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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】低比重で、連泡率、収縮率、機械的強度のバランスに優れる発泡体を得るに好適
なエチレン・α－オレフィン・非共役ジエン共重合体組成物を提供する。
【解決手段】成分（Ａ）～（Ｅ）を含む発泡体用共重合体組成物。（Ａ）（ａ）～（ｃ）
を満たす、エチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体。（ａ）エチレンと炭素
数３～２０のα－オレフィンとのモル比が４０／６０～９０／１０。（ｂ）ヨウ素価が１
～５０。（ｃ）１３５℃のデカリン中で測定された極限粘度［η］が２．２～６．０ｄｌ
／ｇ。（Ｂ）ＤＳＣ測定で求められる融点が５０～１００℃、および密度が９３０～９９
０ｋｇ／ｍ3のオレフィン系重合体。（Ｃ）ＤＳＣ測定で求められる融点が１００～１９
０℃、および密度が８９５ｋｇ／ｍ3以上、９３０ｋｇ／ｍ3未満であるオレフィン系重合
体。（Ｄ）架橋剤、および（Ｅ）発泡剤。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記成分（Ａ）～成分（Ｅ）を含むことを特徴とする発泡体用共重合体組成物。
（Ａ）下記（ａ）～（ｃ）の各要件を満たす、エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィ
ンと非共役ポリエンとからなるエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ
）。
（ａ）エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィンとのモル比［エチレン／α－オレフィ
ン］が４０／６０～９０／１０の範囲。
（ｂ）ヨウ素価が１～５０の範囲。
（ｃ）１３５℃のデカリン中で測定された極限粘度［η］が２．２～６．０ｄｌ／ｇの範
囲。
（Ｂ）ＤＳＣ測定で求められる融点が５０～１００℃の範囲、および密度が９３０～９９
０ｋｇ／ｍ3の範囲にあるオレフィン系重合体（Ｂ）。
（Ｃ）ＤＳＣ測定で求められる融点が１００～１９０℃の範囲、および密度が８９５ｋｇ
／ｍ3以上、９３０ｋｇ／ｍ3未満であるオレフィン系重合体（Ｃ）。
（Ｄ）架橋剤、および
（Ｅ）発泡剤。
【請求項２】
　上記共重合体組成物が、下記要件（ＩＩ）を満たすことを特徴とする請求項１記載の共
重合体組成物。
（ＩＩ）共重合体組成物に対するオレフィン系重合体（Ｂ）の重量分率ＸBが０．０２～
０．１０の範囲にある。
【請求項３】
　エチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ）１００質量部に対し、オレ
フィン系重合体（Ｂ）を５～１００質量部、オレフィン系重合体（Ｃ）を５～１００質量
部、架橋剤（Ｄ）を１．０～１２．０質量部、および発泡剤（Ｅ）を２０～１００質量部
含むことを特徴とする請求項１または２に記載の共重合体組成物。
【請求項４】
　請求項１～３のいずれかに記載の発泡体用共重合体組成物から得られる、下記要件（i
）～（iii）を満たすことを特徴とする発泡体。
　（i）収縮率が１．００％以下、
　（ii）連続気泡率が１～２０％、
　（iii）オレフィン系重合体（Ｂ）が、酢酸ビニル含量が１～５０重量％の範囲にある
エチレン・酢酸ビニル共重合体。
【請求項５】
　請求項４に記載の発泡体を含むシール材。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、自動車、建材、家電製品などに使用される発泡体を得るに好適な発泡体用共
重合体組成物及び発泡体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　自動車、建材、家電製品等の隙間部分に適用されるスポンジに代表される発泡体は、雨
、風、音を遮断するため大変形下においても、高いシール性および機械強度を有すること
が要求される。また、自動車、建材、家電製品等の開閉部で使用されるスポンジ、特にラ
ジエター廻りやエアコンの金属チューブ外側で使用される断熱スポンジは、シール性に加
えて意匠性、機械強度が要求されるため、スポンジの気泡が連続気泡であるものよりも独
立気泡であることが望ましいとされてきた。
【０００３】
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　エチレン・α－オレフィン共重合体やエチレン・α－オレフィン・非共役ジエン共重合
体は、主鎖に不飽和結合を持たないため、共役ジエン系のゴムと比較して耐候性、耐熱性
および耐オゾン性に優れることから、上記スポンジ製品に使用されている。
【０００４】
　そして、スポンジ製品のシール性能を改良するために、エチレン・α－オレフィン・非
共役ジエン共重合体にポリオレフィン樹脂を加えることが提案されている（特許文献１）
。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２０００－２１２３１８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　本発明の課題は、低比重で、連泡率、収縮率、機械的強度のバランスに優れる発泡体を
得るに好適なエチレン・α－オレフィン・非共役ジエン共重合体組成物を得ることにある
。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　そこで、本発明者らは、エチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体に融点お
よび密度が異なる二種以上のオレフィン系重合体を配合することにより、低比重で、連泡
