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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ａ）Ａ’Ｂ’ブロックコポリマーと、少なくとも２つの末端ブロックＡと少なくとも
１つの中間ブロックＢとを有するマルチブロックコポリマーと、を含み、前記マルチブロ
ックコポリマーと前記Ａ’Ｂ’ブロックコポリマーの重量比が８０：２０～２５：７５で
あり、前記Ａ’およびＡブロックがモノアルケニルアレーンポリマーブロックであり、前
記Ｂ’およびＢブロックがポリジエンブロック中の残留不飽和含有率が水素化前の最初の
不飽和含有率の２０％未満になるように水素化した共役ジエンポリマーブロックであり、
前記Ａ’およびＡブロックの数平均分子量が３，０００～７，０００の範囲内であり、前
記マルチブロックコポリマーの前記モノアルケニルアレーン含有率が７重量％～２２重量
％の範囲内である、選択的に水素化したブロックコポリマー成分１００重量部と；
　（ｂ）１９０℃および２．１６ｋｇにおけるメルトフローインデックスが５０ｇ／１０
分を超える少なくとも１種類の高メルトフローポリオレフィン２０～５０ｐｈｒと；
　（ｃ）ナフテン系油およびパラフィン系油から選択される可塑化用油０～１９ｐｈｒと
；
　（ｄ）少なくとも１種類の固体のポリ（共役ジエン）ブロック相溶性樹脂２０～４０ｐ
ｈｒ；
とを含む熱溶融性エラストマー組成物であって、前記熱溶融性エラストマー組成物の粒径
が１４００μｍ以下である熱溶融性エラストマー組成物。
【発明の詳細な説明】
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【０００１】
発明の技術分野
本発明は、熱溶融性エラストマー組成物と、これらの組成物の低剪断加工への使用とに関
する。
【０００２】
発明の背景
熱溶融性粉末用のエラストマー組成物は、回転成形、スラッシュ成形、粉体コーティング
、粉体散乱コーティング、炎めっき、および流動床コーティングなどの低剪断加工法にお
いて使用されてきた。これらの組成物は、所望の低溶融粘度を得るために主成分のエラス
トマーに多量の可塑化用油を加えたものであることが多い。油の使用によって、加工性が
向上し硬度が低下する。多量のオイルを含むエラストマー組成物を使用する場合、通常の
低剪断加工に関連する高温（通常は約２６０℃より高温）のために問題が生じていた。例
えば、ブリードが起こる可能性があり、使用温度だけでなくより低温でも発煙が起こるこ
とがあり、物理的性質が変化することもある。さらに、ある場合では、使用後に組成物の
品質に一貫性がないことが分かることもある。
【０００３】
低粘度は低剪断加工には非常に重要であるので、油をほとんどまたはまったく含有せず、
低粘度であって、低剪断加工に使用することができるエラストマー組成物は非常に有利で
ある。高温での加工時に組成物が非常に粘稠であると、混合化合物の良好な溶融物および
連続層が実現されない。
【０００４】
発明の要約
本発明は：
（ａ）Ａ’Ｂ’ブロックコポリマーと、少なくとも２つの末端ブロックＡと少なくとも１
つの中間ブロックＢとを有するマルチブロックコポリマーとを含み、Ａ’ブロックおよび
Ａブロックはモノアルケニルアレーンポリマーブロックであり、Ｂ’ブロックとＢブロッ
クは実質的に完全に水素化した共役ジエンポリマーブロックであり、Ａ’ブロックおよび
Ａブロックの数平均分子量は３，０００～７，０００の範囲内であり、マルチブロックコ
ポリマーのモノアルケニルアレーン含有率が７重量％～２２重量％の範囲内である選択的
に水素化したブロックコポリマー成分１００重量部と；
（ｂ）少なくとも１種類の高メルトフローポリオレフィン２０～５０ｐｈｒと；
（ｃ）ナフテン系油およびパラフィン系油から選択される可塑化用油０～１９ｐｈｒと；
（ｄ）少なくとも１種類のポリ（共役ジエン）ブロック相溶性樹脂０～４５ｐｈｒとを含
む熱溶融性エラストマー組成物を提供し、このエラストマー組成物は粒径が１４００μｍ
以下である。
【０００５】
本発明の詳細な説明
広くは低剪断加工用エラストマー組成物に分類される本発明の組成物は、回転成形、粉体
コーティング、粉体散乱コーティング、炎めっき、および流動床コーティングなどの粉末
および／または マイクロペレット加工技術における熱溶融性粉末または熱溶融性マイク
ロペレットとして、あるいはホットメルトノズルコーティング、ロールコーティング、ま
たはナイフコーティングによって適用される低粘度ホットメルトとして使用することがで
きる新規で有用な組成物である。打粉を組成物に加えることによって、熱溶融性粉末また
はマイクロペレットは易流動性となる。
【０００６】
中分子量から高分子量で固有の低溶融粘度を有する特定のポリマーと、少なくとも１種類
のポリオレフィンと、任意に少なくとも１種類のポリ（共役ジエン）ブロック相溶性樹脂
とを熱溶融性エラストマー組成物に使用することによって、可塑化用油の使用量を劇的に
減少させるかあるいはまったく使用しないことが可能になり、これにより低剪断加工にお
いて効果的に機能する組成物が得られる。
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【０００７】
本発明は、低剪断工程において特に好適なエラストマー組成物を提供する。
【０００８】
本明細書で使用する「熱溶融性エラストマー組成物」という語句は、少なくとも前述の定
義の成分（ａ）および（ｂ）を含み、任意に（ｄ）および／または非常に少量の（ｃ）を
含む組成物からなる粒子の粉末またはマイクロペレットの形態であるエラストマー組成物
を意味する。
【０００９】
本明細書において、用語「ｐｈｒ」は、ゴム、すなわちブロックコポリマー１００重量部
当りの重量部を意味する。
【００１０】
粉末粒子またはマイクロペレット粒子の大きさは、粒子の直径で表される。一般に、この
大きさはふるい分けによって求められ、粒子の形状とは無関係である。粒径は、所望の最
終用途によって主に決定され、ほとんどの場合１４００μｍ以下である。例えば、薄く滑
らかなコーティングを所望する場合、より厚い層またはコーティング（これによって表面
のなめらかさは重要ではなくなる）を形成するための粒径と比べると粒径を比較的小さく
