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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　開始剤を含む活性剤部、及び
　接着剤部
を含み、しかも該接着剤部は
　アクリレートモノマー若しくはメタクリレートモノマー又はそれらの組合わせ、還元剤
、及び該接着剤部の少なくとも１重量パーセントを構成するキレート化剤溶液
を含む接着剤処方物であって、
　前記キレート化剤が、エチレンジアミン四酢酸四ナトリウム塩（ＥＤＴＡＮａ4）を含
み、
　前記キレート化剤の溶媒が、水、水とアルコール、水とグリコール、並びに水、アルコ
ール及びグリコール、の群から選択され、
　前記還元剤が、アニリン、トルイジン、置換アニリン、置換トルイジン、又はそれらの
混合物を含み、
　前記開始剤が、過酸化物を含み、
　前記開始剤対還元剤のモル比が、０．５から１０の範囲にあり、
　さらに、前記接着剤部は、靭性化剤として、ポリクロロプレン、ブタジエン－スチレン
コポリマー、又はスチレン－ブタジエン－スチレン（ＳＢＳ）コポリマーを含み、
　さらに重量損失改善剤として、ポリビニルアセテート若しくはその誘導体又はそれらの
組合わせを該接着剤部又は該活性剤部の少なくとも一方に添加する、
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接着剤処方物。
【請求項２】
　活性剤部がさらに前記開始剤とは異なる過酸化物からなる共開始剤を含み、ここで、前
記開始剤がジベンゾイルペルオキシドであり、共開始剤がクメンヒドロペルオキシドであ
り、また、共開始剤対開始剤のモル比が、０．５より小さい、請求項１に記載の接着剤処
方物。
【請求項３】
　靱性化剤が、スチレン－ブタジエン－スチレン（ＳＢＳ）コポリマーのラジアル型のポ
リマーを含む、請求項１に記載の接着剤処方物。
【請求項４】
　スチレン、アクリロニトリル又はメチルメタクリレートの硬質「シェル」モノマーが、
ブタジエン、ブチルアクリレート、エチルアクリレート又はイソプレンからなるポリマー
から作られたゴム状「コア」上にグラフトされているコア－シェル構造化ポリマー、又は
ポリブタジエン又はポリブタジエンコポリマーゴムの存在下でメチルアクリレートを重合
することにより作られたメタクリレートブタジエンスチレン（ＭＢＳ）コポリマーである
コア－シェル構造化ポリマーからなる衝撃改質剤を
さらに含む、請求項１に記載の接着剤処方物。
【請求項５】
　さらに、ロウを含む、請求項１に記載の接着剤処方物。
【請求項６】
　接着剤部対活性剤部の容量比が、１００：１から２：１の範囲にある、請求項１に記載
の接着剤処方物。
【請求項７】
　接着剤部又は活性剤部の少なくとも一方が、リン酸エステルを含む付着促進剤を含む、
請求項１に記載の接着剤処方物。
【請求項８】
　請求項１に記載の接着剤処方物を製造する方法であって、
　アクリレートモノマー若しくはメタクリレートモノマー又はそれらの組合わせ；アニリ
ン、トルイジン、置換アニリン、置換トルイジン、又はそれらの混合物を含む還元剤；及
び該接着剤部の少なくとも１重量パーセントを構成する、エチレンジアミン四酢酸四ナト
リウム塩（ＥＤＴＡＮａ4）を含むキレート化剤溶液；並びに、ポリクロロプレン、ブタ
ジエン－スチレンコポリマー、又はスチレン－ブタジエン－スチレン（ＳＢＳ）コポリマ
ーであるラジアル型のポリマーを含む靭性化剤を含む、接着剤部を調製し、
　また、過酸化物を含む開始剤を含む活性剤部を、前記開始剤対還元剤のモル比が、０．
５から１０の範囲になるように調製し、そして
　該接着剤の硬化中該接着剤の重量損失を少なくとも１重量パーセント低減するために、
ポリビニルアセテート若しくはその誘導体又はそれらの組合わせからなる重量損失改善剤
を該接着剤部又は該活性剤部の少なくとも一方に添加すること
を含む方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
発明の背景
　本発明は、一般に、金属基材及び金属物体を接着するために用いられるものを含めてア
クリレート／メタクリレート接着剤に関する。一層特には、本発明は、改善された貯蔵安
定性、改善された靱性及び衝撃性並びに低減された硬化中の重量損失を有するかかる接着
剤に関する。本接着剤は金属部品を接着することに向けられ得るけれども、本接着剤はま
た非金属部品を接着するために用いられ得ることが強調されるべきである。
【０００２】
　このセクションは、下記に記載される及び／又は特許請求される本発明の様々な側面に
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関連づけられ得るところの技術の様々な側面に読者を案内するよう意図されている。この
論考は、読者に背景情報を提供して本発明の様々な側面のより十分な理解を容易にするの
に役立つと信じられる。従って、これらの記述は、この観点で読解されるべきでありそし
て先行技術の自認と読解されるべきでない、ということが理解されるべきである。
【０００３】
　アクリレート及びメタクリレート系接着剤は、カー、トラック、トレーラー、バス、ボ
ート並びに他の製品及び構造体の組立て及び修理においてのように、部品を接着するため
に用いられる。典型的には、接着剤系の２つのパートが調製されそして貯蔵される（これ
らの２つのパートを混合して最終接着剤を与える前に）。或る処方物において、接着剤の
一方のパートは接着剤部又は接着剤方と表示され得、そして他方のパートは活性剤部又は
活性剤方と表示され得る。典型的には、接着剤部は、重合されるべきアクリレート及びメ
タクリレートモノマー、並びに還元剤を含む。活性剤部は、典型的には、過酸化物のよう
な重合の開始剤を含む。
【０００４】
　混合された接着剤パートの硬化中、アクリレート及び／又はメタクリレートモノマーの
反応又は重合は発熱的である。かくして、接着剤は、典型的には、ピーク発熱温度が達せ
られるまで温度増加を受ける。接着剤がそのピーク発熱温度に達した後、接着剤の温度は
周囲温度に徐々に戻り得る。他方では、接着剤を周囲温度に戻るままにする前に、硬化し
つつある接着剤に外部熱が適用され得る。接着剤の硬化特性又は硬化プロフィールは、ピ
ーク発熱温度、ピーク発熱温度に達する時間、接着剤可使時間（又はオープンタイム）、
接着剤固着時間、等を包含し得る。
【０００５】
　金属部品を接着するために用いられるもののようなアクリレート／メタクリレート系構
造用接着剤に関する問題は、接着剤部及び／又は活性剤部の乏しい貯蔵安定性である。貯
蔵不安定性は、接着剤の糸曳き（すなわち、接着剤の団塊又は糸の形成）、粘度増加、低
減混合性、等を引き起こし得る。残念なことに、乏しい貯蔵安定性により引き起こされた
かかる望ましくない性質は、接着剤の不適切な濡れ、不十分な又は一様でない付着及び他
の問題をもたらすことになり得る。
【０００６】
　アクリレート／メタクリレート系接着剤に関する別の共通問題は、低温たとえば－４０
℃（－４０°Ｆ）における硬化接着剤の低い衝撃強さである。硬化接着剤は一般に高温（
８２℃（１８０°Ｆ）のような）における望ましい性質（たとえば重ね剪断強さ）を有す
るけれども、低温における硬化接着剤の性能（たとえば衝撃強さ）は一般にこれらのタイ
プの接着剤についての弱点である。残念なことに、硬化接着剤の低温性能を改善する靱性
化技術は、硬化接着剤の高温性能を有意に犠牲にし得る。一般に、これらの高温及び低温
における接着剤特性の適切な組合わせが重要であり得、何故なら接着剤の取引先及び使用
者は典型的な周囲範囲の範囲外になる比較的極端な温度における接着剤特性の要件を規定
し得る（すなわち、たとえば設計余裕又は試験標準規格として）からである。更に、高温
及び低温における接着剤特性の適切な組合わせは、一般に、広範囲の環境及び周囲温度に
おいて様々な重量及び力を受け得るアクリレート／メタクリレート系構造用接着剤で接着
された部分を有する製品にとって重要である。
【０００７】
　最後に、金属の部品及び基材を接着するために用いられるものを含めてアクリレート／
メタクリレート系構造用接着剤は、接着剤の硬化中過度の重量損失を受け得る。一般に、
重量損失及び関連した悪臭は、モノマーのような接着剤成分の揮発から生じることになる
。硬化中の接着剤の重量損失は、低い沸点及び低い引火点を有する比較的低分子量アクリ
レート／メタクリレートモノマーの使用により、並びに発熱重合（又は反応）及び高い発
熱温度、等により激化されると信じられる。
【０００８】
　金属部品及び金属基材を接着するために用いられるものを含めてアクリレート／メタク
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リレート系構造用接着剤に関して、接着剤部／活性剤部の貯蔵安定性を改善する必要があ
る。高温性能を有意には犠牲にすることなく硬化接着剤の低温性能（たとえば衝撃強さ）
を改善する必要がある。更に、硬化中の接着剤の重量損失を低減する必要がある。
【０００９】
特定の具体的態様の詳細な説明
　本発明の一つ又はそれ以上の例示的具体的態様が、下記に記載される。これらの具体的
態様の簡潔な記載を提供しようと努力した結果、現実の実施のすべての特徴が本明細書に
記載されているとは限らない。いかなる製品の発現においてのようないかなるかかる現実
の実施の発現においても、発現者の特定の目標を達成するために、システムに関連した及
びビジネスに関連した制約（実施ごとに変動し得る）の応諾のような数多くの実施上特定
的な決定がなされねばならない、ということが認識されるべきである。更に、かかる発現
努力は複雑で且つ時間がかかり得るが、しかしそれでも本開示の利益を受け取る当業者に
とって設計、製作及び製造の日常的仕事である、ということが認識されるべきである。
【００１０】
　本技術の論考を容易にするために、本説明書は、諸セクションにて提供される。セクシ
ョンＩは、本技術の利益を紹介する。セクションＩＩは、本接着剤処方物の例示的成分を
論考する。セクションＩＩＩは、本接着剤の調製及び施用を簡潔に論考する。セクション
ＩＶは、本接着剤処方物の実施例を提供する。
【００１１】
Ｉ．紹介
　本技術は、アクリレート／メタクリレート系構造用接着剤の使用及び性能を改善するこ
とに向けられる。下記に論考されるように、本技術は、未硬化接着剤の貯蔵安定性を改善
し得、硬化中の接着剤の重量損失を低減し得、また硬化接着剤の機械的性質を改善し得る
。
【００１２】
　本接着剤処方物は、一般に、アクリレート及び／又はメタクリレートモノマー、靱性化
剤（たとえばエラストマー）、衝撃改質剤（たとえばコア－シェル構造化コポリマー）、
還元剤（たとえばアニリン、トルイジン、等）、抑制剤／遅延剤及び開始剤を有する二パ
ート型接着剤である。接着剤はまた、付着促進剤、カルボン酸及び他の化合物を含み得る
。多パート型（たとえば二パート型）接着剤は、典型的には、接着剤部及び活性剤部とし
て調製される。接着剤部はモノマー及び還元剤を含み得、そして活性剤部は典型的には開
始剤（たとえば過酸化物）を含む。活性剤部はまた、担体、増粘剤及び他の成分を含み得
る。
【００１３】
Ａ．未硬化接着剤の貯蔵安定性
　本技術は、貯蔵安定性を増加するために、接着剤処方物へのキレート化剤溶液の添加を
備える。たとえば下記の表３が参照される。その結果として、糸曳き、高粘度及び乏しい
混合性のような貯蔵安定性問題に関連した問題点は低減される。或る具体的態様について
、改善は、下記の表３に示されたデータにより指摘されるように劇的である。
【００１４】
　水中のあるいはアルコール及び／又はグリコールを有する水中のエチレンジアミン四酢
酸四ナトリウム塩（ＥＤＴＡＮａ4）であるキレート化剤は、接着剤部の貯蔵安定性を改
善するために、処方物の接着剤部に添加され得る。表３における一つの比較において、接
着剤部中のＥＤＴＡＮａ4溶液の量が０．９４ｗｔ％から２ｗｔ％に増加され、しかして
貯蔵安定性の著しい改善をもたらすことになる。この例示的比較において、４３℃（１１
０°Ｆ）にて１０日間貯蔵された且つ０．９４ｗｔ％しかキレート化剤溶液を含有しない
接着剤方の場合には、接着剤方は過度の糸曳きに因り使用可能でない。２ｗｔ％までのキ
レート化剤溶液の増加添加の場合には同じ貯蔵条件下で、接着剤方は、目に見える糸曳き
はなく、十分に使用可能である。
【００１５】
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　一般に、ＥＤＴＡＮａ4溶液又はプレミックスのようなキレート化剤溶液は、接着剤部
の１重量％より多く添加される。しかしながら、キレート化剤溶液は接着剤部に、たとえ
ば処方物の他の成分のタイプ及び量に依存して、約０．２ｗｔ％から約３ｗｔ％、約０．
５ｗｔ％から約２．５ｗｔ％、約１ｗｔ％から約２ｗｔ％、等の例示的範囲にて添加され
得る。ＥＤＴＡＮａ4の例示的プレミックス又は溶液は、４７．５ｗｔ％の水及び４７．
５ｗｔ％のエチレングリコール中の５ｗｔ％のＥＤＴＡＮａ4である。下記の表１が参照
される。最後に、追加的ＥＤＴＡＮａ4プレミックス（溶液）はまた、硬化接着剤の機械
的性能を高め得る、ということが留意されるべきである。下記の実施例２及び表３が参照
される。
【００１６】
Ｂ．硬化接着剤の機械的性質
　更に、本接着剤処方物の場合、硬化接着剤の衝撃強さは低温において改善される一方、
高温における硬化接着剤の性能（たとえば重ね剪断強さ）は有意には犠牲にされない。た
とえば、－９１℃（－１３２°Ｆ）の少なくとも１つのドメインのガラス転移温度（Ｔg