率、収縮率、機械的強度のバランスに優れる発泡体を得るに好適なエチレン・α－オレフ
ィン・非共役ジエン共重合体組成物が得られることを見出した。
【０００８】
　すなわち、本発明は、下記成分（Ａ）～成分（Ｅ）を含むことを特徴とする発泡体用共
重合体組成物に係る。
（Ａ）下記（ａ）～（ｃ）の各要件を満たす、エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィ
ンと非共役ポリエンとからなるエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ
）。
（ａ）エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィンとのモル比［エチレン／α－オレフィ
ン］が４０／６０～９０／１０の範囲。
（ｂ）ヨウ素価が１～５０の範囲。
（ｃ）１３５℃のデカリン中で測定された極限粘度［η］が２．２～６．０ｄｌ／ｇの範
囲。
（Ｂ）ＤＳＣ測定で求められる融点が５０～１００℃の範囲、および密度が９３０～９９
０ｋｇ／ｍ3の範囲にあるオレフィン系重合体（Ｂ）。
（Ｃ）ＤＳＣ測定で求められる融点が１００～１９０℃の範囲、および密度が８９５ｋｇ
／ｍ3以上、９３０ｋｇ／ｍ3未満であるオレフィン系重合体（Ｃ）。
（Ｄ）架橋剤、および
（Ｅ）発泡剤。
【発明の効果】
【０００９】
　本発明の発泡体用共重合体組成物は、押出加工時の流動性が優れ、しかも発泡体用共重
合体組成物を架橋、発泡して得られる発泡体は、低比重かつスキン層を形成し、意匠性と
独立気泡化により高機械強度を有する発泡体となる。
【発明を実施するための形態】
【００１０】
　＜エチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ）＞
　本発明の発泡体用共重合体組成物の主成分であるエチレン・α－オレフィン・非共役ポ
リエン共重合体（Ａ）（以下、「成分（Ａ）」と呼称する場合がある。）は、エチレン（
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ａ）と、炭素原子数３～２０のα－オレフィン（ｂ）と、下記一般式（Ｉ）および（II）
からなる群から選ばれる部分構造を合計で分子中に２つ以上含む非共役ポリエン（ｃ）と
に由来する構成単位を有する。
【００１１】
【化１】

　このような本発明に係るエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ）は
、上記（ａ）、（ｂ）、（ｃ）に由来する構造単位に加えて、さらに上記一般式（Ｉ）お
よび（II）からなる群から選ばれる部分構造を分子中に１つのみ含む非共役ポリエン（ｄ
）に由来する構成単位を有していてもよい。
【００１２】
　炭素原子数３～２０のα－オレフィン（ｂ）としては、例えば、プロピレン、１－ブテ
ン、１－ペンテン、１－ヘキセン、４－メチル－１－ペンテン、１－ヘプテン、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、１－エイコセ
ンなどが挙げられる。これらのうち、プロピレン、１－ブテン、１－ヘキセン、１－オク
テンなどの炭素原子数３～８のα－オレフィンが好ましく、特にプロピレンが好ましい。
このようなα－オレフィンは、原料コストが比較的安価であり、得られるエチレン・α－
オレフィン・非共役ポリエン共重合体が優れた機械的性質を示し、さらにゴム弾性を持っ
た成形体を得ることができるため好ましい。これらのα－オレフィンは一種単独で用いて
も、二種以上を用いてもよい。
【００１３】
　すなわち、本発明に係るエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ）は
、少なくとも１種の炭素原子数３～２０のα－オレフィン（ｂ）に由来する構成単位を含
んでおり、２種以上の炭素原子数３～２０のα－オレフィン（ｂ）に由来する構成単位を
含んでいてもよい。
【００１４】
　上記一般式（Ｉ）および（II）からなる群から選ばれる部分構造を合計で分子中に２つ
以上含む非共役ポリエン（ｃ）としては、５－ビニル－２－ノルボルネン（ＶＮＢ）、ノ
ルボルナジエン、１，４－ヘキサジエン、ジシクロペンタジエンなどが挙げられる。これ
らのうちでは、入手容易性が高く、架橋が良好で、得られる架橋発泡体の耐熱性が向上し
やすいことから非共役ポリエン（ｃ）がＶＮＢを含むことが好ましく、非共役ポリエン（
ｃ）がＶＮＢであることがより好ましい。非共役ポリエン（ｃ）は一種単独で用いても、
二種以上を用いてもよい。
【００１５】
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ）は、エチレン
（ａ）、炭素原子数３～２０のα－オレフィン（ｂ）および前記非共役ポリエン（ｃ）に
由来する構成単位に加えて、さらに、前記一般式（Ｉ）および（II）からなる群から選ば
れる部分構造を分子中に１つのみ含む非共役ポリエン（ｄ）に由来する構成単位を含んで
いてもよい。このような非共役ポリエン（ｄ）としては、５－エチリデン－２－ノルボル
ネン（ＥＮＢ）、５－メチレン－２－ノルボルネン、５－（２－プロペニル）－２－ノル
ボルネン、５－（３－ブテニル）－２－ノルボルネン、５－（１－メチル－２－プロペニ
ル）－２－ノルボルネン、５－（４－ペンテニル）－２－ノルボルネン、５－（１－メチ
ル－３－ブテニル）－２－ノルボルネン、５－（５－ヘキセニル）－２－ノルボルネン、
５－（１－メチル－４－ペンテニル）－２－ノルボルネン、５－（２，３－ジメチル－３
－ブテニル）－２－ノルボルネン、５－（２－エチル－３－ブテニル）－２－ノルボルネ
ン、５－（６－ヘプテニル）－２－ノルボルネン、５－（３－メチル－５－ヘキセニル）
