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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ａ）（メタ）アクリル酸、（メタ）アクリルアミド、またはビニルベンゼンの１種から
誘導される基、
　ｂ）モノホスホネート部分またはポリホスフェート部分、および
　ｃ）グアニル尿素
を含む難燃性モノマー組成物であって、
ここで、ａ）は、ｂ）に直接または連結基を介して共有結合して、前駆体モノマー単位を
形成し、そして
ここで、ｃ）は、前記前駆体モノマー単位中のｂ）の共有結合した前記モノホスホネート
部分または前記ポリホスフェート部分と複合体を形成している、組成物。
【請求項２】
　前記モノホスホネート部分またはポリホスフェート部分が、カルボキシエチルモノホス
フェート、カルボキシエチルモノホスホネート、カルボアミドエチルモノホスフェート、
カルボアミドエチルモノホスホネート、フェネチルモノホスフェート、もしくはフェネチ
ルモノホスホネート、またはそれらの混合物から誘導される、請求項１に記載の組成物。
【請求項３】
　前記前駆体モノマー単位が、２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリレートモノホスフェ
ートエステル、ビス（２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリレートジホスフェートエステ
ル、ポリエチレングリコール（メタ）アクリレートモノホスフェートエステル、ポリプロ



(2) JP 6150812 B2 2017.6.21

10

20

30

40

50

ピレングリコール（メタ）アクリレートモノホスフェートエステル、メタクリルアミドエ
チルホスホン酸、およびビニルベンゼンホスホン酸から選択される、請求項１に記載の組
成物。
【請求項４】
　前記難燃性モノマー組成物が、グアニル尿素と複合体を形成した２－（ホスホノオキシ
）エチルメタクリレート、またはグアニル尿素と複合体を形成した（２－（メタクリロイ
ルオキシ）エチル）ホスホン酸である、請求項１に記載の組成物。
【請求項５】
　ａ）（メタ）アクリル酸、（メタ）アクリルアミド、またはビニルベンゼンの１種から
誘導される基、
　ｂ）ポリホスフェート部分、および
　ｃ）グアニル尿素
から誘導される難燃性モノマー単位を含む難燃性ポリマーであって、
ここで、ａ）は、ｂ）に直接または連結基を介して共有結合して、前駆体モノマー単位を
形成し、そして
ここで、ｃ）は、前記前駆体モノマー単位中のｂ）の共有結合した前記ポリホスフェート
部分と複合体を形成している、
難燃性ポリマー。
【請求項６】
　ポリホスフェート部分に共有結合していないエチレン性不飽和モノマーから誘導される
モノマー単位をさらに含む、請求項５に記載の難燃性ポリマー。
【請求項７】
　前記ポリマー中前記モノマーの少なくとも２０モル％が、前記難燃性モノマー単位であ
り、そして前記ポリマー中前記モノマーの０．１モル％～約８０モル％が、ポリホスフェ
ート部分に共有結合していないエチレン性不飽和モノマーから誘導されるモノマー単位で
あり、そしてここで、前記ポリマーが、少なくとも１重量％のＰからなり、そして少なく
とも約１０００ｇ／モルのＭｎを有し；そしてここで、前記ポリマー中前記モノマーの少
なくとも９０モル％が、ポリホスフェート部分に共有結合していないエチレン性不飽和モ
ノマーから誘導されるモノマー単位と、前記難燃性モノマー単位との組合せを含み、ここ
で、前記ポリホスフェート部分に共有結合していないエチレン性不飽和モノマーは、塩化
ビニル、スチレン、Ｃ１～Ｃ４０アルキル（メタ）アクリレート、Ｃ１～Ｃ４０（メタ）
アクリルアミド、アクリルアミド、Ｎ－メチロールアクリルアミド、アクリロニトリル、
アクリル酸、メタクリル酸、イタコン酸、マレイン酸、２－アクリルアミド－２－メチル
プロパンスルホン酸、Ｃ１～Ｃ４０ヒドロキシアルキル（メタ）アクリレート、Ｃ１～Ｃ

４０ヒドロキシアルキル（メタ）アクリルアミド、ビニルエステル、ブタジエン、イソプ
レンおよびそれらの誘導体化合物の１種または複数である、請求項６に記載の難燃性ポリ
マー。
【請求項８】
　リン含有量が、前記ポリマーの約１．０～約１５．０重量％である、請求項５に記載の
ポリマー。
【請求項９】
　前記ポリマー中前記モノマーの少なくとも５０％が、前記難燃性モノマー単位から選択
される、請求項５に記載のポリマー。
【請求項１０】
　前記前駆体モノマー単位をグアニル尿素と反応させて、前記難燃性モノマー組成物を形
成する工程を含む、請求項１に記載の難燃性モノマー組成物を生成させる方法。
【請求項１１】
　（ａ）前記前駆体モノマー単位をフリーラジカル重合させる工程、および
　（ｂ）（ａ）の重合された生成物を、前記グアニル尿素と反応させて、前記難燃性ポリ
マーを形成する工程
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を含む、請求項５に記載の難燃性ポリマーを生成させる方法。
【請求項１２】
　請求項５に記載のポリマーを含み、前記難燃性ポリマーの１００重量部当たり約１～約
５０重量部の難燃添加剤をさらに含む組成物。
【請求項１３】
　前記難燃添加剤が、メラミン誘導体難燃剤、有機難燃剤、無機難燃剤、有機ホスフェー
ト、ホスホネートまたはホスフィネート難燃剤、ハロゲン化化合物難燃剤、およびそれら
の混合物の１種または複数である、請求項１２に記載の組成物。
【請求項１４】
　前記ポリマーが水性分散物の形態である、請求項５に記載の難燃性ポリマー。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　開示された技術は、窒素と複合体を形成した、リンを含む非ハロゲン難燃性組成物に関
する。
【背景技術】
【０００２】
　ハロゲン、すなわち、フッ素、塩素、臭素およびヨウ素は、防火性組成物（ｆｉｒｅ　
ｒｅｔａｒｄａｎｔ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ）に使用され得る。しかしながら、ハロゲ
ンは、非常に活性な化学元素であり、分解後に、ジオキシンおよびジフランなどの毒性物
質を発生させ得る。これらの物質は、長期間人体に蓄積し、環境ホルモンの問題を引き起
こし得る。さらに、フッ素、塩素および臭素は特に、深刻なオゾンの破壊の原因になるこ
とが公知になっている。このため、難燃剤として、または他の用途においてにかかわらず
、ハロゲンの使用は、ますます規制されている。したがって、非ハロゲン化難燃剤に対す
る必要性がある。
【０００３】
　難燃性組成物を得る方法の一つは、組成物中にリンを含有させることである。例えば、
１９９４年１月２５日に発行された、Ｃｈａｔｅｌｉｎらの米国特許第５，２８１，２３
９号は、一般式：
【０００４】