）を有する靱性化剤コポリマーの添加の場合、－４０℃（－４０°Ｆ）における硬化接着
剤の衝撃強さは１４９インチ・ｌｂ／ｉｎ2から１９９インチ・ｌｂ／ｉｎ2に増加した一
方、Ａｌ ６０６１に関して８２℃（１８０°Ｆ）における重ね剪断強さは１０４６ポン
ド毎平方インチ（ｐｓｉ）から１０１７ｐｓｉにわずかしか減少しなかった。表４が参照
される。一般に、低温における硬化接着剤の衝撃強さ及び他の特性を与える一方、周囲温
度及び高温たとえば８２℃（１８０°Ｆ）における硬化接着剤の性質の有益な組合わせを
実質的に維持するために、本技術は、弾性ポリマー靱性化剤（たとえばブロックコポリマ
ー）間の及びかかる靱性化剤と衝撃改質剤（コア－シェル構造化ポリマー）との間の適切
なバランスを維持する。周囲温度及び高温における興味あるかかる性質は、重ね剪断強さ
、衝撃強さ、引張り強さ、循環疲労性能、等を包含し得る。
【００１７】
　或る具体的態様において、低温における硬化接着剤の性能を向上させるために、非常に
低いガラス転移温度たとえば－５０℃（－５８°Ｆ）未満を有する靱性化剤が、接着剤処
方物に添加され得る。指摘されたように、かかる靱性化剤は低温たとえば－４０℃（－４
０°Ｆ）における硬化接着剤の脆性を低減しそして衝撃強さを増加する一方、比較的高い
温度たとえば８２℃（１８０°Ｆ）における性質を有意には犠牲にしない。これらの靱性
化剤は、－５０℃（－５８°Ｆ）未満の少なくとも１つのドメインのＴgを有するコポリ
マー（たとえばブロックコポリマー）を包含する。Ｔgの例示的範囲は、－５０℃から－
１１０℃（－５８°Ｆから－１６６°Ｆ）である。これらの新規靱性化剤の具体的態様は
、スチレン－ブタジエン－スチレン（ＳＢＳ）コポリマーを含む。かかるＳＢＳコポリマ
ーの市販用の例は、テキサス州ヒューストンのShell Chemical LPからのKraton（登録商
標）Ｄ１１１６（Ｔg＝－９１℃，－１３２°Ｆ）及びKraton（登録商標）１１８４（Ｔg

