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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　以下の工程：
　ａ）１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有粘度、１００
０個の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有する
ポリエチレンを含んでなるゲルスパンポリエチレンマルチフィラメント原料ヤーンを形成
し；
　ｂ）前記原料ヤーンを、１３０℃ないし１６０℃の領域温度を有する一つ又はそれより
多い領域がヤーン通路に沿って存在する、Ｌメートルのヤーン通路長さを有する強制対流
空気オーブン中をＶ１メートル／分の速度で通過させ；
　ｃ）前記原料ヤーンを、前記オーブンを連続的に通して、そして前記オーブンから以下
の式：
　　０．２５≦Ｌ／Ｖ１≦２０，分
　　３≦Ｖ２／Ｖ１≦２０
　　１．７≦（Ｖ２－Ｖ１）／Ｌ≦６０，分－１

　　０．２０≦２Ｌ／（Ｖ１＋Ｖ２）≦１０，分
を満足するＶ２メートル／分の出口速度で排出すること；
を含んでなる、ゲルスパンマルチフィラメントヤーンを延伸するための方法。
【請求項２】
　更に、前記オーブンを通過するヤーンの質量処理量が、ヤーン素糸当り少なくとも２グ
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ラム／分である条件を満足する、請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　前記ヤーンが、オーブンを通して、空気抵抗を無視した一定の張力で延伸される、請求
項１に記載の方法。
【請求項４】
　前記オーブン中のヤーン通路が、入口から出口まで直線である、請求項１に記載の方法
。
【請求項５】
　前記原料ヤーンが、１３５℃におけるデカリン中の８ｄｌ／ｇないし３０ｄｌ／ｇの固
有粘度、１０００個の炭素原子当り１個より少ないメチル基、及び１重量％より少ない他
の成分を有するポリエチレンを含んでなり、前記原料ヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような、２ないし７６ｇ／ｄのテナシティを有する、請求項１に
記載の方法。
【請求項６】
　前記原料ヤーンが、５ないし６６ｇ／ｄのテナシティを有する、請求項５に記載の方法
。
【請求項７】
　前記原料ヤーンが、１３５℃におけるデカリン中の１０ｄｌ／ｇないし２０ｄｌ／ｇの
固有粘度、１０００個の炭素原子当り０．５個より少ないメチル基を有するポリエチレン
を含んでなり、前記原料ヤーンが、７ないし５１ｇ／ｄのテナシティを有する、請求項５
に記載の方法。
【請求項８】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなるポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって、前記マルチフィ
ラメントヤーンが、少なくとも１７ｇ／ｄのＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定さ
れるようなテナシティを有し、ここにおいて前記ヤーンのフィラメントが、縦方向音響モ
ード（ＬＡＭ－１）と関連付けられる低周波数ラマンバンドから２３℃で決定されるとお
りの規則的序列長さ分布関数、Ｆ（Ｌ）のピーク値を、少なくとも４０ナノメートルの直
鎖セグメント長さＬ、において有する、前記ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項９】
　前記フィラメントが、少なくとも４５ナノメートルの直鎖セグメント長さＬにおいてピ
ーク値を有する、請求項８に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項１０】
　前記フィラメントが、少なくとも５０ナノメートルの直鎖セグメント長さＬにおいてピ
ーク値を有する、請求項８に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項１１】
　前記フィラメントが、少なくとも５５ナノメートルの直鎖セグメント長さＬにおいてピ
ーク値を有する、請求項８に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項１２】
　前記フィラメントが、５０ないし１５０ナノメートルの直鎖セグメント長さＬにおいて
ピーク値を有する、請求項８に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項１３】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなるポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって、前記マルチフィ
ラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくとも１
７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいて２°Ｋ／分より小さい加熱速度における少な
くとも３回の溶融走査から０°Ｋ／分に外挿された加熱速度における最初のポリエチレン
溶融吸熱の示差走査熱量測定法（ＤＳＣ）によって決定されるように、前記ＤＳＣ熱量測
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定法が、５ｍｍの長さの小片に切断され、ウッドメタル箔中に平行な配列で包まれ、そし
て開放試料皿に置かれた、０．０３ｍｇの質量のフィラメントのセグメントで行われ、前
記ヤーンのフィラメントが、少なくとも５３５の溶融過程の鎖内共同性のパラメーター、
ν、を有する、前記ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項１４】
　前記ヤーンのフィラメントが、少なくとも５４５の溶融過程の鎖内共同性のパラメータ
ー、ν、を有する、請求項１３に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項１５】
　前記ヤーンのフィラメントが、少なくとも５５５の溶融過程の鎖内共同性のパラメータ
ー、ν、を有する、請求項１３に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項１６】
　前記ヤーンのフィラメントが、５４５ないし１１００の溶融過程の鎖内共同性のパラメ
ーター、ν、を有する、請求項１３に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項１７】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなるポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって、前記マルチフィ
ラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくとも１
７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいて室温の無外部負荷下で測定された前記ヤーン
の前記フィラメントの一つの（００２）ｘ－線反射の強度が、二つの明確なピークを示す
、前記ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項１８】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなるポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって、前記マルチフィ
ラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくとも１
７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいて前記ヤーンのフィラメントが、縦方向音響モ
ード（ＬＡＭ－１）と関連付けられる低周波数ラマンバンドから２３℃で決定されるよう
な、少なくとも４０ナノメートルの直鎖セグメント長さＬにおいて規則的序列長さ分布関
数、Ｆ（Ｌ）のピーク値を有し、そして２°Ｋ／分より小さい加熱速度における少なくと
も３回の溶融走査から０°Ｋ／分に外挿された加熱速度における最初のポリエチレン溶融
吸熱の示差走査熱量測定法（ＤＳＣ）によって決定されるような少なくとも５３５の溶融
過程の鎖内共同性のパラメーター、ν、を有し、前記ＤＳＣ熱量測定法が、５ｍｍの長さ
の小片に切断され、ウッドメタル箔中に平行な配列で包まれ、そして開放試料皿に置かれ
た、０．０３ｍｇの質量のフィラメントのセグメントで行われる、前記ポリエチレンマル
チフィラメントヤーン。
【請求項１９】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなるポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって、前記マルチフィ
ラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくとも１
７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいて前記ヤーンのフィラメントが、縦方向音響モ
ード（ＬＡＭ－１）と関連付けられる低周波数ラマンバンドから２３℃で決定されるよう
な、少なくとも４０ナノメートルの直鎖セグメント長さＬにおいて規則的序列長さ分布関
数、Ｆ（Ｌ）のピーク値を有し、そして前記ヤーンの前記フィラメントの少なくとも一つ
の（００２）ｘ－線反射の強度が、室温の無外部負荷下で測定された二つの明確なピーク
を示す、前記ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項２０】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
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エチレンを含んでなるポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって、前記マルチフィ
ラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるとおりの少なくとも
１７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいて前記ヤーンのフィラメントが、２°Ｋ／分
より小さい加熱速度における少なくとも３回の溶融走査から０°Ｋ／分に外挿された加熱
速度における最初のポリエチレン溶融吸熱の示差走査熱量測定法（ＤＳＣ）によって決定
されるような少なくとも５３５の溶融過程の鎖内共同性のパラメーター、ν、を有し、前
記ＤＳＣ熱量測定法が、５ｍｍの長さの小片に切断され、ウッドメタル箔中に平行な配列
で包まれ、そして開放試料皿に置かれた、０．０３ｍｇの質量のフィラメントのセグメン
トで行われ、そして前記ヤーンの前記フィラメントの少なくとも一つの（００２）ｘ－線
反射の強度が、室温の無外部負荷下で測定された二つの明確なピークを示す、前記ポリエ
チレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項２１】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなるポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって、前記マルチフィ
ラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくとも１
７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいて前記ヤーンのフィラメントが：
　ａ）縦方向音響モード（ＬＡＭ－１）と関連付けられる低周波数ラマンバンドから２３
℃で決定されるような、少なくとも４０ナノメートルの直鎖セグメント長さＬにおける規
則的序列長さ分布関数Ｆ（Ｌ）のピーク値；
　ｂ）室温の無外部負荷下で測定された（００２）ｘ－線反射の強度における二つの明確
なピーク；及び
　ｃ）２°Ｋ／分より小さい加熱速度における少なくとも３回の溶融走査から０°Ｋ／分
に外挿された加熱速度における最初のポリエチレン溶融吸熱の示差走査熱量測定法（ＤＳ
Ｃ）によって決定されるような少なくとも５３５の溶融過程の鎖内共同性のパラメーター
、ν（前記ＤＳＣ熱量測定法は、５ｍｍの長さの小片に切断され、ウッドメタル箔中に平
行な配列で包まれ、そして開放試料皿に置かれた、０．０３ｍｇの質量のフィラメントの
セグメントで行われる）；
を示す、前記ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項２２】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなる延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって；前記マルチ
フィラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくと
も３３ｇ／ｄのテナシティを有し、そしてＲｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎ
ａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析によって、張力の荷重比例モードで、動
荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±０．００５％の動的歪み、２．７±０．
８℃／分の加熱速度、及び１０ないし１００ラジアン／秒の範囲の周波数で測定された場
合、１７５ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性率のピーク値を、前記γ－分散の両翼を
通して引かれた基線より上に有する、前記延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項２３】
　前記損失弾性率のγ－分散のピーク値が、１３０ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性
率のピーク値を、前記γ－分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する、請求項２２
に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項２４】
　ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるようなテナシティが、少なくとも３９
ｇ／ｄである、請求項２２に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項２５】
　５０℃ないし１２５℃の温度範囲及び１０ラジアン／秒の周波数において、少なくとも
１０℃の半幅値を有する損失弾性率のピークを有しない、請求項２２に記載のポリエチレ
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ンマルチフィラメントヤーン。
【請求項２６】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなる延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって；前記マルチ
フィラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくと
も３３ｇ／ｄのテナシティを有し、そしてＲｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎ
ａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析によって、張力の荷重比例モードで、動
荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±０．００５％の動的歪み、２．７±０．
８℃／分の加熱速度、及び１０ラジアン／秒の範囲の周波数で測定された場合、５０℃な
いし１２５℃の温度範囲及び１０ラジアン／秒の周波数において、少なくとも１０℃の半
幅値を有する損失弾性率のピークを有しない、前記延伸ポリエチレンマルチフィラメント
ヤーン。
【請求項２７】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなる延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって；前記マルチ
フィラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくと
も３３ｇ／ｄのテナシティを有し、そしてＲｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎ
ａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析によって、張力の荷重比例モードで、動
荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±０．００５％の動的歪み、２．７±０．
８℃／分の加熱速度、及び１０ないし１００ラジアン／秒の範囲の周波数で測定された場
合、少なくとも９０ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強度を、前記β－分散の両
翼を通して引かれた基線より上に有する、前記延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤー
ン。
【請求項２８】
　５０℃ないし１２５℃の温度範囲及び１０ラジアン／秒の周波数において、少なくとも
１０℃の半幅値を有する損失弾性率のピークを有しない、請求項２７に記載のポリエチレ
ンマルチフィラメントヤーン。
【請求項２９】
　前記損失弾性率のβ－分散が、二つの成分を有する、請求項２７に記載のポリエチレン
マルチフィラメントヤーン。
【請求項３０】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなる延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって；前記マルチ
フィラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくと
も３３ｇ／ｄのテナシティを有し、そしてＲｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎ
ａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析によって、張力の荷重比例モードで、動
荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±０．００５％の動的歪み、２．７±０．
８℃／分の加熱速度、及び１０ないし１００ラジアン／秒の範囲の周波数で測定された場
合、１７５ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性率のピーク値を、前記γ－分散の両翼を
通して引かれた基線より上に有し、そして少なくとも９０ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－
分散の積分強度を、前記β－分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する、前記延伸
ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項３１】
　前記損失弾性率のγ－分散のピーク値が、１３０ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性
率のピーク値を、前記γ－分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する、請求項３０
に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項３２】
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　前記損失弾性率のβ－分散が、二つの成分を有する、請求項３０に記載のポリエチレン
マルチフィラメントヤーン。
【請求項３３】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなる延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって；前記マルチ
フィラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくと
も３３ｇ／ｄのテナシティを有し、そしてＲｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎ
ａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析によって、張力の荷重比例モードで、動
荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±０．００５％の動的歪み、２．７±０．
８℃／分の加熱速度、及び１００ラジアン／秒の範囲の周波数で測定された場合、少なく
とも１０７ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強度を、前記β－分散の両翼を通し
て引かれた基線より上に有する、前記延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項３４】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなる延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって；前記マルチ
フィラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくと
も３３ｇ／ｄのテナシティを有し、そしてＲｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎ
ａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析によって、張力の荷重比例モードで、動
荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±０．００５％の動的歪み、２．７±０．
８℃／分の加熱速度、及び１００ラジアン／秒の範囲の周波数で測定された場合、２２５
ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性率のピーク値を、前記γ－分散のピークの両翼を通
して引かれた基線より上に有し、そして少なくとも１０７ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－
分散の積分強度を、前記β－分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する、前記延伸
ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項３５】
　前記損失弾性率のγ－分散のピーク値が、１３０ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性
率のピーク値を、前記γ－分散のピークの両翼を通して引かれた基線より上に有する、請
求項３４に記載のポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項３６】
　前記損失弾性率のβ－分散が、二つの成分を有する、請求項３４に記載のポリエチレン
マルチフィラメントヤーン。
【請求項３７】
　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなる延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって；前記マルチ
フィラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくと
も３３ｇ／ｄのテナシティを有し、そしてＲｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎ
ａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析によって、張力の荷重比例モードで、動
荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±０．００５％の動的歪み、２．７±０．
８℃／分の加熱速度、及び１０ないし１００ラジアン／秒の範囲の周波数で測定された場
合、１．０５：１より小さい、γ－分散の損失弾性率のピーク値を、前記ピーク値と同じ
温度で前記γ－分散のピークの両翼を通して引かれた基線の損失弾性率に比例して有する
、前記延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項３８】
　５０℃ないし１２５℃の温度範囲及び１０ラジアン／秒の周波数において、少なくとも
１０℃の半幅値を有する損失弾性率のピークを有しない、請求項３７に記載のポリエチレ
ンマルチフィラメントヤーン。
【請求項３９】
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　１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個
の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有するポリ
エチレンを含んでなる延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンであって；前記マルチ
フィラメントヤーンが、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくと
も３３ｇ／ｄのテナシティを有し、そしてＲｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎ
ａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析によって、張力の荷重比例モードで、動
荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±０．００５％の動的歪み、２．７±０．
８℃／分の加熱速度、及び１０ラジアン／秒の範囲の周波数で測定された場合、１．０５
：１より小さい、γ－分散の損失弾性率のピーク値を、前記ピーク値と同じ温度で前記γ
－分散のピークの両翼を通して引かれた基線の損失弾性率に比例して有し、そして少なく
とも９０ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強度を、前記β－分散の両翼を通して
引かれた基線より上に有する、前記延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーン。
【請求項４０】
　損失弾性率のβ－分散が、二つの成分を有する、請求項３９に記載のポリエチレンマル
チフィラメントヤーン。
【請求項４１】
　請求項８～４０のいずれか１項に記載の延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンを
含んでなる物品。
【請求項４２】
　少なくとも一つの前記延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンの網状構造を含んで
なる、請求項４１に記載の物品。
【請求項４３】
　前記延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンの複数の網状構造を含んでなり、前記
網状構造が、単一方向の層に配列され、一つの層の繊維の方向が、隣接する層の繊維の方
向と角度をなす、請求項４２に記載の物品。
【請求項４４】
　ａ）１３５℃におけるデカリン中の５ｄｌ／ｇないし４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１００
０個の炭素原子当り２個より少ないメチル基、及び２重量％より少ない他の成分を有する
ポリエチレンを含んでなるゲルスパンポリエチレンマルチフィラメント原料ヤーンを形成
し；
　ｂ）前記原料ヤーンを、１３０℃ないし１６０℃の領域温度を有する一つ又はそれより
多い領域がヤーン通路に沿って存在する、Ｌメートルのヤーン通路長さを有する強制対流
空気オーブン中をＶ１メートル／分の速度で通過させ；
　ｃ）前記原料ヤーンを、前記オーブンを連続的に通して、そして前記オーブンから以下
の式：
　　０．２５≦Ｌ／Ｖ１≦２０，分
　　３≦Ｖ２／Ｖ１≦２０
　　１．７≦（Ｖ２－Ｖ１）／Ｌ≦６０，分－１