【化１】

のリン酸エチレン性エステルで、繊維材料をグラフト化する方法を教示しており、エステ
ルのグラフト率は、２０％未満であるか、または２０％に等しいことが教示されている。
【０００５】
　同様に、２０１０年１０月１４に公開された、Ｓｕｇｉｙａｍａらの米国特許出願公開
第２０１０／０２６１８６２号は、アミン化合物と一緒にリン含有化合物をセルロース繊
維にグラフト化する方法を教示している。この方法は、繊維に放射線を照射し、リン含有
化合物が結合し得るラジカルを生成させることに依存している。
【０００６】
　２００７年７月１９日に公開された、Ｔｏｓｈｉｏの特開２００７－１８２６５２号公
報は、有機リン系難燃性付与剤と窒素型難燃剤との混合物を含む難燃性添加剤を教示して
いる。同様に、中国特許出願公開第１０２０７１０３２号は、リン含有難燃剤と窒素含有
難燃剤との組合せにおける使用を教示している。これらの公報は、三塩基性リン酸を含む
化合物を教示しているのみで、その化合物を重合させることは教示していない。
【０００７】
　ゴム改質ビニル樹脂、ポリフェニレンエーテル樹脂、環状アルキルホスフェート化合物
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、および芳香族ホスフェートエステルを含有するポリマー組成物が、２０１０年１１月９
日に発行された、Ａｈｎらの米国特許第７，８２９，６２９号に教示されている。同様に
、２００７年８月２３日に公開された、Ｃｏｔｔｒｅｌｌらの米国特許出願公開第２００
７／０１９２９６６号は、１０～１００重量％のリン含有モノマー由来単位からなる難燃
性リン含有ポリマーを教示している。上述の参考文献のいずれも、モノマーがアミン種と
複合体を形成しているポリマーを教示していない。これらのポリマーは、非常に酸性であ
り、かつ様々な基材に対して損傷性であり、したがって、輸送の懸念事である。
【０００８】
　新規な非ハロゲン化難燃剤に対する必要性が存在する。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００９】
【特許文献１】米国特許第５，２８１，２３９号明細書
【特許文献２】米国特許出願公開第２０１０／０２６１８６２号明細書
【特許文献３】特開２００７－１８２６５２号公報
【特許文献４】中国特許出願公開第１０２０７１０３２号明細書
【特許文献５】米国特許第７，８２９，６２９号明細書
【特許文献６】米国特許出願公開第２００７／０１９２９６６号明細書
【発明の概要】
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明者らは、新規な非ハロゲン化難燃性ポリマーに重合され得る新規な難燃性（ＦＲ
）モノマーを発見した。
【００１１】
　したがって、本発明の最も簡単な態様において、新規な難燃性モノマー組成物が提供さ
れる。新規な難燃性モノマー組成物は、ａ）（メタ）アクリル酸、（メタ）アクリルアミ
ド、またはビニルベンゼンの１種から誘導される基、ｂ）ポリホスフェート部分、および
ｃ）アミン種を含み得る。新規な難燃性モノマー組成物において、ａ）のエチレン性不飽
和モノマーは、ｂ）のポリホスフェート部分に直接または連結基を介して共有結合して、
前駆体モノマー単位を形成する。さらに、ｃ）のアミン種は、前駆体モノマー単位中のｂ
）の共有結合したポリホスフェート部分と複合体を形成している。
【００１２】
　一実施形態において、新規な難燃性モノマー組成物は、前駆体モノマー単位をアミン種
と反応させることによって生成され得る。
【００１３】
　本発明の別の態様において、難燃性ポリマーが提供される。難燃性ポリマーは、新規な
難燃性モノマー組成物に等価な、すなわち、それから誘導される難燃性モノマー単位のホ
モポリマー、または変化するａ）、ｂ）およびｃ）を有する新規な難燃性モノマー組成物
に等価なモノマー単位のコポリマーであり得る。
【００１４】
　一実施形態において、難燃性ポリマーは、ポリホスフェート部分に共有結合していない
エチレン性不飽和モノマーに等価なモノマー単位をさらに含み得る。このような実施形態
において、ポリマー中モノマーの少なくとも２０％は、本発明の最も簡単な態様の新規な
難燃性モノマー組成物に等価なモノマー単位であり、ポリマー中モノマーの０．１％～約
８０％は、ポリホスフェート部分に共有結合していないエチレン性不飽和モノマーに等価
なモノマー単位であり得る。このようなコポリマーは、少なくとも１重量％のＰからなり
、少なくとも約１０００ｇ／モルの数平均分子量（Ｍｎ）を有し得る。
【００１５】
　本発明の別の実施形態において、難燃性ポリマー中モノマーの少なくとも９０％は、ポ
リホスフェート部分に共有結合していないエチレン性不飽和モノマーに等価なモノマー単
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位と、本発明の最も簡単な態様の新規な難燃性モノマー組成物に等価なモノマー単位との
組合せを含み得る。
【００１６】
　本発明の一態様において、難燃性ポリマーは、いくつかの経路で生成され得る。
【００１７】
　一実施形態において、最も簡単な態様の新規な難燃性モノマー組成物は、フリーラジカ
ル重合されて、難燃性ポリマーを形成し得る。
【００１８】
　別の実施形態において、難燃性ポリマーは、前駆体モノマー単位をフリーラジカル重合
させ、その後に、重合した生成物をアミン種と反応させることによって生成され得る。
【００１９】
　この方法のいずれかの実施形態において、ポリホスフェート部分に共有結合していない
エチレン不飽和モノマー単位は、フリーラジカル重合に含まれ得る。
【００２０】
　本発明のさらなる態様において、難燃性組成物が提供される。難燃性組成物は、他の添
加剤とともに難燃性ポリマーを含み得る。特に、難燃添加剤などの添加剤および他のポリ
マーが、難燃性ポリマーとともに難燃性組成物中でブレンドされてもよい。
　本発明は、例えば、以下を提供する。
（項目１）
　ａ）（メタ）アクリル酸、（メタ）アクリルアミド、またはビニルベンゼンの１種から
誘導される基、
　ｂ）ポリホスフェート部分、および
　ｃ）アミン種
を含む難燃性モノマー組成物であって、
　ａ）は、ｂ）に直接または連結基を介して共有結合して、前駆体モノマー単位を形成し
、
　ｃ）は、前記前駆体モノマー単位中のｂ）の共有結合した前記ポリホスフェート部分と
複合体を形成している、組成物。
（項目２）
　前記ポリホスフェート部分が、式－Ｒ３Ｘ－［Ｐ（＝Ｏ）（ＯＲ５）Ｏ－］ｎＲ４、ま
たは－Ｒ３－Ｐ（＝Ｏ）（ＯＲ４）（ＯＲ５）のポリホスフェートまたはモノホスホネー
ト化合物から誘導され、ここで：
　ｎは、約１～約１０であり、
　Ｘは、ＯまたはＮＨであり、
　Ｒ３は、最大で２０個までの炭素原子に代わって置換された酸素および／または窒素原
子を有するＣ０～Ｃ５０ヒドロカルビル連結基であり、
　Ｒ４は、Ｈ、またはＭ＋であり、
　Ｒ５は、Ｈ、またはＭ＋であり、
　Ｍ＋は、周期表の第Ｉ族および第ＩＩ族の元素、またはアンモニウムから選択される対
イオンである、項目１に記載の組成物。
（項目３）
　前記ポリホスフェート部分が、カルボキシエチルモノホスフェート、カルボキシエチル
モノホスホネート、カルボアミドエチルモノホスフェート、カルボアミドエチルモノホス
ホネート、フェネチルモノホスフェート、もしくはフェネチルモノホスホネート、または
それらの混合物である、前述の項目のいずれかに記載の組成物。
（項目４）
　前記前駆体モノマー単位が、２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリレートモノホスフェ
ートエステル、ビス（２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリレートジホスフェートエステ
ル、ポリエチレングリコール（メタ）アクリレートモノホスフェートエステル、ポリプロ
ピレングリコール（メタ）アクリレートモノホスフェートエステル、メタクリルアミドエ
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チルホスホン酸、ビニルベンゼンホスホン酸、ビニルホスホン酸およびイソプロペニルホ
スホン酸から選択される、前述の項目のいずれかに記載の組成物。
（項目５）
　前記アミン種が、約１６～３０００ｇ／モルの分子量を有する、前述の項目のいずれか
に記載の組成物。
（項目６）
　前記アミン種が、ジシアンジアミド、アルキルアミン、またはグアニジンから誘導され
る、前述の項目のいずれかに記載の組成物。
（項目７）
　前記難燃性モノマー組成物が、グアニル尿素と複合体を形成した２－（ホスホノオキシ
）エチルメタクリレート、またはグアニル尿素と複合体を形成した（２－（メタクリロイ
ルオキシ）エチル）ホスホン酸である、前述の項目のいずれかに記載の組成物。
（項目８）
　項目１～７のいずれかに記載の難燃性モノマー組成物に等価なモノマー単位からなる難
燃性ポリマー。
（項目９）
　前記ポリマーが、ホモポリマーである、項目８に記載の難燃性ポリマー。
（項目１０）
　前記ポリマーが、変化するａ）、ｂ）およびｃ）を有する前記難燃性モノマー組成物の
コポリマーである、項目８に記載の難燃性ポリマー。
（項目１１）
　ポリホスフェート部分に共有結合していないエチレン性不飽和モノマーをさらに含む、
項目８または１０に記載の難燃性ポリマー。
（項目１２）
　ポリマー中前記モノマーの少なくとも２０％が、前記難燃性モノマー組成物であり、前
記ポリマー中前記モノマーの０．１％～約８０％が、ポリホスフェート部分に共有結合し
ていない前記エチレン性不飽和モノマーであり、前記ポリマーが、少なくとも１重量％の
Ｐからなり、少なくとも約１０００ｇ／モルのＭｎを有し；前記ポリマー中前記モノマー
の少なくとも９０％が、ポリホスフェート部分に共有結合していない前記エチレン性不飽
和モノマーと、前記難燃性モノマー組成物との組合せを含み、ポリホスフェート部分に共
有結合していない前記エチレン性不飽和モノマーは、塩化ビニル、スチレン、Ｃ１～Ｃ４

０アルキル（メタ）アクリレート、Ｃ１～Ｃ４０（メタ）アクリルアミド、アクリルアミ
ド、Ｎ－メチロールアクリルアミド、アクリロニトリル、アクリル酸、メタクリル酸、イ
タコン酸、マレイン酸、２－アクリルアミド－２－メチルプロパンスルホン酸、Ｃ１～Ｃ

