｒ1は同じであるか又は異なってもよく、且つＣ1‐Ｃ20ヒドロカルビル基を表し、該
ヒドロカルビル基のベータ炭素はＳｉで置き換えられてもよく；Ｑはヘテロ原子又はヘテ
ロ原子含有有機基を表し、該ヘテロ原子は該ヘテロ原子を介してＭに直接結合し；ｔはＭ
の原子価を表し、ｓは２≦ｓ≦ｔである数である、方法。
【請求項１１】
　前記アルミノキサンがメチルアルミノキサンであり、且つ／又は、前記多官能性化合物
が４，４’‐エチレンジフェノール、４，４’‐メチレンビス（２，６‐ジ（ｔｅｒｔ‐
ブチル）‐フェノール）若しくは１，３，５‐トリメチル‐２，４，６‐トリス（３，５
‐ジ（ｔｅｒｔ‐ブチル）‐４‐ヒドロキシベンジル）ベンゼンである、請求項１０記載
の方法。
【請求項１２】
　前記連結化合物が有機アルミニウム化合物と前記有機金属化合物の混合物である、請求
項１記載の組成物。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、新規活性剤前駆体組成物、活性剤組成物、それらの調製、及びオレフィン重
合用触媒におけるその使用に関する。
【背景技術】
【０００２】
　アルミノキサン（アルモキサンとも呼ばれる）として公知の、部分的に加水分解された
アルミニウムアルキル化合物は、オレフィン重合用のメタロセンの活性化に有効である。
メチルアルミノキサン（メチルアルモキサンとも呼ばれる）は、工業界で一般的に好まれ
るアルミニウム共触媒となっている。メチルアルミノキサンは、芳香族溶媒、典型的には
トルエンの１０～３０重量％溶液として市販されている。
【０００３】
　アルミノキサン又は修飾アルミノキサンの使用に基づいて、オレフィン重合用触媒系の
効率を改善することに、かなりの努力がなされている。この件に関して、国際公開第２０
０９／０２９８５７号公報は、トルエン溶液中、テトラヒドロフラン等のルイス塩基でメ
チルアルミノキサンを処理することにより、メチルアルミノキサンからジメチルアルミニ
ウム陽イオンが形成することを示している。ルイス塩基で安定化したジアルキルアルミニ
ウム陽イオンは、非アルミノキサン源からも誘導することができ、メタロセン触媒活性剤
として使用できる。例えば、Ｋｌｏｓｉｎらの国際公開第２０００／０１１００６号公報
及びＯｒｇａｎｏｍｅｔａｌｌｉｃｓ，２０００，１９，４６８４－４６８６を参照のこ
と。メチルアルミノキサンがメタロセンと反応すると、例えば［Ｃｐ2Ｚｒ（μ‐Ｍｅ）2

ＡｌＭｅ2］
+又は［Ｃｐ2Ｔｉ（μ‐Ｍｅ）2ＡｌＭｅ2］

+等のメタロセン‐ジアルキルア
ルミニウム陽イオンが形成する。これに関して、メチルアルミノキサンによるジルコノセ
ン触媒前駆体の活性化について記述しているＢａｂｕｓｈｋｉｎ及びＢｒｉｎｔｚｉｎｇ
ｅｒ著のＪ．Ａｍ．Ｃｈｅｍ．Ｓｏｃ．，２００２，１２４，１２８６９－１２８７３、
並びにＳａｒｚｏｔｔｉら著のＪ．Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｓｃｉ．Ａ，２００７，４５，１６
７７－１６９０；また、メチルアルミノキサンによるチタノセン触媒前駆体の活性化につ
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いて記述しているＢｒｙｌｉａｋｏｖ、Ｔａｌｓｉ及びＢｏｃｈｍａｎｎ著のＯｒｇａｎ
ｏｍｅｔａｌｌｉｃｓ，２００４，２３，１４９－１５２を参照のこと。
【０００４】
　シリカ担持メチルアルミノキサンは、現在市販される好ましいメタロセン触媒活性剤で
ある。しかしながら、シリカ担持メチルアルミノキサンは少量のメタロセンのみを活性化
することができ、結果としてこの系では比較的効率が低い。メタロセン分子を効率的に活
性化するためには多量の過剰量のメチルアミノキサン（例えば、４００：１より大きいＡ
ｌ：Ｚｒ原子比率）が必要であること、及び／又は、標準等級シリカ上に担持することが
できるメチルアルミノキサンが少量（例えば、２０％未満のＡｌ）であることにより、効
率が低くなると考えられている。
【０００５】
　当該分野において、アルミノキサンは、継続的に改良の努力がなされており、特にそれ
らの安定性及び／又は活性化効率を増大させる改良の努力がなされている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】国際公開第２００９／０２９８５７号公報
【特許文献２】国際公開第２０００／０１１００６号公報
【非特許文献】
【０００７】
【非特許文献１】Ｏｒｇａｎｏｍｅｔａｌｌｉｃｓ，２０００，１９，４６８４－４６８
６．
【非特許文献２】Ｊ．Ａｍ．Ｃｈｅｍ．Ｓｏｃ．，２００２，１２４，１２８６９－１２
８７３．
【非特許文献３】Ｊ．Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｓｃｉ．Ａ，２００７，４５，１６７７－１６９
０．
【非特許文献４】Ｏｒｇａｎｏｍｅｔａｌｌｉｃｓ，２００４，２３，１４９－１５２．
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明は、新規活性剤前駆体組成物及び活性剤組成物に関し、それらは高効率な触媒系
を提供する。この組成物は、不活性な無水環境において一般的に安定であり、通常固体形
態である。これらの望ましい特徴に加えて、オレフィン重合において共触媒として使用さ
れる場合、本発明の組成物は典型的な担持されたアルミノキサンよりも非常に良好に機能
する。更に詳細には、結果として生じる本発明の活性剤組成物はメタロセンと相互作用し
て、高活性触媒系を生成する。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明の実施形態は、
　ｉ）連結化合物と接触した担体物質、及び
　ｉｉ）多官能性化合物、
を含む活性剤前駆体組成物である。
【００１０】
　多官能性化合物は、２以上の芳香族基を有し、２以上のこの芳香族基はそれぞれ芳香族
基に１以上の極性一塩基性基を有する。
【００１１】
　本発明の他の実施形態は、アルミノキサン及び上記活性剤前駆体組成物を含む、活性剤
組成物である。
【００１２】
　活性剤前駆体組成物、活性剤組成物及び触媒組成物を形成させる方法、並びに触媒組成



(5) JP 6618356 B2 2019.12.11

10

20

30

40

50

物、本発明の触媒組成物を利用した重合方法、及びそれにより形成されるポリマーも、本
発明により提供される。
【００１３】
　本発明のこれらの実施形態及び特徴、並びに他の実施形態及び特徴は、下記の明細書及
び付属の特許請求の範囲から、更に明らかであろう。
【発明を実施するための形態】
【００１４】
　活性剤前駆体組成物及び活性剤組成物を形成するのに使用される成分、並びに結果とし
て生じる活性剤前駆体組成物及び活性剤組成物は、アルゴン、窒素又はヘリウム等の不活
性で水分を含まず酸素を含まない環境で取り扱われることが好ましく、なぜならこれらの
成分及び組成物は、水分及び酸素に影響されやすいからである。
【００１５】
　本発明の活性剤前駆体組成物及び本発明の活性剤組成物の形成並びに／又は取扱いに関
わる操作は、通常不活性な無水環境で行われる。一般的に、不活性な無水環境とは無水液
体炭化水素溶媒であり、好ましくは芳香族炭化水素である。適切な脂肪族炭化水素として
、イソブタン、ブタン、ペンタン、ヘキサン、シクロペンタン、メチルシクロペンタン、
シクロヘキサン、メチルシクロヘキサン、ヘプタン、シクロヘプタン、オクタン、及びイ
ソオクタン等が挙げられるがこれらに限定されるものではない。芳香族炭化水素には、通
常１以上のベンゼン、トルエン、キシレン、メシチレン、エチルベンゼン、ジエチルベン
ゼン、１，２，４‐トリエチルベンゼン、１，３，５‐トリエチルベンゼン、アミルベン
ゼン、及びテトラヒドロナフタレン等が含まれる。溶媒の混合物を使用してもよい。トル
エンは特に好ましい芳香族溶媒である。
【００１６】
本発明の組成物
　本発明の活性剤前駆体組成物及び活性剤組成物を形成するにあたり、本明細書において
記述する成分を使用する。この組成物は本明細書において通常未変更の成分によって記述
されるが、この成分は本発明の活性剤前駆体組成物又は活性剤組成物の一部である場合、
活性剤前駆体組成物又は活性剤組成物の一部となった以前の形態と同じ形態でないことが
わかる。例えば、連結化合物は連結部を形成してもよく、多官能性化合物は２以上の芳香
族基を含む多官能性基であって２以上のこの芳香族基がそれぞれ芳香族基に１以上の極性
基を有する多官能性基を形成してもよい。
【００１７】
活性剤前駆体組成物
　本発明の活性剤前駆体組成物は、ｉ）連結化合物と接触した担体物質（本明細書におい
て連結処理担体と呼ぶことがある）、及びｉｉ）２以上の芳香族基を有し、２以上のこの
芳香族基がそれぞれ芳香族基に１以上の極性一塩基性基を有する多官能性化合物からなる
。これらの成分は活性剤前駆体組成物の一部になった以前と同じ形態であるとは限らない
ことがわかるが、この担体物質、連結化合物、及び多官能性化合物は下記に記載されると
おりである。本発明の活性剤前駆体組成物は、下記の方法により製造することができる。
【００１８】
担体物質
　担体物質は、有機物又は無機物であることができる。本発明の実施において使用される
担体物質は、タルク、粘土、シリカ、アルミナ、シリカ‐アルミナ、塩化マグネシウム若
しくはそれらの混合物等の任意の微粉砕無機固体担体、又は、球体、粒子状若しくは微粉
砕のポリエチレン、ポリ塩化ビニル若しくはポリスチレン等の粒子状樹脂担体物質であっ
てもよい。好ましい担体物質は、ハロゲン化マグネシウム等の無機粒子状固体触媒担体又
はキャリア材であり、特に、カオリナイト、アタパルジャイト、モンモリロナイト、イラ
イト、ベントナイト、ハロイサイト及び類似の耐火粘土等の、無機酸化物、ケイ酸アルミ
ニウム又は無機酸化物含有無機組成物である。更に好ましい担体物質は無機酸化物であり
、特にシリカ、アルミナ、及びシリカアルミナである。担体物質として特に好ましいのは
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粒子状シリカであり、特に多孔性粒子状シリカである。単独で、又はシリカ、アルミナ若
しくはシリカ‐アルミナとの組合せで使用してもよい無機酸化物は、マグネシア、チタニ
ア、及びジルコニア等である。
【００１９】
　任意に、担体物質は、完全に又は好ましくは部分的に脱水して、水を除去してもよい。
担体物質は、１００～１０００℃で、好ましくは１００～約６００℃で、１～約１００時
間、好ましくは約３～約２４時間、加熱することにより脱水してもよい。この処理は、減
圧下で、又は窒素等の乾燥不活性ガスでパージしながら行ってもよい。代替として、担体
物質は化学的に脱水してもよい。化学脱水は、水分及び酸素がない雰囲気において、例え
ばトリメチルアルミニウム等の脱水剤存在下、例えばヘプタン等の不活性低沸点溶媒中で
担体をスラリーにすることにより行う。
【００２０】
　連結化合物と組み合わせるため、担体は反応性極性基（官能基）を有する必要がある。
この極性基は通常、ハロゲン、酸素、硫黄、リン及び窒素ヘテロ原子等の電子豊富ドナー
サイト、又は、１以上のこれらの原子や二重結合を含有するサイトを有する。このような
極性基の例として、‐ＯＨ基、‐ＮＨ基、‐ＳＨ基、ヘテロ原子を含有する高歪環（例え
ば、四員‐Ｓｉ‐Ｏ‐Ｓｉ‐Ｏ‐環等の部分を形成する高温（約６００～１０００℃）で
か焼した担体物質から得る環）、カルボニル基、及び炭素‐炭素二重結合等が挙げられる
が、これらに限定されるものではない。一般的に、この極性基は、連結化合物との反応で
、ＩＵＰＡＣ標準シグマ結合を形成することができる基である。
【００２１】
　担体物質は、鋳型としての役割を果たし、活性剤前駆体組成物及び／又は活性剤組成物
の粒径を制御することができる。この粒径は、次いで触媒及びポリマーの形態に影響を及
ぼす。従って、担体物質の選択においては、担体物質の特定の粒径がしばしば考慮される
。シリカ等の適切な担体は、通常０．１～６００ミクロンの、好ましくは０．３～１００
ミクロンの粒子径；５０～１０００ｍ2／ｇの、好ましくは１００～５００ｍ2／ｇの表面
積；及び、０．３～５．０ｃｃ／ｇの、好ましくは０．５～３．５ｃｃ／ｇの細孔容積を
有するであろう。細孔径が約５０～約５００オングストロームである担体を使用すること
も望ましい。
【００２２】
連結化合物
　連結化合物は、担体と多官能性化合物を連結させる化合物である。連結化合物は、有機
金属又は非有機金属化合物であってもよいが、この有機金属化合物はアルミニウムを含有
しない。
【００２３】
　有機金属化合物は、金属が炭素原子に直接結合したものである。非有機金属化合物は、
金属がヘテロ原子に直接結合したものである。
【００２４】
　有機金属化合物の一実施形態は、式：
　ＭＲ1

sＱt-s

により表され、式中、ＭはＭｇ、Ｓｃ、Ｙ、Ｔｉ、Ｚｒ、Ｈｆ、Ｖ、Ｎｂ、Ｔａ、Ｚｎ、
Ｂ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｓｎ及びそれらの混合物から選択される金属原子を表し；Ｒ1は同じで
あるか又は異なってもよく、且つＣ1‐Ｃ20ヒドロカルビル基を表し、このヒドロカルビ
ル基のベータ炭素はＳｉで置き換えられてもよく；Ｑはヘテロ原子又はヘテロ原子含有有
機基を表し、このヘテロ原子はこのヘテロ原子を介してＭに直接結合し；ｔはＭの原子価
を表し、ｓは２≦ｓ≦ｔである数である。
【００２５】
　好ましくは、ＭはＭｇ、Ｔｉ又はＺｎである。また、好ましくは、ｔは２、３、４、５
若しくは６、又は、２、３、４若しくは５である。
【００２６】
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　Ｑで使用してもよいヘテロ原子の非限定例は、ハロゲン（例えば、フッ素、塩素、臭素
）、酸素、窒素、硫黄、リン等である。
【００２７】
　Ｑで使用してもよい有機基の非限定例は、ヒドロカルビル基、又はヘテロ原子で置換さ
れた若しくはヘテロ原子を含有するヒドロカルビル基である。
【００２８】
　上記の式においてＲ1で表されるヒドロカルビル基又はＱの有機基の例として、１～１
８個の炭素を含む、又は１～１２個の炭素を含む、又は１～７個の炭素を含むアルキル、
シクロアルキル及びアリール基が挙げられ、より詳細には、メチル、エチル、プロピル、
ブチル、アミル、ヘキシル、デシル、シクロヘキシル、フェニル、及びベンジルが挙げら
れる。
【００２９】
　適切に使用され得る、ｓ＝ｔである有機金属化合物の具体的非限定例としては、ジメチ
ルマグネシウム、ジエチルマグネシウム、ジプロピルマグネシウム、ジイソプロピルマグ
ネシウム、ジ‐ｎ‐ブチルマグネシウム、エチルブチルマグネシウム、及びブチルオクチ
ルマグネシウム等のジアルキルマグネシウム；ジベンジルマグネシウム、ジトリルマグネ
シウム及びジキシリルマグネシウム等のジアリールマグネシウム；エチルマグネシウムエ
トキシド等のアルキルアルコキシマグネシウム；ジメチル亜鉛、ジエチル亜鉛、ジプロピ
ル亜鉛、ジイソプロピル亜鉛、ジ‐ｎ‐ブチル亜鉛、及びジイソブチル亜鉛等のジアルキ
ル亜鉛；ジベンジル亜鉛、ジトリル亜鉛、及びジキシリル亜鉛等のジアリール亜鉛；トリ
メチルガリウム、トリメチルインジウム、トリエチルガリウム、及びトリエチルインジウ
ム等の、トリアルキルガリウム又はトリアルキルインジウム；テトラベンジルチタン、テ
トラメチルチタン、テトラエチルチタン、及びテトラプロピルチタン等のテトラアルキル
チタン；テトラエチルスズ、テトラプロピルスズ、テトラブチルスズ等のテトラアルキル
スズ；テトラキス（トリメチルシリル）チタン（Ｔｉ（ＳｉＭｅ3）4）、テトラキス（ト
リメチルシリルメチル）チタン（Ｔｉ（ＣＨ2ＳｉＭｅ3）4等の、Ｒ1のアルファ又はベー
タ位にＳｉを含有するテトラアルキルチタン；ペンタキス（トリメチルシリルメチル）タ
ンタル）等のペンタアルキルタンタル及びその誘導熱力学生成物トリス（トリメチルシリ
ルメチル）タンタルカルベン（（Ｍｅ3ＳｉＣＨ2）3Ｔａ＝ＣＨ2が挙げられる。
【００３０】
　好ましくは、ＭＲ1