＝－９１℃，－１３２°Ｆ）である。また、Kraton（登録商標）Ｄ１１１６である非常に
低いＴgのＳＢＳコポリマーの添加の場合の一つの例において、－４０℃（－４０°Ｆ）
における硬化接着剤の衝撃強さは１４９から１９９インチ・ｌｂ／ｉｎ2に有意に増加し
た一方、８２℃（１８０°Ｆ）における硬化接着剤の重ね剪断強さは１０４６ｐｓｉから
１０１７ｐｓｉにわずかしか減少しなかった。実施例３及び表４が参照される。
【００１８】
Ｃ．硬化中の接着剤の重量損失
　本技術は、重量損失を低減することにおいていくつかの手法及び処方物を備える。たと
えば、重量損失を低減するために、ロウが接着剤処方物に添加され得る。一つの例示的接
着剤処方物において、１ｗｔ％から２ｗｔ％への接着剤部の増加ロウ含有率は、硬化中の
接着剤の重量損失を２．４％から１．４％に低減した。本技術はまた、接着剤の重量損失
を低減するために、接着剤処方物へのポリビニルアセテート及び／又はその誘導体の添加
を備える。たとえば、表５及び６に示されたデータに基づくと、接着剤部への１０ｗｔ％
のポリビニルアセテート（ＰＶＡｃ）の添加の場合、重量損失は少なくとも１％低減され
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る。更に、本技術はまた、重量損失を低減するために、本処方物中の還元剤と酸化剤との
間のモル比を調整することを備える。たとえば、開始剤対還元剤のモル比は、硬化中の接
着剤の重量損失を低減するためにピーク発熱温度を低下するように減少され得る。有利に
は、或る具体的態様において、このモル比のかかる低下は、接着剤の硬化プロフィールの
有意な変更なしに実行され得る。ある具体的態様において、単独開始剤ジベンゾイルペル
オキシド（ＢＰＯ）対還元剤の約３の係数のモル比減少はピーク発熱温度を２７８°Ｆか
ら１９５°Ｆに減少しそして重量損失を１．１８％から０．４５％に低減した一方、発熱
温度は同様なままであった。表２及び６が参照される。この重量損失の低減は、減少モル
比を有する例示的処方物からポリビニルアセテートが省かれるとしても実現される。
【００１９】
ＩＩ．接着剤処方物の成分
　論考されたように、接着剤部及び活性剤部における成分のタイプ、量及び比率は、これ
らのパートの貯蔵安定性を増加する、接着剤の硬化中の重量損失を規制する、硬化接着剤
の機械的性質を改善する、等のために調整され得る。また、貯蔵安定性は、キレート化剤
溶液の添加でもって改善される。重量損失は、ロウ並びに／あるいはポリビニルアセテー
ト及び／又はその誘導体の添加でもって、並びに還元剤対酸化剤又は開始剤のモル比の制
御により低減される。更に、指摘されたように、弾性ポリマー靱性化剤間の及び弾性ポリ
マー靱性化剤と衝撃改質剤（たとえばコア－シェル構造化ポリマー）との間の本バランス
は、低温たとえば－４０℃（－４０°Ｆ）未満における硬化接着剤の重ね剪断強さ、衝撃
強さ、引張り強さ及び循環疲労性能の組合わせを維持する一方、高温における性能を犠牲
にしないように用いられ得る。本明細書において用いられる及び下記に論考される場合、
靱性化剤は一般にブロックコポリマー及び他のエラストマーを指し、一方衝撃改質剤は一
般にコア－シェルコポリマーを指す。
【００２０】
　また、本技術の接着剤は、典型的には、少なくとも２つのパートすなわち接着剤部及び
活性剤部を含み、しかしてこれらのパートは接着剤の施用前に一緒に混合される。これら
の２つのパートは、最終混合接着剤を与えるべきこれらの２つのパートの混合の前に製造
業者又は最終使用者により貯蔵され得る。接着剤部（重合前の）について、例示的成分及
びそれらの例示的範囲（接着剤部に対する重量パーセントにて）は、表１に与えられそし
て表１に続いて論考される。指摘されたように、表１に包含される接着剤部処方物は、一
般に、物体を接着するために用いられそして活性剤部中の開始剤（たとえば過酸化物）と
混合される。接着剤用途は、自動車、カー、乗用トラック、輸送トラック、家畜用トラッ
ク、トレーラー、バス、ボート、等のような輸送機関の組立て及び修理を包含し得る。無
論、表１の例示的範囲内に入る接着剤部は、他の用途のために開始又は活性化され得る。
【００２１】
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【表１】

【００２２】
Ａ．アクリレート／メタクリレートモノマー
　一般に、アクリレート及び／又はメタクリレートモノマーは、硬化過程中重合されると
ころの比較的高分子量（ＭＷ）及び比較的低分子量（ＭＷ）のアクリレート及びメタクリ
レートの組合わせを含む。比較的低ＭＷモノマーは１から２個の炭素原子を有するところ
のエステル基のアルコール部分により特徴づけられ得、そして比較的高ＭＷモノマーは３
から２０個の炭素原子を有するところのエステル基のアルコール部分により特徴づけられ
得る。アクリレート及び／又はメタクリレートモノマー並びにそれらの混合物は、次の一
般構造を有する。
【化１】

また、モノマーの大部分は、比較的低ＭＷモノマー、一般にｎ≦２であるものそして普通
はｎ＝１であるもの（メチルアクリレート及びメチルメタクリレート（ＭＭＡ）である）
である。
【００２３】
　ｎ＞２普通はｎ＝１０～１８そして一層普通にはｎ＝１２～１６であるものである比較
的高ＭＷモノマーは、たとえば滑り止め性能を改善する、収縮を低減する、モノマー沸騰
問題を回避すべくピーク発熱温度を低下する、等のために随意に用いられ得る。しかしな
がら、最終硬化接着剤の受容され得ない機械的性質及び乏しい耐薬品性を回避するために
、これらの比較的高ＭＷモノマーの量は、一般に、接着剤部を基準として１５ｗｔ％を超
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えない。或る具体的態様において、この量は、接着剤部を基準として１０ｗｔ％より少な
い。他の具体的態様において、これらの比較的高ＭＷモノマーの量は、接着剤部を基準と
して５ｗｔ％より少ない。本処方物に用いられるこれらの比較的高ＭＷモノマーの市販用
の例は、ペンシルベニア州エクストンのSartomer Company, Inc.からのＣ12、Ｃ14及びＣ