４０ヒドロキシアルキル（メタ）アクリレート、Ｃ１～Ｃ４０ヒドロキシアルキル（メタ
）アクリルアミド、ビニルエステル、ブタジエン、イソプレンおよびそれらの二量体また
は多誘導体化合物の１種または複数である、項目１０または１１に記載の難燃性ポリマー
。
（項目１３）
　リン含有量が、前記ポリマーの約１．０～約１５．０重量％である、項目８～１２のい
ずれかに記載のポリマー。
（項目１４）
　前記組成物中前記モノマーの少なくとも５０％が、前記難燃性モノマー組成物から選択
される、項目８～１３のいずれかに記載のポリマー。
（項目１５）
　前記前駆体モノマー単位を前記アミン種と反応させて、前記難燃性モノマー組成物を形
成する工程を含む、項目１～７のいずれかに記載の難燃性モノマー組成物を生成させる方
法。
（項目１６）
　前記反応が、水の存在下で行われる、項目１５に記載の方法。
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（項目１７）
　前記反応が、前記アミン種としてのジシアンジアミドおよび水とである、項目１６に記
載の方法。
（項目１８）
　前記アミン種反応工程におけるポリホスフェートとアミン種との（Ｐ：Ｎ）比が、約１
：０．２～約１：１５である、項目１５～１７に記載の方法。
（項目１９）
　前記難燃性モノマー組成物が、その後にフリーラジカル重合されて、難燃性ポリマーを
生成させる、項目１５～１８のいずれかに記載の方法。
（項目２０）
　（ａ）前記前駆体モノマー単位をフリーラジカル重合させる工程、および
　（ｂ）（ａ）の重合された生成物を、前記アミン種と反応させて、前記難燃性ポリマー
を形成する工程
を含む、項目８～１４のいずれかに記載の難燃性ポリマーを生成させる方法。
（項目２１）
　前記（ａ）のフリーラジカル重合が、ポリホスフェート部分に共有結合していない前記
エチレン性不飽和モノマー単位、および前記前駆体モノマー単位をフリーラジカル重合さ
せる工程を含む、項目２０に記載の方法。
（項目２２）
　前記フリーラジカル重合が、乳化重合、分散重合、溶液重合、光重合、または放射線重
合によるものである、項目１９～２１に記載の方法。
（項目２３）
　界面活性剤が、前記重合に用いられる、項目２２に記載の方法。
（項目２４）
　工程（ｂ）が、水の存在下で行われる、項目２０または２１に記載の方法。
（項目２５）
　前記工程（ｂ）が、前記アミン種としてのジシアンジアミドおよび水で行われる、項目
２４に記載の方法。
（項目２６）
　前記アミン種反応工程におけるポリホスフェートとアミン種との（Ｐ：Ｎ）比が、約１
：０．２～約１：１５である、項目２０または２１に記載の方法。
（項目２７）
　項目８～１４のいずれかに記載のポリマーを含み、前記難燃性ポリマーの１００重量部
当たり約１～約５０重量部の難燃添加剤をさらに含む組成物。
（項目２８）
　前記難燃添加剤が、メラミン誘導体難燃剤、有機難燃剤、無機難燃剤、有機ホスフェー
ト、ホスホネートまたはホスフィネート難燃剤、ハロゲン化化合物難燃剤、およびそれら
の混合物の１種または複数である、項目２７に記載の組成物。
（項目２９）
　前記難燃添加剤が、メラミンシアヌレートである、項目２８に記載の組成物。
（項目３０）
　ポリウレタンポリマー、ポリアミドポリマー、ポリ尿素ポリマー、ポリアクリレートポ
リマーまたはそれらの混合物の１種または複数とさらにブレンドされる、項目２７～２９
のいずれかに記載の組成物。
【発明を実施するための形態】
【００２１】
　様々な好ましい特徴および実施形態が、非限定的説明によって以下に記載される。
【００２２】
　明細書および特許請求の範囲で開示される範囲および比の限界のすべては、任意の様式
で組み合わされてもよい。特に断りのない限り、「１つの（ａ）」、「１つの（ａｎ）」
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および／または「その（ｔｈｅ）」への言及は、１つまたは１つより多くを包含してもよ
いこと、および単数形の品目への言及も、複数形の品目を包含してもよいことが理解され
るべきである。
【００２３】
　「重量％」という用語は、その成分が一部を形成する組成物または材料の１００重量部
当たりの成分の重量部数を意味する。
【００２４】
　本明細書で使用される場合、ポリホスフェート部分は、具体的には３つの酸素イオンに
結合したリン原子を含有する基（ホスホネート）または４つの酸素イオンに結合したリン
原子を有する基（ホスフェート）を指す。ポリホスフェート部分は、モノ－、ジ－、トリ
－、もしくはより高次のホスフェート、またはモノ－、および／もしくはジ－ホスホネー
ト、特にモノホスフェート、ジホスフェート、トリホスフェートまたはモノホスホネート
を含有してもよい。好ましくは、ポリホスフェート部分は、モノ－、ジ－、またはトリ－
ホスフェートである。
【００２５】
　本明細書で使用される場合、「ヒドロカルビル置換基」または「ヒドロカルビル基」と
いう用語は、当業者に周知である、その通常の意味で使用される。具体的には、それは、
その分子の残部に直接結合した炭素原子を有し、かつ主に炭化水素特性を有する基を指す
。ヒドロカルビル基の例としては、
　（ｉ）炭化水素置換基、すなわち、脂肪族（例えば、アルキルまたはアルケニル）、脂
環式（例えば、シクロアルキル、シクロアルケニル）の置換基、ならびに芳香族－、脂肪
族－、および脂環式－置換芳香族置換基、ならびに環がその分子の別のポーションを介し
て完結されている（例えば、２個の置換基が一緒になって環を形成する）環状置換基：
　（ｉｉ）置換炭化水素置換基、すなわち、本発明の文脈において、主にその置換基の炭
化水素の性質を変更しない非炭化水素基を含有する置換基（例えば、ハロ（とりわけ、ク
ロロおよびフルオロ）、ヒドロキシ、アルコキシ、メルカプト、アルキルメルカプト、ニ
トロ、ニトロソ、およびスルホキシ）；
　（ｉｉｉ）ヘテロ置換基、すなわち、本発明の文脈において主に炭化水素の特性を有す
る一方で、それ以外では炭素原子から構成される環または鎖中に炭素以外を含有する置換
基が挙げられる。ヘテロ原子としては、硫黄、酸素、窒素が挙げられ、ピリジル、フリル
、チエニルおよびイミダゾリルのような置換基が包含される。本明細書で使用される場合
、酸素原子を含有するアルキル基は、アルコキシル基と称される。
【００２６】
　「コーティング」という用語は、含浸、飽和、ローラ、刷毛、噴霧、泡、およびカーテ
ンコーティング、ならびに類似の手順を指すために本明細書で使用される。
【００２７】
　「（メタ）」、「（アルク）」、または「（アルキル）」などの「（　）」の表現は、
化学名における特定の置換基が、場合によって存在するが、存在しなくてもよいことを示
すために使用される。例えば、「（メタ）アクリレート」という用語は、アクリレートま
たはメタクリレートのいずれかを指すために使用され得る。
【００２８】
　本明細書で使用される場合、「ポリマー」という用語は、１種または複数のモノマーの
分子が一緒に連結されて、その分子量がその１種または複数のモノマーのものの倍数であ
る大きな分子を形成する重合反応の生成物を指す。これらのポリマーは、ホモポリマーま
たはコポリマーであってもよい。これらのポリマーは、線状ポリマー、分岐ポリマー、架
橋ポリマー、またはそれらの２種以上の混合物であってもよい。
【００２９】
　「ホモポリマー」という用語は、単一モノマーの重合から得られるポリマーを指すため
に本明細書で使用される。
【００３０】
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　「コポリマー」という用語は、２種以上の化学的に区別できるモノマーの重合から得ら
れるポリマーを指すために本明細書で使用される。
【００３１】
　「線状ポリマー」という用語は、その分子が分岐または架橋構造なしに長鎖を形成する
ポリマーを指す。
【００３２】
　「分岐ポリマー」という用語は、その分子が主たる鎖またはポリマー主鎖を形成し、１
つまたは複数のさらなる相対的に短い鎖がその主たる鎖またはポリマー主鎖に結合してい
るポリマーを指す。
【００３３】
　「架橋ポリマー」という用語は、そのポリマー分子がポリマー鎖の末端以外のそれらの
構造における点で互いに連結されているポリマーを指す。
【００３４】
　「ハロゲンを含まない」または「非ハロゲン化」ポリマーという用語は、それに結合し
たいかなるハロゲン原子も有しないポリマーを指す。一実施形態において、ハロゲンを含
まないポリマーは、塩素を含まないポリマーである。「ハロゲンを含まない」という用語
は、汚染レベル、例えば、最大で約５重量％まで、および一実施形態において、最大で約
２重量％まで、一実施形態において最大で約１重量％まで、一実施形態において最大で約
０．５重量％まで、一実施形態において最大で約０．２重量％まで、一実施形態において
最大で約０．１重量％までのレベルで存在し得るハロゲンを排除しない。
【００３５】
　モノマーが重合される場合、結果として生じるポリマー内のモノマー単位は、出発モノ
マーからわずかに変更されている構造を有することが認識される。モノマー単位は、出発
モノマーと等価である、すなわち、出発モノマーから誘導されるかまたはそれから誘導可
能であり、モノマー中の互いに同じ相対位置で同じ原子を有し、モノマーの炭素－炭素二
重結合だけが、モノマー単位中の炭素－炭素単結合に変換され、モノマーの変換からの過
剰電子は、ポリマーの隣接繰返し単位上の隣接炭素原子にそれぞれのモノマー単位を結合
するために使用される。モノマーを含むポリマーへの本明細書での言及は、ポリマーがそ
のモノマーに等価な、すなわち、それから誘導されるかまたはそれから誘導可能なモノマ
ー単位からなることを意味することが理解されるべきである。
【００３６】
　本発明の最も簡単な態様において、新規な難燃性モノマー組成物が提供される。新規な
難燃性モノマー組成物は、ａ）エチレン性不飽和モノマー、例えば、（メタ）アクリル酸
、（メタ）アクリルアミド、またはビニルベンゼンの１種から誘導される基、ｂ）ポリホ
スフェート部分、およびｃ）アミン種を含み得る。本明細書で使用される場合、ビニルベ
ンゼンは、スチレンまたはアルキル置換ビニルベンゼン、例えば、α－メチルスチレン、
１－メチル－２－ビニルベンゼン、１－メチル－３－ビニルベンゼン、１－メチル－４－
ビニルベンゼンなどであり得る。
【００３７】
　エチレン性不飽和モノマーとして、例えば、２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリレー
ト（ＨＥＭＡ）も企図される。代替として、ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレートま
たは４－ヒドロキシブチル（メタ）アクリレートなどの他のモノマーが企図される。同様
に、２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリルアミド、ヒドロキシプロピル（メタ）アクリ
ルアミド、ポリエチレングリコール（メタ）アクリレートなども企図される。
【００３８】
　新規な難燃性モノマー組成物において、ａ）のエチレン性不飽和モノマーの１つは、ｂ
）のポリホスフェート部分と直接または連結基を介して共有結合して、前駆体モノマー単
位を形成する。さらに、ｃ）のアミン種は、前駆体モノマー単位中のｂ）の共有結合した
ポリホスフェート部分と複合体（典型的には塩）を形成している。したがって、ａ）のエ
チレン性不飽和モノマー、ｂ）のポリホスフェート部分およびｃ）のアミン種は新規な難
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燃性モノマー組成物において別個に開示されるが、アミン種は、ポリホスフェート部分と
複合体を形成して存在しており、ポリホスフェート部分はａ）のエチレン性不飽和モノマ
ーに共有結合している。
【００３９】
　難燃性モノマーは、それが取り込まれるポリマーに難燃性を付与するものである。
【００４０】
　新規な難燃性モノマー組成物の実施形態の例は、例えば、グアニル尿素と複合体を形成
した２－ヒドロキシエチルメタクリレートのホスフェートエステル、およびグアニル尿素
と複合体を形成した２－ヒドロキシエチルメタクリレートのホスホン酸エステルであり得
る。理論に拘束されることを望むことなく、新規な難燃性モノマー組成物は、例えば、式
Ｉの新規な難燃性モノマー組成物で表され得る。
【００４１】
【化２】

