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【 手 続 補 正 書 】
【 提 出 日 】 平 成 19年 3月 20日 (2007.3.20)
【 手 続 補 正 １ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 特 許 請 求 の 範 囲
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 特 許 請 求 の 範 囲 】
　 　 【 請 求 項 １ 】
　 少 な く と も ９ ５ 重 量 ％ が 、 次 の モ ル 割 合 （ こ こ で 、 Ｒ は 、 炭 素 原 子 １ － ３ ０ 個 を 含 有 す
る 脂 肪 族 基 、 環 状 脂 肪 族 基 又 は 芳 香 族 炭 化 水 素 基 で あ り 、 及 び Ｍ は 、 ハ フ ニ ウ ム 及 び ジ ル
コ ニ ウ ム か ら 選 ば れ る 金 属 又 は そ の 混 合 物 の １ つ で あ る ） ： Ｍ /Ｔ ｉ ＝ ０ .１ － 10.0； Ｍ ｇ
/Ｔ ｉ ＝ １ .０ － 20.0； Ａ ｌ /Ｔ ｉ ＝ 0.01－ ６ .０ ； Ｃ ｌ /Ｔ ｉ ＝ ２ .０ － 70.0； R-COO/Ｔ ｉ ＝
０ .１ － 10.0の チ タ ン ； マ グ ネ シ ウ ム ； ハ フ ニ ウ ム 及 び ジ ル コ ニ ウ ム か ら 選 ば れ る 少 な く
と も １ の 金 属 ； ア ル ミ ニ ウ ム ； 塩 素 ； 及 び R-COOカ ル ボ キ シ レ ー ト で な る α － オ レ フ ィ ン
の 重 合 又 は 共 重 合 用 触 媒 固 体 成 分 に お い て 、 チ タ ン の 少 な く と も ８ ０ ％ が ＋ ３ の 酸 化 状 態
を 有 す る も の で あ り 、 さ ら に 、 前 記 ＋ ３ の 酸 化 状 態 の チ タ ン の 少 な く と も １ ％ が 正 四 面 体
配 位 形 状 を 有 す る も の で あ る こ と を 特 徴 と す る 、 触 媒 固 体 成 分 。
　 　 【 請 求 項 ２ 】
　 次 の モ ル 割 合 ： Ｍ /Ｔ ｉ ＝ ０ .３ － ５ .０ ； Ｍ ｇ /Ｔ ｉ ＝ ５ .０ － 15.0； Ａ ｌ /Ｔ ｉ ＝ ０ .１
－ ３ .０ ； Ｃ ｌ /Ｔ ｉ ＝ 20.0－ 50.0； R-COO/Ｔ ｉ ＝ ０ .５ － ５ .０ で あ る こ と を 特 徴 と す る 、
請 求 項 １ 記 載 の 触 媒 固 体 成 分 。
　 　 【 請 求 項 ３ 】
　 Ｍ が ハ フ ニ ウ ム で あ る 、 請 求 項 １ 又 は ２ 記 載 の 触 媒 固 体 成 分 。
　 　 【 請 求 項 ４ 】
　

　 　 【 請 求 項 ５ 】
　

　 　 【 請 求 項 ６ 】
　

カ ル ボ キ シ レ ー ト の 基 Ｒ の 炭 素 原 子 数 が ６ － １ ５ で あ る 、 請 求 項 １ － ３ の い ず れ か １ 項
記 載 の 触 媒 固 体 成 分 。

チ タ ン 含 量 が １ ０ 重 量 ％ 以 下 で あ る 、 請 求 項 １ － ４ の い ず れ か １ 項 記 載 の 触 媒 固 体 成 分
。

少 な く と も ９ ５ 重 量 ％ 、 好 ま し く は ９ ８ － 100％ が 、 次 の モ ル 割 合 （ こ こ で 、 Ｒ は 、 炭
素 原 子 １ － ３ ０ 個 を 含 有 す る 脂 肪 族 基 、 環 状 脂 肪 族 基 又 は 芳 香 族 炭 化 水 素 基 で あ り 、 及 び
Ｍ は 、 ハ フ ニ ウ ム 及 び ジ ル コ ニ ウ ム か ら 選 ば れ る 金 属 又 は そ の 混 合 物 の １ つ で あ る ） ： Ｍ
/Ｔ ｉ ＝ ０ .１ － 10.0； Ｍ ｇ /Ｔ ｉ ＝ １ .０ － 20.0； Ａ ｌ /Ｔ ｉ ＝ 0.01－ ６ .０ ； Ｃ ｌ /Ｔ ｉ ＝
２ .０ － 70.0； R-COO/Ｔ ｉ ＝ ０ .１ － 10.0の チ タ ン ； マ グ ネ シ ウ ム ； ハ フ ニ ウ ム 及 び ジ ル コ