16メタクリレートの混合物であるＳＲ ３１３Ｂである。本技術に関して用いられるＣ12

、Ｃ14及びＣ16メタクリレートの混合物の別の市販用の例は、スイス国バーゼルのCiba S
pecialty ChemicalsからのAGEFLEXTMＦＭ２４６である。
【００２４】
Ｂ．カルボン酸
　随意に、カルボン酸のような１種又はそれ以上の有機酸が、基材又は部品への付着を高
めるために及び耐熱性を増加するために、接着剤処方物に用いられ得る。例示的カルボン
酸は、メタクリル酸、マレイン酸、アクリル酸、クロトン酸、フマル酸、マロン酸、等を
包含する。これらの有機酸又はカルボン酸の追加的例は、アセチレンジカルボン酸、ジブ
ロモマレイン酸シトラコン酸、メサコン酸及びシュウ酸である。１種又はそれ以上のカル
ボン酸特に強有機カルボン酸を本アクリレート及び／又はメタクリレート系接着剤組成物
に添加することにより、その後に接着された構造部品及び部分への接着剤組成物の接着特
性は改善される。カルボン酸の添加は、部分的には分子レベルにおける相互作用に因り、
付着を促進するよう作用する、ということが信じられる。典型的には、本処方物は、１０
ｗｔ％より少ないカルボン酸を含有する。これらの酸を含有する組成物への水の添加は、
明らかに部分溶解性又は高められた溶解性（それらの解離を助けると信じられる）によっ
てそれらの効力を増加し得る、ということが更に発見された。これらの付着効果は、運輸
工業におけるペイント焼付け過程のような、接着工程中及び／又は接着工程後の接着層の
熱処理により更に高められ得る。
【００２５】
Ｃ．キレート化剤溶液
　六座配位子、二座配位子、三座配位子及び他の化合物のようなキレート化剤は、裸金属
への接着剤の接触に関連した早期硬化を実質的に防止するために用いられ得る。ＥＤＴＡ
Ｎａ4（六座配位子）であるキレート化剤がその例である。一般に、キレート化剤は、接
着剤中の金属の存在により引き起こされる早期硬化を低減し得る。そのような金属は、た
とえば、接着剤の原料中の金属残留物に、製造中の金属接触に及び金属で作られた接着剤
分与装置に由来し得る。一般に、接着剤の金属汚染は、接着剤の製造、輸送、貯蔵及び施
用中に起こり得る。
【００２６】
　キレート化剤は、典型的には、接着剤処方物中へのキレート化剤の組込みを容易にする
ために、溶媒又は溶媒の混合物中に実質的に溶解される。キレート化剤溶液は、一般に、
処方物の接着剤部に添加される。キレート化剤の溶液又はプレミックス中の溶媒は、水、
並びにアルコール及び／又はグリコールを含み得る。ＥＤＴＡＮａ4の溶媒として用いら
れるグリコールは、エチレングリコール、プロピレングリコール及び他のグリコールを包
含し得る。或る具体的態様において、溶媒（たとえば、水、グリコール、アルコール、等
）は、キレート化剤に加えて又はその代わりに、接着剤の貯蔵安定性及び他の性質を改善
し得る、ということが信じられる。
【００２７】
　論考されたように、例示的ＥＤＴＡＮａ4プレミックス（たとえば０．２ｗｔ％から３
ｗｔ％）の添加は、接着剤部の安定性を増加する。下記の表４に見られ得るように、貯蔵
安定性の改善は、接着剤部を基準として１ｗｔ％を超える接着剤部中のＥＤＴＡＮａ4プ
レミックスの濃度について一層大きい。改善安定性のこの有益な効果は、接着剤処方物が
ネオプレンのようなポリクロロプレンである靱性化剤（下記に論考される）を含有する並
びに／あるいは亜鉛及びモリブデンの金属酸化物のような腐食抑制剤（やはり下記に論考
される）を含有する場合特に顕著であり得る、ということが留意されるべきである。更に
、表４に示された機械的性質データは、ＥＤＴＡＮａ4プレミックスの添加はまた硬化接
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着剤の機械的性質を改善することを示す。最後に、ＥＤＴＡＮａ4以外のキレート化剤も
また用いられ得る、ということが強調されるべきである。実際、様々なキレート化剤溶液
が、本接着剤処方物に用いられ得る。
【００２８】
Ｄ．靱性化剤
　靱性化剤は弾性ポリマーを含み、そして一般に－２５℃（－１３°Ｆ）未満そして有利
には－５０℃（－５８°Ｆ）未満のガラス転移温度（Ｔg）を有する。更に、これらの靱
性化剤は上記のモノマーに有益的には可溶であり得、また合成高重合体を含み得る。これ
らのエラストマーは接着剤又はセメント品種として商業的に供給され得、そしてネオプレ
ン（ポリクロロプレン）、ブタジエンとスチレンのコポリマー、及びアクリロニトリル、
アクリレート、メタクリレート、等の他のコポリマーを包含し得る。アクリレート／メタ
クリレート系接着剤を改質するために用いられる且つ－２５℃から－５０℃（－１３°Ｆ
から－５８°Ｆ）の範囲のＴgを有する靱性化剤の市販用の例は、デラウェア州ウィルミ
ントンのDuPont Dow Elastomers Companyからのネオプレン（Neoprene）ＡＤ１０（約－
１３℃，－４５°ＦのＴgを有するポリクロロプレン製品）である。一般に、ネオプレン
はアクリレート及び／又はメタクリレート系接着剤の靱性及び衝撃強さを改善するのみな
らず、良好な付着及び引裂き強さも与える。
【００２９】
　しかしながら、－２５℃から－５０℃（－１３°Ｆから－５８°Ｆ）の範囲のＴgを有
する靱性化剤で改質されたアクリレート及び／又はメタクリレート系接着剤は、低温にお
いて貧性能を示し得る。たとえば、記載されたように、硬化接着剤は、低温たとえば－４
０℃（－４０°Ｆ）又はそれ以下において脆く（比較的低い衝撃強さ）なり得る。かくし
て、低温における衝撃強さを改善するために、本接着剤処方物に添加される靱性化剤は、
アクリレート及び／又はメタクリレートモノマーに可溶であるところの非常に低いＴgの
弾性ポリマーを含み得る。これらの非常に低いＴgのポリマー（たとえば約－５０℃（－
５８°Ｆ）未満のＴg）のタイプ及び量は、低温における衝撃強さを増加する一方、高温
における性能を実質的には犠牲にしないように選択され得る。
【００３０】
　特に、約－５０℃から約－１１０℃（－５８°Ｆから－１６６°Ｆ）、約－６５℃から
約－１０５℃（－８５°Ｆから－１５７°Ｆ）及び／又は約－８０℃から約－１００℃（
－１１２°Ｆから－１４８°Ｆ）の範囲の少なくとも１つのドメインのＴgを有する靱性
化剤が、本接着剤処方物に添加される。それらの例は、スチレン－ブタジエン－スチレン
（ＳＢＳ）コポリマーを包含する。これらのＳＢＳポリマーのラジアル型が、靱性化剤と
して特に有益であり得る。挙げられたように、これらのＳＢＳコポリマーの市販用の例は
、テキサス州ヒューストンのShell Chemical LPからのKraton（登録商標）Ｄ１１１６（
Ｔg＝－９１℃又は－１３２°Ｆ）及びKraton（登録商標）１１８４（Ｔg＝－９１℃又は
－１３２°Ｆ）である。靱性化剤は、低温たとえば－４０℃（－４０°Ｆ）未満における
硬化接着剤の靱性及び耐衝撃性を改善し得る一方、高温たとえば６６℃から１０４℃（１
５０°Ｆから２２０°Ｆ）における硬化接着剤の性能（たとえば重ね剪断強さ）に悪影響