　　０．２０≦２Ｌ／（Ｖ１＋Ｖ２）≦１０，分
を満足するＶ２メートル／分の出口速度で通過させること；
の工程を含んでなるゲルスパンマルチフィラメントヤーンを延伸するための方法。
【発明の詳細な説明】
【発明の詳細な説明】
【０００１】
　発明の背景
１．発明の分野
　本発明は、延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーン及びそれから構築された物品に
関する。本発明は、更にゲルスパンポリエチレンマルチフィラメントヤーンを延伸するた
めの方法及びこれによって製造された延伸ヤーンにも関する。延伸ヤーンは、身体外装、
ヘルメット、胸当て、ヘリコプター座席、スポールシールド、及び他の適用のための衝撃
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吸収並びに防弾；カヤック、カヌー、自転車及びボートのような複合運動用品；並びに釣
り糸、帆、ロープ、縫糸及び織物において有用である。
【０００２】
　２．関連技術の説明
　本発明を客観的にとらえるために、ポリエチレンが、１９７９年の最初のゲル紡糸加工
に先立つ約４０年間商品であったことを想起しなければならない。この時以前、ポリエチ
レンは、低い強度の低い靭性の物質であると見做されていた。本質的に高い炭素－炭素結
合強度のために、直鎖のポリエチレン分子が非常に強いものである潜在性を有することが
理論的に認識されていた。然しながら、ポリエチレン繊維を紡糸するためのその時点にお
いて既知の方法は、荷重を繊維を通して非効率的に伝達し、そして弱い繊維とする“折畳
み鎖”分子構造（ラメラ）を与えていた。
【０００３】
　“ゲルスパン”ポリエチレン繊維は、超高分子量ポリエチレン（ＵＨＭＷＰＥ）の溶液
を紡糸し、溶液フィラメントをゲル状態に冷却し、次いで紡糸用溶媒を除去することによ
って製造される。一つ又はそれより多い溶液フィラメント、ゲルフィラメント及び溶媒を
含まないフィラメントは、高度に方向づけされた状態に延伸される。ゲル紡糸法は、折畳
み鎖のラメラの形成を防止し、そして引張荷重を更に効率的に伝達する“延伸鎖”構造の
形成を促進する。
【０００４】
　ゲル状態のＵＨＭＷＰＥフィラメントの調製及び延伸の最初の記載は、Ｐ．Ｓｍｉｔｈ
，Ｐ．Ｊ．Ｌｅｍｓｔｒａ，Ｂ．Ｋａｌｂ　ａｎｄ　Ａ．Ｊ．Ｐｅｎｎｉｎｇｓ，Ｐｏｌ
ｙ．Ｂｕｌｌ．，１，７３１（１９７９）によるものであった。単一のフィラメントを、
デカリン中の２重量％の溶液から引抜き、ゲル状態に冷却し、そして次いで１００ないし
１４０℃の熱空気オーブン中でデカリンを蒸発しながら延伸した。
【０００５】
　更に最近の方法（例えば、米国特許第４，５５１，２９６号、４，６６３，１０１号、
及び６，４４８，６５９号参照）は、溶液フィラメント、ゲルフィラメント及び溶液を含
まないフィラメントの三つの全てを延伸することを記載している。高分子量ポリエチレン
繊維を延伸するための方法は、米国特許第５，７４１，４５１号中に記載されている。更
に米国特許出願ＵＳ－Ａ－２００５／００９３２００も参照されたい。これらの特許の開
示は、本明細書と不適合ではない範囲で、本明細書中に参考文献として援用される。
【０００６】
　ゲルスパンポリエチレンフィラメント及びヤーンを延伸するために、いくつかの動機付
けが存在することが可能である。最終使用の適用には、低いデニールのフィラメント又は
低いデニールのヤーンを必要とする可能性がある。低いデニールのフィラメントは、ゲル
紡糸法で製造するのは困難である。ＵＨＭＷＰＥの溶液は、高粘度であり、そして小さい
紡糸口金開口部を通して押出すために過剰な圧力を必要とする可能性がある。従って、大
きい開口部を持つ紡糸口金の使用及びその後の延伸が、細いデニールのフィラメントを製
造するための好ましい方法であることができる。延伸のもう一つの動機付けは、高い引張
特性の必要性である可能性がある。ゲルスパンポリエチレンフィラメントの引張特性は、
一般的に、適当に行われた場合、延伸比の増加に伴い改良される。延伸に対するなおもう
一つの動機付けは、特定の特性、例えば防弾性のために特に好ましいものである可能性が
ある、フィラメントの特殊な微細構造を製造するためである可能性がある。
【０００７】
　マルチフィラメント“ゲルスパン”超高分子量ポリエチレン（ＵＨＭＷＰＥ）ヤーンは
、今日、Ｈｏｎｅｙｗｅｌｌ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ　Ｉｎｃ．，ＤＳＭ　Ｎ．Ｖ
．、Ｔｏｙｏｂｏ　Ｃｏ．，Ｌｔｄ．、Ｎｉｎｇｂｏ　Ｄａｃｈｅｎｇ　ａｎｄ　Ｔｏｎ
ｇｙｚｈｏｎｇ　Ｓｐｅｃｉａｌｔｙ　Ｆｉｂｒｅ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ　ａｎｄ　Ｄ
ｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ　Ｃｏ．，Ｌｔｄ．を含む多くの会社によって製造されている。
【０００８】
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　ゲル紡糸法は、折畳み鎖表面を持つラメラを含まない繊維を製造する傾向があるが、然
しながら、ゲルスパンＵＨＭＷＰＥ繊維の分子は、赤外及びラマン分光分析法によって証
明することができるようにゴーシュ配列を含まないものではない。ゴーシュ配列は、斜方
結晶構造に転位を起こすジグザグなポリエチレン分子中の捻れである。全ｔｒａｎｓ－（
ＣＨ２）ｎ－配列を持つ理想的な延伸鎖ポリエチレン繊維の強度が、現在達成されている
よりはるかに高いことがいろいろ計算されている。繊維の強度及びマルチフィラメントヤ
ーンの強度は、多様な因子に依存するが、全ｔｒａｎｓ配列のより長い直鎖の連続を有す
る分子からなる、更に完全なポリエチレン繊維構造が、防弾物質のような多くの適用にお
いて優れた性能を示すことが予想される。
【０００９】
　従って、増加した分子構造の完全性を有するゲルスパンマルチフィラメントＵＨＭＷＰ
Ｅヤーンに対する必要性が存在する。このような完全性の一つの基準は、ラマン分光法に
よって決定することができるような、全ｔｒａｎｓ－（ＣＨ２）ｎ－配列の直鎖のより長
い連続である。もう一つの基準は、示差走査熱量測定法（ＤＳＣ）によって決定すること
ができるようなより大きい“溶融過程の鎖内共同性のパラメーター（Parameter of Intra
chain Cooperativity of the Melting Process）”である。なおもう一つの基準は、ｘ－
線回折によって決定することができるような二つの斜方晶系結晶性成分の存在である。な
おもう一つの基準は、更に規則性の微細構造を反映した、独特の動的機械分析（ＤＭＡ）
の特徴である。
【００１０】
　動的機械分析（ＤＭＡ）は、動的応力又は歪みを試料に適用し、そして反応を分析して
、貯蔵弾性率（Ｅ’）、損失弾性率（Ｅ’’）及びダンピング又はｔａｎデルタ（δ）の
ような機械的特性を、温度及び／又は周波数の関数として得る技術である。ポリマーに対
して適用した場合のＤＭＡの紹介的説明は、Ｋ．Ｐ．Ｍｅｎａｒｄによって“Ｅｎｃｙｃ
ｌｏｐｅｄｉａ　ｏｆ　Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｓｃｉｅｎｃｅ　ａｎｄ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇ
ｙ”，Ｖｏｌｕｍｅ　９，Ｐ．５６３－５８９，Ｊｏｈｎ　Ｗｉｌｅｙ　＆　Ｓｏｎｓ，
Ｈｏｂｏｋｅｎ，ＮＪ，２００４中で与えられている。Ｍｅｎａｒｄは、ＤＭＡが、ポリ
マー鎖の分子運動に対して非常に敏感であり、そしてこのような運動の転移を測定するた
めの強力な道具であることを示している。分子運動中の転移が起こる温度領域は、基線の
傾向からのＥ’、Ｅ’’又はｔａｎ　δの離脱によって特徴づけられ、そして研究者によ
って“緩和（relaxations）”及び“分散（dispersions）”と多様に命名されている。多
くのポリマーのＤＭＡの研究は、分散に伴う、アルファ（α）、ベータ（β）及びガンマ
（γ）と命名された三つの温度領域を同定している。
【００１１】
　Ｋｈａｎｎａ等、Ｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌｅｓ，１８，１３０２－１３０９（１９８
５）は、一定の範囲の密度（直線性）を有するポリエチレンの研究において、α－分散を
、結晶質ラメラの境界領域の鎖の折畳み、ループ、及び結合分子の分子運動に起因すると
した。α－分散の強度は、ラメラの厚さの増加に伴って増加した。β－分散は、非晶質ラ
メラ内領域の分子運動に起因するとされた。γ－分散の起源は、明確ではないが、しかし
殆んど非晶質領域に関係することが示唆された。Ｋｈａｎｎａ等は、Ｋ．Ｍ．Ｓｉｎｎｏ
ｔｔ，Ｊ．Ａｐｐｌ　Ｐｈｙｓ．，３７，３３８５（１９６６）が、γ－分散が結晶質相
の欠陥によるものであることを提案していることを注記している。同じ研究において、Ｋ
ｈａｎｎａ等は、α－分散を約５℃より上の分子運動における転移と、β－分散を約－７
０℃ないし５℃間の転移と、そしてγ－分散を－７０℃ないし－１２０℃間の転移と関連
させた。
【００１２】
　Ｒ．Ｈ．Ｂｏｙｄ，Ｐｏｌｙｍｅｒ，２６，３２３（１９８５）は、結晶性が増加する
と、γ－分散が広がる傾向があることを見出した。Ｒｏｙ　ｅｔ　ａｌ．，Ｍａｃｒｏｍ
ｏｌｅｃｕｌｅｓ，２１（６）１７４１（１９８８）は、非常に希釈された溶液（０．４
重量／容量％）からのＵＨＭＷＰＨフィルムのゲルキャスト（gel-cast）の研究において