するべきである。一般に、より大きい粒径が望ましい場合は、１４００μｍ以下の粒径、
好ましくは１２００μｍ以下の粒径、より好ましくは５００μｍ～１２００μｍの粒径、
さらにより好ましくは７００μｍ～１０００μｍの粒径のマイクロペレットが使用される
。一般に、より小さな粒径が望ましい場合は、５００μｍ未満、好ましくは１００μｍ～
４００μｍ、より好ましくは１５０μｍ～３５０μｍの粒径の粉末が使用される。
【００１１】
ブロックコポリマー
本発明における使用に適した弾性ブロックコポリマーは、Ａ’Ｂ’ブロックコポリマーと
、少なくとも２つの末端ブロックＡと少なくとも１つの中間ブロックＢとを有するマルチ
ブロックコポリマーと、を含むブロックコポリマー成分であり、ここでＡ’ブロックおよ
びＡブロックはモノアルケニルアレーンポリマーブロックであり、Ｂ’ブロックおよびＢ
ブロックは実質的に完全に水素化した共役ジエンポリマーブロックであり、Ａ’ブロック
およびＡブロックの数平均分子量は３，０００～７，０００の範囲内であり、マルチブロ
ックコポリマーのモノアルケニルアレーン含有率は７重量％～２２重量％の範囲内である
。本明細書において、「実質的に完全に水素化した」という語句は、オレフィン系不飽和
の少なくとも９５％が水素化したことを意味する。オレフィン系不飽和の少なくとも９８
％が水素化されることが好ましい。
【００１２】
「ブロックコポリマー成分」という語句は、後に定義するマルチブロックコポリマーとＡ
’Ｂ’２ブロックコポリマーとの組み合わせを含む。マルチブロックコポリマーとＡ’Ｂ
’２ブロックコポリマーの重量比は、８０：２０～２５：７５、好ましくは８０：２０～
４０：６０、さらにより好ましくは７５：２５～６５：３５である。
【００１３】
本発明はどんな特定の構造にも依存せず、各ポリマーブロックの化学組成に依存するため
、本発明で使用するマルチブロックコポリマーは多くの構造をとることができる。従って
、前述の定義のように各マルチブロックコポリマーが少なくとも２つのポリマー末端ブロ
ックＡと少なくとも１つのポリマー中間ブロックＢとを有する限りは、マルチブロックコ
ポリマーは、線状構造、放射状構造、星形構造、または分岐構造であることができる。こ
のようなポリマーの合成方法は、当技術分野において公知である。一般的には、ブロック
コポリマーの合成に適した方法は、米国特許第３，２３１，６３５号、米国特許第４，７
６４，５７２号、米国特許第５，３７６，７４５号、米国特許第５，３９１，６６３号、
米国特許第５，３９３，８４３号、米国特許第５，４０５，９１１号、および米国特許第
５，４１６，１６８号（それぞれの記載内容を本明細書に引用する）などに記載されるア
ニオン重合の後で水素化する方法である。
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【００１４】
溶液アニオン重合法を使用する場合は、共役ジエンポリマーならびに共役ジエンとモノア
ルケニルアレーンのコポリマーは、重合させるモノマーを、適切な溶媒中、－１５０℃～
３００℃の範囲の温度、好ましくは０℃～１００℃の範囲の温度において有機アルカリ金
属化合物と同時または連続的に接触させることによって合成される。特に効果的なアニオ
ン重合開始剤は、一般式：
ＲＬｉｎ

を有する有機リチウム化合物であり、式中Ｒは脂肪族、脂環式、芳香族、またはアルキル
基で置換された芳香族の１～２０個の炭素原子を有する炭化水素基であり；ｎは１～４の
整数である。
【００１５】
トリブロック、テトラブロック、およびそれ以上の繰返し構造を得るための連続的方法に
加えて、アニオン開始剤を、カップリング剤によって反応させて、例えば（Ｓ－Ｄ）ｘＹ
構造（式中ｘは２～３０の整数であり、Ｙはカップリング剤であり、Ｄは共役ジエンポリ
マーブロックである）を生成することができる反応性（「リビング」）鎖を、ジエンブロ
ックの末端に有するポリ（モノアルケニルアレーン）－ポリジエンのジブロックの合成に
使用することができる。通常Ｙは合成するポリマーと比較して低い分子量を有し、当技術
分野において公知である多くの材料のいずれであってもよく、例えば、ハロゲン化有機化
合物；ハロゲン化アルキルシラン類；アルコキシシラン類；安息香酸アルキルおよび安息
香酸アリールならびにアジピン酸ジアルキルなどの二官能性脂肪族エステル類などの種々
のエステル；ジビニルベンゼン（ＤＶＢ）およびＤＶＢの低分子量ポリマーなどの多官能
性物質などを使用できる。選択したカップリング剤に依存して、最終的に得られるポリマ
ーは、完全あるいは部分的にカップリングした線状トリブロックポリマー（ｘ＝２）、す
なわちＳ－Ｄ－Ｙ－Ｄ－Ｓ、あるいは分岐、放射状、または星形配置になることができる
。低分子量のカップリング剤では、最終ポリマーの性質に実質的に影響を与えない。ＤＶ
Ｂオリゴマーは、星形ポリマーの合成に一般的に使用され、この場合ポリマーの腕の数を
７～２０あるいはそれ以上にすることができる。
【００１６】
カップリングしたポリマーは、ジブロック単位がすべて同じものである必要はない。実際
、種々の対称構造が得られるカップリング反応の間に種々の「リビング」ジブロック単位
を寄せ集めることができ、すなわち全ジブロック鎖の長さは、モノアルケニルアレーンお
よびジエンの連続するブロックの長さと同様に変動させることができる。
【００１７】
星形ポリマー中のＳ－ｄポリマーの腕の数は多くてもよいため、本発明の範囲内の星形ポ
リマーの数平均分子量は、線状Ｓ－Ｄ－Ｓポリマーの数平均分子よりもはるかに大きくな
ることがあり、すなわち５００，０００以上になることもある。このようなより高分子量
のポリマーは、より低分子量の線状ポリマーと同じ粘度を有し、そのため高分子量にもか
かわらず加工性を有する。
【００１８】
ブロックコポリマーの共役ジエンポリマーブロックは、実質的に完全に水素化している。
一般に、ポリマーの選択的水素化は、従来技術として公知の数種類の水素化方法のいずれ
かを使用することで行うことができる。例えば、水素化は、例えば、米国特許第３，１１
３，９８６号、米国特許第３，６３４，５９４号、米国特許第３，６７０，０５４号、米
国特許第３，７００，６３３号、および米国特許第４，２２６，９５２号（これら特許の
開示内容を本明細書に引用する）などにおいて教示される方法を用いて行うことができる