を及ぼさない。表１に指摘されているように、靱性化剤の総量は、一般に、本接着剤処方
物の約１ｗｔ％から２４ｗｔ％以内に入る。靱性化剤のなかで、－５０℃（－５８°Ｆ）
より低いＴgを有するこれらの非常に低いＴgの靱性化剤は、接着剤部の約１～８ｗｔ％普
通は２～６ｗｔ％そして一層普通には３～５ｗｔ％である。或る具体的態様において、こ
れらの非常に低いＴgの靱性化剤の比較的少量が、接着剤処方物中にたとえば－５０℃（
－５８°Ｆ）より高いＴgを有する他の靱性化剤がある場合に添加され得る。
【００３１】
Ｅ．衝撃改質剤
　衝撃改質剤は、メタクリレート及び／又はアクリレートモノマー中で膨潤し得るコア－
シェル構造化ポリマーを含む。衝撃改質剤が配合された接着剤は、多くの接着剤用途につ
いて望ましい性質を示す。たとえば、衝撃改質剤は、硬化接着剤の脆性を低減しそして衝
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撃強さを増加することにおいて、靱性化剤と同様な効果を硬化接着剤に及ぼす。衝撃改質
剤はまた、未硬化接着剤における非垂れ性及びチキソトロープ性並びに滑り止め性能を改
善し得る。本明細書において表現される場合、衝撃改質剤は、一般に、ゴム状「コア」及
び硬質「シェル」を有するコア－シェルコポリマーと特徴づけられ得る且つメタクリレー
ト及び／又はアクリレートモノマー組成物中で膨潤するがしかしそれらの中で溶解しない
グラフトコポリマーを含む。コア－シェルコポリマーの例は、スチレン、アクリロニトリ
ル又はメチルメタクリレートのような硬質「シェル」モノマーがブタジエン、ブチルアク
リレート、エチルアクリレート、イソプレン、等のポリマーから作られたゴム状「コア」
上にグラフトされているものである。一つのタイプのコア－シェルポリマーは、ポリブタ
ジエン又はポリブタジエンコポリマーゴムの存在下でメチルアクリレートを重合すること
により作られたメタクリレートブタジエンスチレン（ＭＢＳ）コポリマーである。かかる
ＭＢＳコポリマーの市販用の例は、ペンシルベニア州フィラデルフィアのRohm and Haas 
CompanyからのPARALOID（登録商標）ＢＴＡ－７５３及びテキサス州ヒューストンのKanek
a Texas Companyのカネエース（KANE ACE）Ｂ－５６４である。表１に指摘されているよ
うに、衝撃改質剤（コア－シェルコポリマー）の量は、一般に、本処方物の接着剤部を基
準として約１０ｗｔ％から３０ｗｔ％内に入る。
【００３２】
Ｆ．付着促進剤
　カルボン酸以外の付着促進剤は、メタクリルオキシエチル酸性ホスフェート、アクリル
オキシエチル酸性ホスフェート、等のようなリン酸エステルを含む。これらの化合物は、
様々な裸金属基材への付着を改善する。表１に列挙されているように、接着剤処方物中の
かかる付着促進剤の量は、一般に、接着剤部を基準として約０．５ｗｔ％から約５ｗｔ％
内に入る。付着促進剤として用いられるリン酸エステルの市販用の例は、日本国東京のキ
ョウエイシャ化学株式会社からのライトエステル（Light Ester）Ｐ－２Ｍである。
【００３３】
Ｇ．還元剤
　還元剤は、一般に開始剤の分解速度を促進することにより、比較的広い温度範囲にわた
ってメタクリレート及び／又はアクリレート系接着剤の硬化を促進する。例示的還元剤は
、アニリン、トルイジン、置換アニリン、置換トルイジン、それらの混合物、等を包含す
る。ジベンゾイルペルオキシド（ＢＰＯ）のような過酸化物が開始剤として用いられる場
合の還元剤の特定の例は、Ｎ，Ｎ－ジアルキルアニリン及びＮ，Ｎ－ジアルキルトルイジ
ンである。接着剤処方物に用いられる還元剤の量は、一般に、接着剤部を基準として約０
．１ｗｔ％から約２ｗｔ％内に入る。
【００３４】
Ｈ．抑制剤／遅延剤
　抑制剤／遅延剤は早期硬化を防止するために用いられ得、また所望硬化プロフィールを
備えるようにレドックス系（開始剤／還元剤系）と共に用いられ得る。アクリレート及び
／又はメタクリレート系用の例は、ブチル化ヒドロキシトルエン（ＢＨＴ）、キノン（た
とえばヒドロキノン、ベンゾキノン、等）、ニトロベンゼン、１，３，５－トリニトロベ
ンゼン、硫黄、アニリン、フェノール、クロロニル、等を包含し得る。表１に与えられて
いるように、抑制剤／遅延剤は、一般に、接着剤部の約０．００１ｗｔ％～０．１５ｗｔ
％内に入る。
【００３５】
Ｉ．腐食抑制剤
　腐食抑制剤は、金属基材の腐食を防止しそして金属基材を伴う接着層の耐久性を改善す
る（特に湿り環境又は腐食環境において）ために用いられ得る。例示的腐食抑制剤は、酸
化亜鉛、モリブデン酸亜鉛及び他の化学物質を包含し得る。酸化亜鉛及びモリブデン酸亜
鉛を有する抑制剤の市販用の例は、オハイオ州クリーブランドのMoly White Pigments Gr
oupからのMOLY-WHITE（登録商標）101 ED Plusである。表１に指摘されているように、腐
食抑制剤は、一般に、本処方物の約１ｗｔ％（接着剤部を基準として）より少ない。
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【００３６】
Ｊ．ロウ
　ロウは、接着剤の施用中接着剤の表面からモノマーの蒸発を低減するために用いられ得
る。利用されるロウの例示的融点範囲は、約４３℃から７７℃（１１０°Ｆから１７０°
Ｆ）である。用いられるロウのカテゴリーは、石油炭化水素ロウである。かかる石油ロウ
の市販用の例は、両方共ニュージャージー州ブエナのIGI Inc.からのボラー（Boler）１
９７７ロウ及びＩＧＩ １２３０ロウである。一般に、接着剤部を基準として本処方物の
約０．５から４ｗｔ％のみがロウである。過剰量のロウは、特に金属接着用途において、
硬化接着剤の機械的性質及び付着に悪影響を及ぼし得る。それ故、追加的手法（たとえば
、ポリビニルアセテートを添加する及び／又は還元剤対開始剤のモル比を低下する）が、
モノマーの沸騰（及び重量損失）を低減する一方、他の性質を有意には犠牲にしないよう
に、ロウ添加を補足し得る。
【００３７】
Ｋ．金属ジ（メト）アクリレート
　金属ジ（メト）アクリレートは、一般に、金属基材への接着剤の付着を改善する。かか
る化合物はまた、硬化接着剤の機械的性質だけでなく、硬化接着剤の耐熱性及び耐薬品性
も改善し得る。更に、金属ジ（メト）アクリレートは、一般に、米国特許第６，７３０，
４１１号明細書（参照することにより本明細書に組み込まれる）に記載されているように
、接着剤において教示された強度の発現を促進する。金属ジ（メト）アクリレートの市販
用の例は、Sartomer Company, Inc.からのＳＲ ７０８（亜鉛ジメタクリレート）である
。
【００３８】
Ｌ．ポリビニルアセテート（及び誘導体）
　論考されたように、ビニルアセテートホモポリマー及び／又はそれらの誘導体並びに他
の化合物は、硬化中の接着剤の重量損失を低減するために、メタクリレート及び／又はア
クリレート系接着剤に用いられ得る。たとえば、ポリビニルアセテートは、重量損失を低
減するために本接着剤に添加される（たとえば接着剤部の１５ｗｔ％より少なく）。たと
えば表１及び６が参照される。一つの例において、ポリビニルアセテートの添加は、重量