　 　 【 請 求 項 ７ 】
　

　 　 【 請 求 項 ８ 】
　

　 　 【 請 求 項 ９ 】
　

　 　 【 請 求 項 １ ０ 】
　

　 　 【 請 求 項 １ １ 】
　

　 　 【 請 求 項 １ ２ 】
　

　 　 【 請 求 項 １ ３ 】
　
【 数 １ 】
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ニ ウ ム か ら 選 ば れ る 少 な く と も １ の 金 属 ； ア ル ミ ニ ウ ム ； 塩 素 ； 及 び R-COOカ ル ボ キ シ レ
ー ト で な る α － オ レ フ ィ ン の 重 合 又 は 共 重 合 用 触 媒 固 体 成 分 を 製 造 す る 方 法 に お い て 、 該
方 法 は 、 順 に 、
（ ｉ ） 好 適 な 割 合 の マ グ ネ シ ウ ム の 少 な く と も １ の 化 合 物 、 チ タ ン 化 合 物 及 び ジ ル コ ニ ウ
ム 及 び ハ フ ニ ウ ム か ら 選 ば れ る 金 属 Ｍ の 化 合 物 で な る 混 合 物 を 、 前 記 化 合 物 の 少 な く と も
１ が 不 溶 性 で あ る 不 活 性 有 機 液 体 で な る 媒 体 中 で 調 製 し ；
（ ii） 工 程 （ ｉ ） の 混 合 物 に 、 一 般 式 （ Ｉ ）
　 　 　 Ｒ － Ｃ Ｏ Ｏ Ｈ
（ こ こ で 、 Ｒ は 、 炭 素 原 子 １ － ３ ０ 個 を 含 有 す る 脂 肪 族 基 、 環 状 脂 肪 族 基 又 は 芳 香 族 炭 素
原 子 基 で あ る ） で 表 さ れ る 充 分 な 量 の カ ル ボ ン 酸 を 添 加 す る こ と に よ り 実 質 的 に 透 明 な 溶
液 を 調 製 し 、 該 溶 液 を 、 す べ て の 不 溶 性 化 合 物 が 実 質 的 に 溶 解 す る ま で 、 好 適 な 圧 力 及 び
温 度 条 件 下 に 維 持 し ；
（ iii） 工 程 （ ii） で 得 ら れ た 溶 液 に 、 一 般 式 （ II）
　 　 　 Ａ ｌ Ｒ 'ｎ Ｃ ｌ （ ３ － ｎ ）

（ こ こ で 、 Ｒ 'は 、 炭 素 原 子 １ － ２ ０ 個 を 含 有 す る 直 鎖 状 又 は 分 枝 状 ア ル キ ル 基 で あ り 、
ｎ は ０ .５ － ２ .５ の 数 で あ る ） で 表 さ れ る 塩 化 ア ル キ ル ア ル ミ ニ ウ ム を 、 前 記 工 程 （ ii）
の 溶 液 中 に 存 在 す る チ タ ン の 少 な く と も ７ ０ ％ 、 好 ま し く は ８ ０ － 100％ を 固 体 化 合 物 の
形 で 沈 殿 さ せ る に 少 な く と も 充 分 な 量 で 添 加 し 、 反 応 さ せ ； 及 び
（ iv） 工 程 （ iii） で 沈 殿 し た 固 体 を 残 り の 液 体 か ら 分 離 し て 、 触 媒 固 体 成 分 を 得 る 工 程
か ら な る こ と を 特 徴 と す る 、 触 媒 固 体 成 分 の 製 法 。

Ｍ が ハ フ ニ ウ ム で あ り 、 カ ル ボ ン 酸 R-COOHの 基 Ｒ が 炭 素 原 子 ６ － １ ５ 個 で な る も の で あ
る 、 請 求 項 ６ 記 載 の 製 法 。