。従来技術として公知の方法としては、好適な触媒の使用、特に鉄族金属原子、特にニッ
ケルまたはコバルト、を含む触媒または触媒前駆物質の使用、ならびにアルキルアルミニ
ウムなどの好適な還元剤の使用が挙げられる。ポリマーは、ポリジエンブロック中の残留
不飽和含有率が、水素化前の最初の不飽和含有率の約２０％未満、好ましくは可能な限り
０％に近い水素化ポリマーを生成するような方法で水素化される。米国特許第５，０３９
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，７５５号（この内容を本明細書に引用する）に開示されるようなチタン触媒も水素化工
程に使用することができる。特に好ましい触媒は、２－エチルヘキサン酸ニッケルとトリ
エチルアルミニウムの混合物である。
【００１９】
一般に、水素化は、適切な溶媒中、２０℃～１００℃の範囲の温度で、１００ｐｓｉｇ（
０．６９ＭＰａ）～５，０００ｐｓｉｇ（３４．５ＭＰａ）、好ましくは１００ｐｓｉｇ
（０．６９ＭＰａ）～１，０００ｐｓｉｇ（６．９ＭＰａ）の範囲の水素分圧において行
われる。全溶液を基準にして鉄族金属が１０ｐｐｍ（重量）～５００ｐｐｍ（重量）の範
囲の触媒濃度が一般的に使用され、水素化条件における接触は一般に６０～２４０分間の
範囲の時間続けられる。水素化の完了後、一般的には水素化触媒および触媒残留物をポリ
マーから分離する。
【００２０】
ブロックＡおよびブロックＢの両方共、各ブロックがブロックを特徴づけるモノマーの少
なくとも１種類において優勢であり、Ａブロックが個別にモノアルケニルアレーンにおい
て優勢であり、個別のＢブロックがジエンにおいて優勢である限りは、ホモポリマー、コ
ポリマーブロック、ランダムコポリマーブロック、またはテーパーコポリマーブロックの
いずれでもよいことは理解できるであろう。本明細書において、「優勢である」という用
語は、５０重量％を超える量、好ましくは６５～１００重量％、より好ましくは８５～１
００重量％、さらにより好ましくは９０～１００重量％の量を意味する。「モノアルケニ
ルアレーン」という用語は、特にスチレンおよびその類似体および同族体、例えばα－メ
チルスチレンおよび環置換スチレン類、特に環メチル化スチレン類を含むものと解釈する
。好ましいモノアルケニルアレーン類は、スチレンおよびα－メチルスチレンであり、ス
チレンが特に好ましい。
【００２１】
好適な共役ジエンの例は、４～２４個の炭素原子を有する共役ジエン、好ましくは４～８
個の炭素原子を有する共役ジエン、より好ましくはブタジエンまたはイソプレンである。
【００２２】
ブロックＢは、ブロックＢの共役が共役ジエン単位において優勢である限りは、ブタジエ
ンまたはイソプレンなどの共役ジエンのホモポリマー、およびこれらのジエンのうちの１
つとモノアルケニルアレーン類のコポリマーを含むことができる。使用するモノマーがブ
タジエンである場合は、標準的なＮＭＲ法で測定したときに、ブタジエンポリマーブロッ
ク中の３５～６５％の縮合ブタジエン単位が１，２－配置であることが好ましい。従って
、このようなブロックが水素化されると、得られる生成物はエチレンとブテン－１（ＥＢ
）の規則的コポリマーブロックまたはその類似体となる。最も好ましくは、１，２含有率
が約４０％である。使用する共役ジエンがイソプレンである場合は、得られる水素化生成
物はエチレンとプロピレン（ＥＰ）の規則的コポリマブロックまたはその類似体となる。
【００２３】
個々のモノアルケニルアレーンブロックの数平均分子量（ポリスチレン較正用標準物質を
使用してＧＰＣで求めた（ＡＳＴＭ　Ｄ３５３６））は、本発明の非常に重要な側面であ
り、ある制限内でのみ変動させることができる。モノアルケニルアレーンブロックは好ま
しくは数平均分子量が４，５００～６，０００の範囲内である。水素化前または後のいず
れかの共役ジエンブロックは、通常数平均分子量が３０，０００～５００，０００の範囲
内であり、好ましくは４０，０００～５００，０００の範囲内、さらにより好ましくは７
５，０００～２００，０００の範囲内である。マルチブロックコポリマー全体の平均分子
量は、通常は３５，０００～５００，０００程度、好ましくは４５，０００～４００，０
００程度であり、ポリマーの形状に依存する。ジエンブロックの分子量は、モノアルケニ
ルアレーンブロックの分子量の制限と、モノアルケニルアレーンの重量％およびコポリマ
ーの形状によって事実上定められる。
【００２４】
マルチブロックコポリマーのモノアルケニルアレーン含有率は１０～１８重量％が好まし
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い。
【００２５】
Ａ’Ｂ’２ブロックコポリマーのＡ’ブロックおよびＢ’ブロックの化学組成および分子
量範囲は、通常マルチブロックコポリマーのＡブロックおよびＢブロックと同様である。
Ａ’Ｂ’２ブロックコポリマーは、カップリング効率を調節することによって、マルチブ
ロックコポリマーとは別の合成方法で合成することができるし、または一緒に合成するこ
ともできる。カップリング効率の調節については、米国特許第４，０９６，２０３号に開
示されている。
【００２６】
本明細書において使用する場合、「数平均分子量」という用語は、ゲル浸透クロマトグラ
フィー（ＧＰＣ）によって求めた分子量であり、ここでＧＰＣシステムはポリスチレン標
準物質で適切に較正したものである。アニオン重合した線状ポリマー中のポリマーは実質
的に単分散であり、測定された狭い分子量分布のピーク分子量の記録を好都合かつ適切に
行える。このような方法は公知であり、米国特許第５，２２９，４６４号（この記載内容
を本明細書に引用する）などの特許に記載されている。スチレン（ポリスチレンとして）
を較正用標準物質として使用しているので、測定値から直接スチレン末端ブロックの絶対
分子量が得られる。分子量と存在するスチレンの分率が既知であれば、中間ブロックセグ
メントの絶対分子量を計算することができる。重合の第１段階後に一部を取り出して分子
量を測定し、次に開始剤を不活性化させて反応を停止させる。
【００２７】
ポリオレフィン類
本発明の組成物は２０ｐｈｒ～５０ｐｈｒの量の少なくとも１種類の高メルトフローポリ
オレフィンも含む。本発明で使用するポリオレフィン類は、組成物の調製およびペレット