損失を少なくとも１％低減した。ポリビニルアセテートはまた、収縮制御剤として利用さ
れ得る。ポリビニルアセテートの市販用の例は、オハイオ州クリーブランドのMcGean Roh
co, Inc.からのＰＶＡ Ｂ－１５である。
【００３９】
Ｍ．開始剤
　本接着剤の活性剤部は、一般に、過酸化物及び他の化合物のような開始剤を含む。例示
的過酸化物は、ジベンゾイルペルオキシド（ＢＰＯ）、クメンヒドロペルオキシド、等を
包含する。或る具体的態様において、ＢＰＯは単独開始剤又は一次開始剤として用いられ
得、そしてクメンヒドロペルオキシドのような比較的安定な過酸化物は共開始剤又は二次
開始剤として用いられ得る。共開始剤は、たとえばより完全な初期転化を得るために（特
に遅硬接着剤が所望される場合）用いられ得る。共開始剤対一次開始剤のモル比は、一般
に０．５より小さい。このモル比の例示的範囲は、或る具体的態様において約０．１から
０．４でありそして他の具体的態様において約０．２から０．３である。下記に論考され
るように、活性剤部は、担体、増粘剤及び／又は他の化合物（たとえば着色剤）を含み得
る。
【００４０】
Ｎ．担体
　開始剤は、担体と共に固体形態又は溶液、懸濁液、乳濁液、ペースト、等のような液体
形態で商業的に入手可能であり得る。一般に、担体成分は、典型的貯蔵条件下で開始剤に
対して不活性である。成分例は、水、可塑剤、界面活性剤、等を包含する。更に、担体成
分の追加量が、開始剤の濃度、活性剤部の粘度及び比重、等を調整するために、活性剤部
に添加され得る。合計して、担体の量は、一般に、総接着剤（接着剤方と活性剤方の総合
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重量）の２０ｗｔ％より少なくそして普通は約１０ｗｔ％より少ない。総接着剤を基準と
して例示的重量範囲は、約２％～２０％、４％～１５％及び６％～１０％である。
【００４１】
Ｏ．増粘剤
　更に、増粘剤が、両パートの混合性及び他の性質を改善するために並びに活性剤方の粘
度、比重及びチキソトロープ性を改変するために用いられ得る。活性剤部に添加され得る
増粘剤は、無機充填剤、有機充填剤、及び／又は溶解、膨潤若しくは懸濁され得る（たと
えば担体中で）不活性ポリマーを含む。
【００４２】
Ｐ．比率及び他の成分
　連鎖移動剤、顔料、スペーサー、香料、充填剤、難燃剤、等のような他の成分が、本処
方物の活性剤方及び／又は接着剤方中に添加され得る。更に、接着剤部中の様々な成分の
全量又は部分量が、接着剤部から活性剤部へ移され得る。かかる成分は、或る靱性化剤、
衝撃改質剤、抑制剤／遅延剤、連鎖移動剤、等を包含し得る。一般に、移転された成分は
、活性剤部中の成分に対して実質的に不活性である。
【００４３】
　更に、接着剤部及び活性剤部は、非常に広い範囲のこれらの２つのパーツ間の様々な比
率にて処方され得る。接着剤部対活性剤部の比率は、一般に、容量により１００：１から
２：１の範囲内にある。接着剤部対活性剤部の実際比率は、商業的に入手できる包装及び
分与装置の故、容量により１０：１である。更に、活性剤部中の単独／一次開始剤対接着
剤部中の還元剤のモル比は、約０．５から１０普通は約１から５の例示的範囲にあり得る
。
【００４４】
ＩＩＩ．接着剤の調製及び施用
　最初に、アクリレート／メタクリレート系接着剤の接着剤部及び活性剤部が調製される
。指摘されたように、接着剤部対活性剤部の容量比は大きく変動し得る。更に、活性剤部
中の単独／一次開始剤対接着剤部中の還元剤のモル比は調整され得る。
【００４５】
　調製中、接着剤部及び活性剤部を処方するために接着剤成分が一緒にされそして混合さ
れる順序は、たとえば靱性化剤のタイプ、衝撃改質剤の充填、等に依存して、有意に変動
し得る。一般に、処方物の原料及び成分は、袋、運搬箱、ドラム、タンクトラック、貨車
、パイプライン、等で配達され得る。原料は配給業者により又は接着剤製造業者により容
器、倉庫、等にて現場で貯蔵され得、あるいはそれらが受け取られた時に接着剤製造業者
により用いられ得る。
【００４６】
　接着剤部及び活性剤部の商業的調製は、成分の低速及び／又は高速混合、原液又はプレ
ミックスの調製、中間及び最終工程において接着剤処方物の冷却、真空を用いて又は用い
ないでバッチの脱気、等を伴い得る。当業者により認識されるように、これらの２つのパ
ートを処方する際に用いられ得る装置は、容器、パイプ、弁、移送ポンプ、真空ポンプ及
びノズル、混合機（たとえば高速かき混ぜ機又はディスペンサー）、等を含む。接着剤部
及び活性剤部は、比較的小さいカートリッジから５５ガロンドラム、等に及ぶ種々のタイ
プの容器で最終使用者に配達され得る。
【００４７】
　接着剤の２つのパートの調製後、それらは接着剤製造業者、配給業者、最終使用者、等
により在庫として貯蔵され得る。他方では、これらの２つのパートは、物体を接着するた
めに、輸送後まもなく（中間貯蔵なしに）混合されそして施用され得る。接着剤を施用す
るために、接着剤部及び活性剤部（及び他のパート）は、論考されたように一緒にされる
又は一緒に混合される。一緒にされた接着剤処方物は、次いで第１部品及び／又は第２部
品に施用され得る。接着剤のかかる施用後、第１部品と第２部品は、施用接着剤によって
互いに接着され得る。最後に、接着剤は、硬化するようにされる（一般に周囲温度又は室
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【００４８】
ＩＶ．実施例
　本技術の側面及び具体的態様が、次の例に関して記載される。これらの例は例示の目的
のために提供され、しかして本技術の範囲を制限するように解釈されるようには意図され
ていない。
【００４９】
実施例１
　表２は、本接着剤処方物の活性剤部の組成例を提供する。一般に、挙げられたように、
活性剤部は、単独開始剤を含み得る。他方では、活性剤部は、一次開始剤及び共開始剤を
含み得る。共開始剤（用いられる場合）対一次開始剤のモル比の例示的範囲は、一般に０
．５より小さい。
【００５０】
　実施例１において、活性剤部は、ペンシルベニア州フィラデルフィアのElf Atochem No
rth America Inc.により商品名ルペルコ（LUPERCO）ＡＮＳ下で販売されたペースト形態
にあるＢＰＯである単独開始剤を含む。この例において、ＢＰＯの担体は、可塑剤及び界
面活性剤を含み得る。例示的可塑剤は、ジイソデシルアジペート（ＤＩＤＡ）である。更
に、表２に指摘されているように、活性剤部は、増粘剤を含み得る。増粘剤の例は、EPON
（登録商標）８２８、Paraloid（登録商標）ＢＴＡ－７５３、及びKraton（登録商標）Ｇ
１６５２を有する活性剤プレミックスである。活性剤部はまた、オハイオ州サンダスキー
のAmerican Colors, Inc.からの製品ＶＣ１００００Ｍ及びＶＣ８００００のような着色
剤を含み得る。最後に、論考されたように、活性剤部は、用いられる開始剤に対して実質
的に不活性であるところの接着剤部の或る成分のような他の成分を含み得る。
【００５１】
【表２】