(10) JP 5324096 B2 2013.10.23

10

20

30

40

50

、試料を１５０：１を超えた領域で固体状態で熱間引抜きした場合、γ－分散が消失する
ことを見出した。Ｋ．Ｐ．Ｍｅｎａｒｄ（上記で引用）は、靭性及びβ－分散間の補正を
注記した。
【００１３】
　米国特許第５，４４３，９０４号は、γ－分散中のｔａｎ　δの高い値が、高速度衝撃
に対する優れた耐性の表示であることができ、そしてα－分散中の損失弾性率の高いピー
ク温度が、室温における優れた物理的特性の表示であることを示唆した。
【００１４】
　非常に高度に規則性の分子の微細構造を有するヤーンを製造するための延伸方法、この
ようにして製造されたヤーン、及びこれらのヤーンから製造された、優れた弾道特性を有
する物品を含む物品を提供することは、本発明の目的の一つである。
【００１５】
　発明の概要
　本発明は：　
　ａ）１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０
００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２重量％より少ない他の成分を
有するポリエチレンを含んでなるゲルスパンポリエチレンマルチフィラメント原料ヤーン
を形成し；
　ｂ）前記原料ヤーンを、約１３０℃ないし１６０℃の領域温度を有する一つ又はそれよ
り多い領域がヤーン通路に沿って存在する、Ｌメートルのヤーン通路長さを有する強制対
流空気オーブン中をＶ１メートル／分の速度で通過させ；
　ｃ）前記原料ヤーンを、前記オーブンを連続的に通して、そして前記オーブンから以下
の式：
　　０．２５≦Ｌ／Ｖ１≦２０，分　　　　　　　　　式１
　　３≦Ｖ２／Ｖ１≦２０　　　　　　　　　　　　　式２
　　１．７≦（Ｖ２－Ｖ１）／Ｌ≦６０，分－１　　　　式３
　　０．２０≦２Ｌ／（Ｖ１＋Ｖ２）≦１０，分　　　式４
が満足されるＶ２メートル／分の出口速度で通過させること；
の工程を含んでなる、ゲルスパンマルチフィラメントヤーンを延伸するための方法を含ん
でなる。
【００１６】
　本発明は、更に１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有
粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２重量％より少ない
他の成分を有するポリエチレンを含んでなる、新規なポリエチレンマルチフィラメントヤ
ーンである。そのマルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測
定されるような少なくとも１７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいてヤーンのフィラ
メントは、縦方向音響モード（ＬＡＭ－１）と関連付けられる低周波数ラマンバンドから
、少なくとも３５ナノメートルの直鎖セグメント長さＬにおいて２３℃で決定されたとお
りの規則的序列長さ分布関数（the ordered-sequence length distribution function）
、Ｆ（Ｌ）のピーク値を有する。
【００１７】
　第３の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし３
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンであり、前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも１７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいて
前記ヤーンのフィラメントは、少なくとも５３５の“溶融過程の鎖内共同性のパラメータ
ー”、ν、の値を有する。
【００１８】
　第４の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし３
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５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンであり、前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも１７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいて
無負荷下で室温で測定された前記ヤーンの一つのフィラメントの（００２）ｘ－線反射の
強度は、二つの明確なピークを示す。
【００１９】
　第５の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし４
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンである。このマルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈｅ
ｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析
によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±
０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ないし１００ラジ
アン／秒の範囲の周波数で測定された場合、１７５ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性
率のピーク値を、前記γ－分散ピークの両翼を通して引かれた基線より上に有する。
【００２０】
　第６の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし４
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンである。このマルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈｅ
ｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析
によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±
０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ラジアン／秒の周
波数で測定された場合、５０℃ないし１２５℃の温度範囲、そして１０ラジアン／秒の周
波数において、少なくとも１０℃の半幅値を有する損失弾性率のピークを有しない。
【００２１】
　第７の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし４
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンである。このマルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈｅ
ｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析
によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±
０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ラジアン／秒の周
波数で測定された場合、少なくとも９０ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強度を
、前記β－分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する。
【００２２】
　第８の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし４
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンである。このマルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈｅ
ｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析
によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±
０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ラジアン／秒の周
波数で測定された場合、１７５ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性率のピーク値を、前
記ピークの両翼を通して引かれた基線より上に有し；そして少なくとも９０ＧＰａ－℃の
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損失弾性率のβ－分散の積分強度を、分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する。
【００２３】
　第９の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし４
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンである。このマルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈｅ
ｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析
によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±
０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１００ラジアン／秒の
周波数で測定された場合、少なくとも１０７ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強
度を、β－分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する。
【００２４】
　第１０の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし
４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約
２重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマル
チフィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６
－０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈ
ｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分
析によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５
±０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１００ラジアン／秒
の周波数で測定された場合、２２５ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性率のピーク値を
、前記γ－分散ピークの両翼を通して引かれた基線より上に有し、そして少なくとも１０
７ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強度を、β－分散の両翼を通して引かれた基
線より上に有する。
【００２５】
　第１１の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし
４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約
２重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマル
チフィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６
－０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈ
ｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分
析によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５
±０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ないし１００ラ
ジアン／秒の範囲の周波数で測定された場合、１．０５：１より小さい、γ－分散の損失
弾性率のピーク値を、前記ピーク値と同じ温度で前記γ－分散のピークの両翼を通して引
かれた基線の損失弾性率に比例して有する。
【００２６】
　第１２の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし
４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約
２重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマル
チフィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６
－０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈ
ｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分
析によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５
±０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ラジアン／秒の
周波数で測定された場合、１．０５：１より小さい、γ－分散の損失弾性率のピーク値を
、前記ピーク値と同じ温度で前記γ－分散のピークの両翼を通して引かれた基線の損失弾
性率に比例して有し、そして少なくとも９０ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強
度を、β－分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する。
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【００２７】
　本発明は、更に本発明のヤーンを含んでなる物品を含む。
　発明の詳細な説明
　一つの態様において、本発明は：
　ａ）１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし３５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０
００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２重量％より少ない他の成分を
有するポリエチレンを含んでなるゲルスパンポリエチレンマルチフィラメント原料ヤーン
を形成し；
　ｂ）前記原料ヤーンを、約１３０℃ないし１６０℃の領域温度を有する一つ又はそれよ
り多い領域がヤーン通路に沿って存在する、Ｌメートルのヤーン通路長さを有する強制対
流空気オーブン中をＶ１メートル／分の速度で通過させ；
　ｃ）前記原料ヤーンを、前記オーブンを連続的に通して、そして前記オーブンから以下
の式：
　　０．２５≦Ｌ／Ｖ１≦２０，分　　　　　　　　　式１
　　３≦Ｖ２／Ｖ１≦２０　　　　　　　　　　　　　式２
　　１．７≦（Ｖ２－Ｖ１）／Ｌ≦６０，分－１　　　　式３
　　０．２０≦２Ｌ／（Ｖ１＋Ｖ２）≦１０，分　　　式４
が満足されるＶ２メートル／分の出口速度で通過させること；
の工程を含んでなる、ゲルスパンマルチフィラメントヤーンを延伸するための方法を含ん
でなる。
【００２８】
　本発明の目的のために、繊維は、その長さ寸法が、幅及び厚さの横方向寸法よりはるか
に大きい細長い物体である。従って、“繊維”は、本明細書中で使用される場合、連続又
は不連続の長さの規則的な若しくは不規則な断面を有する、一つ又は、複数のフィラメン
ト、リボン、条片、等を含む。ヤーンは、連続又は不連続な繊維の集合である。
【００２９】
　好ましくは、特に上記の方法で、延伸されるマルチフィラメント原料ヤーンは、約８な
いし３０ｄｌ／ｇ、更に好ましくは約１０ないし２５ｄｌ／ｇ、そして最も好ましくは約
１２ないし２－ｄｌ／ｇのデカリン中の固有粘度を有するポリエチレンを含んでなる。好
ましくは、延伸されるマルチフィラメントヤーンは、１０００個の炭素原子当り約１個よ
り少ないメチル基、更に好ましくは１０００個の炭素原子当り約０．５個より少ないメチ
ル基、及び約１重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる。
【００３０】
　本発明の方法で延伸されるゲルスパンポリエチレンマルチフィラメントヤーンは、事前
に延伸されていることができ、又はこれは、本質的に延伸されていない状態であることが
できる。ゲルスパンポリエチレン原料ヤーンを形成するための方法は、米国特許第４，５
５１，２９６号、４，６６３，１０１号、５，７４１，４５１号及び６，４４８，６５９
号によって記載されている方法の一つであることができる。
【００３１】
　原料ヤーンのテナシティは、１０インチ（２５．４ｃｍ）のゲージ長さ及び１００％／
分の伸長速度で、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるように、デニール当り
、２ないし７６、好ましくは約５ないし６６、更に好ましくは約７ないし５１グラム（ｇ
／ｄ）の範囲であることができる。
【００３２】
　ゲルスパンポリエチレンヤーンを、オーブン中、高温管中、加熱されたロール間、又は
加熱された表面上で延伸することができることは知られている。ＷＯ０２／３４９８０Ａ
１は、特別な延伸オーブンを記載している。本発明者らは、ゲルスパンＵＨＭＷＰＥマル
チフィラメントヤーンの延伸を、狭い範囲で定義された条件下の強制対流空気オーブン中
で遂行する場合、最も効果的で、そして生産的であることを見出した。オーブン中に、ヤ
ーン通路に沿って、それぞれの領域が約１３０℃ないし１６０℃の温度を有する、一つ又
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はそれより多い温度制御された領域が存在することが必要である。好ましくは、領域内の
温度は、±２℃より小さく（合計４℃より小さく）、更に好ましくは±１℃より小さく（
合計２℃より小さく）変化するように制御される。
【００３３】
　ヤーンは、一般的にオーブンの温度より低い温度で延伸オーブンに入るものである。他
方、ヤーンの延伸は、熱を発生する散逸性の方法である。従って、ヤーンを延伸温度まで
迅速に加熱し、そしてヤーンを制御された温度に維持するために、ヤーン及びオーブンの
空気間に有効な熱伝達を有することが必要である。好ましくは、オーブン内の空気の循環
は、乱流状態である。ヤーンの近辺の時間で平均された空気の速度は、好ましくは約１な
いし２００メートル／分、更に好ましくは約２ないし１００メートル／分、最も好ましく
は約５ないし１００メートル／分である。
【００３４】
　オーブン内のヤーン通路は、入口から出口まで直線であることができる。別の方法とし
て、ヤーン通路は、遊びロール又は中間駆動ロールの廻りの往復（“ジグザグ”）通路に
、オーブンを上下、及び／又は前後に通って従うことができる。好ましくは、オーブン内
のヤーン通路は入口から出口まで直線である。
【００３５】
　オーブン内のヤーンの張力の状態は、遊びロールの抵抗を制御するか、中間駆動ロール
の速度を調節するか、又はオーブン温度の状態を調節することによって調節される。ヤー
ンの張力は、遊びロールの抵抗を増加するか、連続した駆動ロール間の速度の差を増加さ
せるか又はオーブン温度を減少することによって増加することができる。オーブン内のヤ
ーンの張力は、交互の上昇及び下降分布に従うことができるか、又は入口から出口にまで
着実に増加することができるか、或いはこれは一定であることができる。好ましくは、オ
ーブン内の至るところで、ヤーンの張力は、空気の抵抗の影響を無視して一定であるか、
又はこれはオーブンを通して増加する。最も好ましくは、オーブン内の至るところで、ヤ
ーンの張力は空気抵抗の影響を無視して一定である。
【００３６】
　本発明の延伸法は、多数のヤーン素糸（yarn ends）を同時に延伸することを提供する
。典型的には、延伸されるゲルスパンポリエチレンヤーンの多数の束は、クリール上に置
かれる。多数のヤーン素糸は、クリールから、延伸オーブンへの供給速度を設定する最初
のロールの組を経由して平行して供給され、そして次いでオーブン経て、そしてヤーンの
出口速度を設定し、そして更に張力下のヤーンを室温に冷却する最後のロールの組を通っ
て出る。冷却中のヤーンの張力は、熱的収縮を無視して、ヤーンをその延伸された長さに
保つために十分に維持される。
【００３７】
　延伸法の生産性は、ヤーン素糸当り、単位時間当りに製造することができる延伸された
ヤーンの重量によって測定することができる。好ましくは、この方法の生産性は、ヤーン
素糸当り約２グラム／分より多く、更に好ましくはヤーン素糸当り約４グラム／分より多
い。
【００３８】
　第２の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし３
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる、新規なポリエチレンマル
チフィラメントヤーンである。このマルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６
－０２によって測定されるような少なくとも１７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおい
てヤーンのフィラメントが、縦方向音響モード（ＬＡＭ－１）と関連付けられる低周波数
ラマンバンドから、少なくとも３５ナノメートル、そして好ましくは少なくとも４０ナノ
メートルの直鎖セグメント長さＬにおいて２３℃で決定されたとおりの規則的序列長さ分
布関数、Ｆ（Ｌ）のピーク値を有する。
【００３９】