または微粒の加工に必要な条件において、本発明のブロックコポリマーと共に加工可能な
ポリオレフィン類でなければならない。これには、弾性ブロックコポリマーと混合した場
合に剪断および高温の組み合わせに耐えることができるポリオレフィン類が含まれる。例
えば、エラストマー組成物の調製にコンパウンド押出機を使用すべき場合は、組成物はコ
ンパウンド押出機の標準条件に耐えられるようなものである必要がある。特に、好ましい
ポリオレフィン材料としては、ポリエチレン、ポリプロピレン、およびポリブチレンであ
り、エチレンコポリマー、実質的にエチレンであるコポリマー、プロピレンコポリマー、
実質的にプロピレンであるコポリマー、ブチレンコポリマー、および実質的にブチレンで
あるコポリマーも含む。最も好ましい実施態様では、ポリオレフィンはポリプロピレンホ
モポリマーである。２種類以上のポリオレフィンの混合物も利用することができる。ポリ
オレフィンはピーク分子量が通常は１０，０００を超え、好ましくは１０，０００～７５
，０００、より好ましくは１０，０００～５０，０００であり、高いメルトフローインデ
ックスを有する。ピーク分子量は、適切な較正用標準物質を使用して測定したゲル浸透ク
ロマトグラフィーにおける（最も大きい）ピークの分子量である。
【００２８】
本明細書において、「高メルトフロー」という語句は、１９０℃および２．１６ｋｇ重に
おいて５０ｇ／１０分（ＡＳＴＭ　Ｄ１２３８）を超えるメルトフローインデックスを有
するポリオレフィンを意味する。好ましくは、高メルトフローインデックスは、１９０℃
および２．１６ｋｇ重において７５～４０００ｇ／１０分であり、より好ましくは１９０
℃および２．１６ｋｇ重において１００～３０００ｇ／１０分である。当業者であればあ
る場合では、ある種のポリオレフィン（例えば、ポリプロピレン）のメルトフローインデ
ックスは、１９０℃および２．１６ｋｇ重ではなく、２３０℃および２．１６ｋｇ重にお
いて測定される（ＡＳＴＭ　Ｄ１２３８）ことは分かるであろう。このようなポリオレフ
ィンは、２３０℃で測定するにもかかわらず、１９０℃および２．１６ｋｇ重において５
０ｇ／１０分を超えるメルトフローインデックスが得られなくてはならず、これらも本発
明の範囲内であるとみなす。
【００２９】
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種々の好適なポリオレフィンは、市販もされており、例えば、ＰＥＴＲＯＴＨＥＮＥ（Ｐ
ＥＴＲＯＴＨＥＮＥは商標である）ＮＡ６０１（低分子量低密度ポリエチレン、１２５℃
および２．１６ｋｇにおいてＡＳＴＭ　Ｄ　１２３８より得たメルトフローインデックス
と相関のある相当値より計算したメルトインデックスが１９０℃および２．１６ｋｇにお
いて２０００ｇ／１０分、１９９６年パンフレット、４４０２／Ｅ４６４６／１２９６、
Ｑｕａｎｔｕｍ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｒｐ．社より市販される）、ＰＥＴＲＯＴＨＥ
ＮＥ　ＮＡ６０５（低分子量低密度ポリエチレン、式ＥＭＩ＝２．７×１０７［粘度（ｃ
Ｐ、１５０℃）］－１．０４７ＡＳＴＭ　Ｄ１２３８から得られる相当メルトインデック
ス（ＥＭＩ）を用いて計算したメルトインデックスは１９０℃および２．１６ｋｇにおい
て４０００ｇ／１０分、１９９６年パンフレット、４４０２／Ｅ４６４６／１２９６、Ｑ
ｕａｎｔｕｍ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｒｐ．社より市販される）、ＰＲＯＦＬＯＷ　３
０００（ＰＲＯＦＬＯＷは商標である）（ポリプロピレンコポリマー、ＡＳＴＭ　Ｄ１２
３８に準拠して２３０℃および２．１６ｋｇにおいて測定したメルトインデックスは２６
００ｇ／１０分、ｐｏｌｙＶＩＳＩＯＮＳ，Ｉｎｃ．社より市販される）、およびＰＲＯ
ＦＬＯＷ　１０００（ポリプロピレンホモポリマー、ＡＳＴＭ　Ｄ１２３８に準拠して２
３０℃および２．１６ｋｇにおいて測定したメルトインデックスは２６００ｇ／１０分、
ｐｏｌｙＶＩＳＩＯＮＳ，Ｉｎｃ．社より市販される）が挙げられる。
【００３０】
可塑化用油
本発明の組成物は可塑化用油を任意に含む。可塑化用油は約０ｐｈｒ～１９ｐｈｒの量で
存在する。含有する場合、本発明における可塑化用油は、ナフテン系油およびパラフィン
系油の両方から選択される。好適な可塑化用油の例としては、限定するものではないが、
パラフィン系油としては例えばＤＲＡＫＥＯＬ　３４（ＤＲＡＫＥＯＬは商標である）（
６０°Ｆ（１５．６℃）における比重０．８６４～０．８７８、引火点４６０°Ｆ（２３
８℃）、１００°Ｆ（３７．８℃）における粘度３７０～４２０ＳＵＳ（８０～９１ｃＳ
ｔ））およびＤＲＡＫＥＯＬ　３５（それぞれＰｅｎｒｅｃｏ　Ｃｏｍｐａｎｙ社より市
販される）、ＴＵＦＦＬＯ　６０５６（ＴＵＦＦＬＯは商標である）（Ａｔｌａｎｔｉｃ
　Ｒｉｃｈｆｉｅｌｄ　Ｃｏｍｐａｎｙ社より市販される）、およびＨＹＤＲＯＢＲＩＧ
ＨＴ　３８０ＰＯ（ＨＹＤＲＯＢＲＩＧＨＴは商標である）（Ｗｉｔｃｏ，Ｐｅｔｒｏｌ
ｅｕｍ　Ｓｐｅｃｉａｌｔｉｅｓ　Ｇｒｏｕｐより市販される）が挙げられ、ナフテン系
油としては例えばＳＨＥＬＬＦＬＥＸ　３７１（ＳＨＥＬＬＦＬＥＸは商標である）およ
びＳＨＥＬＬＦＬＥＸ　４５１（それぞれＳｈｅｌｌ　Ｏｉｌ　Ｃｏｍｐａｎｙ社より市
販される）、およびＴＵＦＦＬＯ　６２０４（Ｐｅｎｒｅｃｏ　Ｃｏｍｐａｎｙ社より入
手できる）が挙げられる。前述したように、油はまったく使用しないか、１９ｐｈｒまで
の量が存在するかのいずれかである。好ましくは、可塑化用油を使用しないかまたは１０
ｐｈｒを上限とする量が存在し、より好ましくは４ｐｈｒを上限とする。最も好ましい実
施態様では、可塑化用油は組成物にはまったく含まれない。可塑化用油を使用する場合は
、組成物の他の成分と混合しても劣化が起こらないように加工可能となるべきである。
【００３１】
ポリ（共役ジエン）ブロック相溶性樹脂
本発明で使用する樹脂は、水素化ポリ（共役ジエン）ブロックと相溶性である樹脂であり
、通常は中間ブロック相溶性樹脂と呼ぶ。水素化ポリ（共役ジエン）ブロック相溶性樹脂
としては、この目的に適用できるとして知られる任意の樹脂を使用することができる。好
ましくは、ポリ（共役ジエンブロック）相溶性樹脂の軟化点範囲が、７５℃～１５０℃の