sＱt-sは、ＭｇＥｔ2、ＭｇＥｔＢｕ、ＭｇＢｕ2、ＭｇＢｕＯｃｔ
、ＭｇＯｃｔ2、ＺｎＭｅ2、ＺｎＥｔ2又はＺｒ（ＣＨ2Ｐｈ）4であり、ここでＥｔ＝エ
チル、Ｂｕ＝ブチル、Ｍｅ＝メチル、ｏｃｔ＝オクチル、Ｐｈ＝フェニルである。
【００３１】
　非有機金属化合物の一実施形態は、式：
　Ｍ1Ｑ1

t

により表され、式中、Ｍ1はＭｇ、Ａｌ、Ｓｃ、Ｙ、Ｔｉ、Ｚｒ、Ｈｆ、Ｖ、Ｎｂ、Ｔａ
、Ｃｒ、Ｍｏ、Ｗ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎｉ、Ｃｕ、Ｚｎ、Ｂ Ｇａ、Ｉｎ、Ａｌ、Ｓｉ
、Ｇｅ、Ｓｎ、Ｌａ、Ｃｅ、Ｅｒ、Ｙｂ、Ｌｕ及びそれらの混合物から選択される金属原
子を表し；Ｑ1は同じであるか又は異なってもよく、且つヘテロ原子又はヘテロ原子含有
有機基を表し、このヘテロ原子又はヘテロ原子含有基はヘテロ原子を介してＭ1に直接結
合し；ｔはＭ1の原子価を表し、ｔは２以上である。
【００３２】
　好ましくは、Ｍ1はＭｇ、Ａｌ、Ｔｉ、Ｚｒ、Ｈｆ、Ｎｂ、Ｔａ、又はＣｒ又はＺｎで
ある。また、好ましくは、ｔは２、３、４、５若しくは６であり、又は、好ましくは、２
、３、４若しくは５である。
【００３３】
　Ｑ1で使用してもよいヘテロ原子の非限定例は、ハロゲン（例えば、フッ素、塩素、臭
素）、酸素、窒素、硫黄、リン等である。Ｑ1が酸素、窒素、硫黄、リンを含有するヘテ
ロ原子含有有機基である場合、Ｑ1で使用してもよい有機基の非限定例は、ヒドロカルビ
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ル、又はヘテロ原子で置換された若しくはヘテロ原子を含有するヒドロカルビル基である
。
【００３４】
　Ｑ1でのヒドロカルビル基の例は、１～１８個の、又は１～１２個の、又は１～７個の
炭素原子を含有するアルキル、シクロアルキル及びアリール基であり、より詳細には、メ
チル、エチル、プロピル、ブチル、イソプロピル、イソブチル、第３ブチル、アミル、ヘ
キシル、デシル、シクロヘキシル、フェニル、２，６‐ジメチルフェニル、２‐エチルヘ
キサノイル、トリフルオロメタンスルホニル、及びベンジルである。
【００３５】
　適切に使用し得るＭ1Ｑ1

t型非有機金属化合物の具体的非限定例は、Ｔｉ［Ｎ（ＣＨ3）

2］4、Ｔｉ［Ｎ（ＣＨ2ＣＨ3）2］4、ＴｉＣｌ3、ＴｉＦ4、ＴｉＣｌ4、ＴｉＢｒ4、Ｔｉ
Ｉ4、Ｔｉ（ＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3）4、Ｔｉ（ＯＣＨ2ＣＨ3）4、Ｔｉ［ＯＣ（ＣＨ3）

3］4、Ｔｉ［ＯＯＣＣＨ（Ｃ2Ｈ5）ＣＨＣ4Ｈ9］4、Ｔｉ［ＯＣＨ（ＣＨ3）2］4、Ｔｉ［
ＯＣ6Ｈ5］4、Ｔｉ［ＯＣ6Ｈ3‐２，６‐（ＣＨ3）2］4、Ｔｉ（ＳＯ3ＣＦ3）4、Ｚｒ［
Ｎ（ＣＨ3）2］4、Ｚｒ［Ｎ（ＣＨ2ＣＨ3）2］4、Ｚｒ［Ｎ（ＣＨ3）（ＣＨ2ＣＨ3）］4

、ＺｒＦ4、ＺｒＣｌ4、ＺｒＢｒ4、ＺｒＩ4、Ｚｒ（ＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3）4、Ｚｒ
（ＯＣＨ2ＣＨ3）4、Ｚｒ［ＯＣ（ＣＨ3）3］4、Ｚｒ［ＯＯＣＣＨ（Ｃ2Ｈ5）ＣＨＣ4Ｈ9

］4、Ｚｒ［ＯＣＨ（ＣＨ3）2］4、Ｚｒ（ＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3）4、Ｚｒ［ＯＣ6Ｈ5］4、
Ｚｒ［ＯＣ6Ｈ3‐２，６‐（ＣＨ3）2］4、Ｈｆ［Ｎ（ＣＨ3）2］4、Ｈｆ［Ｎ（ＣＨ2Ｃ
Ｈ3）2］4、Ｈｆ［Ｎ（ＣＨ3）（ＣＨ2ＣＨ3）］4、ＨｆＣｌ4、ＨｆＢｒ4、ＨｆＩ4、Ｈ
ｆ（ＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3）4、Ｈｆ（ＯＣＨ2ＣＨ3）4、Ｈｆ［ＯＣ（ＣＨ3）3］4、
Ｈｆ［ＯＯＣＨ（Ｃ2Ｈ5）ＣＨＣ4Ｈ9］4、Ｈｆ［ＯＣＨ（ＣＨ3）2］4、Ｈｆ（ＯＣＨ2

ＣＨ2ＣＨ3）4、Ｈｆ［ＯＣ6Ｈ5］4、Ｈｆ［ＯＣ6Ｈ3‐２，６‐（ＣＨ3）2］4、ＶＣｌ3

、ＶＢｒ3、ＶＯＦ3、ＶＣｌ4、ＶＯＣｌ3、ＶＯ［ＯＣＨ（ＣＨ3）2］3、Ｎｂ［Ｎ（Ｃ
Ｈ3）2］5、ＮｂＦ5、ＮｂＣｌ5、ＮｂＢｒ5、ＮｂＩ5、Ｎｂ［ＯＯＣＣＨ（ＣＨ2ＣＨ3

）ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3］4、Ｔａ［Ｎ（ＣＨ3）2］5、Ｔａ｛［（ＮＣ（ＣＨ3）3］［Ｎ
（Ｃ2Ｈ5）2］3｝、ＴａＦ5、ＴａＣｌ5、ＴａＢｒ5、ＴａＩ5、Ｔａ（ＯＣＨ3）5、Ｔａ
（ＯＣＨ2ＣＨ3）5、ＺｎＦ2、ＺｎＣｌ2、ＺｎＢｒ2、ＺｎＩ2、Ｂ［Ｎ（ＣＨ3）2］3、
ＢＦ3、ＢＣｌ3、ＢＢｒ3、ＢＩ3、Ｂ［ＯＣＨ（ＣＨ3）2］3、Ｂ［ＯＳｉ（ＣＨ3）3］3

、Ａｌ［Ｎ（ＣＨ3）2］3、ＡｌＦ3、ＡｌＣｌ3、ＡｌＢｒ3、ＡｌＩ3、Ａｌ（ＯＣ4Ｈ9

）3、Ａｌ（ＯＣＨ2ＣＨ3）3、Ａｌ（ＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3）3、Ａｌ［ＯＣＨ（ＣＨ3

）2］3、Ａｌ［ＯＣＨ2（Ｃ2Ｈ5）ＣＨＣ4Ｈ9］3、Ｇａ［Ｎ（ＣＨ3）2］3、ＧａＦ3、Ｇ
ａＣｌ3、ＧａＢｒ3、ＧａＩ3、ＩｎＦ3、ＩｎＣｌ3、ＩｎＢｒ3、ＩｎＩ3、ＧｅＦ4、Ｇ
ｅＣｌ4、ＧｅＢｒ4、ＧｅＩ4、Ｇｅ（ＯＣＨ2ＣＨ3）4、２，２，４，４，６，６‐ヘキ
サメチルシクロトリシラザン、ヘキサメチルジシラザン、ＳｉＣｌ4、ＳｉＢｒ4、ＳｉＩ

4、Ｓｉ（ＯＣＨ3）4、Ｓｉ（ＯＣＨ2ＣＨ3）4、Ｓｉ（ＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3）4、Ｓ
ｉ（ＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3）4、Ｓｉ（Ｏ（（ＣＨ2）

17ＣＨ3））4、ヘキサメチルシクロトリシロキサン、ヘキサメチルジシロキサン、ＳｎＦ

2、ＳｎＣｌ2、ＳｎＢｒ2、ＳｎＩ2、ＳｎＦ4、ＳｎＣｌ4、ＳｎＢｒ4、ＳｎＩ4、Ｓｎ（
ＯＣＨ2ＣＨ3）4、Ｓｎ（ＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3）4、Ｓｎ［ＯＣ（ＣＨ3）3］4、Ｓｂ
［Ｎ（ＣＨ3）2］3、ＳｂＦ3、ＳｂＣｌ3、ＳｂＢｒ3、ＳｂＩ3、Ｓｂ（ＯＣＨ2ＣＨ3）3

、Ｓｂ（ＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3）3、ＭｇＦ2、ＭｇＣｌ2、ＭｇＢｒ2、ＭｇＩ2、Ｍｇ
（ＯＣＨ2ＣＨ3）2、Ｍｇ［ＯＯＣＣＨ（ＣＨ2ＣＨ3）ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3］2、Ｍｇ（
ＳＯ3ＣＦ3）2、ＳｃＦ3、ＳｃＣｌ3、Ｓｃ（ＳＯ3ＣＦ3）3、ＹＦ3、ＹＣｌ3、Ｙ［ＯＣ
Ｈ（ＣＨ3）2］3、Ｙ（ＳＯ3ＣＦ3）3、ＣｒＦ2、ＣｒＦ3、ＣｒＣｌ2、ＣｒＣｌ3、Ｃｒ
［ＯＯＣＣＨ（ＣＨ2ＣＨ3）ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3］3、Ｃｒ（ＮＯ3）3、ＭｏＣｌ3、Ｍ
ｏＯＣｌ4、ＭｏＣｌ5、ＷＣｌ4、ＷＣｌ6、ＭｎＦ2、ＭｎＣｌ2、ＭｎＢｒ2、ＭｎＩ2、
Ｍｎ［ＯＯＣＣＨ（ＣＨ2ＣＨ3）ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3］2、ＭｎＦ3、ＦｅＦ2、ＦｅＣ
ｌ2、ＦｅＢｒ2、ＦｅＦ3、ＦｅＣｌ3、ＦｅＢｒ3、ＣｏＦ2、ＣｏＣｌ2、Ｃｏ［ＯＯＣ
ＣＨ（ＣＨ2ＣＨ3）ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ3］2、ＮｉＦ2、ＮｉＣｌ2、ＮｉＢｒ2、ＮｉＩ
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2、Ｎｉ（ＳＯ3ＣＦ3）2、ＣｕＦ2、ＣｕＣｌ2、ＣｕＢｒ2、ＣｕＩ2、Ｃｕ（ＯＣＨ3）2

、Ｃｕ（ＳＯ3ＣＦ3）2、ＬａＦ3、ＬａＣｌ3、ＬａＢｒ3、ＬａＩ3、Ｌａ［ＯＣＨ（Ｃ
Ｈ3）2］3、ＣｅＦ3、ＣｅＣｌ3、ＣｅＢｒ3、ＣｅＩ3、Ｃｅ（ＳＯ3ＣＦ3）3、ＥｒＣｌ

3、ＥｒＩ3、Ｅｒ［ＯＣＨ（ＣＨ3）2］3、ＹｂＦ3、ＹｂＣｌ3、Ｙｂ［ＯＣＨ（ＣＨ3）

2］3、ＬｕＣｌ3、Ｌｕ（ＳＯ3ＣＦ3）3である。
【００３６】
　好ましくは、Ｍ1Ｑ1

tは、ＭｇＣｌ2、ＭｇＦ2、ＡｌＣｌ3、ＡｌＦ3、ＳｉＣｌ4、Ｓｉ
ＭｅＣｌ3、ＳｉＭｅ2Ｃｌ2、Ｔｉ（ＯＥｔ）4、Ｔｉ（ＯＢｕ）4、Ｔｉ（ＮＭｅ2）4、
Ｔａ（ＮＭｅ2）5又はＺｒ（ＮＭｅ2）4である。
【００３７】
　連結化合物の一実施形態は、有機アルミニウム化合物と有機金属化合物の混合物、又は
有機アルミニウム化合物と上記の非有機金属化合物の混合物である。
【００３８】
　本明細書全体を通して使用される場合、「有機アルミニウム化合物」という語は式Ｚ3-