　本発明の一部の実施形態において、「誘導される」という用語は、誘導される、または
誘導可能であることを意味し得る。一部の実施形態において、リン含有モノマーは、（メ
タ）アクリル酸または（メタ）アクリルアミドから誘導され得るか、または誘導可能であ
り得る。誘導可能であることによって、モノマーの誘導が（メタ）アクリル酸または（メ
タ）アクリルアミドから可能であるが、また他の材料、例えば、他の（メタ）アクリル酸
源、例えば、リッター反応における（メタ）アクリロニトリルから誘導されてもよいこと
が意味される。別の例において、難燃性モノマーから誘導される（メタ）アクリル酸は、
（メタ）アクリル酸エステルを用いて製造され得る。上述の例のような場合、モノマー生
成物は、（メタ）アクリル酸または（メタ）アクリルアミドから誘導される場合とちょう
ど同じ（メタ）アクリル酸または（メタ）アクリルアミド部分を含有する。
【００４２】
　上記のとおり、前駆体モノマー単位は、ポリホスフェート部分と、ａ）のエチレン性不
飽和モノマーとから形成され得る。ポリホスフェート部分は、式－Ｒ３Ｘ－［Ｐ（＝Ｏ）
（ＯＲ５）Ｏ］ｎＲ４、または－Ｒ３－Ｐ（＝Ｏ）（ＯＲ４）（ＯＲ５）のポリホスフェ
ートまたはモノホスホネート化合物であることができ、式中：
　Ｘは、ＯまたはＮＨであり、
　Ｒ３は、最大で２０個の炭素原子に代わって置換された酸素および／または窒素原子を
有するＣ０～Ｃ５０ヒドロカルビル連結基であり、
　ｎは、約１～約１０、もしくは約１～約８、または約１～約６、好ましくは約１～約３
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であることができ、
　Ｒ４は、Ｈ、Ｍ＋、またはアルキルであり、
　Ｒ５は、Ｈ、またはＭ＋であり、
　Ｍ＋は、周期表の第Ｉ族および第ＩＩ族の元素、またはアンモニウムから選択される対
イオンである。
【００４３】
　本明細書で使用される場合、アンモニウムは、ＮＨ４、またはモノ－、ジ－、トリ－、
もしくはテトラ－アルキルアンモニウムを意味する。
【００４４】
　一部の実施形態において、ポリホスフェート部分は、リンの三塩基性酸を含有し得る。
一部の実施形態において、ポリホスフェート部分は、カルボキシエチルモノホスフェート
、カルボキシエチルモノホスホネート、カルボアミドエチルモノホスフェート、カルボア
ミドエチルモノホスホネート、フェネチルモノホスフェート、またはフェネチルモノホス
ホネートから誘導され得る。
【００４５】
　しばしば、前駆体モノマー単位、すなわち、ポリホスフェート部分に共有結合した、（
（メタ）アクリル酸、（メタ）アクリルアミド、またはビニルベンゼンからなる単位は、
商業的に購入されてもよいが、非商業的前駆体モノマー単位も本明細書で企図される。し
ばしば、商業的前駆体モノマー単位、例えば、Ｒｈｏｄｉａから入手できるＳｉｐｏｍｅ
ｒ（商標）Ｐａｍ－４０００は混合物であり、これは、主要部分の２－ヒドロキシエチル
（メタ）アクリレート）モノホスフェートエステル（ＨＥＭＡ）および非主要部分のビス
（２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリレート）ホスフェートエステルである。純組成物
である前駆体モノマー単位のみならず、このような混合物も本明細書で企図される。ＨＥ
ＭＡポリホスフェートは、ＨＥＭＡ、および五酸化リンまたはホスホン酸から直接製造す
ることもできる。代替として、ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレートまたは４－ヒド
ロキシブチル（メタ）アクリレートなどの他のモノマーを、ＨＥＭＡの代わりに使用する
こともできる。前駆体モノマー単位の一部の他の例としては、ポリエチレングリコール（
メタ）アクリレートホスフェートエステル（ＲｈｏｄｉａからＰＡＭ－１００として入手
できる）、ポリプロピレングリコール（メタ）アクリレートホスフェートエステル（Ｒｈ
ｏｄｉａからＰＡＭ－２００として入手できる）、メタクリルアミドエチルホスホン酸、
ビニルベンゼンホスホン酸、ビニルホスホン酸、およびイソプロペニルホスホン酸が挙げ
られ得る。
【００４６】
　一般に、アミン種ｃ）は、約１７～約３０００ｇ／モルの分子量を有し得る。新規な難
燃性モノマー組成物のための適切なアミン種は、例えば、ジシアンジアミド、アルキルア
ミン、例えば、トリメチルアミン、トリエチルアミン、トリエタノールアミンおよびジメ
チルアミンなど、またはグアニジンから誘導され得る。適切なアミン化合物の他の例は、
尿素、置換アルキル尿素、チオ尿素、アルキルチオ尿素、シアナミド、エチレンジ尿素、
アニリン、エチレンアミン、グアニジン、グアナミン、ベンゾグアナミン、アセトグアナ
ミン、グリコールウリル、アクリルアミド、メタクリルアミド、メラミン、ベンゼン、ス
ルホンアミド、ナフタレンスルホンアミド、トルエンスルホンアミド、アンメリン、アン
メリド、グアナゾール、フェニルグアナゾール、カルバモイルグアナゾール、ジヒドロキ
シエチレン尿素、エチレン尿素、プロピレン尿素、メレム（Ｃ６Ｈ６Ｎ１０）、メラム（
Ｃ６Ｈ９Ｎ１１）、オクタデシルアミド、グリシン、およびそれらの混合物である。新規
な難燃性モノマー組成物に使用される適切なアミン種の具体例は、グアニル尿素であり得
、これは、ジシアンジアミドおよび水から誘導され得る。
【００４７】
　本発明の別の態様は、難燃性ポリマーである。一部の実施形態において、難燃性ポリマ
ーは、本発明の最も簡単な態様の新規な難燃性モノマー組成物を含む、ホモポリマーまた
はコポリマーであってもよい。別の実施形態において、難燃性ポリマーは、Ａ）ポリホス
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フェート部分に共有結合していない少なくとも１種のエチレン性不飽和モノマー単位と、
Ｂ）本発明の最も簡単な態様の新規な難燃性モノマー組成物とのコポリマーであってもよ
い。コポリマーとして、ポリマーは、１つもしくは複数の同じかもしくは異なるＡ）のエ
チレン性不飽和モノマー単位および／または１つもしくは複数の同じかもしくは異なるＢ
）の新規な難燃性モノマー組成物を含有し得る。
【００４８】
　一部の実施形態において、Ａ）のエチレン性不飽和モノマー単位は、ポリマー中モノマ
ーの０％または０．１％～ポリマー中モノマーの約８０％のモノマーであり得る。同様に
、難燃性ポリマー中のモノマーの最大で約６５％が、Ａ）のエチレン性不飽和モノマー単
位であってもよい。代わりに、モノマーの最大で約７０％または７５％が、Ａ）のエチレ
ン性不飽和モノマー単位であってもよい。
【００４９】
　本発明のＡ）のエチレン性不飽和モノマー単位は、とりわけ、ポリマーに特定の物理的
特性を与えるために役立ち得る。したがって、当業者は、難燃性ポリマーの特定の用途に
望ましい特定の物理的特性に基づいて、難燃性ポリマーのための適当なエチレン性不飽和
モノマーを選択し得る。
【００５０】
　難燃性ポリマーにおける使用に適切な、ポリホスフェート部分に共有結合していないエ
チレン性不飽和モノマーの一部の例は、例えば、スチレン、Ｃ１～Ｃ４０アルキル（メタ
）アクリレート、Ｃ１～Ｃ４０（メタ）アクリルアミド、アクリルアミド、Ｎ－メチロー
ルアクリルアミド、アクリロニトリル、アクリル酸、メタクリル酸、イタコン酸、マレイ
ン酸、２－アクリルアミド－２－メチルプロパンスルホン酸、Ｃ１～Ｃ４０ヒドロキシア
ルキル（メタ）アクリレート、（アセトアセトキシ）エチルメタクリレート、Ｃ１～Ｃ４