範囲、より好ましくは１００℃～１４５℃の範囲、さらにより好ましくは１１０℃～１４
０℃の範囲である。特に好適な樹脂としては、ロジンおよびロジン誘導体、ポリテルペン
類、クマロンインデン類、水素化および部分的水素化樹脂および炭化水素樹脂が挙げられ
、例えば：α－ピネン系樹脂、β－ピネン系樹脂、リモネン系樹脂、ピペリレン系炭化水
素樹脂、芳香族変性ジクロロペンタジエン系炭化水素樹脂、芳香族変性ジテルペンおよび
トリテルペン樹脂が挙げられる。樹脂を含有する場合は４５ｐｈｒを上限とする量が存在
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し、好ましくは、樹脂を含有する場合は２０ｐｈｒ～４０ｐｈｒの量が存在し、さらによ
り好ましくは２５ｐｈｒ～３５ｐｈｒである。数多くの好適な樹脂が市販されており、限
定するものではないが、例えば、ＲＥＧＡＬＲＥＺ　１１２６ＯＢ（ＲＥＧＡＬＲＥＺは
商標である）（１８２℃における溶融粘度１０ポアズ）、ＲＥＧＡＬＲＥＺ　１１３９（
２１２℃における溶融粘度１０ポアズ）、ＲＥＧＡＬＲＥＺ　１０８５およびＲＥＧＡＬ
ＲＥＺ　１１２６（それぞれＨｅｒｃｕｌｅｓ社より市販される）、Ａｋｒｏｎ　Ｐシリ
ーズ（Ａｒａｋａｗａ社より市販される）、およびＳｙｌｖａｔａｃシリーズ（Ｓｙｌｖ
ａｃｈｅｍ社より市販される）が挙げられる。
【００３２】
コンパウンディング
本発明の組成物は打粉、充填剤、発泡剤、酸化防止剤、ＵＶ安定剤、スリップ剤、および
難燃剤などの１種類以上の追加の従来公知の成分も含むことができる。追加成分が存在す
る場合、組成物は前述の成分に加えて少量の１種類以上の追加成分を含むことになる。本
明細書において、「少量」という用語は、全組成物の５重量％未満、好ましくは全組成物
の２重量％未満を意味する。以下に上げる材料の一部は２％または５重量％を超える量が
存在することがあることに留意されたい。例えば、炭酸カルシウムなどの充填剤は約３０
重量％を上限量として存在することができる。
【００３３】
打粉を使用する場合は、打粉は平均粒径が１ｎｍ～１００μｍの間、好ましくは５ｎｍ～
１０μｍの間の非常に微細な粉末である。打粉の使用によって、易流動性のエラストマー
組成物を得ることができる。本明細書で使用する「易流動性エラストマー組成物」という
用語は、打粉を含み組成物の粒子が互いに付着しない本発明のエラストマー組成物を意味
する。原則的に、このような任意の微粉末を使用できるが、シリカまたは炭酸カルシウム
粉末を使用することが好ましい。市販されるシリカ粉末の例としては、限定するものでは
ないが、ＡＥＲＯＳＩＬ　Ｒ９７２（ＡＥＲＯＳＩＬは商標である）（平均粒径約１６ｎ
ｍ）、ＡＥＲＯＳＩＬ　２００（平均粒径約１２ｎｍ）、ＳＩＰＥＲＮＡＴ（ＳＩＰＥＲ
ＮＡＴは商標である）、ＤＵＲＯＳＩＬ（ＤＵＲＯＳＩＬは商標である）、ＤＵＲＥＸお
よびＵＬＴＲＡＳＩＬ（ＤＵＲＥＸおよびＵＬＴＲＡＳＩＬは商標である）（平均粒径約
１６ｎｍ）が挙げられる。市販される炭酸カルシウム粉末の例としては、限定するもので
はないが、ＤＵＲＣＡＬ　５（ＤＵＲＣＡＬは商標である）（平均粒径約６μｍ）および
ＭＩＬＬＩＣＡＲＢ（ＭＩＬＬＩＣＡＲＢは商標である）（平均粒径約３μｍ）が挙げら
れる。、打粉は、組成物の全重量を基準にして通常０．１～５重量％の量が使用され、好
ましくは１～３重量％の量が使用される。
【００３４】
本発明に含むことができる好適な充填剤としては、限定するものではないが、炭酸カルシ
ウム、ケイ酸アルミニウム、クレー、タルク、およびシリカが挙げられる。また、非常に
有用なものとしては、例えば加硫ゴム粉末、再生ポリウレタンまたは再生カーペットなど
の再粉砕ポリマー廃棄物が挙げられる。炭酸カルシウム、酸化アルミニウム（アルミナ）
、水酸化マグネシウム、硫酸バリウム、およびシリカは、充填剤材料として特に有用であ
る。これらのうち、炭酸カルシウムとシリカが最も好ましい。
【００３５】
前述したように、本発明は発泡剤も含むことができる。一般に、発泡剤はある温度より高
温で分解し、それによって窒素などの気体を放出して、反応塊の体積を増大させる。発泡
剤が分解を開始する温度は活性化温度とも呼ばれる。一般に、公知の発泡剤は、例えば、
アゾジカーボンアミド系化合物およびジフェニルオキシド－４，４’－ジスルホヒドラジ
ドである。後者は商品名ＧＥＮＩＴＲＯＮ　ＯＢとして市販されており、一方アゾジカー
ボンアミド系化合物はＧＥＮＩＴＲＯＮ　ＥＰＥ、ＥＰＡ、およびＥＰＢ（ＧＥＮＩＴＲ
ＯＮ　ＥＰＥ、ＥＰＡ、およびＥＰＢは商標である）として市販されている。
【００３６】
本発明の組成物は、エラストマー組成物加工の技術分野において公知である任意の方法に
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よって容易に調製することができる。本発明の組成物の加工に使用することができる装置
の例としては、限定するものではないが、一軸または多軸スクリュー押出機、ミキシング
ローラー、ブラベンダー（Ｂｒａｂｅｎｄｅｒ）密閉式混合機、バンバリー（Ｂａｎｂｕ
ｒｙ）ミルおよびニーダーが挙げられる。例えば、本発明の組成物は、打粉および／また
は発泡剤を除いたすべての成分の乾式混合によって調製することができる。成分の乾式混
合は、成分のロール掛け、タンブリング、またはブレンドすることから構成されてもよい
。次に乾式混合した成分は、加熱および剪断手段を備えた押出機または混合装置に混合物
を投入することによって配合される。
【００３７】
別の実施態様では、各成分を別々に計量して押出機または混合装置に投入し、計量の比率
は最終化合物に望まれる成分の比率と一致するようにする。
【００３８】
成分は、１６０℃～２５０℃、好ましくは１８０℃～２２５℃の範囲内の温度で均一混合
物が得られるまで加工される。成分の混合時間は、成分の混合方法に依存する。例えば、
密閉式混合機を使用して成分を混合する場合は通常５～１０分間混合するのに対し、押出
機を使用する場合は滞留時間は通常１～５分間である。
【００３９】
混合機を使用して組成物を調製する場合、一度完全に混合してから、溶融組成物を薄いシ
ートに伸ばして冷却することができる。冷却は、空気による方法、または溶融材料を水に