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－２－ノルボルネン、５－（３，４－ジメチル－４－ペンテニル）－２－ノルボルネン、
５－（３－エチル－４－ペンテニル）－２－ノルボルネン、５－（７－オクテニル）－２
－ノルボルネン、５－（２－メチル－６－ヘプテニル）－２－ノルボルネン、５－（１，
２－ジメチル－５－ヘキセニル）－２－ノルボルネン、５－（５－エチル－５－ヘキセニ
ル）－２－ノルボルネン、５－（１，２，３－トリメチル－４－ペンテニル）－２－ノル
ボルネンなどが挙げられる。これらのうちでは、入手容易性が高く、架橋時の架橋速度を
制御しやすく、良好な機械物性を有する架橋発泡体が得られやすいことからＥＮＢが好ま
しい。
【００１６】
　非共役ポリエン（ｄ）は一種単独で用いても、二種以上を用いてもよい。本発明のエチ
レン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体が、前記一般式（Ｉ）および（II）から
なる群から選ばれる部分構造を分子中に１つのみ含む非共役ポリエン（ｄ）に由来する構
成単位を含む場合、その割合は本発明の目的を損なわない範囲において特に限定されるも
のではないが、通常、０～２０重量％、好ましくは０～８重量％、より好ましくは０．０
１～８重量％程度の重量分率で含む（ただし、（ａ）、（ｂ）、（ｃ）、（ｄ）の重量分
率の合計を１００重量％とする）。
【００１７】
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ）は、上述の通
り、エチレン（ａ）と、炭素原子数３～２０のα－オレフィン（ｂ）と、上記非共役ポリ
エン（ｃ）と、必要に応じて上記非共役ポリエン（ｄ）とに由来する構成単位を有する共
重合体であって、下記要件（ａ）および要件（ｂ）の要件を満たす。
【００１８】
　〔要件（ａ）〕
　要件（ａ）は、本発明に係るエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ
）中のエチレン／α－オレフィンのモル比が４０／６０～９０／１０を満たすことを特定
するものであり、このモル比は好ましくは５０／５０～９０／１０、より好ましくは５５
／４５～８５／１５、さらに好ましくは５５／４５～７８／２２を満たすことが望ましい
。このような本発明に係るエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体は、架橋
、発泡して得られる架橋発泡体が優れたゴム弾性を示し、機械的強度ならびに柔軟性に優
れたものとなるため好ましい。
【００１９】
　なお、エチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ）中のエチレン量（エ
チレン（ａ）に由来する構成単位の含量）およびα－オレフィン量（α－オレフィン（ｂ
）に由来する構成単位の含量）は、13Ｃ－ＮＭＲにより求めることができる。
【００２０】
　〔要件（ｂ）〕
　本発明のエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ）のヨウ素価は、通
常１～５０ｇ／１００ｇであり、好ましくは４～３２さらに好ましくは１５～３２の範囲
にあることである。ヨウ素価がこの範囲にある場合、架橋密度が高くなり、機械的強度の
点で優れる。
【００２１】
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体（Ａ）は、具体的に
は、例えば、国際公開第２０１５／１２２４９５号パンフレット記載のメタロセン触媒に
記載の方法を採用することにより製造することができる。
【００２２】
　＜オレフィン系重合体（Ｂ）＞
　本発明の発泡体用共重合体組成物に含まれる成分の一つであるオレフィン系重合体（Ｂ
）（以下、「成分（Ｂ）」と呼称する場合がある。）は、ＤＳＣ測定で求められる融点が
５０～１００℃、好ましくは６０～９０℃の範囲、および密度が９３０～９９０ｋｇ／ｍ
3、好ましくは９３５～９６５ｋｇ／ｍ3の範囲にあるオレフィン系重合体である。
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【００２３】
　本発明に係わる成分（Ｂ）は、好ましくは、上記物性に加え、メルトフローレート（Ｍ
ＦＲ、２３０℃、２．１６ｋｇ荷重、１０分）が１．０～４０ｇ／１０分の範囲、さらに
好ましくは１．０～３５ｇ／１０分の範囲にある。
【００２４】
　本発明に係わる成分（Ｂ）は、炭素数２～２０のα－オレフィンの単独重合体、異なる
α－オレフィン同士の共重合体、炭素数２～２０のα－オレフィンと他のビニル化合物、
例えば、酢酸ビニル、（メタ）アクリル酸エステル、（メタ）アクリル酸、スチレンなど
との共重合体等、構成成分の少なくとも一部に炭素数２～２０のα－オレフィンを含む重
合体である。
【００２５】
　本発明に係わる成分（Ｂ）の具体例としては、中密度ポリエチレン（ＭＤＰＥ）、高圧
法低密度ポリエチレン（ＬＤＰＥ）、直鎖状低密度ポリエチレン（ＬＬＤＰＥ）、エチレ
ン・酢酸ビニル共重合体（ＥＶＡ）、エチレンと炭素数３～２０、好ましくは３～８のα
－オレフィンとからなるエチレン・α－オレフィン共重合体、プロピレンと炭素数２～２
０、好ましくは４～８のα－オレフィンとからなるプロピレン・α－オレフィン共重合体
、１－ブテンと炭素数３～２０、好ましくは３～８のα－オレフィンとからなる１－ブテ
ン・α－オレフィン共重合体などが挙げられる。
【００２６】
　本発明に係わる成分（Ｂ）は、融点および密度が上記範囲を満たす限り、上記具体例に
限られない。
　本発明に係わる成分（Ｂ）は、これら重合体の中でも、エチレン・酢酸ビニル共重合体
が好ましく、特には酢酸ビニル含有量が１～５０重量％、さらには１５～３５重量％のエ
チレン・酢酸ビニル共重合体が好ましい。
【００２７】
　＜オレフィン系重合体（Ｃ）＞