０ヒドロキシアルキル（メタ）アクリルアミド、ジアセトンアクリルアミド、ビニルエス
テル、ブタジエン、イソプレンおよびそれらの二量体または多誘導体化合物の１種または
複数であり得る。さらに、難燃剤ポリマーは、非ハロゲン化であり得るが、ハロゲン化エ
チレン性不飽和モノマー、例えば、塩化ビニルなども、難燃性ポリマー中のＡ）の適切な
エチレン性不飽和モノマー単位として本明細書で企図される。
【００５１】
　本発明による難燃性ポリマーにおいて、ポリマー中モノマーの少なくとも２０％は、新
規な難燃性モノマー組成物から選択される。難燃性ポリマーを構成するモノマーの最大で
１００％までが新規な難燃性モノマー組成物であり得ることも企図される。難燃性ポリマ
ー中モノマーの少なくとも３０％、少なくとも４０％、または少なくとも５０％が、新規
な難燃性モノマー組成物であり得ることも企図される。本発明によるある種の難燃性ポリ
マーにおいて、モノマーの少なくとも３５％、少なくとも４５％、および少なくとも５５
％が、新規な難燃性モノマー組成物であってもよい。
【００５２】
　一部の実施形態において、ポリマー中モノマーの少なくとも８０％、少なくとも８５％
、または少なくとも９０％、および一部の実施形態において少なくとも９５％が、ポリホ
スフェート部分に共有結合していないエチレン性不飽和モノマーと、新規な難燃性モノマ
ー組成物との組合せを含む。
【００５３】
　好ましくは、難燃性ポリマーは、少なくとも１重量％のリンからなり、少なくとも約１
０００ｇ／モルの数平均分子量（Ｍｎ）を有する。他の実施形態において、難燃性ポリマ
ーは、約１重量％～約１５重量％、または約２重量％～約１４重量％、または約５重量％
～約１０重量％でリンを含有してもよい。一実施形態において、難燃性ポリマーは、少な
くとも７重量％のリンを含有し、別の実施形態において、難燃性ポリマーは、約９重量％
のリン、および別において１０．６重量％のリンを含有する。
【００５４】
　難燃性ポリマーのＭｎは、少なくとも１０００ｇ／モルであるべきである。Ｍｎはまた
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、約５０，０００ｇ／モル～約１，０００，０００ｇ／モル、または約１００，０００ｇ
／モル～約７５０，０００ｇ／モルであり得る。一実施形態において、難燃性ポリマーの
Ｍｎは、約２００，０００ｇ／モル～約５００，０００ｇ／モルであり得る。
【００５５】
　意外なことに、新規な難燃性モノマー組成物からなる難燃性ポリマーは、新規な難燃性
モノマー組成物が含むほどにポリホスフェート／アミン種を含まない類似のポリマーより
も良好な難燃性能を与える。
【００５６】
　方法
　好ましい実施形態において、難燃性ポリマーは、例えば、式ＩＩに示されるとおりに、
少なくとも１種の新規な難燃性モノマー組成物の混合物を最初に生成させ、その後にこの
混合物をフリーラジカル重合させて、難燃性ポリマーを形成することによって生成されて
もよい。
【００５７】

【化３】

　さらに、Ａ）の十分なエチレン性不飽和モノマー単位を、少なくとも１種の新規な難燃
性モノマー組成物の重合混合物に添加することができ、その結果、重合は、モノマーの０
％～約８０％（または約０．１～７５％、または１～６５％または５～５５％）は、Ａ）
のエチレン性不飽和モノマー単位であり、モノマーの少なくとも２０％は、少なくとも１
種の新規な難燃性モノマー組成物である難燃性ポリマーをもたらす。上述の方法を用いる
ことによって、ポリマー中モノマー単位の最大で８０％まで、または最大で８５％まで、
または最大で９０％までが、新規な難燃性モノマー組成物であり得る難燃性ポリマーが生
成され得る。同様に、ポリマー中モノマー単位の最大で９５％まで、または最大で１００
％までが、新規な難燃性モノマー組成物であり得る。
【００５８】
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　少なくとも１種の新規な難燃性モノマー組成物の混合物は、一実施形態において、少な
くとも１種の前駆体モノマー単位の混合物を少なくとも１種のアミン種の混合物と、約２
０℃～１００℃、好ましくは７０℃～９５℃の温度で、１０分～８時間、好ましくは約１
～５時間反応させて、少なくとも１種の新規な難燃性モノマー組成物の混合物を形成する
ことによって生成され得る。
【００５９】
　代わりの実施形態において、難燃性ポリマーは、最初に前駆体モノマー単位を十分なＡ
）のエチレン性不飽和モノマー単位とともにフリーラジカル重合させることによって前駆
体ポリマーを生成させて、モノマーの０％～約８０％がＡ）のエチレン不飽和モノマー単
位であり、モノマーの少なくとも２０％が前駆体モノマー単位であるポリマーを生成させ
ることによって生成されてもよい。重合の後で、前駆体ポリマーは、例えば、式ＩＩＩに
おいて示されるとおりに、十分なアミン種と反応させて、前駆体モノマー単位においてポ
リホスフェート部分と複合体を形成してもよい。
【００６０】

【化４】

　前述の方法を用いることによって、ポリマー中モノマー単位の最大で３０％まで、また
は最大で３５％まで、または最大で４０％までが、ポリホスフェート部分と共有結合して
いることができる難燃性ポリマーが生成され得る。
【００６１】
　とりわけ、対イオンが、ｐＨ調整の間に化合物中に導入されてもよい。例えば、ＮａＯ
Ｈ、ＫＯＨ、水酸化アンモニウムまたはアルキルアンモニウムヒドロキシドが、ｐＨ調整
に用いられ、ヒドロキシルの一方または両方の水素の、対イオン、例えば、Ｎａ＋、Ｋ＋