通す方法などのあらゆる方法によって行うことができる。一度冷却すると、次に薄いシー
トをさらに加工する前に小さな切片に切断する。
【００４０】
押出機を使用して組成物を調製する場合は、一度完全に混合してから、溶融混合物を押出
成形して水で直接冷却するか、あるいは押出成形して混合物を空気中を移動させることで
冷却してから水に投入する。
【００４１】
次に、加工した組成物を希望する粒径のペレットまたは粒体にする。これらのペレットま
たは粒体は、当業者には公知である任意の装置を使用してペレットまたは粒体を粉砕する
ことによって粉末にさらに加工することができる。このような装置としては、限定するも
のではないが、マイクロパル（Ｍｉｃｒｏｐｕｌ）微粉砕機、アッベ（Ａｂｂｅ）ミル、
ワイリー（Ｗｉｌｅｙ）ミル、およびピン型ミルが挙げられる。通常このような研削また
は粉砕は、周囲温度以下で行われる。組成物は低温粉砕によって加工することもできる。
粒体またはペレットの低温粉砕は、従来公知の低温粉砕方法によって行うことができ、例
えば液体窒素が冷却媒体としてよく使用される。より小さな粒子を得るために、冷却媒体
として液体二酸化炭素またはフレオンを使用して粒体またはペレットを低温粉砕すること
もできる。
【００４２】
組成物の調製は、バッチ式、連続式、または半連続式で行うことができる。
【００４３】
以下の実施例によって本発明をさらに詳細に説明するが、これらの実施例は説明のみを目
的として取り上げたものであり、決して本発明を制限することを意図したものではない。
【００４４】
実施例
以下の実施例および比較例において、ポリマーＡは、数平均分子量５，３００のスチレン
末端ブロックと数平均分子量１３４，４００の水素化ブタジエン中間ブロックとを含みポ
リスチレン含有率が１３重量％の選択的水素化トリブロックコポリマーと、数平均分子量
５３００のスチレンブロックと数平均分子量６７，２００の水素化ブタジエンブロックと
を含みポリスチレン含有率が１３重量％である選択的水素化ジブロックとの７０重量％／
３０重量％混合物で構成される。ポリマーＢは、数平均分子量５，２００のスチレンエン
ドブロックと数平均分子量１３０，６００の水素化ブタジエン中間ブロックとを含みポリ
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スチレン含有率が１３重量％の選択的水素化トリブロックコポリマーと、数平均分子量５
，２００のスチレンブロックと数平均分子量６５，３００の水素化ブタジエンブロックと
を含みポリスチレン含有率が１３重量％である選択的水素化ジブロックとの７０重量％／
３０重量％混合物で構成される。ポリマーＡおよびポリマーＢは、第２級ブチルリチウム
開始剤と二官能性脂肪族エステルカップリング剤とを使用してアニオン重合した後、２－
エチルヘキサン酸ニッケルおよびトリエチルアルミニウム触媒を使用して水素化を行うこ
とで合成した。さらに、以下の材料を使用した：
【００４５】
【表１】

【００４６】
【表２】

【００４７】
【表３】
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以下の各実施例の構成材料は乾式混合し、次にブラベンダーミキシングヘッドで１９０℃
において３～５分間混合した。次に実施例試料をミキシングヘッドから取り出して、薄い
シートに伸ばした。室温で２４時間冷却した後、続いて各実施例について以下に詳細に示
す方法によりボーレン・レオメーター（Ｂｏｈｌｉｎ　Ｒｈｅｏｍｅｔｅｒ）（Ｂｏｈｌ
ｉｎ　Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ，Ｉｎｃ．社より市販される）を使用してレオロジー的測
定を行うことで粘度試験を実施した。
【００４８】
【表４】
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【表５】
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【００５０】
【表６】
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　レオロジー的測定
　作製した実施例の粘度特性を調べるために、以下の試験を行った。試験する各実施例に
ついて、直径１インチ（２．５４ｃｍ）の円形試験片（以下、ディスクと呼ぶ）を作製し
た実施例から切り取った。各ディスクは厚さが０．０１～０．００５インチ（０．２５～
０．１３ｍｍ）であった。ボーレン・レオメーターは一定温度１９０℃で周波数掃引を行
うように設定した。レオメーターをプレート／プレート配置に設定し、１９０℃に予備加
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０．０１、０．０４、０．０８、０．１、０．５、１．５、５、および１０を含んだ（こ
れらの周波数をラジアン／秒（Ｒ／Ｓ）に変換すると、０．０６ラジアン／秒（Ｒ／Ｓ）
、０．２５Ｒ／Ｓ、０．５Ｒ／Ｓ、０．６３Ｒ／Ｓ、３．１４Ｒ／Ｓ、６．２８Ｒ／Ｓ、
３１．４Ｒ／Ｓ、または６２．８Ｒ／Ｓに対応する）。レオメーターのプレートを０に設
定した。試験を行う試料のディスクをレオメーターに取り付け、試料温度が１９０℃にな
るようにした。間隙が１．１ｍｍになるまでディスクを圧縮した。スパチュラで過剰分を
取り除いた。ディスクがプレートの間からわずかにふくらむまでさらにディスクを圧縮し
た。最終的な間隙をコンピューターに入力し、試料室を１９０℃に到達させた。次に上部
プレート軸を開放して、測定を開始した。測定終了後、周波数測定値を、ヘルツから秒の
逆数（Ｒ／Ｓ）に変換した。粘度測定結果をパスカル秒（Ｐａ・ｓ）で記録し、これは以
下の表１に見ることができる。
【００５１】
【表７】

【００５２】
【表８】
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　上記結果から明らかなように、本発明の実施例のＲ／Ｓ＝０．０６における粘度測定値
（単位Ｐａ・ｓ）は、比較例の結果よりもほとんどすべて低くなっている。低粘度である
ということは、本発明の組成物を低剪断加工において好適に使用できることを示している
。低剪断速度と関連した低粘度が、低剪断加工に使用する材料に必要である。組成物をう