(15) JP 5324096 B2 2013.10.23

10

20

30

40

50

　第３の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし３
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンであり、前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも１７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいて
前記ヤーンのフィラメントは、少なくとも５３５の“溶融過程の鎖内共同性のパラメータ
ー”、ν、の値を有する。
【００４０】
　第４の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし３
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンであり、前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも１７ｇ／ｄのテナシティを有し、ここにおいて
無負荷下で室温で測定された前記ヤーンの一つのフィラメントの（００２）ｘ－線反射の
強度は、二つの明確なピークを示す。
【００４１】
　好ましくは、本発明の、そして特に本発明の第１ないし第４の態様のポリエチレンヤー
ンは、１３５℃におけるデカリン中の約７ｄｌ／ｇないし３０ｄｌ／ｇの固有粘度、１０
００個の炭素原子当り約１個より少ないメチル基、及び約１重量％より少ない他の成分、
及び少なくとも２２ｇ／ｄのテナシティを有する。
【００４２】
　本発明は、更に、独特の微細構造及び優れた弾道的特性を反映した独特のＤＭＡの特徴
を有する延伸ポリエチレンマルチフィラメントヤーンを含んでなる。このようなヤーンは
、本明細書中に本発明の第５ないし第１２の態様に対する特別な言及として記載される。
【００４３】
　第５の態様において、従来の技術のゲルスパンマルチフィラメントヤーンとの比較にお
いて、本発明のヤーンは、ガンマ－分散において、あったとしても非常に低い振幅のピー
クを有する。更に正確には、この態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中
の約５ｄｌ／ｇないし４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少
ないメチル基、及び約２重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新
規なポリエチレンマルチフィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、
ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシテ
ィを有し；そしてＲｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　
ＩＩによる動的機械分析によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれ
た静荷重、０．０２５±０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及
び１０ないし１００ラジアン／秒の範囲の周波数で測定された場合、１７５ＭＰａより少
ないγ－分散の損失弾性率のピーク値を、前記γ－分散ピークの両翼を通して引かれた基
線より上に有する。好ましくは、γ－分散の損失弾性率のピーク値は、γ－分散のピーク
の両翼を経由して引かれた基線の上に１００ＭＰａより小さい。
【００４４】
　第６の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし４
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈｅ
ｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析
によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±
０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ラジアン／秒の周
波数で測定された場合、５０℃ないし１２５℃の温度範囲、そして１０ラジアン／秒の周
波数において、少なくとも１０℃の半幅値を有する損失弾性率のピークを有しない。
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【００４５】
　第７の態様において、本発明のマルチフィラメントヤーンは、独特に高い損失弾性率の
β－分散の積分強度を有する。β－分散の積分強度は、図５に例示したように、ＤＭＡ損
失弾性率のプロット及び全体のβ－分散の両翼を通して引かれた基線間の面積として定義
される。
【００４６】
　この態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし４５
ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２重
量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチフ
ィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０
２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈｅｏ
ｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析に
よって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±０
．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ラジアン／秒の周波
数で測定された場合、少なくとも９０ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強度を、
前記β－分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する。好ましくは、損失弾性率のβ
－分散は、二つの成分を有する。好ましくは、更に、５０℃ないし１２５℃の温度範囲の
損失弾性率において、少なくとも１０℃の半幅値を有するピークが見られない。
【００４７】
　第８の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし４
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈｅ
ｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析
によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±
０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ラジアン／秒の周
波数で測定された場合、１７５ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性率のピーク値を、前
記ピークの両翼を通して引かれた基線より上に有し；そして少なくとも９０ＧＰａ－℃の
損失弾性率のβ－分散の積分強度を、その分散の両翼を通して引かれた基線より上に有す
る。好ましくは、γ－分散の損失弾性率のピーク値は、γ－分散のピークの両翼を通して
引かれた基線の上に１００ＭＰａより小さい。好ましくは、損失弾性率のβ－分散は、先
に記載したように二つの成分を有する。
【００４８】
　第９の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし４
５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約２
重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマルチ
フィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－
０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈｅ
ｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分析に
よって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５±０
．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１００ラジアン／秒の周
波数で測定された場合、少なくとも１０７ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強度
を、β－分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する。好ましくは、損失弾性率のβ
－分散は、二つの成分を有する。
【００４９】
　第１０の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし
４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約
２重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマル
チフィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６
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－０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈ
ｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分
析によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５
±０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１００ラジアン／秒
の周波数で測定された場合、２２５ＭＰａより少ないγ－分散の損失弾性率のピーク値を
、前記γ－分散ピークの両翼を通して引かれた基線より上に有し、そして少なくとも１０
７ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強度を、β－分散の両翼を通して引かれた基
線より上に有する。好ましくは、損失弾性率のβ－分散は、二つの成分を有する。
【００５０】
　第１１の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし
４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約
２重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマル
チフィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６
－０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈ
ｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分
析によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５
±０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ないし１００ラ
ジアン／秒の範囲の周波数で測定された場合、１．０５：１より小さい、γ－分散の損失
弾性率のピーク値を、前記ピーク値と同じ温度で前記γ－分散のピークの両翼を通して引
かれた基線の損失弾性率に比例して有する。好ましくは、５０℃ないし１２５℃の温度範
囲の損失弾性率において、少なくとも１０℃の半幅値を有するピークが見られない。
【００５１】
　第１２の態様において、本発明は、１３５℃におけるデカリン中の約５ｄｌ／ｇないし
４５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約２個より少ないメチル基、及び約
２重量％より少ない他の成分を有するポリエチレンを含んでなる新規なポリエチレンマル
チフィラメントヤーンであり；前記マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６
－０２によって測定されるような少なくとも３３ｇ／ｄのテナシティを有し；そしてＲｈ
ｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩによる動的機械分
析によって、張力の荷重比例モードで、動荷重の１１０％に保たれた静荷重、０．０２５
±０．００５％の動的歪み、２．７±０．８℃／分の加熱速度、及び１０ラジアン／秒の
周波数で測定された場合、１．０５：１より小さい、γ－分散の損失弾性率のピーク値を
、前記ピーク値と同じ温度で前記γ－分散のピークの両翼を通して引かれた基線の損失弾
性率に比例して有し、そして少なくとも９０ＧＰａ－℃の損失弾性率のβ－分散の積分強
度を、β－分散の両翼を通して引かれた基線より上に有する。好ましくは、損失弾性率の
β－分散は、二つの成分を有する。
【００５２】
　本発明は、更に本発明のヤーンを含んでなる物品を含む。本発明の物品は、好ましくは
本発明のヤーンの網状構造から構成される。網状構造によって、各種の配置に配列された
ヤーンの繊維を意味する。例えば、ヤーンの繊維は、平行配列に配置された、層状に形成
された、又は各種の慣用的な技術のいずれかによって布地に形成されたフェルト、編まれ
た又は織られた布地、不織布地（ランダム又は規則的配向）であることができる。
【００５３】
　好ましくは、本発明の物品は、本発明のヤーンの少なくとも一つの網状構造から構成さ
れる。更に好ましくは、本発明の物品は、本発明のヤーンの複数の網状構造から構成され
、網状構造は、一方向性の層に配列され、一つの層の繊維の方向は、隣接する層の方向と
ある角度をなす。
【００５４】
　本発明の延伸ゲルスパンマルチフィラメントヤーン及び物品は、優れた防弾特性を保有
する。
　測定方法
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　１．ラマン分光測定法
　ラマン分光測定法は、分子によって散乱された光の波長の変化を測定する。単色光のビ
ームが半透明の物質を横切る場合、光の小部分が入射ビームの方向と異なった方向に散乱
される。この散乱された光のほとんどは、変化しない周波数のものである。然しながら、
小部分は、周波数が入射ビームのそれからシフトする。ラマン周波数シフトに対応するエ
ネルギーは、散乱分子の回転及び振動の量子転移のエネルギーであることが見出されてい
る。全ｔｒａｎｓの配列を含有する半結晶質ポリマーにおいて、縦方向音響振動は、これ
らの全ｔｒａｎｓセグメントに沿って、これらが弾性の桿体に沿うものであるために伝播
する。この種類の鎖の振動は、縦方向音響モード（ＬＡＭ）と呼ばれ、そしてこれらのモ
ードは、低周波数ラマンスペクトルに特異なバンドを生じる。ゴーシュ配列は、音響振動
の伝播を区切るポリエチレン鎖の捻れを生じる。実際の物質において、全ｔｒａｎｓセグ
メントの長さの統計学的分布が存在することは理解されるものである。更に完全に規則性
の物質は、より少なく規則性の物質とは異なった全ｔｒａｎｓセグメントの分布を有する
ものである。“Ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｔｈｅ　Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ
　ｏｆ　Ｓｔｒａｉｇｈｔ－Ｃｈａｉｎ　Ｓｅｇｍｅｎｔ　Ｌｅｎｇｔｈｓ　ｉｎ　Ｃｒ
ｙｓｔａｌｌｉｎｅ　Ｐｏｌｙｅｔｈｙｌｅｎｅ　ｆｒｏｍ　ｔｈｅ　Ｒａｍａｎ　ＬＡ
Ｍ－１　Ｂａｎｄ”，ｂｙ　Ｒ．Ｇ．Ｓｎｙｄｅｒ　ｅｔ　ａｌ，Ｊ．Ｐｏｌｙ．Ｓｃｉ
．，Ｐｏｌｙ．Ｐｈｙｓ．Ｅｄ．，１６，１５９３－１６０９（１９７８）の表題の文献
は、ラマンＬＡＭ－１スペクトルからの規則的配列長さ分布関数、Ｆ（Ｌ）の決定の理論
的基礎を記載している。
【００５５】
　Ｆ（Ｌ）は、次のようにして決定される：マルチフィラメントヤーンから５又は６本の
フィラメントを抜取り、そしてレーザーからの光が、この繊維の列に沿ってそしてこれを
通して、その長さ寸法に垂直に向けることができるように、お互いに隣接した平行な配列
で枠上に置く。レーザー光は、繊維を通って連続的に通過することにより実質的に減衰さ
れる筈である。光の偏光のベクトルは、繊維の軸と同一線上にある（ＸＸ光偏光）。
【００５６】
　スペクトルは、励起光の数個の波数（約４ｃｍ－１より少ない）内のラマンスペクトル
を検出することが可能な分光計で２３℃で測定される。このような分光計の例は、Ｈｅ－
Ｎｅレーザーを使用するモノクロメーター分光計、ＳＰＥＸ　Ｉｎｄｕｓｔｒｉｅｓ，Ｉ
ｎｃ，Ｍｅｔｕｃｈｅｎ，Ｎｅｗ　Ｊｅｒｓｅｙ，のＭｏｄｅｌ　ＲＡＭＡＬＯＧ（登録
商標）５である。ラマンスペクトルは、９０°の形状で記録される、即ち、散乱光は、入
射光の方向に対して９０度の角度で測定され、そして記録される。レイリー散乱の寄与を
除外するために、中心線近辺のＬＡＭスペクトルのバックグラウンドは、実験のスペクト
ルから差引かなければならない。バックグラウンド散乱は、ラマン散乱データの初期の部
分、及び実質的に試料からのラマン散乱は無いが、しかしバックグラウンド散乱のみがあ
る３０－６０ｃｍ－１の領域のデータを使用して、以下の式５：
【００５７】
【数１】