工 程 （ ｉ ） の 混 合 物 の 調 製 に お い て 使 用 す る 液 体 が 、 脂 肪 族 、 環 状 脂 肪 族 又 は 芳 香 族 炭
化 水 素 か ら 選 ば れ る も の で あ る 、 請 求 項 ６ 又 は ７ 記 載 の 製 法 。

工 程 （ ｉ ） の 化 合 物 の 少 な く と も ５ ０ 重 量 ％ が 、 選 ば れ た 不 活 性 液 体 に 溶 解 し な い 、 請
求 項 ６ － ８ の い ず れ か １ 項 記 載 の 製 法 。

工 程 （ ｉ ） の 化 合 物 を 、 金 属 （ 溶 解 性 及 び 不 溶 性 の 両 方 ） の 全 体 濃 度 0.05－ ２ .０ モ ル /
ｌ で 不 活 性 液 体 と 混 合 す る 、 請 求 項 ６ － ９ の い ず れ か １ 項 記 載 の 製 法 。

工 程 （ ii） に お け る 溶 解 温 度 が ７ ０ － 120℃ で あ る 、 請 求 項 ６ － １ ０ の い ず れ か １ 項 記
載 の 製 法 。

工 程 （ ii） を 、 外 部 と の 間 で あ ま り 物 質 交 換 す る こ と な く 実 施 す る 、 請 求 項 ６ － １ １ の
い ず れ か １ 項 記 載 の 製 法 。

工 程 （ iii） で 使 用 す る 塩 化 ア ル キ ル ア ル ミ ニ ウ ム の 量 が 、 等 式 ：

に よ っ て 予 め 決 定 さ れ た 最 少 量 の １ .１ － ２ .０ 倍 の 量 で あ る 、 請 求 項 ６ － １ ２ の い ず れ か



　 　 【 請 求 項 １ ４ 】
　

　 　 【 請 求 項 １ ５ 】
　

　 　 【 請 求 項 １ ６ 】
　

　 　 【 請 求 項 １ ７ 】
　

　 　 【 請 求 項 １ ８ 】
　

　 　 【 請 求 項 １ ９ 】
　

【 手 続 補 正 ２ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ １ ２ ６
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ １ ２ ６ 】
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１ 項 記 載 の 製 法 。

相 互 に 接 触 さ せ た 、 周 期 表 第 １ 、 ２ 又 は １ ３ グ ル ー プ の 金 属 の 水 素 化 物 又 は 有 機 金 属 化
合 物 で な る 助 触 媒 及 び 固 体 成 分 か ら な る α － オ レ フ ィ ン の 重 合 又 は 共 重 合 用 触 媒 に お い て
、 前 記 固 体 成 分 が 、 請 求 項 １ － ５ の い ず れ か １ 項 記 載 の 触 媒 固 体 成 分 か ら な る も の で あ る
こ と を 特 徴 と す る 、 α － オ レ フ ィ ン の 重 合 又 は 共 重 合 用 触 媒 。

助 触 媒 が 、 ア ル キ ル 部 に 炭 素 原 子 １ － １ ０ 個 を 含 有 す る ア ル ミ ニ ウ ム ト リ ア ル キ ル か ら
選 ば れ る も の で あ る 、 請 求 項 １ ４ 記 載 の 触 媒 。

ア ル ミ ニ ウ ム （ 助 触 媒 中 ） と チ タ ン （ 触 媒 の 固 体 成 分 中 ） と の 間 の 原 子 比 が 、 ２ ： １ －
500： １ で あ る 、 請 求 項 １ ５ 記 載 の 触 媒 。

少 な く と も １ の α － オ レ フ ィ ン を 、 連 続 式 又 は バ ッ チ 式 、 １ 又 は そ れ 以 上 の 工 程 に お い
て 、 低 圧 （ ０ .１ － １ .０ MPa） 、 中 圧 （ １ .０ － １ ０ MPa） 又 は 高 圧 （ １ ０ － 150 MPa） 、 温
度 ２ ０ － 300℃ 、 任 意 に 不 活 性 希 釈 剤 の 存 在 下 、 好 適 な 触 媒 の 存 在 下 で 重 合 さ せ る こ と か
ら な る α － オ レ フ ィ ン の 重 合 又 は 共 重 合 法 に お い て 、 触 媒 が 、 請 求 項 １ ４ － １ ６ の い ず れ
か １ 項 記 載 の 触 媒 で あ る こ と を 特 徴 と す る 、 α － オ レ フ ィ ン の 重 合 又 は 共 重 合 法 。