まく低剪断加工で使用することは、組成物の粒子を互いに溶融して連続層にする（すなわ
ち、空隙およびピンホールを含まない）低剪断加工によって製造される最終製品を得るた
めに考慮されることである。
【００５３】
低剪断加工試験
後述の低剪断加工試験を以下のサンプルを使用して実施した：
実施例１４
【００５４】
【表９】

この実施例を、組成物を低温粉砕して粒径約１０００μｍの粉末にしたことを除けば前述
の方法と同様にして調製した。低温粉砕はＭｉｋｓｏ　Ｐｕｌｖｅｒｉｚｅｒ　Ｃｒｙｏ
ｇｅｎｉｃ　Ｍｉｌｌを使用しておこなった。試料をチャンバーに供給し、１０ポンド／
時（４．５ｋｇ／時）の供給速度の液体窒素にさらした。材料を２０メッシュ（０．０３
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インチ；０．８４ｍｍ）のふるいに強制的に通して粉末にした。
【００５５】
実施例１５
【００５６】
【表１０】

この実施例を、組成物をＢａｋｅｒ　Ｐｅｒｋｉｎｓ押出機で押出成形して粒径約０．０
２～０．０５インチ（０．５ｍｍ～１．３ｍｍ）の粉末を有するマイクロペレットにした
ことを除けば前述の方法と同様にして調製した。これは、マイクロペレット製造用に特に
製造されたダイを使用した標準型配合機で行った。ダイの穴は直径０．０２インチ（０．
５ｍｍ）であり、非常に細いストランドが得られ、これを切断してマイクロペレットにす
る。
【００５７】
比較例３
この実施例は、最終組成物を粒径約０．２５インチ（６．４ｍｍ）のペレットにしたこと
を除けば上述の実施例１４と同じ処方である。
【００５８】
流動床浸漬
流動床工程のために、上方を空気が通過する流動床に使用する粉末を配置する。この結果
、粉末は流動状態に保たれる。目的物をコーティングするために、目的物を粉末の融点よ
りも高温に加熱し、流動床に浸漬する。粉末が溶融して加熱した目的物に付着し、連続的
な皮膜を形成する。次に浸漬した目的物をコーティング層の融点とほぼ同じ温度に設定し
たオーブンに入れて後硬化させる。後硬化の後、浸漬した目的物は空気中または水中で冷
却することができる。
【００５９】
ある量の実施例１４（配合粉末）に、１％のＡＥＲＯＳＩＬ（ヒュームドシリカ）を加え
た。次にこの粉末を６０メッシュ（０．２５ｍｍ）のふるいにかけて２５０μｍ未満の粒
子を集めた。ふるいにかけた部分（２５０μｍ未満）を小型流動床ユニットに入れて、試
料に空気を吹き込んで流動状態にした。５つのアルミニウム板をオーブンで３２５℃に１
５分間加熱した。板を一度に取り出して、流動床内部で激しく動く粉末にすばやく浸漬し
た（タイミングについては以下に示す）。次に浸漬した板を以下に詳述する条件でオーブ
ン内で後硬化させた。
【００６０】
化合物はアルミニウム板に強固に接着したため、皮膜を剥離することは非常に困難であっ
た。より具体的に述べると、板１は、３０秒間浸漬の後、３２５℃で２分間後硬化させた
。皮膜は非常に厚く少し黄ばんでいた。板２は、１０秒間浸漬の後、１．５分間後硬化さ
せた。皮膜は厚さ３５～４０ミル（０．８９～１．０２ｍｍ）となり少し黄ばんでいた。
内面は滑らかであったが、外面は非常に粗かった。板３は、１秒間浸漬の後、１分間後硬
化させた。皮膜は厚さ１２～１５ミル（０．３０～０．３８ｍｍ）となり、ピンホールは
見られなかった。内面は滑らかであったが、外面はわずかに粗かった。
【００６１】
これらの結果から、実施例は、流動床浸漬を使用する工業的用途（すなわち、外科手術用
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手袋の製造）に要求されるような連続皮膜を形成できることが分かる。
【００６２】
回転成形
ある量の実施例１４に１％のＡＥＲＯＳＩＬ（ヒュームドシリカ）を加え、次に１６メッ
シュ（１．１９ｍｍ）のふるいにかけて、１１９０μｍ未満の粒径の粒子を分離した。ふ
るい分けした部分を、三次元八角形アルミニウム型を使用して、Ｆｅｒｒｙ　Ｉｎｄｕｓ
ｔｒｉｅｓ　Ｒｏｔｏｓｐｅｅｄ　Ｅｘｐｒｅｓｓ回転成型機で加工した。実施例１４の
所定の量を型半体に加えた。型を閉じてオーブン内で二軸回転させた。樹脂は溶融し型の
内面にコーティング層を形成した。次に型をオーブンから取りだして冷却した。型を開い
て、得られた中空の部品を取り出し、検査を行った。使用した条件は次の通りであった：
【００６３】
【表１１】

結果から気泡が存在することが分かった。粉末は型を均一にコーティングせず、そのため
厚い部分とコーティングされなかった部分が生じた。成形部品はアルミニウム型に固着し
、取り除くことができなかった。今回の運転に関していくつかの問題があるが、総合的な
運転の結果から、運転条件および型の種類を最適化すればこの配合物で回転成形を行うこ
とができることが示された。固着の問題は、ＳＩＬＶＥＲＳＴＯＮＥ（ＳＩＬＶＥＲＳＴ
ＯＮＥは商標である）などの離型コーティング剤を使用することで克服することができる
。不均一なコーティングの問題は、回転成型機のパラメーターを修正することによって解
決可能である。
【００６４】
スラッシュ成形
スラッシュ成形では、作製する目的物の型を、使用する材料を溶融させることができる温
度に予備加熱する。次に型に所望の材料を充填し、型内部で皮膜が形成されると、過剰の
材料を排出する。型を後加熱工程にかけて、皮膜の形成を完了させる。次に型を空気また
は水中で冷却し、成形部品を取り出す。
【００６５】
スラッシュ成形の試験のために、実施例１５（マイクロペレット）のある量をふるいにか
けて、以下の分級物を得た：
分級物１－１４メッシュを超える（１４１０μｍ以上）
分級物２－１４メッシュ未満で１８メッシュを超える（１３９９～１０００μｍ）
分級物３－１８メッシュ未満で２５メッシュを超える（９９９～７１０μｍ）
分級物４－２５メッシュ未満（７１０μｍ未満）
次に、各分級物を以下のように処理した：オーブンを３４０℃に設定し；ＳＩＬＶＥＲＳ
ＴＯＮＥをコーティングしたマフィン缶をそのオーブンに１５分間入れ；マフィン缶を取
り出して、側面にマイクロペレットの試料をすばやくコーティングし、次に缶をひっくり
返して過剰の試料を除去し；次にコーティングした缶をオーブンに入れて後述するように
後硬化させ；缶を取り出して冷水の入ったバケツに入れて急冷し皮膜を形成させた。結果
を示すと：