【００５２】
実施例２
　実施例２において、接着剤部中のＥＤＴＡＮａ4プレミックスの存在は、接着剤部の貯
蔵安定性を改善した。結果として、接着剤部の糸曳きは有意に低減される。更に、表３に
指摘されているように、ＥＤＴＡＮａ4プレミックスはまた、硬化接着剤の機械的性質を
改善した。
【００５３】
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【表３】

【００５４】
ａ　４７．５％の水及び４７．５％のエチレングリコール中の５％のＥＤＴＡＮａ4。
ｂ　プレミックスは、１５．３５％のネオプレン（Neoprene）ＡＤ１０、０．０２％の１
，４－ＮＱ及び８４．６３％のＭＭＡを含有する。
ｃ　ＮＱプレミックスは、５ｗｔ％のサンチサイザー（Santicizer）２７８及び９０ｗｔ
％のメチルメタクリレート（ＭＭＡ）中の５ｗｔ％のナフタキノンを含有する。
ｄ　MOLY-WHITE（登録商標）101 ED Plusプレミックスは、１９．５％の活性剤プレミッ
クス、０．５％のＢＹＫ １１４２及び８０％のMOLY-WHITE（登録商標）101 ED Plusを含
有する。
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ｅ　引張り試料及び伸び試料は、Ex.2.4/1.1の試料（一晩硬化）以外は室温にて５日間硬
化した。ＡＳＴＭ Ｄ６３８－９９に従った。
ｆ　基材に表面処理を適用しなかった。試料を室温にて一晩硬化した。接着剤層の厚さは
、Ex.2.4/1.1の接着剤層の厚さ（０．０３２インチ）以外は０．０１２インチであった。
ＡＳＴＭ Ｄ１００２－９９に従った。
ｇ　破壊様態：　ＣＦは凝集破壊であり、そしてＡＦは接着破壊である。
ｈ　基材に表面処理を適用しなかった。試料を室温にて一晩硬化しそして次いで１８０°
Ｆにて３０分間状態調整した後、それらを引っ張った。
ｉ　０．５インチシングルオーバーラップ試料を室温にて一晩硬化し、そして次いで－４
０°Ｆにて１６時間状態調整した。ＧＭ ９７５１Ｐに従って３ポンドハンマーでもって
アイゾット衝撃試験機にて、試料に対して側方衝撃を行った。
【００５５】
実施例３
　表４における例は、比較的少量の非常に低いＴgの弾性ポリマーが高温性能（たとえば
高温における重ね剪断強さ）の有意な損失なしに低温性能を改善し得ることを実証してい
る。この例において、接着剤部対活性剤部の混合比は、容量により１０：１である。表４
における結果は、８２℃（１８０°Ｆ）における重ね剪断強さのわずかな損失のみでもっ
て、－４０℃（－４０°Ｆ）における衝撃強さが増加したことを示している。
【００５６】
【表４】

【００５７】
実施例４
　重量損失を低減するために、石油炭化水素ロウが多年用いられてきた。しかしながら、
表５に示されているように、ロウレベルが約１～１．５％に達するとき、効力は減少し始
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てその結果として接着剤から発せられるモノマー（たとえばＭＭＡ）の臭気を低減するた
めに、様々な手法が開発された。一つのかかる手法は、硬化中の重量損失を低減するため
にポリビニルアセテートを用いることである。別の手法は、発熱温度を低下する一方、硬
化速度（発熱時間）を実質的に維持することにより硬化中の重量損失を制御するために、
還元剤対開始剤のモル比を増加することである。表６は、これらの二つの手法を実証して
いる。
【００５８】
【表５】

