
(57)【要約】

水分に対する改善された抵抗性および延長された放出能

力を有するマイクロカプセル化粒子は、フィルム形成す

る、架橋された、加水分解された重合体の粒子をマイク

ロカプセル化することによって製造される。
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 物 質 を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る 方 法 で あ っ て 、
　 A.フ ィ ル ム を 形 成 す る 、 架 橋 可 能 な 、 加 水 分 解 さ れ た 重 合 体 と 、 重 合 体 の た め の 有 機 非
極 性 溶 媒 で あ っ て 、 物 質 の 粒 子 の た め の 溶 媒 で は な い 溶 媒 と 混 合 す る 工 程 ；
　 B.混 合 物 を 撹 拌 し て 、 溶 媒 中 で 重 合 体 の 溶 液 を 形 成 す る 工 程 ；
　 C.撹 拌 を 続 け た 条 件 下 で 、 溶 液 に 物 質 の 粒 子 を 添 加 し 、 こ こ で 物 質 粒 子 を 溶 液 に 分 散 さ
せ る 工 程 ；
　 D.溶 液 の 相 分 離 を 誘 導 し 、 重 合 体 を 溶 液 か ら 分 離 し て 、 重 合 体 の フ ィ ル ム 様 の 被 覆 を 、
そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 上 に 形 成 さ せ 、 か つ 被 覆 す る 工 程 ； お よ び 、
　 E.撹 拌 を 続 け た 条 件 下 で 、 架 橋 剤 を 溶 液 に 添 加 し て 、 そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 上 の フ ィ ル ム
様 の 被 覆 を 、 そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 を 架 橋 し 、 か つ そ の 周 り を 硬 化 さ せ る 工 程 を 含 み 、
　 こ れ に よ り 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 粒 子 が 、 そ の 他 の フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 を 使
用 し て マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 粒 子 と 比 較 し て 、 水 分 に 対 す る 改 善 さ れ た 不 浸 透 性
を 有 す る 方 法 。
【 請 求 項 ２ 】
　 物 質 が 蛍 光 体 で あ る 、 請 求 項 1記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ 】
　 物 質 が 重 合 体 発 光 ダ イ オ ー ド で あ る 、 請 求 項 1記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ 】
　 物 質 が 有 機 発 光 ダ イ オ ー ド で あ る 、 請 求 項 1記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ５ 】
　 フ ィ ル ム を 形 成 す る 、 架 橋 可 能 な 、 加 水 分 解 さ れ た 重 合 体 が 、 ポ リ （ エ チ レ ン 酢 酸 ビ ニ
ル ） で あ る 、 請 求 項 1記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ６ 】
　 有 機 非 極 性 溶 媒 が ト ル エ ン で あ る 、 請 求 項 1記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ７ 】
　 相 分 離 が 、 綿 実 油 、 ト ウ モ ロ コ シ 油 、 亜 麻 仁 油 、 大 豆 油 、 ま た は こ れ ら の 油 の う ち の 2
つ ま た は そ れ 以 上 の 混 合 物 の 添 加 に よ っ て 誘 導 さ れ る 、 請 求 項 1記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ８ 】
　 架 橋 剤 が ジ イ ソ シ ア ネ ー ト ま た は ポ リ イ ソ シ ア ネ ー ト で あ る 、 請 求 項 1記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ９ 】
　 架 橋 剤 が ト ル エ ン ジ イ ソ シ ア ネ ー ト で あ る 、 請 求 項 8記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 架 橋 剤 が ト ル エ ン ジ イ ソ シ ア ネ ー ト -ト リ メ チ ロ ー ル プ ロ パ ン 付 加 物 で あ る 、 請 求 項 8記
載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ １ 】
　 重 合 体 が 約 42～ 約 46パ ー セ ン ト 加 水 分 解 さ れ る 、 請 求 項 1記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ２ 】
　 水 分 に 対 す る 改 善 さ れ た 不 浸 透 性 を 有 す る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 で あ っ て 、 マ
イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 が ：