Ａ．マイクロペレット全体の分級物－後硬化１分間。皮膜は極度のレース状であり、ほと
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んど不連続であった。
Ｂ．マイクロペレット分級物１－後硬化１分間。皮膜はかなりレース状となり、ペレット
はほとんど連続しなかった。
Ｃ．マイクロペレット分級物２－後硬化４５秒間。皮膜はかなりレース状となり、ペレッ
トはほとんど不連続であった。
Ｄ．マイクロペレット分級物３－後硬化４５秒間。皮膜はレース状で、一部の粒子は連続
となったが、一部のペレットは融解しなかった。
Ｅ．マイクロペレット分級物４－後硬化１分間。皮膜は一部穴が生じ、ペレットは一部連
続となった。
Ｆ．マイクロペレット１／２分級物３＋１／２分級物４－後硬化１分間。皮膜には一部穴
が生じ、ほぼ連続となった。
Ｇ．マイクロペレット分級物３－後硬化１．５分間。皮膜にほとんど穴はなく、連続性も
良好であった。
Ｈ．マイクロペレット１／２分級物３＋１／２分級物４－後硬化２分間。皮膜にほとんど
穴はなく、連続性も良好であったが、分解による臭いがあり、黄変した。
Ｉ．マイクロペレット１／２分級物３＋１／２分級物４－後硬化１．５分間。皮膜にほと
んど穴はなく、連続性も良好で、分解の兆候も見られなかった。
Ｊ．マイクロペレット分級物３－後硬化は１．５分間だが、後硬化前に通常よりも長時間
ペレットを放置した。皮膜にほとんど穴はなく、連続性も良好であったが、一部のペレッ
トは融解せずに内面底部に残った。
【００６６】
全体的な結果は、適切な粒径を選択し手順の要素を最適化することで、使用した実施例は
滑らかで連続的な皮膜を形成できることを示している。
【００６７】
融着
この方法は、所望の皮膜を形成する温度に依存する。形成された皮膜が、その内部で皮膜
が形成される部品（または型）と接着したままであるようなほとんどの用途に使用され、
例えばジャーまたはビンのふたのシールなどに使用される。粉末またはマイクロペレット
を、部品（または型）の内部の所望の位置に配置する。次に滑らかで連続的な皮膜が形成
されるまで、材料を入れた部品を熱または赤外光にさらす。その後、部品を取り出して冷
却する。
【００６８】
この方法を行うため、実施例１４（粉末）のある量を６０メッシュ（０．２５ｍｍ）のふ
るいにかけた。実施例１４以外に、実施例１５（マイクロペレット）のふるいにかけなか
ったものと以下の分級物にふるいをかけたものを使用した：分級物２－１４メッシュ未満
で１８メッシュを超える（１３９９～１０００μｍ）；および分級物３－１８メッシュ未
満で２５メッシュを超える（９９９～７１０μｍ）。比較例３も使用した。
【００６９】
未加熱の直径２．５インチ（６．４ｃｍ）円形アルミニウム皿に、端面のみに沿うか、あ
るいは皿底面全体を覆うかの２つの方法のうちの一方の方法で上述の試料のそれぞれを加
えた。さらに、４００°Ｆ（２０４℃）に設定したプレス機に加圧なしの状態で置くか、
赤外ランプ下に置くかの２つの方法のいずれかによって実施例を硬化させた。実験の詳細
および得られた結果について以下にまとめる：
比較例３（ペレット）
ａ．皿の端面を覆い、赤外ランプで硬化－ペレットは７分後に融解し、皿の端面に滑らか
な環を形成した。
ｂ．皿の端面を覆い、４００°Ｆ（２０４℃）のプレス機で硬化－ペレットは３．５分後
に融解し、皿の端面に滑らかな環を形成した。
ｃ．皿の底部を完全に覆い、４００°Ｆ（２０４℃）のプレス機で硬化－ペレットは４分
後に融解した。皮膜に気泡または空隙はなかったが、ペレットの融着したラインははっき
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り分かった。
【００７０】
実施例１４（粉末のふるい分け分級物）
ａ．皿の端面を覆い、赤外ランプで硬化－粉末は４分後に融解した。皮膜にはある程度気
泡が含まれ、粒子の重なりが不充分であることを示している。
ｂ．皿の底面を覆い、４００°Ｆ（２０４℃）のプレス機で硬化－４分後、試料を取り出
した。皮膜はほとんど全面が白く、これは粉末の融解が不充分であることを示している。
ｃ．皿の底面を覆い、４００°Ｆ（２０４℃）のプレス機で硬化－４分後、試料を取り出
して、表面におもりを載せて、皮膜を加圧した。皮膜は透明で滑らかであり、気泡は非常
にわずかであった。
【００７１】
実施例１５
この実施例で説明する実験の場合、配合物がＶＩＣＲＯＮ　２５－１１（炭酸カルシウム
）を含有するため皮膜が不透明となるので気泡の存在を確認することは不可能であった。
【００７２】
ふるい分けしていないマイクロペレット
ａ．皿の端面を覆い、赤外ランプで硬化－マイクロペレットは４分後に融解した。マイク
ロペレットの大きさが不均一であるので皮膜は非常に輪郭が不規則であったが、表面は滑
らかであった。
ｂ．皿の端面を覆い、４００°Ｆのプレス機で硬化－マイクロペレットは４分後に融解し
た。マイクロペレットの大きさが不均一であるので皮膜は非常に輪郭が不規則であったが
、表面は滑らかであった。
【００７３】
＜１４メッシュおよび＞１８メッシュでふるい分けしたマイクロペレット
ａ．皿の端面を覆い、赤外ランプで硬化－マイクロペレットは４分後に融解した。マイク
ロペレットの大きさが不均一であるので皮膜は少し輪郭が不規則であったが、表面は滑ら
かであった。
ｂ．皿の端面を覆い、４００°Ｆのプレス機で硬化－マイクロペレットは４分後に融解し
た。マイクロペレットの大きさが不均一であるので皮膜は少し輪郭が不規則であったが、
表面は滑らかであった。
【００７４】
＜１８メッシュおよび＞２５メッシュでふるい分けしたマイクロペレット
ａ．皿の端面を覆い、赤外ランプで硬化－マイクロペレットは４分後に融解した。マイク
ロペレットの大きさが不均一であるので皮膜はわずかに輪郭が不規則であったが、表面は
滑らかであった。
ｂ．皿の端面を覆い、４００°Ｆのプレス機で硬化－マイクロペレットは４分後に融解し
た。マイクロペレットの大きさが不均一であるので皮膜はわずかに輪郭が不規則であった
が、表面は滑らかであった。
【００７５】
これらの結果は、適切な粒径を選択し手順の要素を最適化すると、実施例は滑らかで連続
的な層を形成できることを示している。
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