fＡｌＲfの化合物を指し、式中、
　Ａｌはアルミニウム；
　Ｒは水素原子又は炭素原子を介してアルミニウムに結合する基（通常、ヒドロカルビル
基）；
　Ｚは非炭素原子を介してアルミニウムに結合する原子又は基；及び
　ｆは２～３の数、
である。
【００３９】
　本発明の実施において使用してもよい適切な有機アルミニウム化合物として、トリメチ
ルアルミニウム、トリエチルアルミニウム、ジメチルエチルアルミニウム、ジエチルメチ
ルアルミニウム、トリ‐ｎ‐プロピルアルミニウム、トリイソプロピルアルミニウム、ト
リ‐ｎ‐ブチルアルミニウム、トリイソブチルアルミニウム、ジイソブチルエチルアルミ
ニウム、トリ‐ｔｅｒｔ‐ブチルアルミニウム、トリ‐３‐メチルブチルアルミニウム、
トリペンチルアルミニウム、トリシクロペンチルアルミニウム、トリ‐ｎ‐ヘキシルアル
ミニウム、トリイソヘキシルアルミニウム、トリス（３‐メチルペンチル）アルミニウム
、トリス（４‐メチルペンチル）アルミニウム、トリス（２‐メチルヘキシル）アルミニ
ウム、トリス（３‐メチルヘキシル）アルミニウム、トリス（２‐エチルヘキシル）アル
ミニウム、トリシクロヘキシルアルミニウム、トリス（メチルシクロヘキシル）アルミニ
ウム、トリへプチルアルミニウム、トリ‐ｎ‐オクチルアルミニウム、トリ‐ｎ‐デシル
アルミニウム、トリドデシルアルミニウム、トリス（テトラデシル）アルミニウム、トリ
ス（ヘキサデシル）アルミニウム、トリス（オクタデシル）アルミニウム、トリスフェニ
ルアルミニウム、水素化ジトリルアルミニウム、トリトリルアルミニウム、トリス（３，
５‐ジメチルフェニル）アルミニウム、トリス（２，４‐ジイソプロピルフェニル）アル
ミニウム、トリス（ビフェニリル）アルミニウム、ジメチル（フェニル）アルミニウム、
エチルメチルフェニルアルミニウム、トリ‐α‐ナフチルアルミニウム、及びトリ‐β‐
ナフチルアルミニウム、並びに前述の化合物の２以上の混合物が挙げられるがこれらに限
定されるものではない。
【００４０】
多官能性化合物
　多官能性化合物は、２以上の芳香族基を有し、２以上のこの芳香族基はそれぞれ芳香族
基に１以上の極性一塩基性基を有する。この芳香族基は、同素環式又は複素環式、単環式
又は多環式であることができる。極性一塩基性基に対し立体障害となる基を含め、芳香族
環上にヒドロカルビル基が存在できるが、この極性一塩基性基は立体障害を受ける必要は
ない。分子中に１以上の極性一塩基性基を含有する芳香族基が、最低２以上存在する限り
、多官能性化合物中に、極性一塩基性基を有しない芳香族基が存在できる。本明細書にお
いて使用される場合、「複素環式」という語は、１以上のヘテロ原子（例えば、酸素、硫
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黄及び／又は窒素）が、好ましくは１～４のヘテロ原子が、より好ましくは１～２のヘテ
ロ原子が存在する芳香族基を指す。芳香族基は多環式であることができ、縮合環（例えば
ナフチレン等に基づく部）、又は部分的に水素化した縮合環（例えばテトラヒドロナフチ
レン等に基づく部）のいずれかである。
【００４１】
　いくつかの実施形態においては、同素環式芳香族基は６個以上の炭素原子、好ましくは
６～約２４個の炭素原子、より好ましくは６～約１５個の炭素原子を有する。他の実施形
態においては、この芳香族基は５個以上の非水素原子を有する複素環式芳香族部であり、
この複素環式芳香族部においては、１以上の芳香環原子が窒素、酸素又は硫黄等の炭素以
外の元素である。この芳香環が同素環式である場合、多官能性化合物は一般的に１２～約
６０個の炭素原子、好ましくは約１３～約５２個の炭素原子、より好ましくは約１３～約
３０個の炭素原子を１分子中に有する。
【００４２】
　本発明のいくつかの実施形態においては、多官能性化合物は式Ｅ（ＡｒＪＨ）gにより
表すことができ、式中、
　Ｅは有機部、原子又は結合であり；
　Ａｒは芳香族部であり；
　Ｊは極性原子又は極性基であり；
　Ｈは水素原子であり；
　ｇは２以上の整数であり；
　各ＡｒＪＨは同じであるか、又は異なることができる。
【００４３】
　多官能性化合物において、各芳香族基が芳香族基に１以上の極性一塩基性基を有する２
以上の芳香族基は、有機部、原子又は結合により連結され得る。これらの芳香族基が有機
部により連結される場合、この有機部は１～約２０個の炭素原子、好ましくは１～約１２
個の炭素原子を有し、且つ、脂肪族又は芳香族部であることができる。この有機部におい
ては、１以上のヘテロ原子が存在することができ、一般的に窒素、酸素又は硫黄である。
芳香族基に極性一塩基性基を有するこの芳香族基を連結するのに適切な有機部として、メ
チン、メチレン、エチレン、プロピリデン、イソプロピリデン、ブチリデン、ペンチリデ
ン、ヘキシリデン、シクロヘキシリデン等の置換又は非置換飽和環式部、置換又は非置換
フェニレン、ベンジル部（例えば、Ｃ6Ｍｅ3（ＣＨ2‐）3）、及びベンゼン、ナフチレン
、アントラセン、ピリジン等から誘導される他の置換又は非置換芳香族部が挙げられるが
これらに限定されるものではない。好ましい有機部には、芳香族部及びメチレン基が含ま
れる。芳香族基に極性一塩基性基を有するこの芳香族基が、原子により連結される場合、
その原子は炭素、ケイ素、窒素、リン、酸素又は硫黄であることができ；好ましくは、窒
素原子又は酸素原子である。多官能性化合物が上式で表される実施形態においては、芳香
族基に極性一塩基性基を有するこの芳香族基を連結する有機部、結合又は原子は、Ｅによ
って表される。
【００４４】
　芳香族基に１以上の極性一塩基性基を有する芳香族基に適切な同素環式芳香族部には、
ベンゼン、ナフタレン、アントラセン、ピリジン、ピラジン、フラン、ピロール、オキサ
ジアゾール、チアゾール、チオフェン、インドール、キノリン等に基づく構造を有する置
換又は非置換芳香族部が含まれる。
【００４５】
　芳香族基に１以上の極性一塩基性基を有する芳香族基に適切な複素環式芳香族部には、
ピリジン、ピリダジン、イミダゾール、ピリミジン、ピラゾール、トリアゾール、ピラジ
ン、キノリン、イソキノリン、テトラゾール、フラン、チオフェン、イソオキサゾール、
チアゾール、オキサゾール、イソチアゾール、ピロール、インドール、ベンズイミダゾー
ル、ベンゾフラン、シンノリン、インダゾール、インドリジン、フタラジン、トリアジン
、イソインドール、プリン、オキサジアゾール、チアジアゾール、フラザン、ベンゾフラ
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ザン、ベンゾチオフェン、ベンゾトリアゾール、ベンゾチアゾール、ベンゾオキザゾール
、キナゾリン、キノキサリン、ナフチリジン、ジヒドロキノリン、テトラヒドロキノリン
、ジヒドロイソキノリン、テトラヒドロイソキノリン、ベンゾフラン、フロピリジン、ピ
ロロピリミジン、及びアザインドールに基づく構造を有する置換又は非置換芳香族部が含
まれる。
【００４６】
　単環式芳香族部が好ましく；好ましい単環式芳香族部には、ベンゼン環に基づく部が含
まれる。同素環式芳香族部も好ましい。
【００４７】
　上式において、Ａｒは芳香族基に極性一塩基性基を有する芳香族基の芳香族環に対応す
る芳香族部である。言い換えれば、いくつかの実施形態においては、ＡｒＪＨは芳香族基
に１以上の極性一塩基性基を有する芳香族基を表す。
【００４８】
　多官能性化合物においては、極性一塩基性基は水酸基、チオール基又は二級アミノ基で
あり；好ましくは水酸基又は二級アミノ基であり；より好ましくは水酸基である。極性一
塩基性基が二級アミノ基（‐ＮＲ’）である場合、Ｒ’は１～約２０個の炭素原子、好ま
しくは１～約８個の炭素原子を有するヒドロカルビル基であり；Ｒ’は好ましくはアルキ
ル基である。類似して、上式がこの多官能性化合物を表す実施形態においては、Ｊは‐Ｏ
、‐Ｓ又は‐ＮＲ’を含む、好ましくは‐Ｏ又は‐ＮＲ’を含む、より好ましくは‐Ｏを
含む極性原子又は極性基であり；‐ＮＲ’において、Ｒ’は１～約２０個の炭素原子、好
ましくは１～約８個の炭素原子を有するヒドロカルビル基であり；Ｒ’は好ましくはアル
キル基である。上式において、多官能性化合物の極性一塩基性基は、ＪＨで表される。こ
れらの実施形態においては、ＪＨは立体障害を受ける必要はないが、極性一塩基性基に対
して立体障害があるアルキル基を含め、この芳香族基にアルキル基が存在できる。
【００４９】
　芳香族ポリオールは、好ましい種類の多官能性化合物である。この極性一塩基性基は立
体障害を受ける必要はないが、この極性一塩基性基に対して立体障害があるアルキル基を
含め、この芳香族基にアルキル基が存在できる。
【００５０】
　多官能性化合物中には、芳香族基にそれぞれ１以上の極性一塩基性基を有する２以上の
芳香族基がある。芳香族基に１以上の極性一塩基性基を有する芳香族基の数は、好ましく
は２～約６であり；より好ましくは２～約４であり；特に好ましいのは芳香族基にそれぞ
れ１以上の極性一塩基性基を有する、２～約３の芳香族基を有する多官能性化合物である
。芳香族基にそれぞれ１以上の極性一塩基性基を有する芳香族基を６より多く有すること
は、本発明の範囲内である。
【００５１】
　多官能性化合物が上式で表される実施形態においては、ｇの値は２～約６であることが
好ましく；２～約４であることがより好ましく；２～約３であることが特に好ましい。ｇ
は６より大きな値であり得る。ｇ＝２の場合、Ｅは原子と原子をつなぐ結合であることが
できる。例えば、この多官能性化合物が４，４’‐ジフェノールの場合、Ｅは２つの芳香
環の間の結合である。
【００５２】
　芳香族基が同素環式である、本発明の実施において適切な多官能性化合物には、２，２
’‐ジフェノール、４，４’‐ジフェノール、３，４’‐ジフェノール、２，２’‐メチ
レンビス（フェノール）、４，４’‐メチレンビス（フェノール）、４，４’‐エチレン
ジフェノール、２‐（２‐ヒドロキシ‐５‐メチルフェニル）‐４‐メチルフェノール、
６，６’‐メチレンビス（２‐ｔｅｒｔ‐ブチル‐４‐メチルフェノール）、６，６’‐
（１‐エチリデン）ビス（２，４‐ジ（ｔｅｒｔ‐ブチル）‐フェノール）、４，４’‐
メチレンビス（２，６‐ジ（ｔｅｒｔ‐ブチル）‐フェノール）（Ｅｔｈａｎｏｘ（登録
商標）４７０２抗酸化剤、アルベマール・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏ
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ｒｐｏｒａｔｉｏｎ））、４，４’‐イソプロピリデンジフェノール（ビスフェノール‐
Ａ）、１，３，５‐トリメチル‐２，４，６‐トリス（３，５‐ジ（ｔｅｒｔ‐ブチル）
‐４‐ヒドロキシベンジル）ベンゼン（Ｅｔｈａｎｏｘ（登録商標）３３０抗酸化剤、ア
ルベマール・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ））、１
，１，２，２‐テトラキス（ｐ‐ヒドロキシフェニル）エタン、１，１’‐ビ‐２‐ナフ
トール、１，３，５‐トリ（６‐ヒドロキシ‐２‐ナフチル）‐ベンゼン、１‐［２，６
‐ビス（４‐ヒドロキシフェニル）フェニル］フェノール、４’‐ｎ‐ブチルアミノ‐４
‐ビフェニロール、２，２’‐ビフェニルジ（メチルアミン）、２，４’‐ビフェニルジ
（メチルアミン）、１，１’‐ビナフチル‐２，２’‐ジ（メチルアミン）、４，４’‐
ジ（イソプロピルアミノ）‐テルフェニル、ｐ，ｐ’‐ジ（エチルアミノ）クアテルフェ
ニル、及びビフェニル‐４，４’‐ジチオール等が含まれる。好ましい多官能性化合物に
は、４，４’‐エチレンジフェノール、４，４’‐メチレンビス（２，６‐ジ（ｔｅｒｔ
‐ブチル）‐フェノール）、及び１，３，５‐トリメチル‐２，４，６‐トリス（３，５
‐ジ（ｔｅｒｔ‐ブチル）‐４‐ヒドロキシベンジル）ベンゼンが含まれる。
【００５３】
　１以上の芳香族基がヘテロ芳香族である、本発明の実施において適切な多官能性化合物
には、２，６‐ビス（４‐ヒドロキシフェニル）ピリジン、３，５‐ビス（４‐ヒドロキ
シ‐ベンジル）ピリジン、６，６’‐ジヒドロキシ‐２，２’‐ジピリジル、６，６’’
‐ジヒドロキシ‐２，２’：６’，２’’‐テルピリジン、２‐エチルアミノ‐５‐（２
‐ヒドロキシフェニル）‐１，３，４‐オキサジアゾール、２‐チオール‐５‐（２‐ヒ
ドロキシフェニル）‐１，３，４‐オキサジアゾール、５‐（４‐メチルアミノフェニル
）‐１，３，４‐オキサジアゾール‐２‐チオール、２‐ヒドロキシ‐４‐（４‐ヒドロ
キシフェニル）‐チアゾール、及び５，５’‐ジヒドロキシ‐２，２’‐ビチオフェン等
が含まれる。
【００５４】
　通常、担体物質は連結化合物と接触して、連結化合物残基（又は連結部）の少なくとも
一部分がＭ‐Ｒ又はＭ1‐Ｑ1部を含有し、それが下記多官能性化合物と更に反応できる。
【００５５】
　連結化合物、担体物質及び多官能性化合物を接触させることにより、活性剤前駆体組成
物は連結化合物から形成される部、担体物質、及び多官能性化合物から形成される部から
なってもよく、多官能性化合物から形成される部は、芳香族基にそれぞれ１以上の極性部
を有する２以上の上記芳香族基を有する多官能性基であってもよい。
【００５６】
　多官能性化合物から形成される部（多官能性基）は、芳香環にそれぞれ１以上の極性部
を有する２以上の芳香環を有してもよい。この芳香族基は、同素環式又は複素環式、単環
式又は多環式であることができる。一般的に、この多官能性基は１２～約６０個の炭素原
子、好ましくは約１３～約５２個の炭素原子、より好ましくは約１３～約３０個の炭素原
子を有する。この極性部に対して立体障害があるアルキル基を含め、この芳香環にアルキ
ル基が存在できるが、この極性部は立体障害を受ける必要はない。多官能性基を記述する
もう１つの方法は、式Ｅ（ＡｒＪ‐）gで表されるとおりであり、式中、
　Ｅは有機部、原子又は結合であり；
　Ａｒは芳香族部であり；
　Ｊは極性原子又は極性基であり；
　ｇは２以上の整数であり；
　各ＡｒＪ‐は同じであるか、又は異なることができる。
Ｅ、Ａｒ、Ｊ、ｇ及び各々の選択は、多官能性化合物についての以下の記述のとおりであ
る。上記多官能性化合物と同様に、極性部（Ｊ）は立体障害を受ける必要はないが、この
極性部に対して立体障害があるアルキル基を含め、この芳香族基にアルキル基が存在でき
る。Ｅは、原子と原子をつなぐ結合であることができる。例えば、この多官能性化合物が
４，４’‐ジフェノキシの場合、Ｅは２つの芳香環の間の結合である。
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【００５７】
　本発明の実施において適切な多官能性基又は部には、２，２’‐ジフェノキシ、４，４
’‐ジフェノキシ、３，４’‐ジフェノキシ、２，２’‐メチレンビス（フェノキシ）、
４，４’‐メチレンビス（フェノキシ）、４，４’‐エチレンジフェノキシ、２‐（５‐
メチルフェン‐２‐オキシ）‐４‐メチルフェノキシ、６，６’‐メチレンビス（２‐ｔ
ｅｒｔ‐ブチル‐４‐メチルフェノキシ）、４，４’‐メチレンビス（２，６‐ジ（ｔｅ
ｒｔ‐ブチル）フェノキシ）、６，６’‐（１‐エチリデン）ビス（２，４‐ジ（ｔｅｒ
ｔ‐ブチル）フェノキシ）、４，４’‐メチレンビス（２，６‐ジ（ｔｅｒｔ‐ブチル）
フェノキシ）、４，４’‐イソプロピリデンジフェノキシ、１，３，５‐トリメチル‐２
，４，６‐トリス（３，５‐ジ（ｔｅｒｔ‐ブチル）‐４‐オシベンジル）ベンゼン、１
，１，２，２‐テトラキス（４‐オキシフェニル）エタン、１，１’‐ビ‐２‐ナフトキ
シ、１，３，５‐トリ（６‐オキシ‐２‐ナフチル）‐ベンゼン、４’‐ｎ‐ブチルアミ
ノ‐４‐ビフェニルオキシ、２，２’‐ビフェニルジ（メチルアミノ）、２，４’‐ビフ
ェニルジ（メチルアミノ）、１，１’‐ビナフチル‐２，２’‐ジ（メチルアミノ）、４
，４’‐ジ（イソプロピルアミノ）‐テルフェニル、ｐ，ｐ’‐ジ（エチルアミノ）クア
テルフェニル、ビフェニル‐４，４’‐ジチオ、２，６‐ビス（４‐フェノキシ）ピリジ
ン、３，５‐ビス（４‐ベンジルオキシ）ピリジン、６，６’‐ジオキシ‐２，２’‐ジ
ピリジル、６，６’’‐ジオキシ‐２，２’：６’，２’’‐テルピリジン、５‐（２‐
フェノキシ）‐１，３，４‐オキサジアゾリル‐２‐エチルアミノ、５‐（２‐フェノキ
シ）‐１，３，４‐オキサジアゾイル‐２‐チオ、５‐（４‐メチルアミノフェニル）‐
１，３，４‐オキサジアゾール‐２‐チオ、４‐（４‐オキシフェニル）‐チアゾリル‐
２‐オキシ、２，２’‐ビチオフェニル‐５，５’‐ジオキシ等が含まれる。好ましい多
官能性基には、４，４’‐エチレンジフェノキシ、４，４’‐メチレンビス（２，６‐ジ
（ｔｅｒｔ‐ブチル）フェノキシ）、及び１，３，５‐トリメチル‐２，４，６‐トリス
（３，５‐ジ（ｔｅｒｔ‐ブチル）‐４‐ベンジルオキシ）ベンゼンが含まれる。
【００５８】
　上述の多官能性基又は多官能性部のオキシ、アミノ、又はチオという語は、式Ｅ（Ａｒ
Ｊ‐）gにおいて、Ｊ‐がＯ‐、Ｎ（Ｒ’）‐、又はＳ‐である場合の、Ｊ‐の例を指す
。このＯ‐、Ｎ（Ｒ’）‐、又はＳ‐は、連結化合物のＭ‐Ｒ又はＭ1‐Ｑ1部と、多官能
性化合物の‐ＯＨ、‐Ｎ（Ｒ’）Ｈ、又は‐ＳＨ基の反応を通して形成し、極性一塩基性
基プロトンをＨ‐Ｒとして失って、新規のＯ‐Ｍ、（Ｒ’）Ｎ‐Ｍ、Ｓ‐Ｍ、Ｏ‐Ｍ1、
（Ｒ’）Ｎ‐Ｍ1、Ｓ‐Ｍ1結合を形成する。この多官能性化合物を連結化合物で処理した
担体物質と反応させることにより、多官能性化合物の大部分の１以上の極性一塩基性基が
、連結処理担体の１以上のＭ‐Ｒ又はＭ1‐Ｑ1基と反応すると考えられ、シグマ結合によ
り担体‐連結部‐多官能性化合物部の連結が形成することを理解するべきである。多官能
性化合物の全ての極性一塩基性基が、Ｍ‐Ｒ又はＭ1‐Ｑ1部と反応する必要はない。
【００５９】
活性剤組成物
　本発明の活性剤組成物はアルミノキサン及び活性剤前駆体組成物を含み、この活性剤前
駆体組成物は、ｉ）連結化合物と接触する担体物質、及びｉｉ）２以上の芳香族基を有し
、２以上のこの芳香族基がそれぞれ芳香族基に１以上の極性一塩基性基を有する多官能性
化合物からなる。活性剤組成物を得るための担体物質、連結化合物、及び多官能性化合物
は、上述のとおりである。アルミノキサンは下記のとおりである。これらの成分は活性剤
組成物の一部になった以前と同じ形態であるとは限らないことがわかる。本発明の活性剤
組成物は、下記の方法により製造することができる。
【００６０】
アルミノキサン
　アルミノキサンは本発明の活性剤組成物の成分であり、当業者に周知である。アルミノ
キサンは一般的にアルキルアルミニウム化合物等のアルミニウム化合物を、水で加水分解
することにより得られる。例えば、直接水を添加する方法、水を含有する溶媒等の水で湿
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潤した物質や、水で湿潤した若しくは水に浸漬した多孔性触媒担体等の固体基質と接触さ
せる方法、又は、塩水和物を添加する方法により加水分解する。これにより得られる生成
物は、添加した水の量に依存して、アルミノキサンオリゴマーの二量体又は複合混合物で
ある。アルミノキサンを形成させる他の方法は、アルキルアルミニウム化合物と、カルボ
ニル、カルボキシル及び／又は水酸基等の１以上の酸素含有官能基を有する有機化合物の
反応である。このような化合物の例には、ＰｈＣＯＭｅ、ＰｈＣＯＯＨ、ＰｈＣＯＯＭｅ
及びＰｈ3ＣＯＨ等が含まれる。本発明の実施において使用できるアルミノキサンには、
上述のいずれかの方法で形成され、ハロゲン含有化合物等の１以上の試薬で更に処理され
るアルキルアルミニウム誘導アルミノキサンも含まれ、それらは例えば、国際公開第２０
０７／１３１０１０　Ａ２号公報、国際公開第２００７／００５３６４　Ａ２号公報及び
国際公開第２００５／０６６１９１　Ａ１号公報に記述される、トリフルオロトルエン処
理アルミノキサン及びフッ化ジメチルアルミニウム処理アルミノキサンである。
【００６１】
　本発明において使用できるアルミノキサンの非限定例には、メチルアルミノキサン、エ
チルアルミノキサン、ｎ‐プロピルアルミノキサン、ｎ‐ブチルアルミノキサン、イソブ
チルアルミノキサン、ｎ‐ヘキシルアルミノキサン、ｎ‐オクチルアルミノキサン、デシ
ルアルミノキサン、ドデシルアルミノキサン、テトラデシルアルミノキサン、ヘキサデシ
ルアルミノキサン、オクタデシルアルミノキサン、フェニルアルミノキサン、及びトリル
アルミノキサン等が含まれる。アルミノキサンの混合物も使用してよい。
【００６２】
　好ましいアルミノキサンは、ヒドロカルビル基が飽和であるアルミノキサンであり、特
にこのヒドロカルビル基が１～約２０個の炭素原子を有するアルミノキサンである。より
好ましいのは、飽和ヒドロカルビル基が１～約６個の炭素原子を有するアルミノキサンで
ある。更により好ましいのは、メチルアルミノキサン、エチルアルミノキサン、ｎ‐ブチ
ルアルミノキサン、及びイソブチルアルミノキサンである。きわめて好ましいのは、メチ
ルアルミノキサン及びエチルアルミノキサンである。最もきわめて好ましいアルミノキサ
ンは、メチルアルミノキサンである。
【００６３】
　連結化合物、担体物質、多官能性化合物、及びアルミノキサンを接触させることにより
、活性剤組成物は連結化合物から形成される部、担体物質、及び多官能性化合物から形成
される部からなってもよく、この多官能性化合物から形成される部は、２以上の芳香族基
を有する多官能性基であって、２以上のこの芳香族基は芳香族基にそれぞれ１以上の極性
部を有する多官能性基であってよい。多官能性基及びそれらの選択は、上述のとおりであ
る。
【００６４】
触媒組成物
　本発明の触媒組成物は、本発明の活性剤組成物と１以上の遷移金属の触媒化合物若しく
は錯体、又は１以上のランタニド若しくはアクチニド系列金属の触媒化合物との相互作用
により形成する。活性剤生成物は上述のとおりであり、触媒化合物及び錯体は今記載した
とおりである。活性剤組成物及び触媒化合物又は錯体は、活性剤組成物の一部になった以
前と同じ形態ではないことがわかる。通常、触媒化合物又は錯体は、活性剤組成物との相
互作用により除去される不安定な基を含有する。メタロセン系触媒化合物から形成する触
媒組成物は、好ましい触媒組成物である。
【００６５】
　上述のように、担体物質も鋳型としての役割を果たし、活性剤前駆体組成物及び／又は
活性剤組成物の粒径を制御する。次いで、この活性剤組成物の粒径は、本発明の活性剤組
成物で形成される触媒組成物の形態に影響を及ぼす。
【００６６】
活性剤前駆体組成物の形成
　活性剤前駆体組成物及び活性剤組成物の形成は、一般的に容易であり、活性剤前駆体組
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成物又は活性剤組成物に存在する形成副生成物のいずれも、活性剤前駆体組成物から生成
する活性剤組成物、又はこの活性剤組成物から生成する触媒組成物の特性に悪影響を及ぼ
していないように思われる。
【００６７】
　活性剤前駆体組成物又は活性剤組成物を調製する際、温度は周囲温度であり、所望であ
れば反応混合物を加熱することができる。反応混合物を加熱する典型的な温度は、約２０
℃～約１３０℃、好ましくは約４０℃～約７０℃である。反応混合物を加熱して還流条件
下にすることも好ましい。
【００６８】
　上述のように、本発明は活性剤前駆体組成物を形成させる方法に関する。これらの方法
は、不活性な無水環境において、
　ｉ）連結化合物と接触する担体物質、及び
　ｉｉ）２以上の芳香族基を有し、２以上のこの芳香族基がそれぞれ芳香族基に１以上の
極性一塩基性基を有する多官能性化合物、
を合わせて一緒にすることを含む。
【００６９】
　本発明の活性剤前駆体組成物を形成させるには、担体物質及び連結化合物を接触させ、
連結処理担体を形成させ、次いで多官能性化合物をそこに添加する。
【００７０】
　成分を接触させる順番は、活性剤前駆体組成物の構造にある程度の影響を及ぼす。少な
くともいくつかの場合において、成分を接触させる順番がこれらの活性剤前駆体組成物か
ら最終的に形成する触媒の形態に影響を与え、これにより、触媒を用いた重合中の反応器
付着物に影響を与える。
【００７１】
　上記の方法により形成する活性剤前駆体組成物は、本発明の活性剤前駆体組成物である
。
【００７２】
　活性剤前駆体組成物を形成させる方法において、連結化合物は担体物質及び多官能性化
合物の両方と相互作用する。通常、この相互作用は、担体表面の極性一塩基性基及び多官
能性化合物の極性一塩基性基の両方によって連結化合物の金属原子に連結した、ヒドリジ
ル、アルキル又はヘテロ原子基の水素化分解反応により促進される。この水素化分解反応
の結果として、連結基の金属原子と担体の間、及び連結基の金属原子と多官能性化合物の
間に、その後新しい化学結合が形成し、あらかじめ連結化合物の金属原子に連結されたヒ
ドリジル、アルキル又はヘテロ原子基は、それぞれＨ2、炭化水素（Ｃ‐Ｈ）又はヘテロ
原子部（例えば、ハロゲン‐Ｈ、ＲＯ‐Ｈ、Ｒ2Ｎ‐Ｈ）として除去される。
【００７３】
　活性剤前駆体組成物の形成に使用される担体物質、連結化合物、及び一塩基性多官能性
化合物の比は、変化することができる。好ましい比は、水素化分解を受ける連結化合物の
基の数、担体表面の一塩基性基の滴定可能な数、及び多官能性化合物中に含有される一塩
基性基の数に基づいて決定され、水素化分解反応の結果、連結化合物の金属原子と表面基
の間、及び連結化合物の金属原子と多官能性化合物の間に、１以上の新規化学結合が形成
するように決定される。連結化合物と、担体物質表面の滴定可能な一塩基性基が、おおよ
そ等モル比であることが好ましい。多官能性化合物に対し、連結基が等モル比未満である
ことも好ましい。
【００７４】
　連結化合物の連結基の一部分（つまり、有機金属リンカーＭＲ1