【００５８】
［式中：ｘ０は、ピーク位置である
　Ｈは、ピーク高さである
　ｗは、半幅値である］
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【００５９】
　約４ｃｍ－１ないし約６ｃｍ－１の領域の中心線近辺のラマン散乱が強い場合、この周
波数範囲のラマン強度を対数目盛で記録し、そして６ｃｍ－１の周波数で記録された強度
を線形目盛で測定されたものに整合することが必要である。ローレンツ関数を、それぞれ
の別個の記録から差引き、そしてそれぞれの部分から導き出されたＬＡＭスペクトルをい
っしょにつなぎ合わせる。
【００６０】
　図１は、以下に記載される繊維材料に対して測定されたラマンスペクトル、並びにバッ
クグラウンドの差引き及びＬＡＭスペクトルを導き出す方法を示す。
　ＬＡＭ－１周波数は、以下の式６：
【００６１】
【数２】

【００６２】
［式中：ｃは、光の速度、３×１０１０ｃｍ／秒である
　ωＬは、ＬＡＭ－１周波数、ｃｍ－１である
　Ｅは、ポリエチレン分子の弾性率、ｇ（ｆ）／ｃｍ２である
　ρは、ポリエチレンの結晶の密度、ｇ（ｍ）／ｃｍ３である
　ｇｃは、重力定数、９８０（ｇ（ｍ）－ｃｍ）／（ｇ（ｆ）－秒２）である］
によって表現されるように、直鎖の長さＬに逆比例する。
【００６３】
　本発明の目的のために、弾性率Ｅは、Ｍｉｚｕｓｈｉｍａ　ｅｔ　ａｌ．によってＪ．
Ａｍｅｒ．Ｃｈｅｍ．，Ｓｏｃ．，７１，１３２０（１９４９）中で報告されているよう
に、３４０ＧＰａを採用した。量（ｇｃＥ／ρ）１／２は、全ｔｒａｎｓポリエチレン結
晶中の音速である。３４０ＧＰａの弾性率、及び１．０００ｇ／ｃｍ３の結晶密度に基づ
けば、音速は１．８４４×１０６ｃｍ／秒である。式６を置換することによって、本明細
書中で使用されるような直鎖長さ及びＬＡＭ－１周波数間の関係は、以下の式７：
【００６４】
【数３】

【００６５】
によって表示される。
　“規則的配列長さ分布関数”、Ｆ（Ｌ）、は、測定されたラマンＬＡＭ－１スペクトル
から、以下の式８：
【００６６】
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【００６７】
［式中：ｈは、プランク定数、６．６２３８×１０－２７ｅｒｇ－ｃｍである
　ｋは、ボルツマン定数、１．３８０×１０－１６ｅｒｇ／°Ｋである
　Ｉωは、周波数ωＬにおけるラマンスペクトルの強度で、任意の単位である
　Ｔは、絶対温度、°Ｋである
そして他の用語は、先に定義したとおりである］
によって計算される。
【００６８】
　以下に記載される三つのポリエチレン試料に対するラマンＬＡＭ－１スペクトルから誘
導された規則的配列長さ分布関数、Ｆ（Ｌ）のプロットを、図２（ａ）、２（ｂ）及び２
（ｃ）に示す。
【００６９】
　好ましくは、本発明のポリエチレンヤーンは、Ｆ（Ｌ）のピーク値が、縦方向音響モー
ド（ＬＡＭ－１）と関連付けられる低周波数ラマンバンドから２３℃において決定される
ような、少なくとも４５ナノメートルの直鎖セグメント長さＬにおいて起こるフィラメン
トから構成される。Ｆ（Ｌ）のピーク値は、好ましくは少なくとも５０ナノメートル、更
に好ましくは少なくとも５５ナノメートル、そして最も好ましくは５０－１５０ナノメー
トルの直鎖セグメント長さＬにおいて起こる。
【００７０】
　２．示差走査熱量測定法（ＤＳＣ）
　ＵＨＭＷＰＥのＤＳＣ測定が、熱的遅れ及び不十分な熱の伝達によって系統的な誤差を
受けやすいことは周知である。このような問題の潜在的影響を克服するために、本発明の
目的のために、ＤＳＣ測定は、次の方法で行われる。約０．０３ｍｇの質量のフィラメン
トのセグメントを、約５ｍｍの長さの小片に切断する。切断した小片を、平行の配列に配
置し、そして薄いウッドメタル箔中に包み、そして開放試料皿中に置く。このような試料
のＤＳＣ測定を、２°Ｋ／分又はそれより低い三つの異なった加熱速度で行い、そして得
られた最初のポリエチレンの溶融吸熱のピーク温度の測定値を、０°Ｋ／分の加熱速度に
外挿する。
【００７１】
　ギリシャ文字νによって表される“溶融過程の鎖内共同性のパラメーター”は、Ｖ．Ａ
．Ｂｅｒｓｈｔｅｉｎ及びＶ．Ｍ．Ｅｇｏｒｏｖによって“Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌ　
Ｓｃａｎｎｉｎｇ　Ｃａｌｏｒｉｍｅｔｒｙ　ｏｆ　Ｐｏｌｙｍｅｒｓ：Ｐｈｙｓｉｃｓ
，Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，Ａｎａｌｙｓｉｓ，Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ”，Ｐ．１４１－１４
３，Ｔａｖｉｓｔｏｃ／Ｅｌｌｉｓ　Ｈｏｒｗｏｄ，１９９３中で定義されている。この
パラメーターは、ここで（－ＣＨ２－ＣＨ２－）として考慮される、溶融過程において共
同的に関与する繰返し単位の数の測定値であり、そして微結晶の大きさの測定値である。
【００７２】
　より高いνの値は、より長い結晶の配列を、そして従って高い程度の規則性を示す。“
溶融過程の鎖内共同性のパラメーター”は、本明細書中で、以下の式９：
【００７３】
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【数５】