　 A.フ ィ ル ム を 形 成 す る 、 架 橋 可 能 な 、 加 水 分 解 さ れ た 重 合 体 と 、 重 合 体 の た め の 有 機 非
極 性 溶 媒 で あ っ て 、 物 質 の 粒 子 の た め の 溶 媒 で は な い 溶 媒 と 混 合 す る 工 程 ；
　 B.混 合 物 を 撹 拌 し て 、 溶 媒 中 で 重 合 体 の 溶 液 を 形 成 す る 工 程 ；
　 C.撹 拌 を 続 け た 条 件 下 で 、 溶 液 に 物 質 の 粒 子 を 添 加 し 、 こ こ で 物 質 粒 子 を 溶 液 に 分 散 さ
せ る 工 程 ；
　 D.溶 液 の 相 分 離 を 誘 導 し 、 重 合 体 を 溶 液 か ら 分 離 し て 、 重 合 体 の フ ィ ル ム 様 の 被 覆 を 、
そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 上 に 形 成 さ せ 、 か つ 被 覆 す る 工 程 ； お よ び 、
　 E.撹 拌 を 続 け た 条 件 下 で 、 架 橋 剤 を 溶 液 に 添 加 し て 、 そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 上 の フ ィ ル ム
様 の 被 覆 を 、 そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 を 架 橋 し 、 か つ そ の 周 り を 硬 化 さ せ る 工 程 を 含 み 、
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　 こ れ に よ り 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 粒 子 が 、 そ の 他 の フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 を 使
用 し て マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 粒 子 と 比 較 し て 、 水 分 に 対 す る 改 善 さ れ た 不 浸 透 性
を 有 す る 方 法 に よ っ て 製 造 さ れ る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 。
【 請 求 項 １ ３ 】
　 フ ィ ル ム を 形 成 す る 、 架 橋 可 能 な 、 加 水 分 解 さ れ た 重 合 体 が 、 ポ リ （ エ チ レ ン 酢 酸 ビ ニ
ル ） で あ る 、 請 求 項 12記 載 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 。
【 請 求 項 １ ４ 】
　 有 機 非 極 性 溶 媒 が ト ル エ ン で あ る 、 請 求 項 12記 載 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 。
【 請 求 項 １ ５ 】
　 相 分 離 が 、 綿 実 油 、 ト ウ モ ロ コ シ 油 、 亜 麻 仁 油 、 大 豆 油 、 ま た は こ れ ら の 油 の う ち の 2
つ ま た は そ れ 以 上 の 混 合 物 の 添 加 に よ っ て 誘 導 さ れ る 、 請 求 項 12記 載 の マ イ ク ロ カ プ セ ル
化 さ れ た 物 質 。
【 請 求 項 １ ６ 】
　 架 橋 剤 が ジ イ ソ シ ア ネ ー ト ま た は ポ リ イ ソ シ ア ネ ー ト で あ る 、 請 求 項 12記 載 の マ イ ク ロ
カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 。
【 請 求 項 １ ７ 】
　 架 橋 剤 が ト ル エ ン ジ イ ソ シ ア ネ ー ト で あ る 、 請 求 項 6記 載 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た
物 質 。
【 請 求 項 １ ８ 】
　 架 橋 剤 が ト ル エ ン ジ イ ソ シ ア ネ ー ト -ト リ メ チ ロ ー ル プ ロ パ ン 付 加 物 で あ る 、 請 求 項 6記
載 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 。
【 請 求 項 １ ９ 】
　 重 合 体 が 約 42～ 約 46パ ー セ ン ト 加 水 分 解 さ れ る 、 請 求 項 12記 載 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ
れ た 物 質 。
【 請 求 項 ２ ０ 】
　 物 質 が 蛍 光 体 で あ る 、 請 求 項 12記 載 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 。
【 請 求 項 ２ １ 】
　 物 質 が 重 合 体 発 光 ダ イ オ ー ド で あ る 、 請 求 項 12記 載 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 。
【 請 求 項 ２ ２ 】
　 物 質 が 有 機 発 光 ダ イ オ ー ド で あ る 、 請 求 項 12記 載 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 。
【 請 求 項 ２ ３ 】
　 蛍 光 体 粒 子 を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る 方 法 で あ っ て 、
　 A.フ ィ ル ム を 形 成 す る 、 架 橋 可 能 な 、 加 水 分 解 さ れ た 重 合 体 と 、 重 合 体 の た め の 有 機 非