sＱ(t-s)のＲ1、及び非
有機金属リンカーＭ1Ｑ1

tのＱ1）が、担体物質の表面に存在する少なくとも一部分の極性
一塩基性基又は他の極性基若しくはサイト（ひとまとめにして極性表面基）と反応できる
ように、十分な連結化合物が含まれる必要がある。連結化合物（ＭＲ1

sＱ(t-s)又はＭ1Ｑ
1
t）と担体の反応性一塩基性基（つまり、連結化合物により反応する又は連結化合物と反
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応する、担体表面上の活性プロトン）の比は、０．２：１．０～（ｔ‐１）：１．０であ
り、ここでｔは連結化合物の金属の原子価である。連結化合物と多官能性基の比は、１．
０：０．０１～１．０：２．０である。好ましくは、連結化合物と担体の反応性一塩基性
基の比は、０．６：１．０～（ｔ‐１）：１．０であり、ここでｔは連結化合物の金属の
原子価である。好ましくは、連結化合物と多官能性基の比は、１．０：０．１～１．０：
２．０である。最も好ましくは、連結化合物と担体の反応性一塩基性基の比は、０．５：
１．０～１．０：１．０であり、連結化合物と多官能性基の比は、１．０：０．３～１．
０：２．０である。
【００７５】
　担体表面上の活性極性一塩基性基の量は、物理的方法（例えば、シリカ担体の全水酸基
を測定する方法である、高温か焼してＬＯＩを測定する方法）の代わりに化学的方法（例
えば、化学薬品を用いた滴定）により定量することが推奨される。これは、化学的方法は
化学薬品と反応できる、一塩基性基の一部のみを測定するのに対し、物理的方法は化学薬
品（本件では連結化合物）により反応することができない部分を含む全ての一塩基性基を
測定するからである。このような、担体表面上の極性一塩基性基の滴定方法には、国際公
開第２００８／０３６５９４号公報の実施例４．２‐１に記述される、トリアルキルアル
ミニウム化合物又はグリニャール試薬を用いたＮＭＲ滴定が含まれる。国際公開第２００
８／０３６９５４号公報と同様の方法で、本明細書において記述される任意の特定の連結
化合物を滴定試薬として用いる方法も妥当である。
【００７６】
　活性剤前駆体組成物を形成させる方法において、この方法において含まれる連結化合物
及び多官能性化合物の全重量に対して、担体物質は通常、約５重量％～約７０重量％含ま
れる。担体の前処理条件及び特定の多官能性化合物に依存して、担体物質は活性剤前駆体
組成物の約５重量％～約７０重量％の範囲であり得る。通常、低温（１００～約６００℃
）でか焼した担体物質については、芳香環に極性一塩基性基を有する多官能性化合物の芳
香環１モルに対し、約５重量％～約４０重量％の担体が活性剤前駆体組成物に存在する。
高温（約６００～１０００℃）でか焼した担体物質については、芳香環に極性一塩基性基
を有する多官能性化合物の芳香環１モルに対し、約２０重量％～約７０重量％の担体が通
常活性剤前駆体組成物に存在する。
【００７７】
　異なる多官能性化合物を使用するとその分子量は大きく異なることを考慮し、担体は、
活性剤前駆体全重量の約１～８０％、好ましくは５～６０重量％、最も好ましくは１０～
５０重量％とすることができる。典型的なＡｌ含量は、活性剤前駆体全重量の１～３０重
量％、より好ましくは、３～２０重量％、最も好ましくは４～１０重量％である。従って
、多官能性化合物は１～７０重量％、好ましくは４～４０重量％、より好ましくは８～２
５重量％とすることができる。
【００７８】
　連結化合物、その連結基、多官能性基、芳香族基に極性一塩基性基を有する芳香族基、
多官能性化合物の芳香環の極性一塩基性基、及び担体物質の相対量については、同一のモ
ル比が本発明の組成物に適用される。例えば、ここでの考察は相互作用により組成物を形
成する前の成分を言及するのがより適切であることを再確認すれば、それは多官能性基の
極性基のモル数である。（例えば、連結化合物の連結基の少なくとも一部分は反応し、も
はや連結化合物の一部ではないであろう。）
【００７９】
活性剤組成物の形成
　本発明は更に、活性剤組成物を形成させる方法に関する。これらの方法は、不活性な無
水環境において、
　ｉ）担体物質及び連結化合物を接触させることにより、連結処理担体を形成させること
、
　ｉｉ）この連結処理担体を、
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　　ａ）多官能性化合物と接触させて、混合物を形成させ、次にこの混合物をアルミノキ
サンと接触させること、又は
　　ｂ）アルミノキサンと接触させて、混合物を形成させ、次にこの混合物を、多官能性
化合物と接触させること、又は
　　（ｃ）多官能性化合物の一部と接触させて、第１混合物を形成させ、この第１混合物
をアルミノキサンと接触させて、第２混合物を形成させること、及び、
　　（ｄ）この第２混合物を更なる多官能性化合物と接触させること、
を含み、ここでこの多官能性化合物は２以上の芳香族基を有し、２以上のこの芳香族基が
それぞれ芳香族基に１以上の極性一塩基性基を有し、こうして活性剤組成物を形成する。
【００８０】
　他の実施形態においては、活性剤組成物を形成させる方法は、不活性な無水環境におい
て、
　ｉ）担体物質と連結化合物を接触させることにより、連結処理担体を形成させること、
及び
　ｉｉ）この連結処理担体を、順次、
　　ａ）多官能性化合物と接触させ、次にアルミノキサンと接触させること、又は
　　ｂ）アルミノキサンと接触させ、次に多官能性化合物と接触させること、
を含み、ここでこの多官能性化合物は２以上の芳香族基を有し、２以上のこの芳香族基が
それぞれ芳香族基に１以上の極性一塩基性基を有し、こうして活性剤組成物を形成させる
。
【００８１】
　いくつかの実施形態においては、活性剤組成物は活性剤前駆体組成物をアルミノキサン
と組み合わせることにより作製する。活性剤組成物がこの方法で作製される場合、活性剤
組成物の形態は活性剤前駆体組成物の粒径により影響を受ける。アルミノキサンと合わせ
て一緒にする前に、活性剤前駆体組成物を単離する必要はない。活性剤組成物が活性剤前
駆体組成物から作製されない場合、活性剤組成物の粒径は担体物質の粒径により、又は連
結化合物の量を変化させることにより影響され得る。更に、アルミノキサンの量は、活性
剤組成物から作製される触媒組成物の活性に影響を及ぼす。活性剤組成物中のアルミノキ
サンの量が減少するに従い、触媒組成物の活性は減少する。
【００８２】
　本発明の活性剤組成物を形成させるため、任意の数個の順序で、活性剤組成物の成分を
組み合わせることができる。活性剤前駆体組成物を形成させる上記の手順のいずれに対し
ても、アルミノキサンは最後の成分として添加することができる。
【００８３】
　１つの適切な添加手順においては、担体物質及び連結化合物を組み合わせ（連結処理担
体を形成し）、次に多官能性化合物を連結処理担体と組み合わせ、その後生成混合物をア
ルミノキサンと組み合わせる。この手順において、多官能性化合物は連結処理担体に添加
することができ、連結処理担体は多官能性化合物に添加することができ、又は両方を同時
に反応場所へ供給することができる。
【００８４】
　他の適切な添加手順においては、担体物質及び連結化合物を組み合わせ（連結処理担体
を形成し）、次にアルミノキサンを連結処理担体と組み合わせ、その後生成混合物を多官
能性化合物と組み合わせる。この手順において、連結処理担体及びアルミノキサンから形
成する混合物に多官能性化合物を添加することができ、又は多官能性化合物に、連結処理
担体及びアルミノキサンから形成する混合物を添加することができる。
【００８５】
　理論に拘束されるわけではないが、上記の２つの添加手順は、相当量の多官能性化合物
部が担体に結合し、同時にアルミノキサンに結合することを可能にする。そして、多官能
性基修飾アルミノキサンが担体と結合するか又は担体と共沈して、最終触媒の粒径分布、
及び生成するポリオレフィン樹脂の形態を制御でき、重合反応器の付着物を最小限にする
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又は防止するのを確実にする。
【００８６】
　他の添加手順からも利点がある。例えば、連結処理担体を形成させ、これをアルミノキ
サンの一部と組み合わせ、その後多官能性化合物と組み合わせ、次にアルミノキサンのも
う一方の部分と組み合わせる手法；連結処理担体を形成させ、これを多官能性化合物の一
部と組み合わせ、その後アルミノキサンと組み合わせ、次に多官能性化合物のもう一方の
部分と組み合わせる方法である。これらの方法の任意の時点で不活性溶媒を含有すること
ができるが、好ましくは最初の時点である。
【００８７】
　上記の方法により形成する活性剤組成物は、本発明の活性剤組成物である。
【００８８】
　活性剤組成物を形成させる方法においては、アルミノキサンを活性剤前駆体と接触させ
ることができ、アルミノキサンは活性剤組成物の全重量に対して、約５～８０重量％、好
ましくは１０～６０重量％、より好ましくは１５～５０重量％の質量となる。これに対す
るもう１つの見方として、アルミノキサンの導入により、活性剤前駆体組成物の各成分は
その分減少する。活性剤組成物が活性剤前駆体組成物及びアルミノキサンから形成されな
い場合、上記の方法に含まれる連結化合物、多官能性化合物及びアルミノキサンの全重量
に対し、担体物質は約０．２重量％～約７５重量％に減少する。極性一塩基性基数ｇ及び
多官能性化合物の分子量に依存して、活性剤組成物中では、多官能性化合物は約０．０２
重量％～６５重量％に、好ましくは０．８重量％～３８重量％に、より好ましくは２重量
％～２４重量％に減少する。
【００８９】
　本発明の活性剤組成物においては、担体物質は通常、組成物の約１重量％～約３０重量
％であり、多官能性化合物の分子量及び使用するアルミノキサン量に依存して、活性剤組
成物は通常、約１重量％～約６０重量％のアルミニウムを含有する。
【００９０】
触媒組成物を形成する方法及び成分
　活性剤前駆体組成物及び活性剤組成物の形成及び取扱いに関して上述したように、触媒
成分及び生成触媒組成物は、アルゴン、窒素、又はヘリウム等の不活性で水分を含まず酸
素を含まない環境で取り扱われることが好ましく、なぜならこれらの成分及び組成物は、
水分及び酸素に影響されやすいからである。
【００９１】
　触媒組成物は、本発明の活性剤組成物と、遷移金属、ランタニド金属若しくはアクチニ
ド金属の触媒化合物又は錯体を、不活性溶媒中で合わせて一緒にすることにより生成する
。通常、活性剤組成物と触媒化合物又は錯体は、不活性溶媒中で組み合わせ、撹拌する。
この反応には加熱も冷却も必要としない。通常、活性剤組成物中の遷移金属に対するアル
ミニウムのモル比は、約１０：１～約１０5：１、好ましくは約１０：１～約１０００：
１、より好ましくは約５０：１～約３００：１である。
【００９２】
　触媒組成物形成に使用される成分には、不活性溶媒、本発明の活性剤組成物、及び遷移
金属、ランタニド金属若しくはアクチニド金属の触媒化合物又は錯体が含まれる。不活性
溶媒は、活性剤前駆体組成物及び活性剤組成物形成についての上述のとおりである。活性
剤組成物は上述のとおりである。遷移金属、ランタニド金属若しくはアクチニド金属の触
媒化合物及び錯体は、以下に記載する。
【００９３】
　本発明の活性剤組成物は助触媒として非常に有効であり、任意の公知の遷移金属触媒化
合物、及び任意の公知のランタニド若しくはアクチニド系列金属触媒化合物と共に使用す
ることができる。ここでこの遷移金属とは、周期表の３～１０族の遷移金属である。本明
細書において、周期表は、１９８５年２月４日発行のＣｈｅｍｉｃａｌ＆Ｅｎｇｉｎｅｅ
ｒｉｎｇ　Ｎｅｗｓの２７頁に示されているものを指す。周期表の３族から１０族は、以
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前はＩＩＩＢ族からＶＩＩＩＢ族として知られていたものである。適切な触媒化合物は、
ｄ‐及びｆ‐ブロック金属化合物としても記述できる。例えば、Ｍｏｅｌｌｅｒら著の「
化学（Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ）」第２版（アカデミック・プレス社、著作権１９８４年）の
２２５頁に示されている周期表を参照のこと。金属成分に関しては、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎｉ、
Ｐｄ、及びＶの化合物が好ましい。より好ましいのは４～６族金属（ＩＶＢ～ＶＩＢ族；
Ｔｉ、Ｚｒ、Ｈｆ、Ｖ、Ｎｂ、Ｔａ、Ｃｒ、Ｍｏ、及びＷ）の化合物であり、最も好まし
いのは４族（ＩＶＢ族）金属であり、特にチタン、ジルコニウム又はハフニウムである。
【００９４】
　従って、本発明において使用される遷移金属触媒化合物は、１以上の任意のチーグラー
・ナッタ（Ｚｉｅｇｌｅｒ－Ｎａｔｔａ）触媒化合物、任意のメタロセン、任意の幾何拘
束型化合物、任意の後期遷移金属錯体、又は、文献に報告されているか、そうでない場合
は適切に活性化された場合に効果的な触媒化合物であることが一般的に当業者に公知であ
る任意の他の遷移金属化合物若しくは錯体であることができる。この遷移金属触媒化合物
には、例えばメタロセン及びチーグラー・ナッタオレフィン重合触媒化合物の混合物等の
、２以上の異なる種類のこれらの遷移金属化合物又は錯体の混合物も含まれる。
【００９５】
　触媒組成物の遷移金属成分として使用することができ、本発明において使用する、３、
４、５、及び６族（ＩＩＩＢ、ＩＶＢ、ＶＢ、及びＶＩＢ族）金属の遷移金属化合物は、
チーグラー・ナッタ型オレフィン重合触媒としてしばしば言及される、スカンジウム、チ
タン、ジルコニウム、ハフニウム、セリウム、バナジウム、ニオブ、タンタル、クロム、
モリブデン、タングステン、トリウム及びウラン等の金属の化合物である。この種類の好
ましい化合物は、式ＭＸn（ＯＲ）mで表すことができ、式中、Ｍはバナジル、ジルコニル
又はウラニル等の、１つ又は２つの酸素原子を含有する遷移金属原子又は遷移金属原子の
陽イオンを表し、Ｘはハロゲン原子を表し、ＯＲはアルキル基、シクロアルキル基、シク
ロアルキルアルキル基、アリール基又はアラルキル基等の、約１８個以下の炭素原子、好
ましくは約８個以下の炭素原子、より好ましくは約４個以下の炭素原子を有するヒドロカ
ルビルオキシ基を表し、ｎ及びｍは、それらのうち１つが（両方ではなく）ゼロであり得
る場合を除いて正の整数であり、ｎ＋ｍは遷移金属の原子価状態である。使用できる遷移
金属化合物のいくつかの具体例は、例えば、二臭化チタン、三臭化チタン、四臭化チタン
、二塩化チタン、三塩化チタン、四塩化チタン、三フッ化チタン、四フッ化チタン、二ヨ
ウ化チタン、三ヨウ化チタン、四ヨウ化チタン、二臭化ジルコニウム、三臭化ジルコニウ
ム、四臭化ジルコニウム、二塩化ジルコニウム、三塩化ジルコニウム、四塩化ジルコニウ
ム、四フッ化ジルコニウム、四ヨウ化ジルコニウム、四フッ化ハフニウム、四塩化ハフニ
ウム、四臭化ハフニウム、四ヨウ化ハフニウム、三塩化ハフニウム、三臭化ハフニウム、
三ヨウ化ハフニウム、二塩化バナジウム、三塩化バナジウム、四塩化バナジウム、四臭化
バナジウム、三臭化バナジウム、二臭化バナジウム、三フッ化バナジウム、四フッ化バナ
ジウム、五フッ化バナジウム、二ヨウ化バナジウム、三ヨウ化バナジウム、四ヨウ化バナ
ジウム、塩化バナジル、臭化バナジル、五臭化ニオブ、五塩化ニオブ、五フッ化ニオブ、
五臭化タンタル、五塩化タンタル、五フッ化タンタル、臭化第一クロム、臭化第二クロム
、塩化第一クロム、塩化第二クロム、フッ化第一クロム、フッ化第二クロム、二臭化モリ
ブデン、三臭化モリブデン、四臭化モリブデン、二塩化モリブデン、三塩化モリブデン、
四塩化モリブデン、五塩化モリブデン、六フッ化モリブデン、三塩化ランタン、フッ化第
一セリウム、塩化第一セリウム、臭化第一セリウム、ヨウ化第一セリウム、フッ化第二セ
リウム、三塩化ウラン、四塩化ウラン、三臭化ウラン、四臭化ウラン、四塩化トリウム、
及び四臭化トリウム等である。遷移金属のヒドロカルビルオキシド及びハロゲン化物／ヒ
ドロカルビルオキシド混合物には、Ｔｉ（ＯＣＨ3）4、Ｔｉ（ＯＣＨ3）Ｃｌ3、Ｔｉ（Ｏ
ＣＨ3）Ｂｒ3、Ｔｉ（ＯＣＨ3）2Ｉ2、Ｔｉ（ＯＣ2Ｈ5）4、Ｔｉ（ＯＣ2Ｈ5）3Ｃｌ、Ｔ
ｉ（ＯＣ2Ｈ5）Ｃｌ3、Ｔｉ（ＯＣ2Ｈ5）Ｂｒ3、Ｔｉ（ＯＣ4Ｈ9）Ｂｒ3、Ｔｉ（ＯＣ2Ｈ