　本発明の発泡体用共重合体組成物に含まれる成分の一つであるオレフィン系重合体（Ｃ
）（以下、「成分（Ｃ）」と呼称する場合がある。）は、ＤＳＣ測定で求められる融点が
１００～１９０℃、好ましくは１００～１３５℃の範囲、および密度が８９５ｋｇ／ｍ3

以上、９３０ｋｇ／ｍ3未満、好ましくは９００～９１５ｋｇ／ｍ3の範囲にあるオレフィ
ン系重合体である。
【００２８】
　本発明に係わる成分（Ｃ）は、好ましくは、上記物性に加え、ルトフローレート（ＭＦ
Ｒ、２３０℃、２．１６ｋｇ荷重、１０分）が１．０～２５ｇ／１０分の範囲、さらに好
ましくは１．５～５ｇ／１０分の範囲にある。
【００２９】
　本発明に係わる成分（Ｃ）は、炭素数２～２０のα－オレフィンの単独重合体、異なる
α－オレフィン同士の共重合体、炭素数２～２０のα－オレフィンと他のビニル化合物、
例えば、酢酸ビニル、（メタ）アクリル酸エステル、（メタ）アクリル酸、スチレンなど
との共重合体等、構成成分の少なくとも一部に炭素数２～２０のα－オレフィンを含む重
合体である。
【００３０】
　本発明に係わる成分（Ｃ）の具体例としては、高密度ポリエチレン（ＨＤＰＥ）、中密
度ポリエチレン（ＭＤＰＥ）、直鎖状低密度ポリエチレン（ＬＬＤＰＥ）、エチレン・酢
酸ビニル共重合樹脂（ＥＶＡ）、エチレンと炭素数３～２０、好ましくは３～８のα－オ
レフィンとからなるエチレン・α－オレフィン共重合体などのエチレン系重合体、プロピ
レン単独重合体、プロピレンと炭素数２～２０、好ましくは２～８のα－オレフィンとか
らなるプロピレン・α－オレフィン共重合体などのプロピレン系重合体（プロピレンブロ
ック共重合体、プロピレンランダム共重合体などを含む）、１－ブテン単独重合体、１－
ブテンと炭素数３～２０、好ましくは３～８のα－オレフィンとからなる１－ブテン・α
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－オレフィン共重合体などの１－ブテン系重合体、４－メチル－１－ペンテン単独重合体
、４－メチル－１－ペンテンと炭素数３～２０、好ましくは３～１０のα－オレフィンと
からなる４－メチル－１－ペンテン・α－オレフィン共重合体などの４－メチル－１－ペ
ンテン系重合体などが挙げられる。
　本発明に係わる成分（Ｃ）は、融点および密度が上記範囲を満たす限り、上記具体例に
限られない。
【００３１】
　＜架橋剤（Ｄ）＞
　本発明の発泡体用共重合体組成物に含まれる成分の一つである架橋剤（Ｄ）は、ゴムや
プラスチックの架橋剤として広く使用されている架橋剤であり、具体的には、硫黄、塩化
硫黄、二塩化硫黄、モルフォリンジスルフィド、アルキルフェノールジスルフィド、テト
ラメチルチウラムジスルフィドおよびジチオカルバミン酸セレン等の硫黄系化合物である
。これら架橋剤の中でも硫黄系架橋剤が好ましく、特に、硫黄およびテトラメチルチウラ
ムジスルフィドがより好ましい。
【００３２】
　＜発泡剤（Ｅ）＞
　本発明の発泡体用共重合体組成物に含まれる成分の一つである発泡剤（Ｅ）は、種々公
知の発泡剤を使用し得る。具体的には、重炭酸ナトリウム、炭酸ナトリウム、重炭酸アン
モニウム、炭酸アンモニウム、亜硝酸アンモニウム等の無機発泡剤；Ｎ，Ｎ'－ジメチル
－Ｎ，Ｎ'－ジニトロソテレフタルアミド、Ｎ，Ｎ'－ジニトロソペンタメチレンテトラミ
ン等のニトロソ化合物；アゾジカルボンアミド、アゾビスイソブチロニトリル、アゾビス
シクロヘキシルニトリル、アゾジアミノベンゼン、バリウムアゾジカルボキシレート等の
アゾ化合物；ベンゼンスルホニルヒドラジド、トルエンスルホニルヒドラジド、ｐ，ｐ'
－オキシビス（ベンゼンスルホニルヒドラジド）（ＯＢＳＨ）、ジフェニルスルホン－３
，３'－ジスルホニルヒドラジド等のスルホニルヒドラジド化合物；カルシウムアジド、
４，４'－ジフェニルジスルホニルアジド、ｐ－トルエンスルホニルアジド等のアジド化
合物などが挙げられる。
【００３３】
　本発明に係る発泡剤（Ｅ）としては、非担持型または無機粉体等に担持されている担持
型のいずれを用いてもよいが、担持型を用いた場合と比較して同一比重での吸水率が低く
、シール性能（防音性、防水性、防振性）に優れ、かつ混練作業性に優れる等の点で、非
担持型の発泡剤が好ましい。
【００３４】
　また、必要に応じて発泡剤とともに発泡助剤を併用しても差し支えない。発泡助剤の添
加は、発泡剤の分解温度の調節、気泡の均一化などに効果がある。発泡助剤としては、具
体的には、サリチル酸、フタル酸、ステアリン酸、シュウ酸などの有機酸、尿素およびそ
の誘導体などが挙げられる。
　成分（Ａ）が、発泡助剤を含有する場合には、発泡助剤の配合量は、発泡剤１００質量
部に対して、通常１～１００質量部、好ましくは２～８０質量部の割合で用いられる。
【００３５】
　＜発泡体用共重合体組成物＞
　本発明の発泡体用共重合体組成物は、前記エチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン
共重合体（Ａ）、前記オレフィン系重合体（Ｂ）、前記オレフィン系重合体（Ｃ）、前記
架橋剤（Ｄ）および前記発泡剤（Ｅ）を含む組成物であり、好ましくは共重合体組成物中
の共重合体（Ａ）の重量分率（ＸA）［成分（Ａ）／共重合体組成物］が０．１６～０．
２９の範囲、より好ましくは０．２１～０．２７の範囲にある組成物である。
【００３６】
　本発明の発泡体用共重合体組成物は、好ましくは共重合体組成物中のオレフィン系重合
体（Ｂ）の重量分率（ＸB）［成分（Ｂ）／共重合体組成物］が０．０２～０．１０、よ
り好ましくは０．０２～０．０９の範囲にある。
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【００３７】
　本発明の発泡体用共重合体組成物は、好ましくは成分（Ａ）１００質量部に対し、成分
（Ｂ）を５～１００質量部、好ましくは５～６０質量部、より好ましくは１０～４０質量