極 性 溶 媒 で あ っ て 、 物 質 の 粒 子 の た め の 溶 媒 で は な い 溶 媒 と 混 合 す る 工 程 ；
　 B.混 合 物 を 撹 拌 し て 、 溶 媒 中 で 重 合 体 の 溶 液 を 形 成 す る 工 程 ；
　 C.撹 拌 を 続 け た 条 件 下 で 、 溶 液 に 物 質 の 粒 子 を 添 加 し 、 こ こ で 物 質 粒 子 を 溶 液 に 分 散 さ
せ る 工 程 ；
　 D.溶 液 の 相 分 離 を 誘 導 し 、 重 合 体 を 溶 液 か ら 分 離 し て 、 重 合 体 の フ ィ ル ム 様 の 被 覆 を 、
そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 上 に 形 成 さ せ 、 か つ 被 覆 す る 工 程 ； お よ び 、
　 E.撹 拌 を 続 け た 条 件 下 で 、 架 橋 剤 を 溶 液 に 添 加 し て 、 そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 上 の フ ィ ル ム
様 の 被 覆 を 、 そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 を 架 橋 し 、 か つ そ の 周 り を 硬 化 さ せ る 工 程 を 含 み 、
　 こ れ に よ り 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 粒 子 が 、 そ の 他 の フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 を 使
用 し て マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 粒 子 と 比 較 し て 、 水 分 に 対 す る 改 善 さ れ た 不 浸 透 性
を 有 す る 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る 方 法 。
【 請 求 項 ２ ４ 】
　 フ ィ ル ム を 形 成 す る 、 架 橋 可 能 な 、 加 水 分 解 さ れ た 重 合 体 が 、 ポ リ （ エ チ レ ン 酢 酸 ビ ニ
ル ） で あ る 、 請 求 項 23記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ５ 】
　 有 機 非 極 性 溶 媒 が ト ル エ ン で あ る 、 請 求 項 23記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ６ 】
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　 相 分 離 が 、 綿 実 油 、 ト ウ モ ロ コ シ 油 、 亜 麻 仁 油 、 大 豆 油 、 ま た は こ れ ら の 油 の う ち の 2
つ ま た は そ れ 以 上 の 混 合 物 の 添 加 に よ っ て 誘 導 さ れ る 、 請 求 項 23記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ７ 】
　 架 橋 剤 が ジ イ ソ シ ア ネ ー ト ま た は ポ リ イ ソ シ ア ネ ー ト で あ る 、 請 求 項 23記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ８ 】
　 架 橋 剤 が ト ル エ ン ジ イ ソ シ ア ネ ー ト で あ る 、 請 求 項 27記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ９ 】
　 架 橋 剤 が ト ル エ ン ジ イ ソ シ ア ネ ー ト -ト リ メ チ ロ ー ル プ ロ パ ン 付 加 物 で あ る 、 請 求 項 27
記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ ０ 】
　 重 合 体 が 約 42～ 約 46パ ー セ ン ト 加 水 分 解 さ れ る 、 請 求 項 23記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ １ 】
　 工 程 が 逐 次 的 で あ る 、 請 求 項 1記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ ２ 】
　 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 蛍 光 体 粒 子 が 、 電 子 発 光 適 用 に お い て 有 用 で あ る 、 請 求 項 23
記 載 の 方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 願 は 、 2001年 11月 20日 に 出 願 さ れ た 米 国 特 許 出 願 第 09/989,359号 の 一 部 継 続 出 願 で あ
る 。
【 ０ ０ ０ ２ 】
技 術 分 野
　 本 発 明 は 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 に 関 す る 。 よ り 特 定 な 局 面 に お い て 、 本 発 明
は 、 電 子 発 光 適 用 に お い て 有 用 で あ る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 に 関 す る 。 本 発 明 は
、 こ れ ら の 粒 子 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 の た め の 方 法 に も 関 す る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 本 発 明 は 、 蛍 光 体 粒 子 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 に 関 し て 特 に 詳 細 に 記 述 す る 。 し か し 、 本