、アンモニウム、またはアルキルアンモニウムによる置換をもたらしてもよい。
【００６２】
　一部の実施形態において、重合触媒または他の標準的な触媒が用いられて、重合を補助
してもよい。重合触媒の例は、アルカリ金属次亜リン酸塩、例えば、次亜リン酸ナトリウ
ム、アルカリ金属亜リン酸塩、アルカリ金属ポリリン酸塩、アルカリ金属二水素リン酸塩
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、ポリリン酸、およびアルキルホスフィン酸であり得る。新規な難燃性モノマー組成物が
生成され、次いで、重合される場合、重合触媒の使用は、ポリホスフェート部分と共有結
合した、ポリマー中最大で９５％まで、または最大で９７．５％まで、またはさらに最大
で１００％までのモノマー単位をもたらし得る。同様に、重合が複合体形成の前に行われ
る場合、重合触媒の使用は、ポリホスフェート部分と共有結合した、ポリマー中最大で８
０％まで、または最大で８５％まで、または最大で８８％まで、またはさらに最大で９０
％までのモノマー単位をもたらし得る。重合中に用いられるビニルモノマーの添加および
反応の間を含めて、溶媒はこの方法における任意の時点で用いることができる。
【００６３】
　難燃性ポリマーを生成させる方法のいずれかの実施形態において、少なくとも１種の前
駆体モノマー単位の混合物は、商業的に、または当業者に容易に知られる方法によって得
ることができる。
【００６４】
　一実施形態において、少なくとも１種の前駆体モノマー単位は、水中でのアルコキシル
（メタ）アクリレートと五酸化リンとの反応から直接製造され得る。
【００６５】
　難燃性ポリマーを生成させる方法において、アミン種反応工程におけるポリホスフェー
トとアミン種との比（Ｐ：Ｎ）は、約１：０．２～約１：１５であり得る。Ｐ：Ｎ比は、
約１：０．５～約１：１０、または約１：１～約１：５であることもできる。さらに、い
ずれかの実施形態において、アミン種反応工程は、水の存在下で行われてもよい。特に、
この反応工程は、前駆体モノマー単位または前駆体ポリマーをジシアンジアミドおよび水
と反応させることによって完了されてもよい。ジシアンジアミドおよび水との反応は、グ
アニル尿素の生成をもたらし、次いで、このグアニル尿素は、前駆体モノマー単位中のポ
リホスフェート部分と複合体を形成し得る。複合体形成反応は、他の副生成物を生じるこ
とがあり、この副生成物は、本明細書で企図される。
【００６６】
　いずれかの実施形態において、モノマーのフリーラジカル重合または共重合は、例えば
、分散重合、溶液重合、光重合、または放射線重合などによる任意の重合方法によってい
てもよい。乳化重合が用いられてもよい。モノマーは、アニオン性、カチオン性、もしく
は非イオン性界面活性剤または分散剤、あるいはそれらの相溶性混合物、例えば、アニオ
ン性と非イオン性界面活性剤との混合物によって、例えば、モノマーの重量に基づいて約
０．０５重量％～約５重量％の界面活性剤または分散剤を用いて乳化されてもよい。適切
なカチオン性分散剤としては、ラウリルピリジニウムクロリド、セチルジメチルアミンア
セテート、およびアルキルジメチルベンジルアンモニウムクロリド（ここで、アルキル基
は８～１８個の炭素原子を有する）が挙げられる。適切なアニオン性分散剤としては、例
えば、アルカリ脂肪アルコールスルフェート、例えば、ラウイル硫酸ナトリウムなど；ア
リールアルキルスルホネート、例えば、イソプロピルベンゼンスルホン酸カリウムなど；
アルカリアルキルスルホスクシネート、例えば、オクチルスルホコハク酸ナトリウムなど
；およびアルカリアリールアルキルポリエトキシエタノールスルフェートまたはスルホネ
ート、例えば、１～５つのオキシエチレン単位を有するｔ－オクチルフェノキシポリエト
キシエチル硫酸ナトリウムなどが挙げられる。適切な非イオン性分散剤としては、例えば
、約７～１８個の炭素原子のアルキル基および約６～約６０個のオキシエチレン単位を有
するアルキルフェノキシポリエトキシエタノール、例えば、ヘプチルフェノキシポリエト
キシエタノール；長鎖化カルボン酸、例えば、ラウリン酸、ミリスチン酸、パルミチン酸
、オレイン酸など、またはトール油に見出されるものなどの酸の混合物の、６～６０のオ
キシエチレン単位を有するエチレンオキシド誘導体；長鎖化アルコール、例えば、オクチ
ル、デシル、ラウリル、またはセチルアルコールの、６～６０のオキシエチン単位を含有
するエチレンオキシド縮合物；長鎖または分岐鎖アミン、例えば、ドデシルアミン、ヘキ
サデシルアミンおよびオクタデシルアミンの、６～６０のオキシエチレン単位を含有する
、エチレンオキシド縮合物；ならびに１種または複数の疎水性プロピレンオキシドセクシ
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ョンと組み合わされたエチレンオキシドセクションのブロックコポリマーが挙げられる。
乳化安定剤および保護コロイドとして、ヒドロキシエチルセルロース、メチルセルロース
、ポリアクリル酸、ポリビニルアルコールなどの高分子量ポリマーが使用され得る。代替
として、モノマーを界面活性剤なしで重合することができる。
【００６７】
　重合は、小さい粒径の前形成エマルションポリマーの存在下で開始される（例えば、シ
ード重合）か、またはシードされなくてもよい。シードされた重合は、シードされない重
合よりも均一な粒径を有するラテックスポリマーの水性分散物をもたらし得る。
【００６８】
　連鎖移動剤は、分子量を制御するために用いられ、ポリマーバインダーの分子量を適度
なものにするために重合混合物中で用いられるメルカプタン、ポリメルカプタン、アルコ
ール、およびハロゲン化合物を含んでもよい。一般に、ポリマーバインダーの重量に基づ
いて０重量％～約３重量％のＣ４～Ｃ２０アルキルメルカプタン、メルカプトプロピオン
酸、またはメルカプトプロピオン酸のエステルが用いられてもよい。
【００６９】
　重合方法は、バッチ方法、連続方法、段階方法、または任意の他の方法を伴う方法を含
み得る。段階方法の各段階は、重合の熱またはレドックスによる開始を取り入れてもよい
。所与の段階で重合されるモノマーのすべてまたは一ポーションを含有するモノマーエマ
ルションは、モノマー、水、および乳化剤を用いて調製され得る。水中開始剤の溶液は、
別個に調製されてもよい。モノマーエマルションおよび開始剤溶液は、方法の任意の段階
の乳化重合の過程にわたって重合容器中に共供給されてもよい。反応容器それ自体も、シ
ードエマルションを初期に収容してもよく、さらに、重合開始剤の初期の投入量を追加的
に収容してもよい。反応容器の内容物の温度は、重合反応によって発生した熱を除去する
ために冷却させることによって、または反応容器を加熱することによって制御されてもよ
い。いくつかのモノマーエマルションが、反応容器に同時に共供給されてもよい。複数の
モノマーエマルションが共供給される場合、それらは、異なる新規な難燃性モノマー組成
物からなっていてもよい。モノマーエマルションが共供給される順序および速度は、乳化
重合方法の間に変更されてもよい。第１のモノマーエマルション（複数可）の添加が完了
した後、重合反応混合物は、一時の間ある温度で保持されても、および／またはその後の
モノマーエマルション（複数可）の重合前に重合抑制剤で処理されてもよい。同様に、最
後のモノマーエマルション（複数可）の添加が完了した後、重合反応混合物は、一時の間
ある温度で保持されても、および／または周囲温度に冷却させる前に重合抑制剤で処理さ
れてもよい。
【００７０】
　ポリマーのｐＨは、一般に用いられる塩基、例えば、水酸化アンモニウム、水酸化ナト
リウムまたはカリウム、水酸化マグネシウム、トリエチルアミンまたはトリメチルアミン
などによってプレミックス中またはエマルションポリマー中で約３．０～約１０．０に調
整され得る。
【００７１】
　難燃性組成物
　難燃性ポリマーは、従来の成分、例えば、溶媒、可塑剤、顔料、染料、フィラー、乳化
剤、界面活性剤、増粘剤、レオロジー調整剤、熱および放射線安定添加剤、消泡剤、レベ
リング剤、クレータ防止剤（ａｎｔｉ－ｃｒａｔｅｒｉｎｇ　ａｇｅｎｔ）、フィラー、
沈降抑制剤、ＵＶ吸収剤、酸化防止剤、難燃剤などを含有してもよい。それは、他のポリ
マー種、例えば、ブレンド、相互貫入網状組織などの形態の追加のポリマーを含有しても
よい。
【００７２】
　一実施形態において、難燃性ポリマーは、追加の難燃添加剤とブレンドされてもよく、
これは、文献および当技術分野で周知である。例示的な難燃添加剤としては、非ハロゲン
難燃剤、例えば、メラミンおよびメラミン誘導体、例えば、メラミンシアヌレート、メラ
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ミンボレート、メラミンホスフェート、メラミンモリブデート；ボレート；有機ホスフェ
ート、有機ホスフィネート、例えば、Ｃｌａｒｉａｎｔから入手できるＥｘｏｌｉｔ（商
標）ＯＰ１２３０および１３１１、ならびにリン含有化合物、例えば、９，１０－ジヒド
ロ－９－オキサ－１０－ホスファフェナントレン－１０－オキシド、テトラキス（ヒドロ
キシメチル）ホスホニウムクロリドおよびビス［テトラキス（ヒドロキシメチル）ホスホ
ニウム］スルフェート；無機化合物、例えば、アルミニウム三水和物、酸化アンチモン、
リン酸アンモニウム、ポリリン酸アンモニウム、炭酸カルシウム、クレー、およびタルク
が挙げられる。一部の実施形態において、難燃性ポリマーは非ハロゲン化されることが望
ましいが、難燃性ポリマーをハロゲン化難燃剤、例えば、塩素化および臭素化化合物、例
えば、ペンタブロモジフェニルエーテル、オクタブロモジフェニルエーテル、デカブロモ
ジフェニルエーテル、およびヘキサブロモシクロドデカンとブレンドすることも本明細書
で企図される。しばしば１種より多くの難燃剤が用いられ、頻繁に３種以上の難燃剤が、
難燃剤配合物で組み合わせられる。本発明の難燃性ポリマーおよびコポリマーと併せて用
いられる難燃剤のレベルは、難燃性ポリマーの１００重量部当たり約１～約５０重量部の
難燃添加剤であり得る。
【００７３】
　ちょうどエチレン性不飽和モノマーが難燃性ポリマーに特定の物理的特性を付与するた
めに選択され得るように、追加のポリマーが、本発明の難燃性ポリマーおよびコポリマー
とブレンドされて、さらなる難燃性の、またはある種の物理的特性を有するブレンドを生
成し得る。ブレンドされてもよい他のポリマーの例としては、ポリウレタンポリマー、ポ
リアミドポリマー、ポリ尿素ポリマー、ポリエステルポリマー、ポリアクリレートポリマ
ー、フェノール樹脂またはそれらの混合物を挙げることができる。
【００７４】
　ポリマーは、当業者に公知の方法によって他の商業的ポリマーまたはポリマー分散物と
組み合わされてもよい。ポリマーは、ウレタンまたはシリコーンなどの他のポリマーとの
混成物を形成するために使用されてもよい。これは、ポリマーの存在下で乳化重合もしく
は懸濁重合により追加のモノマーを重合させることか、ポリマーを他の前形成ポリマーと
ブレンドすることか、または他のポリマーの存在下でポリマーを合成することによって行
われてもよい。
【００７５】
　一実施形態において、ポリマーは、好ましくは０．５～１０重量％のＮ－メチロール（
メタ）アクリルアミドを含有して、縮合反応においてフェノール樹脂と混合されてもよい
。
【００７６】
　ポリマーの調製において、および／またはその後の使用において有用なアジュバントが
重合反応の間または後に添加されてもよい。これらとしては、補助界面活性剤；消泡剤、
例えば、モノマー混合物の重量に基づいて約０．００１～約０．１重量％のレベルで使用
されるＳＵＲＦＹＮＯＬ（商標）１０４ＥおよびＮｏｐｃｏ（商標）ＮＸＺなど；レベリ
ング剤、例えば、モノマー混合物の重量に基づいて約０．００１～約０．１重量％のレベ
ルで使用されるＳａｇ（商標）Ｓｉｌｉｃｏｎｅ　Ａｎｔｉｆｏａｍ　４７など；酸化防
止剤、例えば、モノマー混合物の重量に基づいて約０．１～約５重量％のレベルで使用さ
れるＭＡＲＯＸＯＬ（商標）２０およびＩＲＧＡＮＯＸ（商標）１０１０など；可塑剤、
例えば、ＦＬＥＸＯＬ（商標）可塑剤など；ならびに防腐剤、例えば、約３０～約４５パ
ーツパーミリオン（ｐｐｍ）のレベルでのＫＡＴＨＯＮ（商標）、または約３００～約５
００ｐｐｍのレベルでのＰＲＯＸＥＬ（商標）ＧＸＬなどが挙げられ得る。
【００７７】
　上に記載された材料の一部は、最終配合物中で相互作用することがあり、その結果、最