部、成分（Ｃ）を５～１００質量部、好ましくは５～６０質量部、より好ましくは１０～
４０質量部、成分（Ｄ）を０～１２．０質量部、好ましくは１．０～１０．０質量部、よ
り好ましくは１．５～９．０質量部、および成分（Ｅ）を２０～１００質量部、好ましく
は３０～６０質量部、より好ましくは４０～５０質量部の範囲で含む組成物である。
【００３８】
　本発明の発泡体用共重合体組成物は、架橋剤として、成分（Ｄ）を上記範囲で含むこと
により、剛性の高い架橋発泡体を得ることができる。
　本発明の発泡体用共重合体組成物は、前記成分（Ｄ）および成分（Ｅ）に加え、他の成
分としては、例えば、加硫促進剤、加硫助剤、可塑剤、補強剤、無機充填剤、老化防止剤
（安定剤）、加工助剤、活性剤等の種々の添加剤が挙げられる。
【００３９】
　〈加硫促進剤〉
　本発明の発泡体用共重合体組成物が、架橋剤として、硫黄系化合物を含む場合には、加
硫促進剤の併用が好ましい。加硫促進剤としては、Ｎ－シクロヘキシル－２－ベンゾチア
ゾールスルフェンアミド、Ｎ－オキシジエチレン－２－ベンゾチアゾールスルフェンアミ
ド、Ｎ，Ｎ'－ジイソプロピル－２－ベンゾチアゾールスルフェンアミド、２－メルカプ
トベンゾチアゾール、２－（２，４－ジニトロフェニル）メルカプトベンゾチアゾール、
２－（２，６－ジエチル－４－モルフォリノチオ）ベンゾチアゾールおよびジベンゾチア
ジルジスルフィド等のチアゾール系；ジフェニルグアニジン、トリフェニルグアニジンお
よびジオルソトリルグアニジン等のグアニジン系；アセトアルデヒド－アニリン縮合物、
ブチルアルデヒド－アニリン縮合物およびアルデヒドアミン系；２－メルカプトイミダゾ
リン等のイミダゾリン系；ジエチルチオウレアおよびジブチルチオウレア等のチオウレア
系；テトラメチルチウラムモノスルフィド等のチウラム系；ジメチルジチオカルバミン酸
亜鉛、ジエチルジチオカルバミン酸亜鉛およびジエチルジチオカルバミン酸テルル等のジ
チオ酸塩系；ジブチルキサトゲン酸亜鉛等のザンテート系；その他亜鉛華（酸化亜鉛）等
が挙げられる。これらのうち、２－メルカプトベンゾチアゾールが好ましい。
【００４０】
　架橋剤として硫黄を用いる場合には、加硫促進剤の併用が好ましく、該加硫促進剤とし
ては、前述の加硫促進剤の他にテトラメチルチウラムジスルフィド等を挙げることができ
る。これらのうち、２－メルカプトベンゾチアゾールおよびテトラメチルチウラムジスル
フィドが好ましい。
【００４１】
　本発明に係る加硫促進剤は、１種単独であってもよく、２種以上であってもよい。
　本発明の発泡体用共重合体組成物が、加硫促進剤を含む場合はその配合量は、成分（Ａ
）１００質量部に対して、通常０．１～２０質量部、好ましくは０．２～１５質量部、さ
らに好ましくは０．５～１０質量部である。加硫促進剤の配合量が前記範囲内であると、
得られる発泡体の機械強度および耐熱老化性が優れるので好適である。
【００４２】
　〈加硫助剤〉
　本発明の発泡体用共重合体組成物が、架橋剤として、有機過酸化物を含む場合、加硫助
剤の併用が好ましい。加硫助剤としてはｐ－キノンジオキシム等のキノンジオキシム系；
エチレングリコールジメタクリレートおよびトリメチロールプロパントリメタクリレート
等のアクリル系；ジアリルフタレートおよびトリアリルイソシアヌレート等のアリル系；
その他マレイミド系；ジビニルベンゼン等が挙げられる。
【００４３】
　本発明に係る加硫助剤は、１種単独であってもよく、２種以上であってもよい。
　本発明に係る加硫助剤の配合量は、使用する有機過酸化物１モルに対して、通常０．５
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～２モル、好ましくは０．５～１．５モル、より好ましくはほぼ等モルの量とすることが
望ましい。
【００４４】
　〈可塑剤〉
　本発明に係る可塑剤（軟化剤）としては、通常ゴムに使用される可塑剤が挙げられる。
具体的には、プロセスオイル、潤滑油、パラフィン油、流動パラフィン、石油アスファル
ト、ワセリン、コールタール、ヒマシ油、アマニ油、サブ、蜜ロウ、アタクチックポリプ
ロピレン、クマロインデン樹脂などが挙げられる。中でも、特にプロセスオイル、パラフ
ィン油が好ましく用いられる。
【００４５】
　本発明に係る可塑剤は、１種単独であってもよく、２種以上であってもよい。
　本発明に係る可塑剤は、発泡体用共重合体組成物が、良好な混練性を得るため、成分（
Ａ）１００質量部に対して、通常２０質量部以上の割合で用いられる。可塑剤としてプロ
セスオイルを用いる場合、その配合量は、成分（Ａ）１００質量部に対して、好ましくは
２０～１５０質量部、より好ましくは３０～１２０質量部である。
【００４６】
　〈補強剤および無機充填剤〉
　本発明の発泡体用共重合体組成物には、得られる発泡体の引張強度、引裂強度、耐摩耗
性等の機械的性質を向上させ、さらに成形収縮率を小さくするために、補強剤や無機充填
剤を配合することが好ましい。
【００４７】
　本発明に係る補強剤および無機充填剤としては、具体的には、旭＃５５Ｇ、旭＃６０Ｇ
（以上、旭カーボン(株)製）、シースト(ＳＲＦ、ＧＰＦ、ＦＥＦ、ＭＡＦ、ＨＡＦ、Ｉ
ＳＡＦ、ＳＡＦ、ＦＴ、ＭＴ等)のカーボンブラック（東海カーボン（株）製）、これら
カーボンブラックをシランカップリング剤等で表面処理したのもの、シリカ、活性化炭酸
カルシウム、微粉タルク、微粉ケイ酸等を用いることができる。
【００４８】
　また、無機充填剤としては軽質炭酸カルシウム、重質炭酸カルシウム、タルク、クレー
等を用いることができる。これらのうち、旭＃５５Ｇ、旭＃６０Ｇ、「シーストＨＡＦ」
カーボンブラックが好ましい。
【００４９】
　本発明に係る補強剤および／または無機充填剤は、１種単独であってもよく、２種以上
であってもよい。