発 明 は 、 医 薬 、 有 機 溶 媒 、 有 機 油 、 色 素 、 染 料 、 エ ポ キ シ 樹 脂 、 無 機 塩 類 、 そ の 他 な ど の
そ の 他 の 物 質 粒 子 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 に 適 用 で き る も の と し て 理 解 さ れ る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 加 え て 、 こ の 発 明 は 、 重 合 体 （ ま た は 、 重 合 体 の ） 発 光 ダ イ オ ー ド （ PLEDと も 称 す る ）
の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 お よ び 有 機 発 光 ダ イ オ ー ド （ OLEDと も 称 す る ） の マ イ ク ロ カ プ セ ル
化 に 適 用 で き る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 一 般 的 な 用 語 に お い て 、 PLEDは 、 2本 の 適 当 な 電 極 の 間 に 短 い 距 離 で ド ー プ 接 合 さ れ て
い な い 重 合 体 を は さ む こ と に よ っ て 作 成 さ れ る 薄 膜 デ ィ ス プ レ イ で あ る 。 重 合 体 は 、 電 気
に さ ら さ れ た 場 合 に 、 発 光 す る 。 PLEDは 、 全 ス ペ ク ト ル の カ ラ ー デ ィ ス プ レ イ を 可 能 に す
る 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 一 般 的 な 用 語 に お い て 、 OLEDは 、 1本 は 、 金 属 製 の 陰 極 で 、 1本 は 、 透 明 な 陽 極 （ 通 常 ガ
ラ ス で あ る ） の 2本 の 電 荷 を 持 つ 電 極 の 間 に 、 カ ー ボ ン に 基 づ い た フ ィ ル ム を は さ み こ ん
だ デ ィ ス プ レ イ 装 置 で あ る 。 有 機 フ ィ ル ム は 、 正 孔 注 入 層 、 正 孔 輸 送 層 、 放 射 層 、 お よ び
電 子 輸 送 層 か ら 成 る 。 電 圧 が OLEDセ ル に 印 加 さ れ る と 、 注 入 さ れ た 正 や 負 の 電 荷 は 、 放 射
層 に お い て 再 び 結 合 し 、 電 気 発 光 光 （ electoluminescent light） を 引 き 起 こ す 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ７ 】
発 明 の 背 景
　 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 は 、 従 来 技 術 に お い て 既 知 で あ る 。 Baylessら 、 米 国 特
許 第 3,674,704号 （ 1972） は 、 媒 体 を 製 造 す る 液 体 中 に お い て 、 カ プ セ ル が 水 ま た は 水 溶
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液 を 含 む 微 小 カ プ セ ル を ま と め て 製 造 す る 方 法 を 開 示 す る 。 こ の 特 許 は 、 カ プ セ ル 壁 材 料
が 狭 く 特 定 さ れ た 程 度 に 加 水 分 解 さ れ る （ 38～ 50パ ー セ ン ト 加 水 分 解 さ れ る ） ポ リ （ エ チ
レ ン 酢 酸 ビ ニ ル ） で あ る 微 小 カ プ セ ル を 製 造 す る た め の 特 異 的 な 方 法 を 開 示 す る 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 Bayless、 米 国 特 許 第 4,107,071号 （ 1978） は 、 比 較 的 不 透 過 性 の 、 圧 縮 さ れ た 保 護 壁 に
よ っ て 囲 ま れ た カ プ セ ル コ ア 材 料 を 有 す る マ イ ク ロ カ プ セ ル を 開 示 し 、 ま た こ の よ う な マ
イ ク ロ カ プ セ ル を 製 造 す る 方 法 を 開 示 す る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 液 相 － 液 相 分 離 を 用 い 、 カ プ セ ル 化 す る た め に カ プ セ ル コ ア 材 料 を 包 囲 す る カ プ セ ル 壁
材 料 を 提 供 す る 、 一 般 的 な カ プ セ ル 化 の 方 法 は 、 Millerら 、 米 国 特 許 第 3,155,590号 ； Pow
ellら 、 米 国 特 許 第 3,415,758号 ； お よ び Wagnerら 、 米 国 特 許 第 3,748,277号 に 開 示 さ れ て
い る 。
【 ０ ０ １ ０ 】
　 そ の 他 の 従 来 技 術 の 参 照 は 、 電 子 発 光 蛍 光 体 の カ プ セ ル 化 を 開 示 し て お り ； た と え ば 、
Budd、 米 国 特 許 第 5,968,698号 （ 1999） を 参 照 さ れ た い 。 そ の 上 、 従 来 技 術 で は 、 二 酸 化
ケ イ 素 を 含 む コ ー テ ィ ン グ を 有 す る 発 光 粉 末 の コ ー テ ィ ン グ を 開 示 し て い る ； Opitzら 、