5）Ｉ3、Ｔｉ（ＯＣ3Ｈ7）2Ｃｌ2、Ｔｉ（Ｏ‐ｉｓｏ‐Ｃ3Ｈ7）3Ｃｌ、Ｔｉ（Ｏ‐ｉｓ
ｏ‐Ｃ3Ｈ7）2Ｃｌ2、Ｔｉ（Ｏ‐ｉｓｏ‐Ｃ3Ｈ7）Ｃｌ3、Ｔｉ（ＯＣ4Ｈ9）3Ｃｌ、Ｔｉ
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（ＯＣ4Ｈ9）2Ｃｌ2、Ｔｉ（ＯＣ4Ｈ9）Ｃｌ3、Ｔｉ（ＯＣ6Ｈ5）Ｃｌ3、Ｔｉ（Ｏ‐ｐ‐
ＣＨ3Ｃ6Ｈ4）Ｃｌ3、Ｔｉ（ＯＣ6Ｈ13）2Ｃｌ2、Ｔｉ（ＯＣ6Ｈ13）Ｃｌ3、Ｔｉ（Ｏ‐
ｃｙｃｌｏ‐Ｃ6Ｈ11）Ｃｌ3、Ｔｉ（ＯＣ8Ｈ17）2Ｂｒ2、Ｔｉ（Ｏ‐２‐ＥｔＨｅｘ）4

、Ｔｉ（ＯＣ12Ｈ25）Ｃｌ3、Ｔｉ（ＯＣ17Ｈ18）2Ｂｒ2、Ｚｒ（ＯＣ2Ｈ5）4、Ｚｒ（Ｏ
Ｃ4Ｈ9）4、Ｚｒ（ＯＣ5Ｈ11）4、ＺｒＣｌ（ＯＣ2Ｈ5）3、ＺｒＣｌ2（ＯＣ2Ｈ5）2、Ｚ
ｒＣｌ3（ＯＣ2Ｈ5）、ＺｒＣｌ（ＯＣ4Ｈ9）3、ＺｒＣｌ2（ＯＣ4Ｈ9）2、ＺｒＣｌ3（
ＯＣ4Ｈ9）、Ｈｆ（ＯＣ4Ｈ9）4、Ｈｆ（ＯＣ4Ｈ9）3Ｃｌ、ＶＯ（ＯＣ2Ｈ5）3、ＶＯＣ
ｌ（ＯＣＨ3）2、ＶＯＣｌ（ＯＣ2Ｈ5）2、ＶＯＣｌ（ＯＣ3Ｈ7）2、ＶＯＣｌ（Ｏ‐ｉｓ
ｏ‐Ｃ3Ｈ7）2、ＶＯＣｌ2（ＯＣＨ3）、ＶＯＣｌ2（ＯＣ2Ｈ5）、ＶＯＣｌ2（ＯＣ3Ｈ7

）、ＶＯＣｌ2（Ｏ‐ｉｓｏ‐Ｃ3Ｈ7）、ＶＯＢｒ（ＯＣＨ3）2、ＶＯＢｒ（ＯＣ2Ｈ5）2

、ＶＯＢｒ（Ｏ‐ｉｓｏ‐Ｃ4Ｈ9）2、ＶＯＢｒ2（ＯＣ3Ｈ7）、ＶＯＢｒ2（Ｏ‐ｉｓｏ
‐Ｃ3Ｈ7）、ＶＯＢｒ2（ＯＣ4Ｈ9）、ＶＯＢｒ2（Ｏ‐ｉｓｏ‐Ｃ4Ｈ9）、ＶＯＩ（ＯＣ
Ｈ3）2、ＶＯＩ（ＯＣ2Ｈ5）2、ＶＯＩ2（ＯＣＨ3）、ＶＯＩ2（Ｏ‐ｃｙｃｌｏ‐Ｃ3Ｈ5