　本発明に係る補強剤および／または無機充填剤の配合量は、成分（Ａ）１００質量部に
対し、通常１～５００質量部、好ましくは１～４００質量部、さらに好ましくは１～３０
０質量部である。補強剤および／または無機充填剤の配合量が前記範囲内であると、得ら
れる発泡体は機械強度に優れるので好適である。
【００５０】
　〈老化防止剤（安定剤）〉
　本発明の発泡体用共重合体組成物に老化防止剤を配合することにより、得られる発泡体
の寿命を長くすることが可能である。このような老化防止剤として、従来公知の老化防止
剤、例えばアミン系老化防止剤、フェノール系老化防止剤、イオウ系老化防止剤等を用い
ることができる。
【００５１】
　本発明に係る老化防止剤としては、具体的には、フェニルブチルアミン、Ｎ，Ｎ－ジ－
２－ナフチル－ｐ－フェニレンジアミン等の芳香族第２アミン系老化防止剤、ジブチルヒ
ドロキシトルエン、テトラキス［メチレン（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシ）
ヒドロシンナメート］メタン等のフェノール系老化防止剤；ビス［２－メチル－４－（３
－ｎ－アルキルチオプロピオニルオキシ）－５－ｔ－ブチルフェニル］スルフィド等のチ
オエーテル系老化防止剤；ジブチルジチオカルバミン酸ニッケル等のジチオカルバミン酸
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塩系老化防止剤；２－メルカプトベンゾイミダゾール、２－メルカプトベンゾイミダゾー
ルの亜鉛塩、ジラウリルチオジプロピオネート、ジステアリルチオジプロピオネート等の
イオウ系老化防止剤等が挙げられる。
【００５２】
　本発明に係る老化防止剤は、単独であるいは２種以上の組み合わせで用いることができ
、前記老化防止剤の配合量は、成分（Ａ）１００質量部に対して、通常０．０１～１０質
量部、好ましくは０．０１～７質量部、さらに好ましくは０．０１～５質量部である。老
化防止剤の配合量が前記範囲内であると、得られる発泡体の耐熱老化性が優れるので好適
である。
【００５３】
　〈加工助剤〉
　本発明に係る加工助剤としては、一般に加工助剤としてゴムに配合されるものを広く使
用することができる。具体的には、リシノール酸、ステアリン酸、パルミチン酸、ラウリ
ン酸、ステアリン酸バリウム、ステアリン酸亜鉛、ステアリン酸カルシウム、ラウリン酸
亜鉛またはエステル類等が挙げられる。これらのうち、ステアリン酸が好ましい。
【００５４】
　本発明に係る加工助剤は、１種単独であってもよく、２種以上であってもよい。
　本発明に係る加工助剤を発泡体用共重合体組成物に配合する場合は、成分（Ａ）１００
質量部に対して、通常３０質量部以下、好ましくは２５質量部以下、さらに好ましくは２
０質量部以下の量で適宜配合することができる。加工助剤の配合量が前記範囲内であると
、混練加工性、押出加工性、射出成形性等の加工性に優れるので好適である。
【００５５】
　〈活性剤〉
　本発明に係る活性剤としては、ポリエチレングリコール、ジエチレングリコール等のグ
リコール類；ジ－ｎ－ブチルアミン、トリエタノールアミン等のアミン類などが挙げられ
る。
【００５６】
　本発明に係る１種単独であってもよく、２種以上であってもよい。
　本発明に係る活性剤を発泡体用共重合体組成物に配合する場合は、 活性剤の配合量は
、成分（Ａ）１００質量部に対して、０．２～１０質量部、好ましくは０．３～５質量部
、さらに好ましくは０．５～４質量部である。
【００５７】
　＜発泡体用共重合体組成物の調製方法＞
　本発明の発泡体用共重合体組成物は、前記成分（Ａ）、成分（Ｂ）、成分（Ｃ）、成分
（Ｄ）および成分（Ｅ）を、ゴム混練機として通常使用されるバンバリーミキサー、イン
ターナルミキサー、ニーダー、オープンロールなどを用いて、必要に応じて前記他の成分
とともに混練することで調製することができる。この場合の混練温度は、特に制限されな
いが、好ましくは８０～２５０℃、より好ましくは８０～２００℃であり、混練時間は、
好ましくは１～２０分、より好ましくは１～１０分、混練・混合比エネルギーは、好まし
くは０．００１～１０ｋｗ・ｈ／ｋｇである。
【００５８】
　また、本発明の発泡体用共重合体組成物は、オープンロールのようなロール類を使用し
て上記成分（Ａ）～成分（Ｅ）および必要に応じて加硫促進剤、脱泡剤、発泡助剤、加硫
助剤などを追加混合し、ロール温度を好ましくは４０～８０℃とし、混練時間を好ましく
は５～３０分間として混練した後、分出しすることにより得られる発泡体用共重合体組成
物としてもよい。
【００５９】
　＜架橋発泡体＞
　本発明の架橋発泡体は、上記発泡体用共重合体組成物を架橋および発泡して得られる。
　本発明の架橋発泡体は、比重が０．０６以下、好ましくは０．０５～０．０２の範囲あ
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り、連続気泡率（以後、連泡率と呼ぶ）が１０％以下、好ましくは２～９以下の範囲あり
、および引張破断強度（ＴＢ）が４０ｋＰａ以上、好ましくは５０～１２０kＰａの範囲
にある。
【００６０】
　本発明の架橋発泡体は、本発明の発泡体用共重合体組成物を、押出成形法、トランスフ
ァー成形法、射出成形法、型成形法、プレス成形法により、成形することで得ることがで
きる。具体的には、前記方法で得られた発泡体用共重合体組成物をゴム用押出機にて製品
形状に押出し、次いで、加硫槽内に導入し、熱空気、流動床、溶融塩槽（ＬＣＭ）、ＰＣ
Ｍ（Powder Curing MediumもしくはPowder Curing Method）またはマイクロ波等の手段に
よって加熱することにより、加硫および発泡を行って調製することができる。好ましくは
、熱空気加硫槽（ＨＡＶ）、ＬＣＭ、ＰＣＭ、または、ＨＡＶおよびデシメートル波（Ｕ
ＨＦ）を用いた連続押出し加工によって、連続的に加硫および発泡させることで得ること