終配合物の成分は、初期に添加されるものと異なることがあることが公知である。それに
より形成された生成物は、その意図された用途において本発明の組成物を用いた際に形成
される生成物を含めて、簡単な説明が可能でないこともある。それにもかかわらず、この
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ような変更および反応生成物のすべては、本発明の範囲内に含まれ；本発明は、上に記載
された成分を混合することによって調製される組成物を包含する。
【実施例】
【００７８】
　試料１－グアニル尿素と複合体を形成した、および有機ホスフィネートＦＲ添加剤Ｅｘ
ｏｌｉｔ（商標）１２３０（Ｃｌａｒｉａｎｔ）を有する組成物中の、ＰＡＭ－４０００
であるモノマー３５％を有するＦＲポリマー
　半バッチ乳化重合のセットアップにおいて、１７５ｇの水、０．１ｇの３０％ラウリル
硫酸ナトリウム（ＳＬＳ）および０．０６ｇのＤｅｘｔｒｏｌ　ＯＣ－４０を反応器に入
れる。この混合物を７５℃に加熱し、１２ｇの水中１ｇの過硫酸アンモニウム（ＡＰＳ）
の溶液を添加し、続いて、直ちに７５℃で３時間プレミックスする。１３０ｇの水、６ｇ
のＤｅｘｔｒｏｌ　ＯＣ－４０、０．８ｇの濃水酸化アンモニウム、６ｇの４８％Ｎ－メ
チロールアクリルアミド（ＮＭＡ）、８９ｇのアクリル酸エチル（ＥＡ）、４０ｇのメタ
クリル酸ブチル（ＢＭＡ）および６７ｇのＳｉｐｏｍｅｒ（商標）ＰＡＭ－４０００のプ
レミックス混合物を調製し、反応器に添加する。６ｇの水を用いて、添加後にラインを洗
い流す。３０分後、１２ｇの水中１ｇのＡＰＳを一回で添加し、３０分間反応させ、その
後、６２℃に冷却させる。６２℃で、１０ｇの水中０．３６ｇの１７．５％ｔ－ブチルヒ
ドロペルオキシド（ｔ－ＢＨＰ）および０．１４ｇのＢｒｕｇｇｏｌｉｔｅ（商標）ＦＦ
６（Ｂｒｕｇｇｅｍａｎｎ　Ｃｈｅｍｉｃａｌからのスルフィン酸誘導体）を添加し、反
応物を４５分間撹拌する。１．２ｇの水、０．６８ｇの１７．５％ｔ－ＢＨＰおよび０．
１４ｇの３０％ＳＬＳの混合物、続いて、７ｇの水中０．２ｇのホルムアルデヒドスルホ
キシル酸ナトリウムの溶液を添加する。凝析から本質的に清浄である反応物を３０℃未満
に冷却させ、次いで、二重層チーズクロスを通してろ過する。
【００７９】
　２００ｇのろ過された材料を、２６ｇのジシアンジアミドおよび２６ｇの水を有する５
００ｍｌの反応器に入れる。この混合物を撹拌し、窒素雰囲気下に約２時間反応させ、そ
の後、室温まで冷却させる。生成物をろ過し、次いで、Ｃｏｗｌｅブレードを備えた高速
撹拌機を用いて１２００ｒｐｍで３０分間５４ｇのＥｘｏｌｉｔ（商標）１２３０および
５０ｇの水とブレンドして、最終ポリマー組成物を生成させる。
【００８０】
　試料２－グアニル尿素と複合体を形成した、およびＦＲ添加剤メラミンシアヌレートを
有する組成物中の、ＰＡＭ－４０００であるモノマー６５％を有するＦＲポリマー
　６３．７ｇのＳｉｐｏｍｅｒ（商標）ＰＡＭ－４０００、２５．５ｇのジシアンジアミ
ド、０．１ｇのブチル化ヒドロキシトルエン（ＢＨＴ）および８９．２ｇの水を空気下に
混合し、９０℃に２時間加熱し、その後、冷却させる。
【００８１】
　生成物を、３ｇの４８％ＮＭＡ、３４．３ｇのＥＡおよび１ｇのＯＣ－４０と混合する
。反応器中、２２０ｇの水、２０ｇのジシアンジアミド、０．５ｇの３０％ＳＬＳおよび
０．０３ｇのＯＣ－４０を混合し、窒素下に撹拌し、次いで、７５℃に加熱する。６ｇの
水中０．５５ｇのＳＰＳを一回で、続いて、上述のプレミックスを３時間で添加する。３
ｇの水を用いてラインを洗い流す。添加３０分後、３ｇの水中０．１ｇのＡＰＳを添加し
、反応を７５℃でさらに３０分間進行し、その後、６２℃に冷却させる。次いで、前の実
施例においてと同様に、反応混合物を酸化還元反応に２回供する。３０℃未満に冷却後、
生成物をろ過し、次いで、４５ｇのメラミンシアヌレートとブレンドする。
【００８２】
　試料３－グアニル尿素と複合体を形成した、ＰＡＭ－４０００であるモノマー７０％を
有するＦＲポリマー
　３００ｇのＳｉｐｏｍｅｒ（商標）ＰＡＭ－４０００、１２０ｇのジシアンジアミド、
０．３ｇのＢＨＴおよび４２０ｇの水を９０℃で２時間反応させる。生成物を、１２ｇの
４８％ＮＭＡおよび１２８．６ｇのＥＡと混合して、７７５ｇの水および６０ｇのジシア
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ンジアミドが入っている反応器中に３時間でポンプ投入し、前の実施例で記載したとおり
に２５ｇの水中２．４ｇのＡＰＳによって７５℃で開始する。１２ｇの水を用いてライン
を洗い流す。さらに１２ｇの水中０．４５ｇのＡＰＳを３０分後に添加する。この混合物
を３０分間撹拌し、その後６２℃に冷却させる。混合物を、１２ｇ水中０．３１ｇのＡＰ
Ｓおよび２０ｇの水中０．３１ｇのＦＦ－６で２回酸化還元させ、その後、冷却させる。
二重層化チーズクロスを通して生成物をろ過し、明らかな凝塊は見られない。
【００８３】
　試料４－グアニル尿素と複合体を形成した、ＰＡＭ－４０００であるモノマー９７．５
％を有するＦＲポリマー
　２９２．５ｇのＳｉｐｏｍｅｒ（商標）ＰＡＭ－４０００を、４０９．５ｇの水、１１
７ｇのジシアンジアミドおよび０．２４ｇのＢＨＴと混合し、空気下に９０℃にする。こ
の反応物を約９０～約９２℃で５．５時間加熱し、次いで、冷却させる。得られた溶液の
ｐＨは、４．５２で測定される。
【００８４】
　４７０ｇの水および１５ｇの次亜リン酸ナトリウムが入っている反応器を窒素雰囲気下
に７５℃に加熱し、１８ｇの水中１．４ｇのＡＰＳを添加する。その後、前に調製した溶
液を、１５ｇの４８％Ｎ－メチロールアクリルアミドと一緒に、反応器中に３時間かけて
計量しながら供給する。反応温度を７８℃まで上昇させる。１０ｇの水を用いて、ライン
をすすぎ洗いする。計量３０分後、９ｇの水中０．２７ｇのＡＰＳを添加し、反応を７８
℃でさらに３０分間続ける。この反応混合物を６２℃に冷却し、６ｇの水中０．２ｇのＡ
ＰＳおよび１５ｇの水中０．２ｇのＦＦ－６を含有する酸化還元系を順次に添加する。３
０分後、同じ酸化還元系を添加し、この反応物を室温に冷却させる。半透明な材料は、４
．６７のｐＨを有する。
【００８５】
　試料５－ＨＥＭＡから直接製造したＦＲポリマー
　５１ｇのＨＥＭＡおよび０．０３ｇのブチルヒドロキノンを２５０ｍｌの３つ口フラス
コに入れる。この混合物を空気下に５０℃に加熱する一方で、２７．９ｇの五酸化リンを
３０分かけて５回にわけて添加する。次いで、反応物を８０℃に加熱し、２時間保持し、
約６０℃に冷却させる。１２ｇの水、続いて、３２．９ｇのジシアンジアミドを少しずつ
添加し、反応温度を７０℃未満に保つ。次いで、温度を９０℃にさせ、３時間保持し、そ
の後、６０℃に冷却させ、６０ｇの脱塩水を添加する。温度が３０℃未満になるまで、こ
の混合物を撹拌する。この水溶液のｐＨは、３．８であり、リンＮＭＲは、４４％のリン
が、モノホスフェートであり、４０％がジホスフェートであり、約１６％が、トリホスフ
ェートであることを明らかにする。
【００８６】
　この溶液に、３４．６５ｇのスチレン、２９．２５ｇのアクリル酸ブチル、７．５ｇの
５２％Ｎ－メチロールアクリルアミドおよび２．２５ｇのＯＣ－４０を添加する。上に記
載したとおりに重合を行って、本質的に凝塊のない安定なラテックスを得る。
【００８７】
　試料６－ＨＥＭＡから直接製造したＦＲポリマー
　３７．１ｇのＨＥＭＡおよび０．０２ｇのブチルヒドロキノンを２５０ｍｌの３つ口フ
ラスコに入れ、空気下に６０℃に加熱する一方で、２０．３ｇの五酸化リンを３０分で５
回にわけて添加する。反応物を空気下に６０℃に加熱し、約２時間保持し、２３ｇのスチ
レン、１４．５ｇのアクリル酸ブチル、２４ｇのジシアンジアミドおよび８ｇの水を添加
する。温度をゆっくりと９０℃にさせ、３時間保持し、その後、６０℃に冷却させ、４０
ｇの脱塩水を添加する。温度が３０℃未満になるまで、この混合物を撹拌する。この水溶
液のｐＨは、４．０であり、リンＮＭＲは、３５．８％のリンが、モノホスフェートであ
り、４７．５％がジホスフェートであり、約１６．７％が、トリホスフェートであること
を示す。
【００８８】
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　この溶液に、１ｇのアクリル酸ブチル、３ｇの４８％Ｎ－メチロールアクリルアミドお
よび１．５ｇのＯＣ－４０を添加する。前に記載したとおりに重合を行って、本質的に凝
塊のない安定なラテックスを得る。
【００８９】
　試料６（ａ）－ＨＥＭＡから直接製造したＦＲポリマー
　５１．１ｇのＨＥＭＡおよび０．０４ｇのブチルヒドロキノンを２５０ｍｌの３つ口フ
ラスコに入れ、空気下に５０℃に加熱する一方で、２０．３ｇの五酸化リンを３０分で５
回にわけて添加する。反応物を空気下に６０℃に加熱し、約２時間保持し、３０ｇのアク
リル酸ブチル、０．０２ｇのＢＨＴ、３３ｇのジシアンジアミドおよび１２ｇのＤＭ水を
添加する。温度をゆっくりと９０℃にさせ、３時間保持し、その後、６０℃に冷却させ、
６０ｇの脱塩水を添加する。温度が３０℃未満になるまで、この混合物を撹拌する。この
水溶液のｐＨは、３．８であり、リンＮＭＲは、約４０％のリンが、モノホスフェートで
あり、４８％がジホスフェートであり、約１２％が、トリホスフェートであることを示す
。溶液を４．１２ｇのトリエタノールアミンでｐＨ４．４に調整する。
【００９０】
　この溶液に、３５ｇのスチレン、４ｇの４８％Ｎ－メチロールアクリルアミドおよび１
．５ｇの３０％ラウリル硫酸ナトリウム溶液を添加する。前に記載したとおりに重合を行
って、本質的に凝塊のない安定なラテックスを得る。
【００９１】
　試料６（ｂ）－ＨＥＭＡから直接製造したＦＲポリマー
　３４ｇのＨＥＭＡおよび０．０２ｇのブチルヒドロキノンを２５０ｍｌの３つ口フラス
コに入れ、空気下に５０℃に加熱する一方で、１８．６ｇの五酸化リンを３０分で５回に
わけて添加する。反応物を空気下に６０℃に加熱し、約２時間保持し、２３ｇのスチレン
、０．０２ｇのＢＨＴ、２２ｇのジシアンジアミドおよび８ｇの水を添加する。温度をゆ
っくりと９０℃にさせ、３時間保持し、その後、６０℃に冷却させ、４０ｇの脱塩水を添
加する。温度が３０℃未満になるまで、この混合物を撹拌する。この水溶液のｐＨは、３
．４４であり、これを、７．４ｇの２０％ＮａＯＨ溶液でｐＨ４．４７に調整する。
【００９２】
　この溶液に、１９ｇのアクリル酸ブチル、３ｇのイタコン酸および１ｇの３０％ラウリ
ル硫酸ナトリウム溶液を添加する。前に記載したとおりに重合を行って、本質的に凝塊の
ない安定なラテックスを得る。
【００９３】
　試料７－フェノール樹脂と一緒のＦＲポリマー
　試料４のポリマーを、フェノール樹脂と一緒に難燃添加剤として用いる。ブレンド比は
、乾燥重量基準で、５０％フェノール樹脂／５０％試料４である。
【００９４】
　試料８－ウレタン樹脂と一緒のＦＲポリマー
　試料４のポリマーを、水性（ｗａｔｅｒｂｏｒｎｅ）ポリウレタン分散物中難燃添加剤
として用いる。ブレンド比は、乾燥重量基準で、５０％ポリウレタン（Ｌｕｂｒｉｚｏｌ
　ＣｏｒｐｏｒａｔｉｏｎからのＳａｎｃｕｒｅ（登録商標）２７１５）／５０％試料４
である。
【００９５】
　試料９－尿素ホルムアルデヒド樹脂と一緒のＦＲポリマー
　試料４のポリマーを、尿素ホルムアルデヒド樹脂と一緒に難燃添加剤として用いる。ブ
レンド比は、乾燥重量基準で、５０％尿素ホルムアルデヒド（Ａｒｃｌｉｎから）／５０
％試料４である。
【００９６】
　（実施例１）－ラテックス樹脂の性能データ
　試料１、２、３、５および６の組成物を含浸させた紙を、いくつかの異なる対照を含浸
させた紙に対して難燃性について試験する。第１の対照組成物は、Ｈｙｃａｒ（商標）２
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る。それを、それ自体について、および市販用難燃添加剤に関して、水浸漬前と、脱塩水
に２４時間浸漬させ、乾燥させた後との両方で、ＴＡＰＰＩ４６１、Ａｐｐａｒａｔｕｓ
３．１～３．４に従って垂直燃焼試験で試験する。
【００９７】
　ＰＡＭ－４０００も、それ自体について、周囲温度で乾燥させ、３００°Ｆで５分間硬
化させたキャストフィルムとして試験する。
【００９８】
　結果を表１に示す。
【００９９】
【表１】