）、ＶＯＩ2（ＯＣ5Ｈ11）、ＶＯＩ2（Ｏ‐ｃｙｃｌｏ‐Ｃ6Ｈ11）、Ｃｒ（Ｏ‐ｉｓｏ‐
Ｃ4Ｈ9）3及びＭｏ（ＯＣ2Ｈ5）3等が含まれる。カルボン酸塩及び遷移金属の様々なキレ
ートも使用することができるが、一般にはそれほど好ましくはない。このような塩及びキ
レートの数少ない非限定例としては、酢酸ジルコニル、酪酸ウラニル、酢酸クロム、オキ
シ‐２‐エチルヘキサン酸クロム（ＩＩＩ）、２‐エチルヘキサン酸クロム（ＩＩＩ）、
ジクロロエチルヘキサン酸クロム（ＩＩＩ）、２‐エチルヘキサン酸クロム（ＩＩ）、２
‐エチルヘキサン酸チタン（ＩＶ）、ビス（２，４‐ペンタンジオナート）チタンオキシ
ド、ビス（２，４‐ペンタンジオナート）チタンジクロリド、ビス（２，４‐ペンタンジ
オナート）チタンジブトキシド、バナジルアセチルアセトナート、クロムアセチルアセト
ナート、ニオブアセチルアセトナート、ジルコニルアセチルアセトナート、及びクロムオ
クチルアセトアセタート等が挙げられる。また、例えばテトラメチルチタン、メチルチタ
ントリクロリド、テトラエチルジルコニウム、及びテトラフェニルチタン等の遷移金属ア
ルキルも使用することができる。
【００９６】
　周知のチーグラー・ナッタ触媒化合物の好ましい遷移金属化合物は、アルコキシド、ハ
ロゲン化物、及びハロゲン化物／アルコキシド混合化合物を含む、４族（ＩＶＢ族）金属
の遷移金属化合物である。より好ましいのは、ＴｉＣｌ4、ＺｒＣｌ4、ＨｆＣｌ4及びＴ
ｉＣｌ3であり、ＴｉＣｌ4が最も好ましい。そのようなより好ましい化合物は、溶解度を
促進するために、キレートの形で使用することができる。この種類の適切なキレート触媒
は公知であり、文献に報告されている。
【００９７】
　メタロセンはオレフィン重合触媒化合物の他の広範な種類であり、本発明の新規高効率
触媒の形成において、メタロセンと共に本発明の活性剤組成物を使用することができる。
本明細書において使用される場合、「メタロセン」という語には、１以上のシクロペンタ
ジエニル部を含有する金属誘導体が含まれる。適切なメタロセンは当業者に公知であり、
３、４、５、６族（ＩＩＩＢ、ＩＶＢ、ＶＢ及びＶＩＢ族）、ランタニド及びアクチニド
金属のメタロセンが含まれる。このメタロセンは例えば、米国特許第２，８６４，８４３
号公報，同第２，９８３，７４０号公報、同第４，６６５，０４６号公報、同第４，８７
４，８８０号公報、同第４，８９２，８５１号公報、同第４，９３１，４１７号公報、同
第４，９５２，７１３号公報、同第５，０１７，７１４号公報、同第５，０２６，７９８
号公報、同第５，０３６，０３４号公報、同第５，０６４，８０２号公報、同第５，０８
１，２３１号公報、同第５，１４５，８１９号公報、同第５，１６２，２７８号公報、同
第５，２４５，０１９号公報、同第５，２６８，４９５号公報、同第５，２７６，２０８
号公報、同第５，３０４，５２３号公報、同第５，３２４，８００号公報、同第５，３２
９，０３１号公報、同第５，３２９，０３３号公報、同第５，３３０，９４８号公報、同
第５，３４７，０２５号公報、同第５，３４７，０２６号公報及び同第５，３４７，７５
２号公報に記載されるメタロセンであり、このようなメタロセンに関する内容は、引用に
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より本明細書に取り込まれる。
【００９８】
　本明細書におけるメタロセン構造は広く解釈されるべきであり、１、２、３又は４個の
Ｃｐ環又は置換Ｃｐ環を含有する構造が含まれる。従って、本発明での使用に適切である
メタロセンは、式（Ｉ）：
　ＢaＣｐbＭＸcＹd（Ｉ）
により表すことができ、式中、Ｃｐはそれぞれ独立して、通常５～約２４個の炭素原子を
有するシクロペンタジエニル部含有基であり；Ｂは架橋基、又は２つのＣｐ基を１つに連
結するか、若しくは代替的に、アルキルアミノシリルアルキル、シリルアミド、アルコキ
シ、シロキシ、アミノシリルアルキル若しくは類似の単座配位ヘテロ原子電子供与基等の
代替配位基をもつアンサ（ａｎｓａ）基であり；Ｍは、ｄ‐又はｆ‐ブロック金属原子で
あり；各Ｘ及び各Ｙは、独立して、ｄ‐又はｆ‐ブロック金属原子に結合している基であ
り；ａは０又は１であり；ｂは１～３（好ましくは２）の全整数であり；ｃは２以上であ
り；ｄは０又は１である。ｂ、ｃ及びｄの合計は、安定化合物を形成させるのに十分な値
であり、しばしばｄ‐又はｆ‐ブロック金属の原子の配位数である。
【００９９】
　Ｃｐは、独立して、シクロペンタジエニル、インデニル、フルオレニル、若しくは金属
とπ‐結合することができる同類の基、又は、ヒドロカルビル‐、ハロ‐、ハロヒドロカ
ルビル‐、ヒドロカルビルメタロイド‐、及び／若しくはそれらのハロヒドロカルビルメ
タロイド置換誘導体である。Ｃｐは通常、７５個以下の非水素原子を含有する。もしＢが
存在する場合、Ｂは通常、シリレン（‐ＳｉＲ2‐）、ベンゾ（Ｃ6Ｈ4＜）、置換ベンゾ
、メチレン（‐ＣＨ2‐）、置換メチレン、エチレン（‐ＣＨ2ＣＨ2‐）、又は置換エチ
レン架橋である。Ｍは、好ましくは４～６族の金属原子、最も好ましくは４族（ＩＶＢ族
）の金属原子で、特にはハフニウム、最も特別にはジルコニウムである。Ｘは、アルキリ
デン基、シクロメタル化ヒドロカルビル基、又は任意の他の２価キレート配位子等の２価
の置換基であることができ、このキレート配位子の２つの座はＭに単結合して、Ｍを一員
として含む環式部を形成する。各Ｘ、及びもしＹが存在する場合、各Ｙは、それぞれ独立
して、ハロゲン原子、ヒドロカルビル基（アルキル、シクロアルキル、アルケニル、シク
ロアルケニル、アリール、アラルキル等）、ヒドロカルビルオキシ（アルコキシ、アリー
ルオキシ等）、シロキシ、アミノ又は置換アミノ、ヒドリド、アシルオキシ、トリフラー
ト、及び安定メタロセンを形成する類似の１価の基である。ｂ、ｃ及びｄの合計は、全数
であり、しばしば３～５である。Ｍが４族（ＩＶＢ族）金属又はアクチニド金属で、ｂが
２のとき、ｃとｄの合計は２であり、ｃは１以上である。Ｍが３族（ＩＩＩＢ族）又はラ
ンタニド金属で、ｂが２のとき、ｃは１であり、ｄはゼロである。Ｍが５族（ＶＢ族）金
属でｂが２のとき、ｃとｄの合計は３であり、ｃは２以上である。
【０１００】
　式（Ｉ）の化合物に類似であって、ボラベンゼン又は置換ボラベンゼン、アザボロール
又は置換アザボロール、及び様々な他の等電子Ｃｐ類似化合物等の、Ｃｐと等電子な環式
不飽和荷電基により、１以上のＣｐ基が置換されている化合物も本発明において有用であ
る。例えば、Ｋｒｉｓｈｎａｍｕｒｔｉらの米国特許第５，５５４，７７５号公報及び同
第５，７５６，６１１号公報を参照のこと。
【０１０１】
　メタロセンの１つの好ましい基においては、ｂが２であり、すなわち、シクロペンタジ
エニル部含有基が分子中に２つ存在し、これらの２つの基は同じであるか、又は互いに異
なることができる。
【０１０２】
　本発明の実施において使用できる有用なメタロセンの他の下位基は、１９９８年７月３
０日に発行された国際公開第９８／３２７７６号公報に記載された種類のメタロセンであ
る。これらのメタロセンは、Ｎ、Ｏ、Ｓ若しくはＰ原子を介して接続する、又は炭素と炭
素の二重結合によって接続する１以上の多原子基により、メタロセン中の１以上のシクロ
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ペンタジエニル基が置換されている点において特徴がある。このようなシクロペンタジエ
ニル環の置換基の例としては、‐ＯＲ、‐ＳＲ、‐ＮＲ2、‐ＣＨ＝、‐ＣＲ＝、及び‐
ＰＲ2が挙げられる。ここで、Ｒは同じであるか又は異なることができ、置換又は非置換
Ｃ1‐Ｃ16ヒドロカルビル基、トリＣ1‐Ｃ8ヒドロカルビルシリル基、トリＣ1‐Ｃ8ヒド
ロカルビルオキシシリル基、混合Ｃ1‐Ｃ8ヒドロカルビル及びＣ1‐Ｃ8ヒドロカルビルオ
キシシリル基、トリＣ1‐Ｃ8ヒドロカルビルゲルミル基、トリＣ1‐Ｃ8ヒドロカルビルオ
キシゲルミル基、又は混合Ｃ1‐Ｃ8ヒドロカルビル及びＣ1‐Ｃ8ヒドロカルビルオキシゲ
ルミル基である。
【０１０３】
　本発明が適用可能なメタロセンの例として、例えば：
ビス（シクロペンタジエニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（シクロペンタジエニル）ジルコニウムジクロリド；
ビス（シクロペンタジエニル）ジルコニウムモノメチルモノクロリド；
ビス（シクロペンタジエニル）チタンジクロリド；
ビス（シクロペンタジエニル）チタンジフルオリド；
シクロペンタジエニルジルコニウムトリ（２‐エチルヘキサノアート）；
ビス（シクロペンタジエニル）ジルコニウム水素クロリド；
ビス（シクロペンタジエニル）ハフニウムジクロリド；
ラセミ体及びメソ体のジメチルシラニレンビス（メチルシクロペンタジエニル）ハフニウ
ムジクロリド；
ラセミ体ジメチルシラニレンビス（インデニル）ハフニウムジクロリド；
ラセミ体エチレンビス（インデニル）ジルコニウムジクロリド；
（η5‐インデニル）ハフニウムトリクロリド；
（η5‐Ｃ5Ｍｅ5）ハフニウムトリクロリド；
ラセミ体ジメチルシラニレンビス（インデニル）トリウムジクロリド；
ラセミ体ジメチルシラニレンビス（４，７‐ジメチル１‐インデニル）ジルコニウムジク
ロリド；
ラセミ体ジメチルシラニレンビス（インデニル）ウランジクロリド；
ラセミ体ジメチルシラニレンビス（２，３，５‐トリメチル‐１‐シクロペンタジエニル
）ジルコニウムジクロリド；
ラセミ体ジメチルシラニレン（３‐メチルシクロペンタジエニル）ハフニウムジクロリド
；
ラセミ体ジメチルシラニレンビス（１‐（２‐メチル‐４‐エチル）インデニル）ジルコ
ニウムジクロリド；
ラセミ体ジメチルシラニレンビス（２‐メチル‐４，５，６，７‐テトラヒドロ‐１‐イ
ンデニル）ジルコニウムジクロリド；
ビス（ペンタメチルシクロペンタジエニル）トリウムジクロリド；
ビス（ペンタメチルシクロペンタジエニル）ウランジクロリド；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）ジメチル（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）シ
ランチタンジクロリド；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）ジメチル（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）シ
ランクロムジクロリド；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）ジメチル（‐η5‐シクロペンタジエニル）シランチタンジ
クロリド；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）ジメチル（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）シ
ランメチルチタンブロミド；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）‐１，２‐
エタンジイルウランジクロリド；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）‐１，２‐
エタンジイルチタンジクロリド；
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（メチルアミド）（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）‐１、２‐エタンジイ
ルセリウムジクロリド；
（メチルアミド）（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）‐１、２‐エタンジイ
ルチタンジクロリド；
（エチルアミド）（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）メチレンチタンジクロ
リド；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）ジベンジル（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）
シランベンジルバナジウムクロリド；
（ベンジルアミド）ジメチル（インデニル）シランチタンジクロリド；
（フェニルホスフィド）ジメチル（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）シラン
ベンジルチタンクロリド；
ｒａｃ‐ジメチルシリルビス（２‐メチル‐１‐インデニル）ジルコニウムジメチル；
ｒａｃ‐エチレンビス（１‐インデニル）ジルコニウムジメチル、
ビス（メチルシクロペンタジエニル）チタンジメチル；
ビス（メチルシクロペンタジエニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（ｎ‐ブチルシクロペンタジエニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（ジメチルシクロペンタジエニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（ジエチルシクロペンタジエニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（メチル‐ｎ‐ブチルシクロペンタジエニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（ｎ‐プロピルシクロペンタジエニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（２‐プロピルシクロペンタジエニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（メチルエチルシクロペンタジエニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（インデニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（メチルインデニル）ジルコニウムジメチル；
ジメチルシリレンビス（インデニル）ジルコニウムジメチル；
ジメチルシリレンビス（２‐メチルインデニル）ジルコニウムジメチル；
ジメチルシリレンビス（２‐エチルインデニル）ジルコニウムジメチル；
ジメチルシリレンビス（２‐メチル‐４‐フェニルインデニル）ジルコニウムジメチル；
１，２‐エチレンビス（インデニル）ジルコニウムジメチル；
１，２‐エチレンビス（メチルインデニル）ジルコニウムジメチル；
２，２‐プロピリデンビス（シクロペンタジエニル）（フルオレニル）ジルコニウムジメ
チル；
ジメチルシリレンビス（６‐フェニルインデニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（メチルインデニル）ジルコニウムベンジルメチル；
エチレンビス［２‐（ｔｅｒｔ‐ブチルジメチルシロキシ）‐１‐インデニル］ジルコニ
ウムジメチル；
ジメチルシリレンビス（インデニル）クロロジルコニウムメチル；
５‐（シクロペンタジエニル）‐５‐（９‐フルオレニル）１‐ヘキセンジルコニウムジ
メチル；
ジメチルシリレンビス（２‐メチルインデニル）ハフニウムジメチル；
ジメチルシリレンビス（２‐エチルインデニル）ハフニウムジメチル；
ジメチルシリレンビス（２‐メチル‐４‐フェニルインデニル）ハフニウムジメチル；
２，２‐プロピリデンビス（シクロペンタジエニル）（フルオレニル）ハフニウムジメチ
ル；
ビス（９‐フルオレニル）（メチル）（ビニル）シランジルコニウムジメチル；
ビス（９‐フルオレニル）（メチル）（プロプ‐２‐エニル）シランジルコニウムジメチ
ル；
ビス（９‐フルオレニル）（メチル）（ブト‐３‐エニル）シランジルコニウムジメチル
；
ビス（９‐フルオレニル）（メチル）（ヘキシ‐５‐エニル）シランジルコニウムジメチ
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ル；
ビス（９‐フルオレニル）（メチル）（オクト‐７‐エニル）シランジルコニウムジメチ
ル；
（シクロペンタジエニル）（１‐アリルインデニル）ジルコニウムジメチル；
ビス（１‐アリルインデニル）ジルコニウムジメチル；
（９‐（プロプ‐２‐エニル）フルオレニル）（シクロペンタジエニル）ジルコニウムジ
メチル；
（９‐（プロプ‐２‐エニル）フルオレニル）（ペンタメチルシクロペンタジエニル）ジ
ルコニウムジメチル；
ビス（９‐（プロプ‐２‐エニル）フルオレニル）ジルコニウムジメチル；
（９‐（シクロペント‐２‐エニル）フルオレニル）（シクロペンタジエニル）ジルコニ
ウムジメチル；
ビス（９‐（シクロペント‐２‐エニル）（フルオレニル）ジルコニウムジメチル；
５‐（２‐メチルシクロペンタジエニル）‐５（９‐フルオレニル）‐１‐ヘキセンジル
コニウムジメチル；
１‐（９‐フルオレニル）‐１‐（シクロペンタジエニル）‐１‐（ブト‐３‐エニル）
‐１‐（メチル）メタンジルコニウムジメチル；
５‐（フルオレニル）‐５‐（シクロペンタジエニル）‐１‐ヘキセンハフニウムジメチ
ル；
（９‐フルオレニル）（１‐アリルインデニル）ジメチルシランジルコニウムジメチル；
１‐（２，７‐ジ（α‐メチルビニル）（９‐フルオレニル）‐１‐（シクロペンタジエ
ニル）‐１，１‐ジメチルメタンジルコニウムジメチル；
１‐（２，７‐ジ（シクロヘキシ‐１‐エニル）（９‐フルオレニル））‐１‐（シクロ
ペンタジエニル）‐１，１‐メタンジルコニウムジメチル；
５‐（シクロペンタジエニル）‐５‐（９‐フルオレニル）‐１‐ヘキセンチタンジメチ
ル；
５‐（シクロペンタジエニル）‐５‐（９‐フルオレニル）１‐ヘキセンチタンジメチル
；
ビス（９‐フルオレニル）（メチル）（ビニル）シランチタンジメチル；
ビス（９‐フルオレニル）（メチル）（プロプ‐２‐エニル）シランチタンジメチル；
ビス（９‐フルオレニル）（メチル）（ブト‐３‐エニル）シランチタンジメチル；
ビス（９‐フルオレニル）（メチル）（ヘキシ‐５‐エニル）シランチタンジメチル；
ビス（９‐フルオレニル）（メチル）（オクト‐７‐エニル）シランチタンジメチル；
（シクロペンタジエニル）（１‐アリルインデニル）チタンジメチル；
ビス（１‐アリルインデニル）チタンジメチル；
（９‐（プロプ‐２‐エニル）フルオレニル）（シクロペンタジエニル）ハフニウムジメ
チル；
（９‐（プロプ‐２‐エニル）フルオレニル）（ペンタメチルシクロペンタジエニル）ハ
フニウムジメチル；
ビス（９‐（プロプ‐２‐エニル）フルオレニル）ハフニウムジメチル；
（９‐（シクロペント‐２‐エニル）フルオレニル）（シクロペンタジエニル）ハフニウ
ムジメチル；
ビス（９‐（シクロペント‐２‐エニル）（フルオレニル）ハフニウムジメチル；
５‐（２‐メチルシクロペンタジエニル）‐５（９‐フルオレニル）‐１‐ヘキセンハフ
ニウムジメチル；
５‐（フルオレニル）‐５‐（シクロペンタジエニル）‐１‐オクテンハフニウムジメチ
ル；
（９‐フルオレニル）（１‐アリルインデニル）ジメチルシランハフニウムジメチル；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）ジメチル（テトラメチルシクロペンタジエニル）シランチタ
ン（１，３‐ペンタジエン）；
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（シクロペンタジエニル）（９‐フルオレニル）ジフェニルメタンジルコニウムジメチル
；
（シクロペンタジエニル）（９‐フルオレニル）ジフェニルメタンハフニウムジメチル；
ジメチルシラニレンビス（インデニル）トリウムジメチル；
ジメチルシラニレンビス（４，７‐ジメチル‐１‐インデニル）ジルコニウムジメチル；
ジメチルシラニレンビス（インデニル）ウランジメチル；
ジメチルシラニレンビス（２‐メチル‐４‐エチル‐１‐インデニル）ジルコニウムジメ
チル；
ジメチルシラニレンビス（２‐メチル‐４，５，６，７‐テトラヒドロ‐１‐インデニル
）ジルコニウムジメチル；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）ジメチル（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）シ
ランチタンジメチル；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）ジメチル（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）シ
ランクロムジメチル；
（ｔｅｒｔ‐ブチルアミド）ジメチル（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）シ
ランチタンジメチル；
（フェニルホスフィド）ジメチル（テトラメチル‐η5‐シクロペンタジエニル）シラン
チタンジメチル；及び
［ジメチルシランジイルビス（インデニル）］スカンジウムメチルのような化合物が挙げ
られる。
多くの場合、上記で言及したようなメタロセンは、ラセミ混合物として存在するであろう
が、純粋な鏡像異性形態、又は所定の鏡像異性形態において濃縮した混合物を使用するこ
とができる。
【０１０４】
　本発明の新規触媒の形成において、本発明の活性剤組成物と共に使用することのできる
他の有機金属触媒化合物は、例えばＢａｒｂｏｒａｋらの米国特許第５，５１６，７３９
号、Ｂａｒｂｏｒａｋらの同第５，５６１，２１６号、Ｂｒｏｏｋｈａｒｔらの同第５，
８６６，６６３号、Ｂｒｏｏｋｈａｒｔらの同第５，８８０，２４１号、及びＣｏｕｇｈ
ｌｉｎらの同第６，１１４，４８３号に記載されている、後期遷移金属触媒である。本明
細書において、このような触媒はひとまとめにして「Ｂｒｏｏｋｈａｒｔ型後期遷移金属
触媒化合物又は錯体」と呼ぶ場合がある。
【０１０５】
　本発明の実施において使用できる、他の遷移金属触媒化合物及び触媒錯体には、Ｊｏｈ
ｎｓｏｎらの国際公開第９６／２３０１０号公報に記載されているようなジイミン及びビ
スオキサゾリン配位子を含有するカトフルオロ（ｃａｔｆｌｕｏｒｏ）ニッケル、パラジ
ウム、鉄及びコバルト錯体；欧州特許第３８１，４９５号公報に記載されているような、
選択された２座リン含有配位子を含有するパラジウム及びニッケル触媒；Ｊｏｈｎｓｏｎ
ら著のＪ．Ａｍ．Ｃｈｅｍ．Ｓｏｃ．１９９５，１１７，６４１４（Ｂｒｏｗｎらの国際
公開第９７／１７３８０号公報も参照のこと）に記載されているようなカトフルオロα‐
ジイミン系ニッケル及びパラジウム錯体；Ｊｏｈｎｓｏｎらの米国特許第５，７１４，５
５６号公報に記載されているようなニッケル錯体；Ｓｃｈｍｉｄｔら著のＪ．Ａｍ．Ｃｈ
ｅｍ．Ｓｏｃ．１９８５，１０７，１４４３、及びＢｒｏｏｋｈａｒｔら著のＭａｃｒｏ
ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ，１９９５，２８，５３７８に記載されているようなコバルト（ＩＩ
Ｉ）シクロペンタジエニル触媒系；Ｋｌａｂｕｎｄｅの米国特許第４，７１６，２０５号
公報、同第４，９０６，７５４号公報、同第５，０３０，６０６号公報、及び同第５，１
７５，３２６号公報に記載されているような、ニッケル（ＩＩ）に連結したアンフルオロ
（ａｎｆｌｕｏｒｏ）リン、酸素供与配位子；国際公開第９８／４０３７４号公報に記載
されているような、２座配位子が配位した８～１０族（ＶＩＩＩＢ族）遷移金属錯体；米
国特許第５，６３７，６６０号公報に記載されているような、ピリジン又はキノリン部を
含有する２座配位子を有する遷移金属錯体；米国特許第６，０２０，４９３号公報に記載
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されているような、キノリオキシ又はピリジノキシ置換４族（ＩＶＢ族）遷移金属トリハ
ライド；ＳｔａｒｚｅｗｓｋｉらのＡｎｇｅｗ．Ｃｈｅｍ．Ｉｎｔ．Ｅｄ．Ｅｎｇｌ．１
９８７，２６，６３、及び米国特許第４，６９１，０３６号公報に記載されているような
ビス（イリド）ニッケル錯体により記述されるようなニッケル錯体；国際公開第９７／０
２２９８号公報に記載されているような、ニッケル（０）化合物及び酸と組み合わせた中
性のＮ、Ｏ、Ｐ又はＳ供与配位子；Ｆｉｎｋらの米国特許第４，７２４，２７３号公報に
記載されているような、アミノビス（イミノ）ホスホランニッケル触媒が含まれる。
【０１０６】
　使用できる様々な種類の遷移金属化合物の具体的非限定追加例としては、以下のものが
挙げられる：
２，６‐ビス‐［１‐（１‐メチルフェニルイミノ）エチル］ピリジン鉄［ＩＩ］クロリ
ド；
２，６‐ビス［１‐（１‐エチルフェニルイミノ）エチル］ピリジン鉄［ＩＩ］クロリド
；
２，６‐ビス［１‐（１‐イソプロピルフェニルイミノ）エチル］ピリジン鉄［ＩＩ］ク
ロリド；
２，６‐ビス（１‐（２‐メチルフェニルイミノ）エチル）ピリジン鉄（ＩＩ）クロリド
；
Ｎ，Ｎ’‐ジ（トリメチルシリル）ベンズアミジナート銅（ＩＩ）；
Ｍａｓｈｉｍａ著の「触媒」１９９９年４１巻５８頁に記載されている、３座Ｓｃｈｉｆ
ｆ塩基コバルト及び鉄錯体；
米国特許第５，８８０，３２３号公報に記載されている種類のニッケル化合物；
ニッケル（ＩＩ）アセチルアセトナート；
ビス（アセトニトリル）ジクロロパラジウム（ＩＩ）；
ビス（アセトニトリル）ビス（テトラフルオロホウ酸）パラジウム（ＩＩ）；
（２，２’‐ビピリジン）ジクロロパラジウム（ＩＩ）；
ビス（シクロオクタジエニル）ニッケル（０）；
パラジウム（ＩＩ）アセチルアセトナート；
Ｍａｔｓｕｉら著のＣｈｅｍｉｓｔｒｙ　Ｌｅｔｔｅｒｓ２０００，ｐｐ．５５４‐５５
５に記載されている種類のビス（サリチルアルジミナート）錯体；
コバルトジオクトアート；
コバルトセン；
（シクロペンタジエニル）（トリフェニルホフィノ）コバルト（ＩＩ）ジヨージド；及び
公開特許公報第０９‐２７２７０９号に記載されている種類のニッケル化合物。
【０１０７】
　本発明の触媒組成物の形成において使用することができる好ましい遷移金属化合物は、
次式：
　ＭＸnＹm