米 国 特 許 第 5,744,233号 (1998)を 参 照 さ れ た い 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 蛍 光 体 粒 子 は 、 フ ラ ッ ト パ ネ ル デ ィ ス プ レ イ お よ び 装 飾 、 陰 極 線 管 、 蛍 光 照 明 器 具 、 そ
の 他 な ど の 種 々 の 適 用 に お い て 使 用 さ れ る 。 蛍 光 体 粒 子 に よ る 発 光 ま た は 光 放 射 は 、 熱 （
熱 発 光 ） 、 光 （ 光 ル ミ ネ セ ン ス ） 、 高 エ ネ ル ギ ー 放 射 線 （ た と え ば 、 X線 ま た は eビ ー ム ）
、 ま た は 電 界 （ 電 気 発 光 ） の 適 用 に よ っ て 刺 激 さ れ て も よ い 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 種 々 の 理 由 の た め 、 従 来 技 術 で は 、 所 望 の 特 性 の 水 分 に 対 す る 不 浸 透 性 お よ び 延 長 さ れ
た 放 出 能 力 を 有 す る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 を 提 供 す る こ と が で き な い 。 し た が っ
て 、 大 幅 に 改 善 さ れ た 特 性 を 有 す る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 に つ い て 産 業 上 の 必 要
性 が あ る 。
【 発 明 の 開 示 】
【 ０ ０ １ ３ 】
発 明 の 概 要
　 簡 単 に 述 べ る と 、 本 発 明 は 、 水 分 に よ る 有 害 作 用 に 対 し て 増 大 さ れ た 抵 抗 性 を 有 し 、 か
つ そ の 延 長 さ れ た 期 間 に わ た っ て 機 能 す る こ と が 可 能 で あ る （ す な わ ち 、 放 出 能 力 が 延 長
さ れ た ） マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 を 提 供 す る 。 ま た 、 本 発 明 は 、 こ れ ら の 粒 子 を マ
イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る た め の 方 法 を 提 供 す る 。
【 ０ ０ １ ４ 】
　 従 来 技 術 に 従 っ て 製 造 さ れ た （ す な わ ち 、 本 発 明 に 従 っ て 製 造 さ れ て い な い ） 同 様 の マ
イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 と 比 較 し た 場 合 、 本 発 明 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 の
上 記 の 利 点 は 、 明 ら か で あ る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 本 願 に お い て 使 用 さ れ る 場 合 、 以 下 の 用 語 は 、 示 さ れ た 定 義 を 有 す る ：
　 「 水 分 に 対 す る 不 浸 透 性 」 -水 分 の 取 り 込 み を 防 止 し 、 ま た は 実 質 的 に 除 去 し 、 こ れ に
よ り 水 分 の 有 害 作 用 を 避 け る 能 力 。
　 「 改 善 さ れ た 」 － 従 来 技 術 に お い て 開 示 さ れ て お り 、 か つ 本 発 明 に 従 っ て マ イ ク ロ カ プ
セ ル 化 さ れ て い な い マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 と 比 較 し た も の 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 以 下 に お い て さ ら に 詳 細 に 理 解 さ れ る と 思 わ れ る が 、 本 発 明 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ
た 粒 子 は 、 従 来 技 術 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 の 対 応 す る 特 徴 に 等 し い か 、 ま た は
こ れ を 超 え て 有 意 に 改 善 さ れ た か 、 い ず れ か の そ の 他 の 特 徴 を 有 す る 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 し た が っ て 、 本 発 明 の 目 的 は 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 を 提 供 す る こ と で あ る 。
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【 ０ ０ １ ８ 】
　 本 発 明 の も う 一 つ の 目 的 は 、 水 分 に 対 す る 改 善 さ れ た 不 浸 透 性 を 有 す る マ イ ク ロ カ プ セ
ル 化 さ れ た 粒 子 を 提 供 す る こ と で あ る 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 本 発 明 の も う 一 つ の 目 的 は 、 延 長 さ れ た 放 出 能 力 を 有 す る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒
子 を 提 供 す る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 本 発 明 の も う 一 つ の 目 的 は 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 蛍 光 体 粒 子 を 提 供 す る こ と で あ
る 。
【 ０ ０ ２ １ 】
　 本 発 明 の も う 一 つ の 目 的 は 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 重 合 体 発 光 ダ イ オ ー ド を 提 供 す
る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
　 本 発 明 の も う 一 つ の 目 的 は 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 有 機 発 光 ダ イ オ ー ド を 提 供 す る
こ と で あ る 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 本 発 明 の さ ら に も う 一 つ の 目 的 は 、 水 分 に 対 し て 改 善 さ れ た 不 浸 透 性 を 有 す る マ イ ク ロ
カ プ セ ル 化 さ れ た 蛍 光 体 粒 子 を 提 供 す る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 本 発 明 の さ ら に も う 一 つ の 目 的 は 、 延 長 さ れ た 放 出 能 力 を 有 す る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ
れ た 蛍 光 体 粒 子 を 提 供 す る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
　 本 発 明 の さ ら に も う 一 つ の 目 的 は 、 粒 子 を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る た め の 方 法 を 提 供 す
る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
　 本 発 明 の さ ら に も う 一 つ の 目 的 は 、 水 分 に 対 し て 改 善 さ れ た 不 浸 透 性 を 有 す る マ イ ク ロ
カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 を 製 造 す る た め に 、 粒 子 を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る た め の 方 法 を 提
供 す る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ２ ７ 】
　 本 発 明 の さ ら に も う 一 つ の 目 的 は 、 延 長 さ れ た 放 出 能 力 を 有 す る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ
れ た 粒 子 を 製 造 す る た め に 、 粒 子 を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る た め の 方 法 を 提 供 す る こ と で
あ る 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
　 本 発 明 の さ ら に も う 一 つ の 目 的 は 、 蛍 光 体 粒 子 を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る た め の 方 法 を
提 供 す る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ２ ９ 】
　 本 発 明 の さ ら に も う 一 つ の 目 的 は 、 重 合 体 発 光 ダ イ オ ー ド を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る た
め の 方 法 を 提 供 す る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
　 本 発 明 の さ ら に も う 一 つ の 目 的 は 、 有 機 発 光 ダ イ オ ー ド を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る た め
の 方 法 を 提 供 す る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ３ １ 】
　 本 発 明 の さ ら に も う 一 つ の 目 的 は 、 水 分 に 対 し て 改 善 さ れ た 不 浸 透 性 を 有 す る マ イ ク ロ
カ プ セ ル 化 さ れ た 蛍 光 体 粒 子 を 製 造 す る た め に 、 蛍 光 体 粒 子 を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る た
め の 方 法 を 提 供 す る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
　 本 発 明 の さ ら に も う 一 つ の 目 的 は 、 延 長 さ れ た 放 出 能 力 を 有 す る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ
れ た 蛍 光 体 粒 子 を 製 造 す る た め に 、 蛍 光 体 粒 子 を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る た め の 方 法 を 提