　Ｐｙｒｏｓａｎ（商標）ＳＹＮは、Ｅｍｅｒａｌｄ　Ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ　Ｍａｔ
ｅｒｉａｌｓから入手できる有機ホスフェート化合物である。
【０１００】
　Ａｎｔｉｂｌａｚｅ（商標）ＬＲ３、ＬＲ４、およびＭＣは、Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃ
ｏｒｐ．から入手できるポリリン酸アンモニウムである。
【０１０１】
　Ｍａｒｔｉｎａｌ（商標）ＯＬ－１０４ＬＥは、Ａｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐ．から
入手できる水酸化アルミニウムである。
【０１０２】
　Ｍｅｌａｐｕｒ（商標）ＭＰは、ＤＳＭ　Ｍｅｌａｐｕｒから入手できるメラミンホス
フェートである。
【０１０３】
　試料１～試料６を垂直燃焼について試験する。結果を表２に示す。
【０１０４】
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【表２】

　（実施例２）－フェノール樹脂についての性能データ
　紙に、試料７の難燃性ブレンド、またはレゾール型対照ポリマーに含浸させ、難燃性に
ついて試験する。試料および対照を、水浸漬前と脱塩水に浸漬後との両方で、ＴＡＰＰＩ
４６１、Ａｐｐａｒａｔｕｓ３．１～３．４に従って、垂直燃焼試験においてそれら自体
に対して試験する。水浸漬は、紙試料を脱塩水に２時間浸漬し、続いて乾燥することによ
って行う。この過程を、垂直燃焼試験前に合計６時間の浸漬について合計３回繰り返す。
【０１０５】
　結果を以下の表３に示す。
【０１０６】

【表３】

　（実施例３）－ポリウレタン樹脂についての性能データ
　試料８の組成物を含浸させた紙を、Ｓａｎｃｕｒｅ（商標）２７１５（脂肪族水性ポリ
ウレタン型ポリマー）を含浸させた紙に対して難燃性について試験する。試料および対照
を、水浸漬前と脱塩水に浸漬後との両方で、ＴＡＰＰＩ４６１、Ａｐｐａｒａｔｕｓ３．
１～３．４に従って、垂直燃焼試験においてそれら自体に対して試験する。水浸漬は、紙
試料を脱塩水に２時間浸漬し、続いて乾燥することによって行う。この過程を、垂直燃焼
試験前に合計６時間の浸漬について合計３回繰り返す。
【０１０７】
　結果を以下の表４に示す。
【０１０８】
【表４】

　（実施例４）－尿素ホルムアルデヒド樹脂についての性能データ
　試料９の組成物を含浸させた紙を、Ａｒｃｌｉｎ（商標）からの尿素ホルムアルデヒド
樹脂を含浸させた紙に対して難燃性について試験する。試料および対照を、水浸漬前と脱
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て、垂直燃焼試験においてそれら自体に対して試験する。水浸漬は、紙試料を脱塩水に２
時間浸漬し、続いて乾燥することによって行う。この過程を、垂直燃焼試験前に合計６時
間の浸漬について合計３回繰り返す。
【０１０９】
　結果を以下の表５に示す。
【０１１０】
【表５】

　上で言及した文献のそれぞれは、参照により本明細書に組み込まれる。いずれの文献に
ついての言及も、このような文献が従来技術として資格があるか、またはいずれの権限に
おいても当業者の一般知識を構成することの是認ではない。実施例中を除いて、またはそ
うでなければ明示的に示される場合、材料の量、反応条件、分子量、炭素原子の数などを
特定する本説明における数量のすべては、語「約」によって修飾されていると理解される
べきである。本明細書で示される量、範囲、および比の上限および下限は、独立して組み
合わされてもよいことが理解されるべきである。同様に、本発明のそれぞれの要素につい
ての範囲および量は、他の要素のいずれかについての範囲または量と一緒に使用され得る
。本明細書で使用される場合、「から本質的になる（ｃｏｎｓｉｓｔｉｎｇ　ｅｓｓｅｎ
ｔｉａｌｌｙ　ｏｆ）」は、考慮下の組成物の基本のおよび新規な特性に実質的に影響を
及ぼさない物質の包含を許容する。
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