ができる。
【００６１】
　前記架橋の条件として、架橋温度は、通常１４０～３００℃、好ましくは１５０～２７
０℃、さらに好ましくは１５０～２５０℃であり、架橋時間は、通常０．５～３０分、好
ましくは０．５～２０分、さらに好ましくは０．５～１５分である。
【００６２】
　本発明の発泡体は、本発明の発泡体用共重合体組成物を前記成形法等によって予備成形
し、電子線を照射する方法で得ることもできる。
　この場合、０．１～１０ＭｅＶのエネルギーを有する電子線を、吸収線量が通常０．５
～３５Ｍｒａｄ、好ましくは０．５～２０Ｍｒａｄ、より好ましくは１～１０Ｍｒａｄに
なるように照射すればよい。
【００６３】
　＜用途＞
　本発明の架橋発泡体は、耐候性、耐熱老化性、耐摩耗性、低温柔軟性等が必要とされる
分野において好適に用いられる。具体的には、自動車用部品、船舶用部品、土木建築用部
品、医療用部品、電気・電子機器用部品、輸送機およびレジャー用部品、ホース（ラジエ
ターホース、ヒーターホース等）、防振ゴム、シート、各種ベルト、各種パッキン、シー
リング材、ポッティング材、コーティング材および接着剤等に好適に用いられる。
【００６４】
　自動車用部品としては、例えば、グラスランチャネル、ウェザーストリップスポンジ、
ドアオープニングトリム、シール部材、グロメット、自動車エンジンのガスケット、電装
部品もしくはオイルフィルターのシーリング材；イグナイタＨＩＤもしくは自動車用ハイ
ブリッドＩＣのポッティング材；自動車ボディ、自動車用窓ガラス、エンジンコントロー
ル基板のコーティング材；オイルパンもしくはタイミングベルトカバー等のガスケット、
モール、ヘッドランプレンズ、サンルーフシール、ミラー用の接着剤が挙げられる。ウェ
ザーストリップスポンジとしては、例えば、ドアウェザーストリップ、トランクウェザー
ストリップ、ラゲージウェザーストリップ、ルーフサイドレールウェザーストリップ、ス
ライドドアウェザーストリップ、ベンチレーターウェザーストリップ、スライディングル
ーフウェザーストリップ、フロントウィンドウウェザーストリップ、リアウィンドウウェ
ザーストリップ、クォーターウィンドウウェザーストリップ、ロックピラーウェザースト
リップ、ドアガラスアウターウェザーストリップ、ドアガラスインナーウェザーストリッ
プが挙げられる。
【００６５】
　これらの自動車用部品は、押出成形で成形されることが多く、この場合には、特に、発
泡体用共重合体組成物の混練性や共重合体組成物に含まれる成分の相溶性が、得られる発
泡体の性質に大きく影響する。本発明の発泡体用共重合体組成物は、混練性や組成物に含
まれる成分の相溶性に優れるため、押出成形で成形体を形成する場合でも、優れた物性を
有する架橋発泡体を得ることができる。
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【実施例】
【００６６】
　次に本発明について実施例を示してさらに詳細に説明するが、本発明はこれらによって
限定されるものではない。
　実施例および比較例で用いた重合体は下記の通りである。
【００６７】
　〔成分（Ａ）〕
　成分（Ａ）として、以下のエチレン・プロピレン・ＥＮＢ共重合体を用いた。
　エチレン・プロピレン・ＥＮＢ共重合体〔成分（Ａ－１）（商品名：三井ＥＰＴ、８０
３０Ｍ（三井化学(株)製）、エチレンから導かれる構造単位含有量：４７質量％、５－エ
チリデン―２－ノルボルネン（ＥＮＢ）から導かれる構造単位含有量：９．５質量％、ム
ーニー粘度[ML1+4（１００℃）]：３２、
【００６８】
　〔成分（Ｂ）〕
　成分（Ｂ）として、以下のエチレン・酢酸ビニル共重合体を用いた。
　成分（Ｂ－１）エチレン・酢酸ビニル共重合体（商品名：エバフレックス　銘柄名：Ｅ
ＶＡ１５０（三井・デュポン・ポリケミカル株式会社製）酢酸ビニル含量：３３重量％、
密度：９６０ｋｇ／ｍ3、融点：６１℃、およびＭＦＲ：３０ｇ／１０分。
　成分（Ｂ－２）エチレン・酢酸ビニル共重合体（商品名：エバフレックス　銘柄名：Ｅ
ＶＡ１７０（三井・デュポン・ポリケミカル株式会社製）酢酸ビニル含量：３３重量％、
密度：９６０ｋｇ／ｍ3、融点：６２℃、およびＭＦＲ：１ｇ／１０分。
　成分（Ｂ－３）エチレン・酢酸ビニル共重合体（商品名：エバフレックス　銘柄名：Ｅ
ＶＡ４５０（三井・デュポン・ポリケミカル株式会社製）酢酸ビニル含量：１９重量％、
密度：９４０ｋｇ／ｍ3、融点：８４℃、およびＭＦＲ：１５ｇ／１０分。
　成分（Ｂ－４）エチレン・酢酸ビニル共重合体（商品名：エバフレックス　銘柄名：Ｖ
５２３（三井・デュポン・ポリケミカル株式会社製）酢酸ビニル含量：３３重量％、密度
：９６０ｋｇ／ｍ3、融点：６３℃、およびＭＦＲ：１４ｇ／１０分。
【００６９】
　〔成分（Ｃ）〕
　成分（Ｃ）として、以下のエチレン・１－ヘキセン共重合体を用いた。
　融点：１１６℃、密度：９１３ｋｇ／ｍ3、ＭＦＲ：２．０ｇ／１０分のエチレン・１
－ヘキセン共重合体：商品名エボリューＳＰ１５２０〔成分（Ｃ－１）〕〔（株）プライ
ムポリマー製〕を用いた。
　実施例および比較例で用いた配合剤を以下に示す。
【００７０】
　〔架橋剤（Ｄ）〕
　硫黄（純正化学（株）製）
　〔加硫助剤〕
　活性亜鉛華（商品名：ＭＥＴＡ－Ｚ１０２（井上石灰工業（株）製））
　〔加硫促進剤〕
　（１－１）チアゾール系加硫促進剤：２－メルカプトベンゾチアゾール（商品名：サン
セラーＭ　三新化学工業（株）製）
　（１－２）ジチオカルバメート系加硫促進剤：ジブチルジチオカルバミン酸亜鉛（商品
名：サンセラーＢＺ　三新化学工業（株）製）
　（１－３）ジチオカルバメート系加硫促進剤：ジエチルジチオカルバミン酸亜鉛（商品
名：サンセラーＰＺ　三新化学工業（株）製）
　（１－４）チオウレア系加硫促進剤：Ｎ,Ｎ‘－ジブチルチオ尿素（商品名：サンセラ
ーＢＵＲ　三新化学工業（株）製）
【００７１】