供 す る こ と で あ る 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
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　 本 発 明 の こ れ ら の 並 び に そ の 他 の 目 的 、 特 徴 お よ び 利 点 は 、 次 の 詳 細 な 記 述 か ら 明 ら か
に な る 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
発 明 の 詳 細 な 説 明
　 本 発 明 は 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 、 特 に マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 蛍 光 体 粒 子
で あ っ て ：
　 フ ィ ル ム を 形 成 す る 、 架 橋 可 能 な 、 加 水 分 解 さ れ た 重 合 体 と 、 重 合 体 の た め の 有 機 非 極
性 溶 媒 で あ っ て 、 物 質 の 粒 子 の た め の 溶 媒 で は な い 溶 媒 と 混 合 す る 工 程 ；
　 混 合 物 を 撹 拌 し て 、 溶 媒 中 で 重 合 体 の 溶 液 を 形 成 す る 工 程 ；
　 撹 拌 を 続 け た 条 件 下 で 、 溶 液 に 物 質 の 粒 子 を 添 加 し 、 こ こ で 物 質 粒 子 を 溶 液 に 分 散 さ せ
る 工 程 ；
　 溶 液 の 相 分 離 を 誘 導 し 、 重 合 体 を 溶 液 か ら 分 離 し て 、 重 合 体 の フ ィ ル ム 様 の 被 覆 を 、 そ
れ ぞ れ の 物 質 粒 子 上 に 形 成 さ せ 、 か つ 被 覆 す る 工 程 ； お よ び 、
　 撹 拌 を 続 け た 条 件 下 で 、 架 橋 剤 を 溶 液 に 添 加 し て 、 そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 上 の フ ィ ル ム 様
の 被 覆 を 、 そ れ ぞ れ の 物 質 粒 子 を 架 橋 し 、 か つ そ の 周 り を 硬 化 さ せ る の 工 程 を 含 む 方 法 に
よ っ て 製 造 さ れ る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 粒 子 に 関 す る 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 本 発 明 の 方 法 に よ っ て 製 造 さ れ る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 粒 子 は 、 従 来 技 術 に よ
る そ の 他 の フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 に よ っ て マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 粒 子 と 比 較 し て 、
水 分 に 対 し て 改 善 さ れ た 不 浸 透 性 を 有 す る 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
　 上 記 し た よ う に 、 本 発 明 は 、 蛍 光 体 粒 子 に 関 し て 特 に 詳 細 に 記 述 す る が 、 本 発 明 は 、 上
記 し た も の な ど の そ の 他 の 物 質 粒 子 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 に 有 効 に 使 用 す る こ と も で き る
こ と が 理 解 さ れ る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
　 本 発 明 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 蛍 光 体 は 、 コ ア を 形 成 し た 蛍 光 体 を 、 典 型 的 に は 微
粒 子 の 形 態 で 、 お よ び コ ア を 囲 ん で 、 密 封 さ れ た フ ィ ル ム 様 の 被 覆 を 含 む 。 被 覆 は 、 蛍 光
体 を 水 分 に 対 す る 曝 露 の 低 下 か ら 保 護 す る た め に 、 水 分 （ 特 に 水 ） に 対 す る 不 浸 透 性 が 十
分 な 、 加 水 分 解 さ れ 、 架 橋 さ れ た 重 合 体 を 含 む が 、 架 橋 さ れ た 重 合 体 は 、 発 光 状 態 に 蛍 光
体 を 励 起 さ せ る た め の 照 射 エ ネ ル ギ ー の 伝 達 に 十 分 に 許 容 的 で あ る 。 し た が っ て 、 本 発 明
の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 は 、 特 に 発 光 適 用 の 使 用 の た め に 適 し て い る 。
【 ０ ０ ３ ８ 】
　 本 発 明 の 方 法 に お い て 、 蛍 光 体 粒 子 は 、 フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 お よ び 蛍 光 体 粒 子 の た め で
は な く 、 重 合 体 の た め の 溶 媒 で あ る 液 体 媒 体 と 混 合 さ れ る 。 混 合 物 を 撹 拌 し て 、 液 体 媒 体
に 重 合 体 を 溶 解 し 、 溶 液 の 全 体 に わ た っ て 蛍 光 体 粒 子 を 分 散 さ せ る 。 コ ア セ ル ベ ー シ ョ ン