少 な く と も １ の α － オ レ フ ィ ン が エ チ レ ン で あ る 、 請 求 項 １ ７ 記 載 の 重 合 又 は 共 重 合 法
。

重 合 又 は 共 重 合 を 、 不 活 性 溶 媒 の 溶 液 中 、 温 度 130-300℃ 、 圧 力 １ － ２ ５ MPaで 行 な う 、
請 求 項 １ ７ 又 は １ ８ 項 記 載 の 重 合 又 は 共 重 合 法 。
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【 手 続 補 正 ３ 】
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【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ １ ２ ９
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ １ ２ ９ 】
　 終 了 後 、 188 kg（ ポ リ エ チ レ ン ） ／ （ 成 分 中 の チ タ ン ） の 活 性 度 で 、 ポ リ エ チ レ ン ６
３ ｇ が 得 ら れ た 。 こ の よ う に し て 得 ら れ た ポ リ エ チ レ ン は 、 次 の 特 性 を 有 す る ： MFI（ 2.1
6 kg） ＝ 0.02 dg/１ ０ 分 、 せ ん 断 感 度 43.4、 密 度 ＝ 0.9244ｇ /ml。
【 手 続 補 正 ４ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ １ ３ １
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ １ ３ １ 】
　 重 合 温 度 を 218℃ と し 、 圧 力 を エ チ レ ン で １ .３ MPaと し た 。 つ い で 、 上 記 実 施 例 １ ７ と
同 じ 操 作 法 を 採 用 し た 。 終 了 後 、 ５ ９ kg（ ポ リ エ チ レ ン ） ／ （ 成 分 中 の チ タ ン ） の 活 性
度 で 、 ポ リ エ チ レ ン ４ ８ ｇ が 得 ら れ た 。 こ の よ う に し て 得 ら れ た ポ リ エ チ レ ン は 、 次 の 特
性 を 有 す る ： MFI（ 2.16 kg） ＝ ０ .３ dg/１ ０ 分 、 せ ん 断 感 度 ＝ 34.5、 密 度 ＝ 0.9312ｇ /ml
。
【 手 続 補 正 ５ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ １ ３ ３
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ １ ３ ３ 】
　 重 合 温 度 を 220℃ と し 、 圧 力 を エ チ レ ン で 1.45 MPaと し た 。 つ い で 、 上 記 実 施 例 １ ７ と
同 じ 操 作 法 を 採 用 し た 。 終 了 後 、 45.8kg（ ポ リ エ チ レ ン ） ／ （ 成 分 中 の チ タ ン ） の 活 性
度 で 、 ポ リ エ チ レ ン ５ ５ ｇ が 得 ら れ た 。 こ の よ う に し て 得 ら れ た ポ リ エ チ レ ン は 、 次 の 特
性 を 有 す る ： MFI（ 2.16 kg） ＝ 0.76 dg/１ ０ 分 、 せ ん 断 感 度 ＝ 37.4、 密 度 ＝ 0.9275ｇ /ml
。
【 手 続 補 正 ６ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ １ ３ ５
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ １ ３ ５ 】
　 重 合 温 度 を 173℃ と し 、 圧 力 を エ チ レ ン で １ .４ MPaと し た 。 つ い で 、 上 記 実 施 例 １ ７ と
同 じ 操 作 法 を 採 用 し た 。 終 了 後 、 ８ ６ kg（ ポ リ エ チ レ ン ） ／ （ 成 分 中 の チ タ ン ） の 活 性
度 で 、 ポ リ エ チ レ ン ８ ５ ｇ が 得 ら れ た 。 こ の よ う に し て 得 ら れ た ポ リ エ チ レ ン は 、 次 の 特
性 を 有 す る ： MFI（ 2.16 kg） ＝ ０ .１ dg/１ ０ 分 、 せ ん 断 感 度 ＝ 30.4、 密 度 ＝ 0.9087ｇ /ml
。

(5) JP 2002-540259 A5 2007.5.24
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