で表すことができる遷移金属化合物である。式中、Ｍは、ランタニド系列及びアクチニド
系列を含む周期表の４～８族（ＩＶＢ～ＶＩＩＩＢ族）の遷移金属であり、好ましくは４
～６族（ＩＶＢ～ＶＩＢ族）であり、Ｙは、独立して、ハライド又は擬ハライドで、ｎは
Ｍの原子価であり、ｍは０からｎ‐１の整数である。擬ハライドの中で好ましいのは、ア
ルコキシド又はオキシハライド基である。擬ハライドは技術用語であり、アンフルオロ部
を指し、アンフルオロ部は塩様の陰イオンであり、非ハロゲン化物である。適切な擬ハラ
イド基の非限定例は、オキシハライド基、ヒドロカルビルオキシ基（アルコキシ、アリー
ルオキシ、シクロアルコキシ、アリールアルコキシ等の‐ＯＲ基）、アミド基（‐ＮＲ2

）、ヒドロカルビルチオ基（‐ＳＲ基）等である。上式でＭが４族（ＩＶＢ族）金属であ
る化合物が最も好ましい。適切な遷移金属化合物の非限定例としては、例えば、二臭化チ
タン、三臭化チタン、四臭化チタン、二塩化チタン、三塩化チタン、四塩化チタン、三フ
ッ化チタン、四フッ化チタン、二ヨウ化チタン、四ヨウ化チタン、二臭化ジルコニウム、
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三臭化ジルコニウム、四臭化ジルコニウム、二塩化ジルコニウム、三塩化ジルコニウム、
四塩化ジルコニウム、四フッ化ジルコニウム、四ヨウ化ジルコニウム、四フッ化ハフニウ
ム、四塩化ハフニウム、四臭化ハフニウム、四ヨウ化ハフニウム、三塩化ハフニウム、三
臭化ハフニウム、三ヨウ化ハフニウム、ハフニウムオキシクロリド、二塩化バナジウム、
三塩化バナジウム、四塩化バナジウム、三フッ化バナジウム、四フッ化バナジウム、五フ
ッ化バナジウム、三ヨウ化バナジウム、バナジウムオキシトリクロリド、バナジウムオキ
シトリブロミド、五臭化ニオブ、五塩化ニオブ、五フッ化ニオブ、五臭化タンタル、五塩
化タンタル、五フッ化タンタル、臭化第一クロム、臭化第二クロム、塩化第一クロム、塩
化第二クロム、フッ化第一クロム、フッ化第二クロム、二臭化モリブデン、三臭化モリブ
デン、四臭化モリブデン、二塩化モリブデン、三塩化モリブデン、四塩化モリブデン、五
塩化モリブデン、六フッ化モリブデン、三塩化ランタン、フッ化第一セリウム、塩化第一
セリウム、臭化第一セリウム、ヨウ化第一セリウム、フッ化第二セリウム、三塩化ウラン
、四塩化ウラン、三臭化ウラン、四臭化ウラン、四塩化トリウム、及び四臭化トリウム等
の、遷移金属ハライド及びオキシハライドが挙げられる。適切な遷移金属アルコキシド及
び混合ハライド／アルコキシドには、Ｔｉ（ＯＣＨ3）4、Ｔｉ（ＯＣ2Ｈ5）4、Ｔｉ（Ｏ
Ｃ2Ｈ5）3Ｃｌ、Ｔｉ（ＯＣ2Ｈ5）Ｃｌ3、Ｔｉ（Ｏ‐ｉｓｏ‐Ｃ3Ｈ7）Ｃｌ3、Ｔｉ（Ｏ
Ｃ4Ｈ9）3Ｃｌ、Ｔｉ（ＯＣ3Ｈ7）2Ｃｌ2、Ｔｉ（Ｏ‐ｉｓｏ‐Ｃ3Ｈ7）2Ｃｌ2、Ｔｉ（
ＯＣ17Ｈ18）2Ｂｒ2、Ｚｒ（ＯＣ2Ｈ5）4、Ｚｒ（ＯＣ4Ｈ9）4、Ｚｒ（ＯＣ5Ｈ11）4、Ｚ
ｒＣｌ3（ＯＣ2Ｈ5）、ＺｒＣｌ（ＯＣ4Ｈ9）3、Ｈｆ（ＯＣ4Ｈ9）4、Ｈｆ（ＯＣ4Ｈ9）3

Ｃｌ、ＶＯ（ＯＣ2Ｈ5）3、Ｃｒ（Ｏ‐ｉｓｏ‐Ｃ4Ｈ9）3、及びＭｏ（ＯＣ2Ｈ5）3等が
含まれる。他の使用できる遷移金属化合物には、例えばＴｉ（ＮＭｅ2）4、Ｚｒ（ＮＭｅ