【００７４】
［式中：Ｒは、ガス定数、８．３１Ｊ／°Ｋ－モルである
　Ｔｍ１は、０°Ｋ／分に外挿された加熱速度における、最初のポリエチレンの溶融吸熱
のピーク温度、°Ｋである
　ΔＴｍ１は、最初のポリエチレン溶融吸熱の幅、°Ｋである
　ΔＨ０は、８２００Ｊ／モルとして採用された－ＣＨ２－ＣＨ２－の溶融エンタルピー
である］
によって定義される。
【００７５】
　本発明のマルチフィラメントヤーンは、少なくとも５３５、好ましくは少なくとも５４
５、更に好ましくは少なくとも５５５、そして最も好ましくは５４５ないし１１００の溶
融過程の鎖内共同性のパラメーター、ν、を有するフィラメントから構成される。
【００７６】
　３．Ｘ－線回折
　高強度ｘ－線照射源として、シンクロトロンを使用する。シンクロトロンのｘ－線照射
は、単色化され、そして平行にされる。単一の繊維を試験されるヤーンから抜出し、そし
て単色化され、そして平行にされたｘ－線のビーム中に置く。フィラメントによって散乱
されたｘ－線照射を、室温（約２３℃）及び無外部負荷下のフィラメントで電子的又は写
真的手段によって検出する。斜方晶系のポリエチレンの結晶の（００２）反射の位置及び
強度を記録する。（００２）反射の走査において、散乱角度対散乱強度の傾斜が、正から
負に２回変わった場合、即ち、（００２）反射に二つのピークが見られる場合、繊維内に
二つの斜方晶系の結晶相が存在する。
【００７７】
　４．動的機械分析
　動的機械分析（ＤＭＡ）は、動的応力又は歪みを試料に適用し、そして反応を分析して
、貯蔵弾性率（Ｅ’）、損失弾性率（Ｅ’’）及びダンピング又はｔａｎデルタ（δ）の
ような機械的特性を、温度及び／又は周波数の関数として得る技術である。
【００７８】
　ＤＭＡ計器は、異なった形式のものであり、そして得られる結果に影響することができ
る異なった操作のモードを有することができる。ＤＭＡ計器は、試料に強制的に周波数を
課することができ、又は計器は自由共鳴型（free resonance）のものであることができる
。強制周波数型計器は、異なったモード（応力制御又は歪み制御）で操作することができ
る。ほとんどのポリマーの動的機械分析が、試料の静荷重（static force）が、試料の収
縮、熱膨張、又はクリープの結果として変化することができる温度の範囲にわたって行わ
れるために、温度が変化した場合、試料の張力を調節するための何らかの機構を有する必
要がある。ＤＭＡ計器は、試験中に観察される最大の動荷重（dynamic force）より大き
い値に試験の最初に設定された、一定の静的力で行うことができる。このモードにおいて
、試料は、これが加熱によって軟化するに従って伸長する傾向があり、形態の可能な変化
となる。別の方法として、ＤＭＡ計器は、静荷重を、動荷重より何パーセントか大きく自
動的に制御及び調節することができる。このモードにおいて、試験中の試料の伸長及び形
態の変化は最小化され、そして測定されるＤＭＡ特性は、加熱される前の本来の試料をよ
りよく代表するものである。
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【００７９】
　本発明のヤーン及びいくつかの従来の技術のヤーンを、比例荷重モードで、動荷重の１
１０％に保たれた静荷重の張力、０．０２５±０．００５％の動的歪み、２．７±０．８
℃／分の加熱速度、並びに１０及び１００ラジアン／秒の周波数で、ＤＭＡによって特徴
付けした。使用したＤＭＡ計器は、Ｒｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ（現
在ＴＡ　Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ，Ｎｅｗ　Ｃａｓｔｌｅ　Ｄｅｌａｗａｒｅ）から入手
のモデルＲＳＡ　ＩＩであった。このＤＭＡ計器は、歪み制御型のものであった。
【００８０】
　本発明の目的のために、損失弾性率、Ｅ’’、が基線の傾向から離脱する温度領域を、
“分散”と呼ぶ。α－分散は、５℃より上の温度領域で起こるものとして定義され、β－
分散は、－７０℃ないし５℃の温度領域で起こるものであり、そしてγ－分散は、－７０
℃ないし－１２０℃の温度領域で起こるものである。β－分散は、二つの成分を有するこ
とができる。β－分散の成分は、一つの肩及び一つの明確なピークであることができ、又
は成分は、二つの明確なピークであることができる。β－分散の積分強度は、図５に例示
するように、ＧＰａ－℃の単位で測定されるＤＭＡ損失弾性率のプロット及び全β－分散
の両翼を通って引かれた基線間の面積として定義される。
【００８１】
　以下の実施例は、本発明の更に完全な理解を提供するために与えられる。本発明の原理
を例示するために記述された具体的な技術、条件、材料、特性及び報告されたデータは、
例示であり、そして本発明の範囲を制約すると解釈されるべきではない。
【００８２】
　実施例
　比較実施例１
　ＳＰＥＣＴＲＡ（登録商標）９００と命名されたＵＨＭＷＰＥゲルスパンヤーンは、米
国特許第４，５５１，２９６号によって、Ｈｏｎｅｙｗｅｌｌ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎ
ａｌ　Ｉｎｃ．によって製造された。６０本のフィラメントからなる６５０デニールのヤ
ーンは、１３５℃におけるデカリン中の約１５ｄｌ／ｇの固有粘度を有していた。ヤーン
のテナシティは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されたように約３０ｇ／ｄで
あり、そしてヤーンは、約１重量％より少ない他の成分を含有していた。ヤーンを、溶液
状態、ゲル状態及び紡糸溶媒の除去後に延伸した。延伸の条件は、本発明の式１ないし４
の範囲内には入らなかった。
【００８３】
　このヤーンのフィラメントを、ＳＰＥＸ　Ｉｎｄｕｓｔｒｉｅｓ，Ｉｎｃ．，Ｍｅｔｕ
ｃｈｅｎ，ＮＪによって製造されたモデルＲＡＭＡＬＯＧ（登録商標）５、モノクロメー
ター分光計を使用して、Ｈｅ－Ｎｅレーザー及び本明細書中で先に記載した方法を使用し
て、ラマン分光測定法によって特徴づけした。測定されたラマンスペクトル、１、及びこ
の材料に対して導き出されたＬＡＭ－１スペクトル、３、レイリーバックグラウンド分散
に当てはめられたローレンツの差引き後、２、を図１（ａ）に示す。ＬＡＭ－１スペクト
ル並びに式７及び８から決定されたこの材料の規則的配列長さ分布関数、Ｆ（Ｌ）、を、
図２（ａ）に示す。規則的配列長さ分布関数、Ｆ（Ｌ）、のピーク値は、概略１２ナノメ
ートルの直鎖セグメント長さＬにおいて起こった（表Ｉ）。
【００８４】
　このヤーンのフィラメントも、更に本明細書中で先に記載した方法を使用してＤＳＣに
よって特徴づけした。０°Ｋ／分に外挿した加熱速度における最初のポリエチレンの溶融
吸熱のピーク温度は、４１５．４°Ｋであった。最初のポリエチレンの溶融吸熱の幅は、
０．９°Ｋであった。式９から決定された“溶融過程の鎖内共同性のパラメーター”、ν
、は、３８９であった（表Ｉ）。
【００８５】
　このヤーンから採取した単一のフィラメントを、本明細書中で先に記載した方法を使用
して、ｘ－線回折によって試験した。ただ一つのピークが（００２）反射中に見られた（
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表Ｉ）。
【００８６】
　比較実施例２
　ＳＰＥＣＴＲＡ（登録商標）１０００と命名されたＵＨＭＷＰＥゲルスパンヤーンが、
米国特許第４，５５１，２９６号及び５，７４１，４５１号によって、Ｈｏｎｅｙｗｅｌ
ｌ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ　Ｉｎｃ．によって製造された。２４０本のフィラメン
トからなる１３００デニールのヤーンは、１３５℃におけるデカリン中の約１４ｄｌ／ｇ
の固有粘度を有していた。ヤーンのテナシティは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって
測定されたように約３５ｇ／ｄであり、そしてヤーンは約１重量％より少ない他の成分を
含有していた。ヤーンを、溶液状態、ゲル状態及び紡糸溶媒の除去後に延伸した。延伸の
条件は、本発明の式１ないし４の範囲内には入らなかった。
【００８７】
　このヤーンのフィラメントを、ＳＰＥＸ　Ｉｎｄｕｓｔｒｉｅｓ，Ｉｎｃ．，Ｍｅｔｕ
ｃｈｅｎ，ＮＪによって製造されたモデルＲＡＭＡＬＯＧ（登録商標）５、モノクロメー
ター分光計を使用して、Ｈｅ－Ｎｅレーザー及び本明細書中で先に記載した方法を使用し
て、ラマン分光測定法によって特徴づけした。ＬＡＭ－１スペクトル並びに式７及び８か
ら決定されたこの材料の規則的配列長さ分布関数、Ｆ（Ｌ）、を、図２（ｂ）に示す。規
則的配列長さ分布関数、Ｆ（Ｌ）、のピーク値は、概略３３ナノメートルの直鎖セグメン
ト長さＬにおいて起こった（表Ｉ）。
【００８８】
　このヤーンのフィラメントも、更に本明細書中で先に記載した方法を使用してＤＳＣに
よって特徴づけした。０°Ｋ／分に外挿した加熱速度における最初のポリエチレンの溶融
吸熱のピーク温度は、４１５．２°Ｋであった。最初のポリエチレンの溶融吸熱の幅は、
１．３°Ｋであった。式９から決定された“溶融過程の鎖内共同性のパラメーター”、ν
、は、４６６であった（表Ｉ）。
【００８９】
　このヤーンから採取した単一のフィラメントを、本明細書中で先に記載した方法を使用
して、ｘ－線回折によって試験した。ただ一つのピークが（００２）反射中に見られた（
表Ｉ）。
【００９０】
　比較実施例３－７
　Ｈｏｎｅｙｗｅｌｌ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ　Ｉｎｃ．によって製造され、そし
てＳＰＥＣＴＲＡ（登録商標）９００又はＳＰＥＣＴＲＡ（登録商標）１０００のいずれ
かとして命名された異なったロットからのＵＨＭＷＰＥゲルスパンヤーンを、本明細書中
に先に記載した方法を使用して、ラマン分光測定法、ＤＳＣ、及びｘ－線回折によって特
徴づけした。ヤーンの説明並びにＦ（Ｌ）及びνの値、並びに（００２）ｘ－線反射中に
見られたピークの数は、表Ｉに収載されている。
【００９１】
　実施例１
　ＵＨＭＷＰＥゲルスパンヤーンを、米国特許第４，５５１，２９６号によって、Ｈｏｎ
ｅｙｗｅｌｌ　Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ　Ｉｎｃ．によって製造した。１２０本のフ
ィラメントからなる２０６０デニールのヤーンは、１３５℃におけるデカリン中の約１２
ｄｌ／ｇの固有粘度を有していた。ヤーンのテナシティは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２
によって測定されたように約２０ｇ／ｄであり、そしてヤーンは、約１重量％より少ない
他の成分を含有していた。ヤーンを、溶液状態で３．５ないし８対１間で、ゲル状態で２
．４ないし４対１間で、そして、紡糸溶媒の除去後１．０５ないし１．３対１間で、延伸
した。
【００９２】
　ヤーンを、クリールから約２５メートル／分の速度（Ｖ１）の拘束ロールの組を通して
、内部温度が１５５±１℃である強制対流空気オーブンに供給した。オーブン内の空気の
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【００９３】
　原料ヤーンは、入口から出口まで直線で、１４．６３メートルの通路長さ（Ｌ）にわた
るオーブン内を通って、そしてその後９８．８メートル／分の速度（Ｖ２）で操作される
第２の組のロールを通過した。ヤーンを第２の組のロールで、熱収縮を無視して一定の長
さで冷却した。これによってヤーンを、空気抵抗の影響を無視して一定の張力でオーブン
中で延伸した。式１－４に関連した上記の延伸条件は、以下のとおりであった。
【００９４】
　　０．２５≦［Ｌ／Ｖ１＝０．５９］≦２０，分　　　　　　　　式１
　　３≦［Ｖ２／Ｖ１＝３．９５］≦２０　　　　　　　　　　　　式２
　　１．７≦［（Ｖ２－Ｖ１）／Ｌ＝５．０４］≦６０，分－１　　　　式３
　　０．２０≦［２Ｌ／（Ｖ１＋Ｖ２）＝０．２４］≦１０，分　　　式４
　従って、式１－４のそれぞれは満足された。
【００９５】
　フィラメント当りのデニール（ｄｐｆ）は、原料ヤーンの１７．２ｄｐｆから延伸ヤー
ンの４．３４ｄｐｆに減少した。テナシティは、原料ヤーンの２０ｇ／ｄから延伸ヤーン
の約４０ｇ／ｄに増加した。延伸ヤーンの質量処理量は、ヤーンの素糸当り５．７２グラ
ム／分であった。
【００９６】
　本発明の方法によって製造されたこのヤーンのフィラメントを、ＳＰＥＸ　Ｉｎｄｕｓ
ｔｒｉｅｓ，Ｉｎｃ．，Ｍｅｔｕｃｈｅｎ，ＮＪによって製造されたモデルＲＡＭＡＬＯ
Ｇ（登録商標）５、モノクロメーター分光計を使用して、Ｈｅ－Ｎｅレーザー及び本明細
書中で先に記載した方法を使用して、ラマン分光測定法によって特徴づけした。ＬＡＭ－
１スペクトル並びに式７及び８から決定されたこの材料の規則的配列長さ分布関数、Ｆ（
Ｌ）、を、図２（ｃ）に示す。規則的配列長さ分布関数、Ｆ（Ｌ）、のピーク値は、概略
６７ナノメートルの直鎖セグメント長さＬにおいて起こった（表Ｉ）。
【００９７】
　このヤーンのフィラメントも、更に本明細書中で先に記載した方法を使用してＤＳＣに
よって特徴づけした。０．３１°Ｋ／分、０．６２°Ｋ／分、及び１．２５°Ｋ／分の加
熱速度におけるＤＳＣ走査を、図３に示す。０°Ｋ／分に外挿した加熱速度における最初
のポリエチレンの溶融吸熱のピーク温度は、４１６．１°Ｋであった。最初のポリエチレ
ンの溶融吸熱の幅は、０．６°Ｋであった。式９から決定された“溶融過程の鎖内共同性
のパラメーター”、ν、は、５８５であった（表Ｉ）。
【００９８】
　このヤーンから採取した単一のフィラメントを、本明細書中で先に記載した方法を使用
して、ｘ－線回折によって試験した。このフィラメントのｘ－線ピンホール写真を、図４
に示す。二つのピークが（００２）反射中に見られた（表Ｉ）。
【００９９】
　本発明のヤーンのフィラメントが、従来の技術のヤーンより大きい直鎖セグメント長さ
、Ｌ、で、規則的配列長さ分布関数、Ｆ（Ｌ）、のピーク値を有していたことがわかる。
本発明のヤーンのフィラメントが、従来の技術のヤーンより大きい“溶融過程の鎖内共同
性のパラメーター”、ν、を有していたことも更にわかる。更に、これが、室温の無負荷
下のポリエチレンフィラメント中の、二つの（００２）ｘ－線ピークの最初の観察である
ように見受けられる。
【０１００】
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【表１】