　〔発泡剤（Ｅ）〕
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　アゾジカルボンアミド（商品名：ネオスレンHM80A  永和化成工業（株）製）
　〔発泡助剤〕
　尿素（商品名：ネオスレンHM51U  永和化成工業（株）製）
　〔加工助剤〕
　ステアリン酸（商品名：粉末ステアリン酸さくら　日油（株）製））
　〔活性剤〕
　ポリエチレングリコール（商品名：ＰＥＧ＃４０００　ライオン（株）製）
　〔補強剤〕
　カーボンブラック（商品名：旭＃５０Ｇ　旭カーボン（株）製）
　〔無機充填剤〕
　炭酸カルシウム（商品名：ホワイトンＳＢ　白石カルシウム（株）製）
　〔軟化剤〕
　パラフィンオイル（商品名：ダイアナプロセスオイル　ＰＳ－４３０　出光興産（株）
製）
　実施例および比較例で得られたにおける測定及び試験は次の通り行った。
【００７２】
　＜発泡体物性＞
　《引張破断点応力（ＴＢ）および引張破断点伸び（ＥＢ）》
　実施例および比較例で得た架橋発泡体シートを打抜いてＪＩＳ Ｋ ６２５１（２００１
年）に記載されている３号形ダンベル試験片を調製した。この試験片を用いて同ＪＩＳ　
Ｋ　６２５１に規定される方法に従い、測定温度２５℃、引張速度５００ｍｍ／分の条件
で引張り試験を行ない、引張破断点応力（ＴＢ）および引張破断点伸び（ＥＢ）を測定し
た。
【００７３】
　《連泡率》
　熱風加硫した架橋発泡体から、２０ｍｍ×２０ｍｍの試験片を打ち抜き、水面下５０ｍ
ｍの位置で１２５ｍｍＨｇおよび６３５ｍｍＨｇまで減圧し、３分間保持した。続いて大
気圧に戻し３分経過後、吸水した試験片の重量を測定し、以下の計算式から連泡率（Ｗａ
）を算出した。
　　Ｗａ（％）＝［（Ｗ2－Ｗ1）／Ｗ1 ］×１００
　　　Ｗ1：浸漬前重量（ｇ）、Ｗ2：浸漬後重量（ｇ）
【００７４】
　《収縮率》
　加硫槽から取り出してから３０秒以内に１ｍの長さに裁断し長さを測定(Ｌ０)し、冷却
後(３０分経過後)の長さ(Ｌ１)を測定し、下記式より収縮率（％）とした。
　　収縮率（％）＝（Ｌ０－Ｌ１）／Ｌ０×１００
【００７５】
　［実施例１］
　ＭＳ式加圧型ニーダー（株式会社モリヤマ製）を用いて、成分（Ａ－１）２０００ｇ（
１００質量部）と下記ポリエチレン２－１）２００ｇ（１０質量部）とエチレン・酢酸ビ
ニル共重合樹脂２－２）２００ｇ（１０質量部）とを混練（トータル混練時間１０分）し
た。
【００７６】
　次に、ＭＩＸＴＲＯＮ　ＢＢ　ＭＩＸＥＲ（（株）神戸製鋼所社製、ＢＢ－４型、容積
２．９５Ｌ、ローター４ＷＨ）を用いて、充填率７２％、コンベンショナル法（トータル
混練時間５分）にて、得られた混練物１０８０ｇに対して、加硫助剤７２ｇ（８質量部）
、加工助剤１８ｇ（２質量部）、活性剤９ｇ（１質量部）、補強材２７０ｇ（３０質量部
）、充填材１３５０ｇ（１５０質量部）、軟化材４５０ｇ（５０質量部）を混練し、配合
物を得た。
【００７７】
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　続いて、８インチ二本ロール混練機を用いて、上記配合物に加硫促進剤１－１ １６．
２ｇ（１．８質量部）、加硫促進剤１－２ １６．２ｇ（１．８質量部）、加硫促進剤１
－３ １６．２ｇ（１．８質量部）、加硫促進剤１－４ １６．２ｇ（１．８質量部）、加
硫剤１６．２ｇ（１．８質量部）、発泡剤４５０ｇ（５０質量部）、発泡助剤４．５ｇ（
０．５質量部）を添加し、混練し混練物を得た。
【００７８】
　得られた混練物を直径５０ｍｍのゴム用押出機（（株）三葉製作所製）にて、押出成形
を行い、縦：２０００ｃｍ、横：２ｃｍ、厚み：０．６ｃｍのシート状の発泡体用共重合
体組成物を作製した。押出機の温度条件は、ＨＤ/Ｃ２/Ｃ１/ＳＣ＝８０/７０/６０/５０
℃とした。
【００７９】
　この組成物を熱風加硫槽（ミクロ電子（株）製）にて、１７０℃で８分間架橋発泡させ
て、架橋発泡体を得た。
　得られた架橋発泡体の物性を上記記載の方法で測定した。結果を表１に示す。
【００８０】
　［実施例２～４］
　実施例１で用いた発泡体用共重合体組成物に替えて、表１に記載した成分を用いる以外
は実施例１と同様に行い、発泡体用共重合体組成物および架橋発泡体を得た。
　得られた架橋発泡体の物性を上記記載の方法で測定した。結果を表１に示す。
【００８１】
　［比較例１～４］
　実施例１で用いた発泡体用共重合体組成物に替えて、表１に記載した成分を用いる以外
は実施例１と同様に行い、発泡体用共重合体組成物および架橋発泡体を得た。
　得られた架橋発泡体の物性を上記記載の方法で測定した。結果を表１に示す。
【００８２】



(15) JP 2019-178253 A 2019.10.17

10

20

30

【表１】



(16) JP 2019-178253 A 2019.10.17

フロントページの続き

Ｆターム(参考) 4F074 AA21  AA22  AA25  AA76  AA98  AB00  AB03  AB05  AC02  AC26 
　　　　 　　        AD01  AD09  AG01  AG02  AG11  BA13  BA28  BB05  BB06  BB09 
　　　　 　　        BB12  BB29  DA02  DA08  DA12  DA22  DA39  DA40  DA45  DA47 
　　　　 　　        DA53 
　　　　 　　  4H017 AA04  AA25  AA29  AB07  AB10  AC13  AD03  AE05 
　　　　 　　  4J100 AA02P AA03Q AU21R CA05  DA09  DA12  DA24  DA31  JA28 


	biblio-graphic-data
	abstract
	claims
	description
	overflow