2）4、Ｔｉ（ＮＥｔ2）4、Ｚｒ（ＮＥｔ2）4、及びＴｉ（ＮＢｕ2）4等のアミド；シュウ
酸チタン、酢酸コバルト、酢酸クロム、ギ酸ニッケル、シュウ酸タリウム及びギ酸ウラニ
ル等のカルボン酸塩が含まれる。より好ましい遷移金属化合物には、４～６族（ＩＶＢ～
ＶＩＢ族）金属のハライド、オキシハライド、アルコキシド、及び混合ハライド‐アルコ
キシドが含まれ、更に詳細には４族及び５族（ＩＶＢ族及びＶＢ族）金属のハライド、オ
キシハライド、アルコキシド、及び混合ハライド‐アルコキシドが含まれる。特に好まし
い遷移金属化合物には、３価又は４価の４族（ＩＶＢ族）金属ハライドが含まれ、詳細に
はクロリド、及びバナジウムオキシハライドが含まれ、中でも特にバナジウムオキシトリ
クロリドである。
【０１０８】
本発明の重合及びポリマー
　本発明の触媒組成物は、オレフィンポリマー、特にエチレンポリマー、プロピレンポリ
マー、エチレン／α‐オレフィン共重合体、スチレンポリマー及び共重合体等を製造する
のに有用である。本発明に従って重合を行う場合、触媒成分は、溶液又は固体形態である
ことができる。触媒組成物が溶液である場合、溶媒は、適用できる場合は、大過剰量の液
体オレフィンモノマーとすることができる。しかしながら、一般的には補助不活性溶媒（
通常、液体パラフィン系又は芳香族炭化水素溶媒）を使用し、それらは例えば、ヘプタン
、イソオクタン、デカン、トルエン、キシレン、エチルベンゼン、メシチレン、又は液体
パラフィン系炭化水素及び／若しくは液体芳香族炭化水素の混合物である。
【０１０９】
　本発明に従って、オレフィン、通常、エチレン、プロピレン、１‐ブテン、スチレンな
どの１‐オレフィン（α‐オレフィンとしても知られている）を単独重合することにより
、又は、２以上の共重合可能モノマー（このうち少なくとも１つが通常１‐オレフィンで
ある）を共重合させることにより、ポリマーを製造できる。このような共重合体の形成に
おいて使用される他のモノマーは、１以上の異なる１‐オレフィン及び／若しくはジオレ
フィン、並びに／又はアセチレン系モノマーである。本発明の触媒組成物存在下、重合で
きるオレフィンには、エチレン、プロピレン、１‐ブテン、１‐ヘキセン、４‐メチル‐
１‐ペンテン、１‐オクテン、１‐デセン、１‐ドデセン、１‐テトラデセン、１‐ヘキ
サデセン、及び１‐オクタデセン等の、２～２０個の炭素原子を有するα‐オレフィンが
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含まれる。通常、１‐オレフィン、ジオレフィン及び／又はアセチレンモノマー等の使用
される炭化水素モノマーは、１分子当たり約１０個以下の炭素原子を含有するであろう。
本方法で使用する好ましい１‐オレフィンモノマーとして、エチレン、プロピレン、１‐
ブテン、３‐メチル‐１‐ブテン、４‐メチル‐１‐ペンテン、１‐ヘキセン及び１‐オ
クテンが挙げられる。エチレン、又はプロピレン、又はエチレン及びエチレンと共重合可
能な１以上のＣ3‐Ｃ8の１‐オレフィンを重合する際に、本発明の触媒組成物を使用する
ことが特に好ましい。エチレン及びプロピレンでターポリマーを形成させるのに使用でき
る典型的なジオレフィンモノマーには、ブタジエン、ヘキサジエン、ノルボルナジエン、
及び類似の共重合可能なジエン系炭化水素が含まれる。１‐ヘプチン及び１‐オクチンは
、使用できる適切なアセチレン系モノマーの具体例である。
【０１１０】
　ホモポリマーを調製するのにしばしば使用するモノマーは、１‐アルケンモノマーであ
る。他の多くの場合において、エチレン等の１‐アルケンモノマー及びそれと共重合可能
な１以上のモノマーの混合物を、共重合体の製造に使用する。
【０１１１】
　エチレン重合、又はエチレンと３～１０個の炭素原子を有するα‐オレフィンとの共重
合は、気相又は液相（例えば、トルエン又はヘプタン等の溶媒中）のいずれかにおいて行
ってもよい。重合は、従来温度（例えば、０～１２０℃）及び圧力（例えば、大気圧～５
０ｋｇ／ｃｍ2）で、分子量制御等に関する従来方法を使用して行うことができる。
【０１１２】
　本発明の不均一触媒は、スラリー法又は気相法として行う重合において使用することが
できる。これに関連し、「スラリー」という語は、１以上の補助溶媒（例えば、液体脂肪
族又は芳香族炭化水素等）からなってもよい適切な液体反応媒体中若しくは過剰量の液体
モノマー中で、粒子状触媒をスラリー若しくは分散体として使用し、バルク中で重合する
ことを意味する。一般的に言えば、これらの重合は、約０～約１６０℃の１以上の温度で
、大気圧、減圧、又は過圧条件下で行う。好ましくは、本発明の触媒のスラリー又は分散
体を含有する液体反応媒体中で行う重合を、約４０～約１１０℃の温度で行う。このよう
な方法に使用する典型的な液体希釈剤には、イソブタン、ペンタン、イソペンタン、ヘキ
サン、ヘプタン、トルエン、及び類似の物質が含まれる。通常、気相重合を行うときは過
圧を使用し、反応は約５０～約１６０℃の温度で行う。これらの気相重合は、生成物粒子
を未反応ガスから分離するように改造した圧力容器の中の、触媒の撹拌層又は流動層で行
うことができる。温度調節したエチレン、コモノマー、水素、及び窒素等の不活性希釈ガ
スを導入又は再循環し、触媒粒子を所望の重合反応温度に維持することができる。水、酸
素及び他の不純物の捕集剤として、トリエチルアルミニウム等のアルキルアルミニウムを
添加してもよい。そのような場合においては、トルエン又はキシレン等の適切な無水液体
炭化水素溶媒中で溶液として、アルキルアルミニウムが好ましく用いられる。このような
溶液の濃度としては、約５×１０-5モル濃度が便利に使用される。しかし、所望であれば
、それ以上又はそれ以下の濃度の溶液を使用することができる。ポリマー生成物は、反応
器中において一定の生成物量を維持する速度で、連続的又は半連続的に取り除くことがで
きる。
【０１１３】
　一般に、本発明に従って行われる重合及び共重合は、触媒的に効果的な量の本発明の新
規触媒組成物を使用して行い、その量は、行う重合の種類、使用する重合条件、及び重合
を行う反応装置の種類等の要因によって変化してもよい。多くの場合において、使用する
本発明の触媒量は、重合するモノマーの重量に基づき、約０．０００００１～約０．０１
重量％の遷移金属、ランタニド金属、又はアクチニド金属を与えるような量である。
【０１１４】
　本発明の活性剤組成物と共に形成される触媒組成物の形態は、これらの触媒を用いて生
成されるポリマーの形態に影響を及ぼす。粒径範囲が狭い触媒は、著しく反応器付着物を
減少させ、その結果として洗浄や保守のための反応器の停止を最小限にすることが明らか
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になっている。以下の実施例においては、樹脂の形態が、重合反応器の付着物の程度によ
り示されている。
【０１１５】
　従来手段で触媒の重合及び不活性化を行った後、任意の適切な手段により、重合反応器
から生成物ポリマーを回収することができる。液体媒体中の触媒のスラリー又は分散体で
工程を行う場合、生成物は通常、物理的な分離技術（例えば、デカンテーション等）によ
り回収することができる。回収したポリマーは通常、１以上の適切な揮発性溶媒で洗浄し
て、残留重合溶媒又は他の不純物取り除き、その後、通常は減圧化で、加熱しながら又は
加熱せずに、乾燥する。気相重合で工程を行う場合、気相反応容器から除去後の生成物は
、通常、窒素パージ手段により残留モノマーは存在せず、更なる触媒不活性化又は触媒除
去をせずに使用できる可能性がある。
【０１１６】
　本発明に従ってポリマーを調製する場合、単峰性又は多峰性のポリマー種を調製する条
件を使用する。例えば、異なるエチレン重合成長速度定数及び停止速度定数を有する２以
上の異なるメタロセンから形成される本発明の触媒混合物を、多峰性型の広い分子量分布
を有するポリマーの調製に使用することができる。上記で言及したように、触媒の形態は
、反応器付着物の程度によって証明されるように、生成するポリマーの形態に影響を及ぼ
す。
【０１１７】
　本発明により作製されるポリマーは、製造物品に形成される。
【０１１８】
　本明細書に記載される前述の操作は、適切な無水物質を使用して、従来の不活性雰囲気
下で行われる。
【０１１９】
　以下の実施例は、本発明を例証する。しかしながら、本発明は本明細書において完全に
記載され、且つ特許請求の範囲において記載されており、以下の実施例の詳細はこれによ
り本発明を限定することを意図するものではないことを理解すべきである。
【実施例】
【０１２０】
　実施例１
ジエチル亜鉛（ＤＥＺ）リンカー
活性剤の調製
　Ｎ2雰囲気のドライボックス中で、シリカゲル（５ｇ、１４０℃で２時間か焼、Ｐ‐１
０、富士シリシア化学株式会社）を、トルエン（３７ｇ）中でスラリー化した。撹拌しな
がら、ジエチル亜鉛１２ｗｔ％トルエン溶液（ＤＥＺ、１０．７１ｇ、アルベマール・コ
ーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）をゆっくり加
えた。この混合物を室温で３０分間撹拌した。この混合物に、１，３，５‐トリメチル‐
２，４，６‐トリス（３，５‐ジ‐ｔｅｒｔ‐ブチル‐４‐ヒドロキシベンジル）ベンゼ
ン（ＥＴＨＡＮＯＸ３３０、１２．２５６ｇ、２０ｗｔ％トルエン溶液、アルベマール・
コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を加えた。
この混合物を室温で１時間撹拌し、その後メチルアルミノキサン（ＭＡＯ、１３．１９７
ｇ、３０ｗｔ％トルエン溶液、アルベマール・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　
Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を撹拌しながら加えた。ＭＡＯの添加が完了したら、
この混合物を室温で３０分間反応させた。次にこの混合物スラリーを１２０℃で４時間加
熱した。この混合物を室温まで冷却した後、混合物活性剤スラリーを金属錯体触媒前駆体
とｉｎ－ｓｉｔｕ反応させて、最終担持触媒を調製できる。又は、活性剤をろ過により単
離し、トルエン及びイソヘキサンで洗浄後、減圧乾燥することができる。
【０１２１】
触媒の調製
　上記で単離した活性剤（８．１５ｇ）をトルエン（６１ｇ）中で再スラリー化した。こ
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の活性剤スラリーに、ビス（１‐メチル‐３‐ブチルシクロペンタジエニル）ジルコニウ
ムジクロリド２５ｗｔ％トルエン溶液（６０３ｍｇ、アルベマール・コーポレーション（
Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を加えた。添加後、この混合物
を室温で２時間撹拌した。次に、この薄白色固体をろ過した。ろ過装置上の固体をトルエ
ン（１０ｇ）で２回、イソヘキサン（１０ｇ）で３回洗浄し、１時間室温で減圧乾燥した
。薄白色の固体粉末（８．３２ｇ）を得た。ＩＣＰによるこの乾燥粉末の元素分析：Ａｌ
　１５．６０ｗｔ％；Ｚｒ　０．４０ｗｔ％；Ｚｎ　０．４４ｗｔ％。この触媒の、エチ
レン／１‐ヘキセン共重合の結果を表１に示す。
【０１２２】
　実施例２
ブチルエチルマグネシウム（ＢＥＭ）リンカー
活性剤の調製
　Ｎ2雰囲気のドライボックス中で、シリカゲル（５ｇ、１４０℃で２時間か焼、Ｐ‐１
０、富士シリシア化学株式会社）を、トルエン（３７ｇ）中でスラリー化した。撹拌しな
がら、ブチルエチルマグネシウム２１．５ｗｔ％イソヘキサン溶液（ＢＥＭ、５．２４ｇ
、アルベマール・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の
製品）をゆっくり加えた。この混合物を室温で３０分間撹拌した。この混合物に、１，３
，５‐トリメチル‐２，４，６‐トリス（３，５‐ジ‐ｔｅｒｔ‐ブチル‐４‐ヒドロキ
シベンジル）ベンゼン（ＥＴＨＡＮＯＸ３３０、１２．２５６ｇ、２０ｗｔ％トルエン溶
液、アルベマール・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）
の製品）を加えた。この混合物を室温で１時間撹拌し、その後メチルアルミノキサン（Ｍ
ＡＯ、１３．１９７ｇ、３０ｗｔ％トルエン溶液、アルベマール・コーポレーション（Ａ
ｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を撹拌しながら加えた。ＭＡＯの
添加が完了したら、この混合物を室温で３０分間反応させた。次にこの混合物スラリーを
１２０℃で４時間加熱した。この混合物を室温まで冷却した後、混合物活性剤スラリーを
金属錯体触媒前駆体とｉｎ－ｓｉｔｕ反応させて、最終担持触媒を調製できる。又は、活
性剤をろ過により単離し、トルエン及びイソヘキサンで洗浄後、減圧乾燥することができ
る。
【０１２３】
触媒の調製
　上記で単離した活性剤（７．５３ｇ）をトルエン（５５ｇ）中で再スラリー化した。こ
の活性剤スラリーに、ビス（１‐メチル‐３‐ブチルシクロペンタジエニル）ジルコニウ
ムジクロリド２５ｗｔ％トルエン溶液（５５７ｍｇ、アルベマール・コーポレーション（
Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を加えた。添加後、この混合物
を室温で２時間撹拌した。次に、この黄色固体をろ過した。ろ過装置上の固体をトルエン
（１０ｇ）で２回、イソヘキサン（１０ｇ）で３回洗浄し、１時間室温で減圧乾燥した。
黄色の固体粉末（７．６４ｇ）を得た。ＩＣＰによるこの乾燥粉末の元素分析：Ａｌ　１
４．１４ｗｔ％；Ｚｒ　０．３９ｗｔ％；Ｍｇ　２．２９ｗｔ％。この触媒の、エチレン
／１‐ヘキセン共重合の結果を表１に示す。
【０１２４】
　実施例３
ブチルエチルマグネシウム（ＢＥＭ）及びトリメチルアルミニウム（ＴＭＡ）リンカー活
性剤の調製
　Ｎ2雰囲気のドライボックス中で、シリカゲル（５ｇ、１４０℃で２時間か焼、Ｐ‐１
０、富士シリシア化学株式会社）を、トルエン（３７ｇ）中でスラリー化した。撹拌しな
がら、トリメチルアルミニウム１２ｗｔ％トルエン溶液（ＴＭＡ、３．０６ｇ、アルベマ
ール・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を加
えた。この混合物を室温で３０分間撹拌した。その後、この混合物スラリーに、ブチルエ
チルマグネシウム２１．５ｗｔ％イソヘキサン溶液（ＢＥＭ、２．６２ｇ、アルベマール
・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）をゆっく
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り加えた。この混合物を室温で更に３０分撹拌した。この混合物に、１，３，５‐トリメ
チル‐２，４，６‐トリス（３，５‐ジ‐ｔｅｒｔ‐ブチル‐４‐ヒドロキシベンジル）
ベンゼン（ＥＴＨＡＮＯＸ３３０、１２．２５６ｇ、２０ｗｔ％トルエン溶液、アルベマ
ール・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を加
えた。この混合物を室温で１時間撹拌し、その後メチルアルミノキサン（ＭＡＯ、１３．
１９７ｇ、３０ｗｔ％トルエン溶液、アルベマール・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒ
ｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を撹拌しながら加えた。ＭＡＯの添加が完了し
たら、この混合物を室温で３０分間反応させた。次にこの混合物スラリーを１２０℃で４
時間加熱した。この混合物を室温まで冷却した後、混合物活性剤スラリーを金属錯体触媒
前駆体とｉｎ－ｓｉｔｕ反応させて、最終担持触媒を調製できる。又は、活性剤をろ過に
より単離し、トルエン及びイソヘキサンで洗浄後、減圧乾燥することができる。
【０１２５】
触媒の調製
　上記で単離した活性剤（６．４８ｇ）をトルエン（５２ｇ）中で再スラリー化した。こ
の活性剤スラリーに、ビス（１‐メチル‐３‐ブチルシクロペンタジエニル）ジルコニウ
ムジクロリド２５ｗｔ％トルエン溶液（４８３ｍｇ、アルベマール・コーポレーション（
Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を加えた。添加後、この混合物
を室温で２時間撹拌した。次に、この黄色固体をろ過した。ろ過装置上の固体をトルエン
（１０ｇ）で２回、イソヘキサン（１０ｇ）で３回洗浄し、１時間室温で減圧乾燥した。
黄色の固体粉末（６．５０ｇ）を得た。ＩＣＰによるこの粉末の元素分析：Ａｌ　１５．
２１ｗｔ％；Ｚｒ　０．３８ｗｔ％；Ｍｇ　１．２２ｗｔ％。この触媒の、エチレン／１
‐ヘキセン共重合の結果を表１に示す。
【０１２６】
　実施例４
テトラキス（ジメチルアミノ）チタン、［Ｔｉ（ＮＭｅ2）4］リンカー活性剤の調製
　Ｎ2雰囲気のドライボックス中で、シリカゲル（５．０ｇ、１５０℃で４時間か焼、Ｅ
Ｓ７６７、ＰＱコーポレーション（ＰＱ　Ｃｏｒｐ．））を、トルエン（７５ｇ）と混合
し、撹拌しながら６０℃で加熱した。［Ｔｉ（ＮＭｅ2）4］（１．０ｇ、ストレム（Ｓｔ
ｒｅｍ）、５０ｗｔ％トルエン溶液として）、及び１，３，５‐トリメチル‐２，４，６
‐トリス（３，５‐ジ‐ｔｅｒｔ‐ブチル‐４‐ヒドロキシベンジル）ベンゼン（ＥＴＨ
ＡＮＯＸ３３０、１．２ｇ）を加え、各添加後に３０分間撹拌した。この混合物を室温ま
で冷却し、その後ろ過した。収集した固体をトルエン（２×２５ｇ）、イソヘキサン（２
×２５ｇ）で洗浄し、減圧乾燥した（６．２ｇを単離した）。この固体の一部（５．８ｇ
）をその後、撹拌しながらトルエン（７３ｇ）と混合し、撹拌しながら６５℃まで加熱し
た。この混合物にＥ３３０（１．７ｇ）及びメチルアルミノキサン（ＭＡＯ、１３．４ｇ
、３０ｗｔ％トルエン溶液、アルベマール・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃ
ｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を撹拌しながら加えた。ＭＡＯの添加が完了したら、こ
の混合物を室温で３０分間、１１０℃で４時間反応させ、その後室温まで冷却した。
【０１２７】
触媒の調製
　上記の最終活性剤混合物に、ビス（１‐メチル‐３‐ブチルシクロペンタジエニル）ジ
ルコニウムジクロリド（０．３６ｇの２５ｗｔ％トルエン溶液、アルベマール・コーポレ
ーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を加えた。この混合
物を室温で２時間撹拌し、ろ過した。収集した固体をトルエン（２×１０ｇ）、イソヘキ
サン（３×１０ｇ）で洗浄し、減圧乾燥した（９．７ｇ）。ＩＣＰによるこの乾燥粉末の
元素分析：Ａｌ　１４．７ｗｔ％；Ｚｒ　０．１８ｗｔ％；Ｔｉ　１．９ｗｔ％。この触
媒の、エチレン／１‐ヘキセン共重合の結果を表１に示す。
【０１２８】
　実施例５
ペンタキス（ジメチルアミノ）タンタル、［Ｔａ（ＮＭｅ2）5］、リンカー活性剤の調製
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　Ｎ2雰囲気のドライボックス中で、シリカゲル（５．０ｇ、１５０℃で４時間か焼、Ｅ
Ｓ７６７、ＰＱコーポレーション（ＰＱ　Ｃｏｒｐ．））を、トルエン（９２ｇ）と混合
し、撹拌しながら６０℃で加熱した。［Ｔａ（ＮＭｅ2）5］（１．８ｇ、ストレム（Ｓｔ
ｒｅｍ）、５０ｗｔ％トルエン溶液として）、及び１，３，５‐トリメチル‐２，４，６
‐トリス（３，５‐ジ‐ｔｅｒｔ‐ブチル‐４‐ヒドロキシベンジル）ベンゼン（ＥＴＨ
ＡＮＯＸ３３０、１．５ｇ）を加え、各添加後に３０分間撹拌した。この混合物を室温ま
で冷却し、その後ろ過した。収集した固体をトルエン（２×２５ｇ）、イソヘキサン（３
×２５ｇ）で洗浄し、減圧乾燥した（６．２ｇを単離した）。この固体（６．２ｇ）をそ
の後、撹拌しながらトルエン（６９ｇ）、Ｅ３３０（１．０ｇ）、及びメチルアルミノキ
サン（ＭＡＯ、８．５ｇ、３０ｗｔ％トルエン溶液、アルベマール・コーポレーション（
Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）と混合した。ＭＡＯの添加が完
了したら、この混合物を室温で３０分間、１１０℃で４時間反応させ、その後室温まで冷
却した。
【０１２９】
触媒の調製
　上記の最終活性剤混合物に、ビス（１‐メチル‐３‐ブチルシクロペンタジエニル）ジ
ルコニウムジクロリド（０．６４ｇ、２５ｗｔ％トルエン溶液、アルベマール・コーポレ
ーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を加えた。この混合
物を室温で３時間撹拌し、ろ過した。収集した固体をトルエン（２×１０ｇ）、イソヘキ
サン（３×１０ｇ）で洗浄し、減圧乾燥した（８．６ｇ）。ＩＣＰによるこの乾燥粉末の
元素分析：Ａｌ　１０．８ｗｔ％；Ｚｒ　０．０３ｗｔ％；Ｔａ　６．９ｗｔ％。この触
媒の、エチレン／１‐ヘキセン共重合の結果を表１に示す。
【０１３０】
　比較例６
リンカーなし／多官能性化合物
　Ｎ2雰囲気のドライボックス中で、３０ｗｔ％ＭＡＯ溶液（７．２９２ｇ、アルベマー
ル・コーポレーション（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）の製品）を、２
５ｗｔ％ビス（１‐メチル‐３‐ブチルシクロペンタジエニル）ジルコニウムジクロリド
溶液（０．６１７ｇ）を入れた２０-ｍＬバイアルにゆっくり加えた。この混合物溶液を
室温で１時間撹拌した。か焼したＰ１０　２０シリカ（１６０℃で２時間か焼、富士シリ
シア化学株式会社）を、丸底フラスコ内において、２７ｍＬの無水トルエンでスラリー化
した。このシリカスラリーを撹拌しながら、ＭＡＯ活性化メタロセン溶液をシリカスラリ
ーにゆっくり加えた。添加後、この混合物を室温で３時間撹拌した。黄色粉末をろ過し、
トルエンで２回洗浄後、イソヘキサンで３回洗浄した。室温で２時間の減圧乾燥後、薄黄
色の最終触媒を得た。ＩＣＰによるこの乾燥粉末の元素分析：Ａｌ　１１．４０ｗｔ％；
Ｚｒ　０．４０ｗｔ％。
【０１３１】
重合条件：
重合条件１：
　溶媒として１８００ｍＬのイソブタンを４-Ｌ反応容器に加える。その後、捕捉剤とし
て１ｍＬの１０ｗｔ％トリイソブチルアルミニウム（ＴＩＢＡ）ヘキサン溶液を加える。
触媒と捕捉剤の前接触はない。イソブタン及び捕捉剤の添加後、５０ｍＬの１‐ヘキセン
をコモノマーとして注入する。次に反応容器温度を８５℃にし、エチレンを３１０ｐｓｉ
になるまで加える。触媒（２ｍＬイソヘキサン中に３０ｍｇ）を、約２００ｍＬのイソブ
タンと共に反応容器に注入し流し入れる。温度及び圧力を、それぞれ８５℃及び３２０ｐ
ｓｉに調節する。重合反応を６０分行う。反応容器の排気及び冷却後、樹脂を回収する。
６５℃で減圧乾燥後、樹脂を得る。
【０１３２】
重合条件２：
　平行圧力反応容器（ＰＰＲ）は使用前、まず始めに１００℃で加熱乾燥し、８時間パー
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ジする。反応容器の圧力試験後、モノマー（Ｃ２）を６回以上、反応容器に流し入れる。
次に、反応容器に捕捉剤（５μｍｏｌ、ＴＩＢＡ）及びコモノマー（１００μリットル、
１‐ヘキセン）を加え、その後反応溶媒として無水ｎ－ヘプタンを加える。反応容器を、
作動圧力（１５０ｐｓｉ）及び作動温度（８０℃）にする。反応容器を３０分間、温度平
衡にさせる。触媒及び無水イソドデカンの溶液（希釈していない触媒０．１ｍｇを含有す
る１５０μリットル）を各反応容器に注入する。これが重合運転の開始点である。１時間
運転後、ＣＯ2ガスで反応を失活させ、反応容器を室温及び大気圧になるまで放冷する。
バイアルを各反応容器から取り出し、ｌａｂ　ｇｅｎｅｖａｃにより溶媒を除去する。生
成した樹脂を秤量し、ＨＴ－ＧＰＣ、ＦＴ－ＩＲ及びＤＳＣにより分析する。
【０１３３】
【表１】

【０１３４】
　本明細書又は特許請求の範囲のいずれにおいても、単数形又は複数形で表されていても
、化学名又は化学式により表される成分は、化学名又は化学種により表される他の物質（
例えば、別の成分又は溶媒等）と接触する前に存在したように特定される。化学変化、変
換及び／又は反応がある場合、生成する混合物又は溶液において、どのような化学的変化
、変換及び／又は反応が生じるかは問題ではない。なぜなら、このような変化、変換及び
／又は反応は、必要とされる条件下において、本明細書に従って特定成分を組み合わせる
ことによる自然な結果であるからである。従ってこの成分は、所望の操作を実施すること
に関して又は所望の組成物を形成させる上で、組み合わされる要素として特定される。
【０１３５】
　本明細書で用いられる場合、「同時に」は全く同じ時間に供給を開始しなければならな
いこと、又は同じ期間で停止しなければならないことを意味するものではない。むしろ、
この語は、実質的に全体の供給期間において、指定の供給が維持されているという意味で
使用されている。これらの同時供給は、好ましくは連続同時供給であるが、供給における
わずかな中断は、反応において物質の途絶が生じないよう中断の期間が十分に小さいこと
を条件として、許容できることも理解すべきである。従って、本明細書で用いられる場合
、「同時に」という語は、上記で言及した小さい逸脱を包含するものと理解すべきである
。
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【０１３６】
　本発明は、本明細書に記載される物質及び／若しくは方法を含み、この物質及び／若し
くは方法からなり、又は本質的にこの物質及び／若しくは方法からなる。
【０１３７】
　本明細書で用いられる場合、本発明の組成物中の成分の量、又は本発明の方法において
使用される成分の量を修飾する「約」という語は、例えば、現状における濃縮物の作製又
は溶液の使用で用いられる典型的な測定手順及び液体取扱手順を通して；これらの手順に
おける故意でない誤りを通して；及び、本発明の組成物の作成又は本発明の方法の実施に
使用される成分の製造、原料又は不純物の違い等を通して起こり得る数量の変動を意味す
る。「約」という語は、特定の初期混合物から生成する組成物に対する様々な平衡条件に
よって異なる量も包含する。「約」という語によって修飾されるかどうかに関わらず、本
出願の特許請求の範囲には、上記量の等価物が含まれる。
【０１３８】
　本明細書において用いられる場合、明確に示される場合を除き、冠詞「１つの」（ａ又
はａｎ）は、明細書又は特許請求の範囲を冠詞が表す単一の要素に限定することを意図す
るものではなく、また限定するものとして解釈するべきではない。むしろ、本明細書で用
いられる場合、明確に示される場合を除き、冠詞「１つの」（ａ又はａｎ）は、１以上の
この要素の包含することを意図するものである。
【０１３９】
　本明細書のあらゆる部分において参照されている、各特許又は他の出版物又は公表文書
はいずれも皆、本明細書において十分に記述されたかのように、参照によりその全体が本
明細書に取り込まれる。
【０１４０】
　本発明は、その実施において相当の変形を受け入れることができる。従って、上記記述
は、本発明を上記に示された特定の例示に限定することを意図するものではなく、限定す
るものとして解釈するべきではない。
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