【０１０１】
　比較実施例８
　第１の従来の技術の延伸ＵＨＭＷＰＥヤーンの引張特性を、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０
２によって測定し、そして以下の表ＩＩに示す。
【０１０２】
　ヤーンを、Ｒｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃｓ（現在ＴＡ　Ｉｎｓｔｒ
ｕｍｅｎｔｓ，Ｉｎｃ．，Ｎｅｗ　Ｃａｓｔｌｅ，ＤＥ）から入手のＲｈｅｏｍｅｔｒｉ
ｃ　Ｓｏｌｉｄｓ　Ａｎａｌｙｚｅｒ　ＲＳＡ　ＩＩを使用する、引張中の動的機械分析
にかけた。分析者は、計器に周波数水準（１０及び１００ラジアン／秒）、歪み水準、静
荷重及び動荷重間の比率（１１０％）、測定間の温度間隔（２℃）を入力し、そしてヤー
ン試料の断面積をそのデニールから決定した（表ＩＩ）。ＤＭＡ試料は、全体のヤーンの
長さの束からなっていた。ヤーンからのフィラメントの取出し及び個々のフィラメント又
は全体のヤーンの束の部分の試験が、もつれたフィラメントを損傷又は伸長し、これによ
ってその特性が変化することを防止するために回避しなければならない。束中に不均質な
フィラメントを持つヤーンの試料採取の問題も、更にこれによって回避される。
【０１０３】
　試料及び計器を出発温度に冷却し、そして計器は測定を始めた。これは、最初１０ラジ
アン／秒の周波数で数秒間、ヤーンの特性を測定し、測定値を平均した。次いで、同じ温
度で、これは、１００ラジアン／秒の周波数で数秒間、ヤーンの特性を測定し、測定値を
平均し、そして記録した。次いで計器の温度を２℃上げ、その温度を約１０秒間保ち、そ
して次いで１０及び１００ラジアン／秒の周波数で、再び測定を開始した。この過程を最
後の温度に達するまで繰返した。測定中の加熱の平均加熱速度及び標準偏差は、２．７±
０．８℃／分であった。計器の追従性のために、試料にかけられた実際の歪み水準は、設
定値とは異なっていた。試料の歪みは、温度の変化に従って実験中幾分変化した。平均の
歪み及び標準偏差は、０．０２５±０．００５％であった。
【０１０４】
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　この従来の技術のヤーンの温度対損失弾性率、Ｅ’’、のプロットを、図５に示す。ピ
ークは、γ－分散において－１２５℃の温度で１０ラジアン／秒の周波数で、そして１０
０ラジアン／秒の周波数で－１１９℃で見られた。ピークの両翼を通して引かれた基線よ
り上の損失弾性率のγ－分散の高さの測定値は、γ－分散の大きさが、１０ラジアン／秒
で２５２ＭＰａ、そして１００ラジアン／秒で４３２ＭＰａであることを示した。１００
ラジアン／秒におけるγ－分散の基線１０を、図５に例示する。γ－分散の損失弾性率の
ピーク値の、ピークと同じ温度における基線の損失弾性率に対する比は、１０ラジアン／
秒において１．２３４：１であり、そして１００ラジアン／秒において１．２４１：１で
あった。
【０１０５】
　β－分散は、１０及び１００ラジアン／秒の両方における－５０℃における低温の肩、
並びに１０及び１００ラジアン／秒における、それぞれ－１７℃及び－１４℃における明
確なピークである、二つの成分を示した。β－分散の低温成分は、本明細書中で以下β（
１）と表示し、そして高温成分を、β（２）と表示する。
【０１０６】
　Ｅ’’のプロット及びβ－分散の両翼を通して引かれた基線２０（図５に１００ラジア
ン／秒に対して例示）間の面積を、数学的積分によって決定した。β－分散の積分強度は
、１０及び１００ラジアン／秒に対して、それぞれ８４．９ＧＰａ－℃及び１０５．３Ｇ
Ｐａ－℃であった。
【０１０７】
　α－分散は、１０及び１００ラジアン／秒の周波数に対して、それぞれ７３℃及び８１
℃においてピークを示した。
　このヤーンに対するＤＭＡ測定値を、以下の表ＩＩＩに要約する。
【０１０８】
　比較実施例９
　第２の従来の技術の延伸ＵＨＭＷＰＥヤーンの引張特性を、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０
２によって測定し、そして以下の表ＩＩに示す。
【０１０９】
　ヤーンを、比較実施例８に記載したように、引張中の動的機械分析にかけた。この従来
の技術のヤーンの損失弾性率、Ｅ’’、のプロットを、図６に示す。ピークは、γ－分散
において１０ラジアン／秒の周波数において－１２３℃の温度において、そして１００ラ
ジアン／秒の周波数において－１２２℃において見られた。ピークの両翼を通して引かれ
た基線より上の損失弾性率のγ－分散の高さの測定値は、γ－分散の大きさのピークが、
１０ラジアン／秒において２５２ＭＰａ、そして１００ラジアン／秒において４３２ＭＰ
ａであることを示した。γ－分散の損失弾性率のピーク値の、ピークと同じ温度における
損失弾性率の基線に対する比は、１０ラジアン／秒において１．１９０：１であり、そし
て１００ラジアン／秒において１．２００：１であった。β－分散は、１０及び１００ラ
ジアン／秒において、それぞれ－５５℃及び－５２℃におけるβ（１）ピーク、並びに１
０及び１００ラジアン／秒において、それぞれ－２１℃及び－１７℃におけるβ（２）ピ
ークを示した。β－分散の積分強度は、１０及び１００ラジアン／秒に対して、それぞれ
６３．０ＧＰａ－℃及び７９．６ＧＰａ－℃であった。
【０１１０】
　α－分散は、１０及び１００ラジアン／秒の周波数に対して、それぞれ７９℃及び９３
℃においてピークを示した。
　このヤーンに対するＤＭＡ測定値を、以下の表ＩＩＩに要約する。
【０１１１】
　比較実施例１０
　第３の従来の技術の延伸ＵＨＭＷＰＥヤーンの引張特性を、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０
２によって測定し、そして以下の表ＩＩに示す。
【０１１２】
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　ヤーンを、比較実施例８に記載したように、引張中の動的機械分析にかけた。この従来
の技術のヤーンの損失弾性率、Ｅ’’、のプロットを、図７に示す。ピークは、γ－分散
において１０ラジアン／秒、及び１００ラジアン／秒の両方において－１１８℃の温度に
おいて見られた。ピークの両翼を通して引かれた基線より上の損失弾性率のγ－分散の高
さの測定値は、γ－分散の大きさのピークが、１０ラジアン／秒において１８２ＭＰａ、
そして１００ラジアン／秒において３２８ＭＰａであることを示した。γ－分散の損失弾
性率のピーク値の、ピークと同じ温度における損失弾性率の基線に対する比は、１０ラジ
アン／秒において１．０９７：１であり、そして１００ラジアン／秒において１．１３７
：１であった。
【０１１３】
　β－分散は、１０及び１００ラジアン／秒において、それぞれ－３８℃及び－３７℃に
おけるピークを持つ一つの成分のみを有していた。β－分散の積分強度は、１０及び１０
０ラジアン／秒において、それぞれ５３．９ＧＰａ－℃及び６０．５ＧＰａ－℃であった
。
【０１１４】
　α－分散は、１０及び１００ラジアン／秒の周波数に対して、それぞれ１１２℃及び１
０９℃においてピークを示した。
　このヤーンに対するＤＭＡ測定値を、以下の表ＩＩＩに要約する。
【０１１５】
　比較実施例１１
　第４の従来の技術の延伸ＵＨＭＷＰＥヤーンの引張特性を、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０
２によって測定し、そして以下の表ＩＩに示す。
【０１１６】
　ヤーンを、比較実施例８に記載したように、引張中の動的機械分析にかけた。この従来
の技術のヤーンの損失弾性率、Ｅ’’、のプロットを、図８に示す。ピークは、γ－分散
において１０ラジアン／秒及び１００ラジアン／秒において、それぞれ－１０６℃及び－
１１８℃の温度において見られた。ピークの両翼を通して引かれた基線より上のγ－分散
の高さの測定値は、γ－分散の大きさのピークが、１０ラジアン／秒において２１８ＭＰ
ａ、そして１００ラジアン／秒において２５４ＭＰａであることを示した。γ－分散の損
失弾性率のピーク値の、ピークと同じ温度における損失弾性率の基線に対する比は、１０
ラジアン／秒において１．０８９：１であり、そして１００ラジアン／秒において１．０
８８：１であった。
【０１１７】
　β－分散は、１０及び１００ラジアン／秒に対して、それぞれ－４３℃及び－３６℃に
おいてピークを持つ一つのみの成分を有していた。β－分散の積分強度は、１０及び１０
０ラジアン／秒において、それぞれ８５．３ＧＰａ－℃及び９９．２ＧＰａ－℃であった
。α－分散は、１０及び１００ラジアン／秒の周波数に対して、それぞれ７８℃及び８４
℃においてピークを示した。
【０１１８】
　このヤーンに対するＤＭＡ測定値を、以下の表ＩＩＩに要約する。
　比較実施例１２
　第５の従来の技術の延伸ＵＨＭＷＰＥヤーンの引張特性を、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０
２によって測定し、そして以下の表ＩＩに示す。
【０１１９】
　ヤーンを比較実施例８に記載したように、引張中の動的機械分析にかけた。この従来の
技術のヤーンの損失弾性率、Ｅ’’、のプロットを、図９に示す。ピークは、γ－分散に
おいて１０ラジアン／秒及び１００ラジアン／秒において、それぞれ－１２０℃及び－１
１６℃の温度で見られた。ピークの両翼を通して引かれた基線より上のγ－分散の高さの
測定値は、γ－分散のピークの大きさが、１０ラジアン／秒において２５２ＭＰａ、そし
て１００ラジアン／秒において２８８ＭＰａであることを示した。γ－分散の損失弾性率
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のピーク値の、ピークと同じ温度における損失弾性率の基線に対する比は、１０ラジアン
／秒において１．０５９：１であり、そして１００ラジアン／秒において１．０５５：１
であった。
【０１２０】
　β－分散は、１０及び１００ラジアン／秒において、それぞれ－５８℃及び－５０℃に
おいてピークを持つ一つのみの成分を有していた。β－分散の積分強度は、１０及び１０
０ラジアン／秒において、それぞれ５４．４ＧＰａ－℃及び６１．１ＧＰａ－℃であった
。
【０１２１】
　α－分散は、１０及び１００ラジアン／秒の周波数に対して、それぞれ６７℃及び８３
℃におけるピークを示した。
　このヤーンに対するＤＭＡ測定値を、以下の表ＩＩＩに要約する。
【０１２２】
　実施例２
　マルチフィラメントポリエチレン前駆体ヤーンを、米国特許第４，５５１，２９６号に
記載されているように、１０重量％溶液からゲルスパンした。この前駆体ヤーンを、溶液
状態、ゲル状態及び固体状態で延伸した。固体状態の延伸比は、２．５４：１であった。
１８１本のフィラメントのヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定されるよ
うな約１５ｇ／ｄのテナシティを有していた。
【０１２３】
　この前駆体を、クリールから、１１．１メートル／分の速度（Ｖ１）で拘束ロールの組
を通して、内部温度が１５０±１℃である強制対流空気オーブン中に供給した。オーブン
内の空気の循環は、ヤーンの近辺で約３４メートル／分の時間平均速度を持つ乱流状態で
あった。
【０１２４】
　ヤーンは、入口から出口まで直線で、２１．９５メートルの通路長さ（Ｌ）にわたるオ
ーブンを通って、そしてその後５０メートル／分の速度（Ｖ２）で操作される第２の組の
ロールを通過した。これによって前駆体ヤーンを、空気抵抗の影響を無視して一定の張力
でオーブン中で延伸した。ヤーンを第２の組のロールで、熱収縮を無視して一定の長さで
冷却して、本発明のヤーンを製造した。
【０１２５】
　式１－４に関連した上記の引抜き条件は、以下のとおりであった。
　　０．２５≦［Ｌ／Ｖ１＝１．９８］≦２０，分　　　　　　　　式１
　　３≦［Ｖ２／Ｖ１＝４．５０］≦２０　　　　　　　　　　　　式２
　　１．７≦［（Ｖ２－Ｖ１）／Ｌ＝１．７７］≦６０，分－１　　　　式３
　　０．２０≦［２Ｌ／（Ｖ１＋Ｖ２）＝０．７２］≦１０，分　　　式４
　従って、式１－４のそれぞれは満足された。
【０１２６】
　フィラメント当りのデニール（ｄｐｆ）は、原料ヤーンの１７．７ｄｐｆから延伸ヤー
ンの３．８２ｄｐｆに減少した。テナシティは、原料ヤーンの約１５ｇ／ｄから延伸ヤー
ンの約４１．２ｇ／ｄに増加した。延伸ヤーンの質量処理量は、ヤーンの素糸当り３．８
４グラム／分であった。このヤーンの引張特性を表ＩＩに示す。ヤーンは、１３５℃にお
けるデカリン中の１１．５ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約０．５個よ
り少ないメチル基を有し、そして２重量％より少ない他の成分を含有するポリエチレンか
ら構成されていた。
【０１２７】
　本発明のヤーンを比較実施例８に記載したように、引張中で動的機械分析にかけた。こ
のヤーンの損失弾性率、Ｅ’’、のプロットを、図１０に示す。基線より上の少なくとも
１００ＭＰａの大きさを有するγ－分散のピークは、１０ラジアン／秒において存在しな
かった。基線より上の少なくとも１３０ＭＰａの大きさを有するγ－分散のピークは、１