【００５９】
実施例５
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【表６】

【００６０】
　本発明は様々な改変及び代替形態が可能であり得るけれども、特定の具体的態様が本明
細書に例として示されそして詳細に記載されてきた。しかしながら、本発明は開示された
特定の形態に限定されるようには意図されていない、ということが理解されるべきである
。むしろ、本発明は、添付の請求項により定められる本発明の精神及び範囲内に入るすべ
ての改変物、等価物及び代替物をカバーすべきである。
　以下に、本願発明に関連する発明の実施の形態を列挙する。
実施形態１
　接着剤処方物であって、
　開始剤を含む活性剤部、及び
　接着剤部
を含み、しかも該接着剤部は
　アクリレートモノマー若しくはメタクリレートモノマー又はそれらの組合わせ、及び
　該接着剤部の少なくとも１重量パーセントを構成するキレート化剤溶液
を含む接着剤処方物。
実施形態２
　接着剤部が還元剤を含む、実施形態１に記載の接着剤処方物。
実施形態３
　開始剤対還元剤のモル比が、約０．５から約１０の範囲にある、実施形態２に記載の接
着剤処方物。
実施形態４
　還元剤が、アニリン若しくはトルイジン又はそれらの組合わせを含む、実施形態２に記
載の接着剤処方物。
実施形態５
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　キレート化剤溶液中のキレート化剤が、六座配位子、二座配位子若しくは三座配位子又
はそれらのいずれかの組合わせを含む、実施形態１に記載の接着剤処方物。
実施形態６
　キレート化剤が、エチレンジアミン四酢酸四ナトリウム塩（ＥＤＴＡＮａ4）を含む、
実施形態５に記載の接着剤処方物。
実施形態７
　キレート化剤溶液が、少なくとも一部が水である溶媒を含む、実施形態１に記載の接着
剤処方物。
実施形態８
　溶媒が更に、グリコール若しくはアルコール又はそれらの組合わせを含む、実施形態７
に記載の接着剤処方物。
実施形態９
　開始剤が過酸化物を含む、実施形態１に記載の接着剤処方物。
実施形態１０
　開始剤が、ジベンゾイルペルオキシド（ＢＰＯ）若しくはクメンヒドロペルオキシド（
ＣＨＰ）又はそれらの組合わせを含む、実施形態１に記載の接着剤処方物。
実施形態１１
　開始剤が、一次開始剤又は単独開始剤を含む、実施形態１に記載の接着剤系。
実施形態１２
　活性剤部が、担体、増粘剤、着色剤若しくは二次開始剤又はそれらのいずれかの組合わ
せを含む、実施形態１に記載の接着剤処方物。
実施形態１３
　活性剤部が共開始剤を含む、実施形態１に記載の接着剤処方物。
実施形態１４
　共開始剤対開始剤のモル比が、約０．５より小さい、実施形態１３に記載の接着剤処方
物。
実施形態１５
　接着剤処方物であって、
　アクリレートモノマー若しくはメタクリレートモノマー又はそれらの組合わせを含むモ
ノマー、
　過酸化物を含む開始剤、
　還元剤、しかも単独開始剤又は一次開始剤対還元剤のモル比は約０．５から約１０の範
囲にあり、及び
　該モノマーに実質的に可溶な靱性化剤であって、－５０℃（－５８°Ｆ）より低い少な
くとも１つのドメインのガラス転移温度を有するコポリマーを含む靱性化剤
を含む接着剤処方物。
実施形態１６
　靱性化剤が弾性ポリマーを含む、実施形態１５に記載の接着剤処方物。
実施形態１７
　靱性化剤がブロックコポリマーを含む、実施形態１５に記載の接着剤処方物。
実施形態１８
　靱性化剤が、スチレン－ブタジエン－スチレン（ＳＢＳ）コポリマーを含む、実施形態
１５に記載の接着剤処方物。
実施形態１９
　靱性化剤が、ラジアル型のポリマーを含む、実施形態１５に記載の接着剤処方物。
実施形態２０
　衝撃改質剤を含む、実施形態１５に記載の接着剤処方物。
実施形態２１
　衝撃改質剤が、コア－シェル構造化ポリマーを含む、実施形態２０に記載の接着剤処方
物。
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実施形態２２
　衝撃改質剤が、メタクリレート－ブタジエン－スチレン（ＭＢＳ）コポリマーを含む、
実施形態２０に記載の接着剤処方物。
実施形態２３
　約－２５℃から約－５０℃（約－１３°Ｆから約－５８°Ｆ）の範囲の少なくとも１つ
のドメインのガラス転移温度を有する第２靱性化剤を含む、実施形態１５に記載の接着剤
処方物。
実施形態２４
　第２靱性化剤がポリクロロプレンを含む、実施形態２３に記載の接着剤処方物。
実施形態２５
　ポリビニルアセテート若しくはその誘導体又はそれらの混合物を含む、実施形態１５に
記載の接着剤処方物。
実施形態２６
　ロウを含む、実施形態１５に記載の接着剤処方物。
実施形態２７
　開始剤が、単独開始剤又は一次開始剤を含む、実施形態１５に記載の接着剤処方物。
実施形態２８
　接着剤を製造する方法であって、
　開始剤を含む活性剤部を調製し、そして
　キレート化剤溶液と、アクリレートモノマー又はメタクリレートモノマーの少なくとも
一方とを含む接着剤部を調製し、しかも該キレート化剤溶液は該接着剤部の少なくとも約
１重量パーセントを構成する
ことを含む方法。
実施形態２９
　接着剤部対活性剤部の容量比が、約１００：１から約２：１の範囲にある、実施形態２
８に記載の接着剤処方物。
実施形態３０
　接着剤部又は活性剤部の少なくとも一方が、リン酸エステルを含む付着促進剤を含む、
実施形態２８に記載の接着剤系。
実施形態３１
　開始剤対還元剤の前もって決定されたモル比にて開始剤及び還元剤を含む既知接着剤よ
り低い重量損失を有する接着剤を製造する方法であって、
　還元剤を含む接着剤部を用意し、そして
　該接着剤部とは別個である活性剤部を用意し、しかも該活性剤部は開始剤を含み、
　しかも硬化中該接着剤が該既知接着剤より低い重量損失を有するように、該前もって決
定されたモル比より小さい開始剤対還元剤のモル比にて該還元剤及び該開始剤を用意する
ことを含む方法。
実施形態３２
　接着剤のピーク発熱温度が、既知接着剤のピーク発熱温度より低い、実施形態３１に記
載の方法。
実施形態３３
　硬化中の接着剤のモノマー沸騰が、硬化中の既知接着剤のモノマー沸騰より少ない、実
施形態３１に記載の方法。
実施形態３４
　開始剤対還元剤の前もって決定されたモル比にて開始剤及び還元剤を含む既知接着剤よ
り低い重量損失を有する接着剤を用いる方法であって、
　還元剤を含む接着剤部を用意し、
　該接着剤部とは別個である活性剤部を用意し、しかも該活性剤部は開始剤を含み、
　しかも硬化中該接着剤が該既知接着剤より低い重量損失を有するように、該前もって決
定されたモル比より小さい開始剤対還元剤のモル比にて該還元剤及び該開始剤を用意し、
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そして
　該接着剤部と該活性剤部を一緒にする
ことを含む方法。
実施形態３５
　硬化中の接着剤の重量損失が、０．５重量パーセントより少ない、実施形態３４に記載
の方法。
実施形態３６
　接着剤を製造する方法であって、
　モノマー及び還元剤を含む接着剤部を調製し、
　開始剤を含む活性剤部を調製し、そして
　該接着剤の硬化中該接着剤の重量損失を低減するために、ポリビニルアセテート若しく
はその誘導体又はそれらの組合わせを該接着剤部又は該活性剤部の少なくとも一方に添加
する
ことを含む方法。
実施形態３７
　ポリビニルアセテート若しくはその誘導体又はそれらの組合わせを添加することが、重
量損失を少なくとも１重量パーセント低減する、実施形態３６に記載の方法。
実施形態３８
　接着剤を製造する方法であって、
　ポリマーでない開始剤を含む第１パートを調製し、そして
　第１パートとは別個の第２パートであって、アクリレートモノマー若しくはメタクリレ
ートモノマー又はそれらの組合わせを含む第２パートを調製し、
　しかも第１パート又は第２パートの少なくとも一方は、靱性化剤の少なくとも１つのド
メインの－５０℃（－５８°Ｆ）より低いガラス転移温度を有する靱性化剤を含む
ことを含む方法。
実施形態３９
　開始剤が、単独開始剤又は一次開始剤を含む、実施形態３８に記載の方法。
実施形態４０
　接着剤を用いる方法であって、
　接着剤の第１パートを接着剤の第２パートと混合し、しかも第１パートはアクリレート
モノマー若しくはメタクリレートモノマー又はそれらの組合わせ及び還元剤を含みそして
第２パートは過酸化物を含み、
　しかも第１パート若しくは第２パート又はそれらの組合わせは、－５０℃（－５８°Ｆ
）未満の１つのドメインのガラス転移温度を有する靱性化剤を含み、
　第１パートと第２パートの混合物を第１基材に施用し、そして
　第２基材を第１基材に接着する
ことを含む方法。
実施形態４１
　過酸化物が、ジベンゾイルペルオキシド（ＢＰＯ）を含む、実施形態４０に記載の方法
。
実施形態４２
　２つの物体を接着する方法であって、
　第１物体及び第２物体を用意し、
　接着剤を第１物体に又は第１物体及び第２物体の両方に施用し、しかも該接着剤は活性
剤部と接着剤部を一緒にすることにより作られ、
　しかも該活性剤部は開始剤を含み、そして該接着剤部はキレート化剤溶液と、還元剤と
、アクリレートモノマー又はメタクリレートモノマーの少なくとも一方とを含み、該キレ
ート化剤溶液は該接着剤部の１重量パーセントより多くを構成し、そして
　第１物体と第２物体を該接着剤によって付着させる
ことを含む方法。
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実施形態４３
　キレート化剤溶液が、エチレンジアミン四酢酸四ナトリウム塩（ＥＤＴＡＮａ4）及び
水を含む、実施形態４２に記載の方法。
実施形態４４
　装置であって、接着剤で接着された部品を有する製品を含み、しかも実質的重合前の該
接着剤の処方物が
　アクリレートモノマー若しくはメタクリレートモノマー又はそれらの組合わせ、
　還元剤、
　過酸化物、及び
　－５０℃（－５８°Ｆ）より低いガラス転移温度を含むコポリマー
を含む装置。
実施形態４５
　製品であって、接着剤で接着された部品を含み、しかも施用前の該接着剤の処方物が
　開始剤を含む活性剤部、及び
　アクリレートモノマー若しくはメタクリレートモノマー又はそれらの組合わせ及び接着
剤部の少なくとも１重量パーセントであるキレート化剤溶液を含む接着剤部
を含む製品。
実施形態４６
　キレート化剤溶液が、エチレンジアミン四酢酸四ナトリウム塩（ＥＤＴＡＮａ4）及び
水を含む、実施形態４５に記載の製品。
実施形態４７
　キレート化剤溶液がエチレングリコールを含む、実施形態４６に記載の製品。
実施形態４８
　活性剤部又は接着剤部の少なくとも一方が、ポリクロロプレン、ブタジエンとスチレン
のコポリマー又はブタジエンとイソプレンのコポリマーの少なくとも一つを含む靱性化剤
を含む、実施形態４７に記載の製品。



(22) JP 5270334 B2 2013.8.21

10

20

フロントページの続き

(51)Int.Cl.                             ＦＩ                                                        
   Ｃ０９Ｊ 131/04     (2006.01)           Ｃ０９Ｊ 131/04    　　　　          　　　　　

(72)発明者  ワン，シャオビン
            アメリカ合衆国，マサチューセッツ　０１８４５，ノース　アンドーバー，ロイヤル　クレスト　
            ドライブ　１９，アパートメント　２
(72)発明者  ドウ，ダニエル　ケー．
            アメリカ合衆国，マサチューセッツ　０２１３６，ハイド　パーク，オーク　ストリート　５８
(72)発明者  サボリ，パトリシア　エム．
            アメリカ合衆国，マサチューセッツ　０１９２３，ダンバーズ，メープル　ストリート　２２５
(72)発明者  ランバート，ケニス　エー．
            アメリカ合衆国，マサチューセッツ　０１８２１，ビルリカ，フレドリクソン　ロード　３３

    審査官  松原　宜史

(56)参考文献  特表２００２－５０９５７２（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開昭６３－１６８４７８（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開昭５９－１８７０１４（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００３－１６５８０６（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開平０８－２８３５８９（ＪＰ，Ａ）　　　
              特公昭５１－０２０５５５（ＪＰ，Ｂ１）　　
              特開昭５４－１４５７８１（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開昭６１－１９２７０７（ＪＰ，Ａ）　　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｃ０９Ｊ　　　１／００－２０１／１０　　　　


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	overflow