(29) JP 5324096 B2 2013.10.23

10

20

30

40

50

００ラジアン／秒において存在しなかった。
【０１２８】
　β－分散は、１０及び１００ラジアン／秒の両方に対して、それぞれ－５０℃における
β（１）の肩を、そして１０及び１００ラジアン／秒に対して、それぞれ－２１℃及び－
１７℃でβ（２）のピークを示した。β－分散の積分強度は、１０及び１００ラジアン／
秒において、それぞれ９２．５ＧＰａ－℃及び１０７ＧＰａ－℃であった。
【０１２９】
　α－分散は、１０ラジアン／秒の周波数では存在せず、そして１００ラジアン／秒では
１２３℃におけるピークを有していた。
　このヤーンに対するＤＭＡ測定値を、以下の表ＩＩＩに要約する。
【０１３０】
　実施例３
　マルチフィラメントポリエチレン前駆体ヤーンを、米国特許第４，５５１，２９６号に
記載されているように、１０重量％溶液からゲルスパンした。この前駆体ヤーンを、溶液
状態、ゲル状態及び固体状態で延伸した。固体状態の延伸比は、１．５５：１であった。
１８１本のフィラメントのヤーンは、１５ｇ／ｄのテナシティを有していた。この前駆体
ヤーンを、クリールから、拘束ロールの組を通し、そして強制対流空気オーブン中で実施
例２のものと同様な条件で延伸した。
【０１３１】
　これによって製造された本発明の延伸マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２
５６－０２によって測定されるような３９．７ｇ／ｄのテナシティを有していた。このヤ
ーンの引張特性を、表ＩＩに示す。ヤーンは、１３５℃におけるデカリン中の１２ｄｌ／
ｇの固有粘度、１０００個の炭素原子当り約０．５個より少ないメチル基を有し、そして
２重量％より少ない他の成分を含有するポリエチレンから構成されていた。
【０１３２】
　本発明のヤーンを、比較実施例８に記載したように、引張中で動的機械分析にかけた。
このヤーンの損失弾性率、Ｅ’’、のプロットを、図１１に示す。基線より上の少なくと
も１００ＭＰａの大きさを有するγ－分散のピークは、１０ラジアン／秒において存在し
なかった。基線より上の少なくとも１３０ＭＰａの大きさを有するγ－分散のピークは、
１００ラジアン／秒において存在しなかった。
【０１３３】
　β－分散は、１０及び１００ラジアン／秒の両方において－５０℃でβ（１）の肩を、
そして１０及び１００ラジアン／秒に対して、それぞれ－３４℃及び－２５℃においてβ
（２）のピークを示した。β－分散の積分強度は、１０及び１００ラジアン／秒において
、それぞれ１４９ＧＰａ－℃及び１５２ＧＰａ－℃であった。
【０１３４】
　α－分散は、１０及び１００ラジアン／秒の周波数に対して、それぞれ７４℃及び８４
℃におけるピークを示した。
　この本発明のヤーンに対するＤＭＡ測定値を、以下の表ＩＩＩに要約する。
【０１３５】
　実施例４
　この実施例は、前駆体ヤーンの調製から始まる実施例３の完全な繰返しであった。本発
明の延伸マルチフィラメントヤーンは、ＡＳＴＭ　Ｄ２２５６－０２によって測定される
ような３８．９ｇ／ｄのテナシティを有していた。このヤーンの引張特性を、表ＩＩに示
す。ヤーンは、１３５℃におけるデカリン中の１２ｄｌ／ｇの固有粘度、１０００個の炭
素原子当り約０．５個より少ないメチル基を有し、そして２重量％より少ない他の成分を
含有するポリエチレンから構成されていた。
【０１３６】
　本発明のヤーンを、比較実施例８に記載したように、引張中の動的機械分析にかけた。
このヤーンの損失弾性率、Ｅ’’、のプロットを、図１２に示す。基線より上の少なくと
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も１００ＭＰａの大きさを有するγ－分散のピークは、１０ラジアン／秒において存在し
なかった。基線より上の少なくとも１３０ＭＰａの大きさを有するγ－分散のピークは、
１００ラジアン／秒において存在しなかった。
【０１３７】
　β－分散は、１０及び１００ラジアン／秒に対する、それぞれ－５０℃及び－４８℃に
おけるβ（１）のピークを、そして１０及び１００ラジアン／秒に対する、それぞれ－２
５℃及び－２２℃におけるβ（２）のピークを示した。β－分散の積分強度は、１０及び
１００ラジアン／秒において、それぞれ１１１ＧＰａ－℃及び１３５ＧＰａ－℃であった
。
【０１３８】
　α－分散は、１０及び１００ラジアン／秒の周波数に対して、それぞれ８１℃及び９５
℃におけるピークを示した。
　本発明のヤーンに対するＤＭＡ測定値を、以下の表ＩＩに要約する。
【０１３９】
　本発明の延伸マルチフィラメントゲルスパンポリエチレンヤーンのＤＭＡの特徴が、従
来の技術のゲルスパンポリエチレンヤーンのものと、個別に、或いはいくつかの組合せで
選択される一つ又はそれより多い以下の点で異なっていることが理解される。
【０１４０】
　・損失弾性率のγ－分散のピークが、もしあれば、非常に低い大きさのものである。
　・損失弾性率のβ－分散は、高い積分強度のものである。
　・α－分散中のピークは、１０ラジアン／秒の周波数では存在しない。
【０１４１】
　本発明のヤーンは、更に損失弾性率のβ－分散において、二つの成分を示す。
　特別の理論に拘束されるものではないが、本発明のヤーンの損失弾性率中のγ－分散の
ピークが本質的に存在しないことが、結晶質相中の低い欠陥密度、即ち長い連続の直鎖の
全ｔｒａｎｓ－－（ＣＨ２）ｎ－配列の反映であると考えられる。これは、上記に報告し
たＤＣＳの証拠と一致する。β－分散の起源が、結晶間領域の分子運動であることを受入
れれば、β－分散中の二つの成分の存在は、結晶間領域における異なったモードの結合性
を持つ二つの斜方晶系結晶相の存在の反映であると考えられる。これは、上記に報告した
ｘ－線の証拠と一致する。損失弾性率のβ－分散の異常に高い積分強度は、結晶間領域の
高い程度の分子の整列を示唆している。全体として、ＤＭＡデータは、本発明のヤーン中
の高い程度の分子の整列及び結晶の完全さを示唆し、そしてそれに一致する。
【０１４２】
【表２】

【０１４３】
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【表３】

【０１４４】
　実施例５
　上記の実施例３に記載した本発明のヤーンを、クロスプライ繊維補強積層物を含んでな
る本発明の物品を構築するために使用した。いくつかのロールの実施例３の本発明のヤー
ンを、クリールから供給し、そしてコーミングステーション（combing station）を通し
て、一方向性網状構造を形成した。繊維の網状構造を、固定バーの上及び下を通して通過
させて、ヤーンを薄い層に広げた。次いで繊維の網状構造を、ＫＲＡＴＯＮ（登録商標）
Ｄ１１０７スチレン－イソプレン－スチレンブロックコポリマー基質のシクロヘキサン溶
液中の浴に浸漬されたロール下に運んで、それぞれのフィラメントを完全に被覆した。
【０１４５】
　被覆された繊維の網状構造を、浴の出口の絞りロールを通過させて、過剰のシーリング
剤の分散物を除去した。被覆された繊維の網状構造を、０．３５ミル（０．０００８９ｃ
ｍ）のポリエチレンフィルム保持ウェブ上に置き、そして加熱されたオーブンを通して通
過させて、シクロヘキサンを蒸発させ、そして２０重量％のＫＲＡＴＯＮ（登録商標）基
質を含有する密着した繊維のシートを形成した。次いで保持ウェブ及び一方向性繊維シー
トを、積層物の構築のための準備としてローラーに巻いた。
【０１４６】
　二つの異なった積層物を、上記で作製したロールから構築した。タイプＰＣＲと命名し
た本発明の２層の積層物を、上記に記載したシート材料の二つのロールを、米国特許第５
，１７３，１３８号に記載されているクロスプライ機械上に置くことによって形成した。
保持ウェブを剥ぎ取り、そして二つの一方向性繊維シートを０°／９０°でクロスプライ
し、そして１１５℃の温度で、５００ｐｓｉ（３．５ＭＰａ）の圧力下で圧密化して、積
層物を作成した。
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【０１４７】
　外部表面にポリエチレンフィルムを伴う２枚のクロスプライ繊維シートからなる、タイ
プＬＣＲと命名した本発明の４層積層物を、同様に作製した。ポリエチレンフィルム保持
ウェブを含む上記に記載したシート材料の二つのロールを、クロスプライ機械上に置き、
外部にポリエチレン保持ウェブを伴う繊維と繊維を０°／９０°でクロスプライし、そし
て次いで１１５℃の温度で５００ｐｓｉ（３．５ＭＰａ）の圧力下で密圧化して、積層物
を作成した。
【０１４８】
　弾道試験のための複合標的を、上記の積層物から構築した。硬質標的をＰＣＲ積層物の
いくつかの層を重ね、そしてクロスプライすることによって所望する面密度に構築し、そ
して次いで１１５℃の温度で５００ｐｓｉ（３．５ＭＰａ）の圧力下で再成形した。軟質
標的を、ＬＣＲ積層物のいくつかの層をクロスプライし、そして緩やかに積み重ねること
によって所望する面密度に構築した。
【０１４９】
　本発明のヤーンで構築された積層物の弾道試験を、ＳＰＥＣＴＲＡ（登録商標）１００
０ヤーンから作製した同じＰＣＲ及びＬＣＲタイプの商業的に入手可能なＳＰＥＣＴＲＡ
ＳＨＩＥＬＤ（登録商標）積層物との比較で行った。弾道試験は、ＭＩＬ－ＳＴＤ　６６
２Ｅに従って行った。
【０１５０】
　結果を表ＩＶに示す。
　Ｖ５０速度は、発射体が貫通するものである可能性が５０％である速度である。ＳＥＡ
Ｃは、与えられた発射体に特有の、複合物の単位面密度当りの特有なエネルギー吸収能力
である。これの単位はジュール／ｇ／ｍ２であり、Ｊ－ｍ２／ｇと略記される。
【０１５１】
　本発明のヤーンで構築された本発明の物品が、発射体のある範囲にわたって、従来の技
術のＳＰＥＣＴＲＡ（登録商標）１０００ヤーンで作製した標的より、高いＶ５０及び高
いＳＥＡＣを保有することがわかるものである。
【０１５２】
　このように本発明を、十分に詳細に説明してきたが、このような詳細が、厳密に固執さ
れる必要はないが、しかし更なる変更及び改変が、それら自体が全て特許請求の範囲によ
って定義されるような本発明の範囲に入ることを当業者に示唆することは理解されること
である。
【０１５３】
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【表４】

【図面の簡単な説明】
【０１５４】
【図１】図１は、商業的に入手可能なゲルスパンマルチフィラメントＵＨＭＷＰＥヤーン
（ＳＰＥＣＴＲＡ（登録商標）９００ヤーン）のフィラメントの低周波数ラマンスペクト
ル及び導き出されたＬＡＭ－１スペクトルである。
【図２】図２ａは、図１のＬＡＭ－１スペクトルから決定された規則的配列長さ分布関数
Ｆ（Ｌ）のプロットである。
【０１５５】
　図２ｂは、商業的に入手可能なゲルスパンマルチフィラメントＵＨＭＷＰＥヤーン（Ｓ
ＰＥＣＴＲＡ（登録商標）１０００ヤーン）のＬＡＭ－１スペクトルから決定された規則
的配列長さ分布関数Ｆ（Ｌ）のプロットである。
【０１５６】
　図２ｃは、本発明のフィラメントのＬＡＭ－１スペクトルから決定された規則的配列長
さ分布関数Ｆ（Ｌ）のプロットである。
【図３】図３は、５ｍｍの長さに切断され、そしてウッドメタル箔中に平行な配列で包装
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され、そして開放試料皿に置かれた本発明のマルチフィラメントヤーンから採取された０
．０３ｍｇのフィラメント切片の０．３１、０．６２及び１．２５°Ｋ／分の加熱速度に
おける示差走査熱量測定法（ＤＳＣ）の走査を示す。
【図４】図４は、本発明のマルチフィラメントヤーンから採取された単一フィラメントの
ｘ－線ピンホール写真を示す。
【図５】図５は、第１の従来の技術の延伸ＵＨＭＷＰＥヤーンの１０及び１００ラジアン
／秒のＤＭＡ周波数における損失弾性率のプロットを示す。
【図６】図６は、第２の従来の技術の延伸ＵＨＭＷＰＥヤーンの１０及び１００ラジアン
／秒のＤＭＡ周波数における損失弾性率のプロットを示す。
【図７】図７は、第３の従来の技術の延伸ＵＨＭＷＰＥヤーンの１０及び１００ラジアン
／秒のＤＭＡ周波数における損失弾性率のプロットを示す。
【図８】図８は、第４の従来の技術の延伸ＵＨＭＷＰＥヤーンの１０及び１００ラジアン
／秒のＤＭＡ周波数における損失弾性率のプロットを示す。
【図９】図９は、第５の従来の技術の延伸ＵＨＭＷＰＥヤーンの１０及び１００ラジアン
／秒のＤＭＡ周波数における損失弾性率のプロットを示す。
【図１０】図１０は、本発明の延伸ＵＨＭＷＰＥマルチフィラメントヤーンの１０及び１
００ラジアン／秒のＤＭＡ周波数における損失弾性率のプロットを示す。
【図１１】図１１は、本発明の延伸ＵＨＭＷＰＥマルチフィラメントヤーンの１０及び１
００ラジアン／秒のＤＭＡ周波数における損失弾性率のプロットを示す。
【図１２】図１２は、本発明の延伸ＵＨＭＷＰＥマルチフィラメントヤーンの１０及び１
００ラジアン／秒のＤＭＡ周波数における損失弾性率のプロットを示す。

【図１】 【図２】
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【図５】 【図６】
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