プ ロ セ ス を 行 っ て 、 溶 液 の 相 分 離 を 誘 導 し て 重 合 体 を 液 体 媒 体 か ら 分 離 し 、 蛍 光 体 粒 子 に
重 合 体 の フ ィ ル ム 様 の 被 覆 を 被 覆 す る 。 次 い で 、 蛍 光 体 粒 子 を 囲 ん で い る 重 合 体 の 被 覆 を
架 橋 し て 重 合 体 を 硬 化 さ せ 、 重 合 体 の 被 覆 を 、 蛍 光 体 粒 子 を 水 分 に 対 す る 曝 露 の 低 下 か ら
保 護 す る た め に 十 分 に 不 浸 透 性 に す る 。 重 合 体 － カ プ セ ル 化 さ れ た 蛍 光 体 粒 子 を 溶 液 か ら
回 収 し 、 洗 浄 し 、 次 い で 必 要 に 応 じ て 乾 燥 す る 。
【 ０ ０ ３ ９ 】
　 本 方 法 か ら 蛍 光 体 カ プ セ ル を 回 収 す る こ と に よ り 、 好 ま し く は 、 重 合 体 の 被 覆 を ハ ロ ゲ
ン 化 炭 化 水 素 と 接 触 さ せ て 、 重 合 体 の 被 覆 を 生 じ さ せ て 蛍 光 体 粒 子 を 被 覆 し 、 重 合 体 の 被
覆 の 水 不 浸 透 性 を 増 強 さ せ る 。 好 ま し い ハ ロ ゲ ン 化 炭 化 水 素 は 、 1,1,2-ト リ ク ロ ロ -1,2,2
-ト リ フ ル オ ロ エ タ ン お よ び ジ ブ ロ モ テ ト ラ フ ル オ ロ エ タ ン で あ る 。
【 ０ ０ ４ ０ 】
フ ィ ル ム を 形 成 し 、 架 橋 可 能 な 、 加 水 分 解 さ れ た 重 合 体
　 重 合 体 は 、 実 質 的 に 誘 電 体 で あ り 、 好 ま し く は 約 2.2未 満 、 好 ま し く は 約 1.8～ 約 2.2の
範 囲 の 誘 電 率 で あ る べ き で あ る 。 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 の 保 護 性 の フ ィ ル ム 様 の 被 覆 を 形 成
す る た め に 、 種 々 の 重 合 体 を 使 用 し て も よ い 。 好 ま し い 重 合 体 は 、 加 水 分 解 性 の 、 架 橋 可
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能 な エ チ レ ン 酢 酸 ビ ニ ル 共 重 合 体 で あ る 。 特 定 の 適 用 に つ い て は 、 重 合 体 は 熱 分 解 さ れ る
べ き で あ る 。
【 ０ ０ ４ １ 】
　 本 発 明 に 使 用 す る た め の 好 ま し い フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 は 、 約 60～ 約 88モ ル パ ー セ ン ト の
エ チ レ ン を 含 み 、 酢 酸 ビ ニ ル 基 の 約 38～ 約 55パ ー セ ン ト （ 好 ま し く は 約 42～ 約 46パ ー セ ン
ト ） が ビ ニ ル ア ル コ ー ル 基 に 加 水 分 解 さ れ て 、 架 橋 の た め の 反 応 部 位 を 提 供 す る ポ リ （ エ
チ レ ン 酢 酸 ビ ニ ル ） で あ る 。 重 合 体 を 溶 解 す る た め の 好 ま し い 液 体 媒 体 は 、 ト ル エ ン で あ
る 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
　 重 合 体 の カ プ セ ル 壁 材 料 は 、 蛍 光 体 コ ア 材 料 を 湿 ら せ る 任 意 の フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 材 料
で あ る こ と が で き る 。 カ プ セ ル 壁 材 料 は 、 好 ま し く は 、 い く ら か の 酢 酸 ビ ニ ル 基 が 、 次 の
架 橋 の た め の 反 応 部 位 を 提 供 す る た め に ビ ニ ル ア ル コ ー ル 基 に 加 水 分 解 さ れ て い る 部 分 的
に 加 水 分 解 さ れ た ポ リ （ エ チ レ ン 酢 酸 ビ ニ ル ） で あ る 。 ポ リ （ エ チ レ ン 酢 酸 ビ ニ ル ） 壁 を
形 成 す る 材 料 の 加 水 分 解 の 程 度 は 、 約 38～ 約 55パ ー セ ン ト の 比 較 的 幅 広 い 範 囲 内 で あ り 、
好 ま し く は 、 約 44～ 約 46パ ー セ ン ト の 範 囲 内 で あ り 得 る 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
　 し た が っ て 、 部 分 的 に 加 水 分 解 さ れ た エ チ レ ン お よ び 酢 酸 ビ ニ ル の 共 重 合 体 は 、 エ チ レ
ン 基 、 酢 酸 ビ ニ ル 基 、 お よ び ビ ニ ル ア ル コ ー ル 基 を 含 み 、 一 般 的 な 公 式 に よ っ て 表 す こ と
が で き ：
　
　
　
　
　
　 式 中 、
　 x、 y、 お よ び zが 、 そ れ ぞ れ エ チ レ ン 、 ビ ニ ル ア ル コ ー ル 、 お よ び 酢 酸 ビ ニ ル の モ ル 分
数 を 表 す 。 加 水 分 解 の 程 度 に 関 し て 、 存 在 す る ビ ニ ル ア ル コ ー ル 基 お よ び 酢 酸 ビ ニ ル 基 の
合 計 に 対 す る ビ ニ ル ア ル コ ー ル 基 の モ ル 比 率 は 、 約 0.15～ 約 0.7で あ る 。 ま た 、 存 在 す る
エ チ レ ン 基 の 量 は 、 重 要 で あ り 、 約 60～ 約 88モ ル パ ー セ ン ト で あ り 得 る 。 換 言 す る と 、 エ
チ レ ン 基 、 ビ ニ ル ア ル コ ー ル 基 、 お よ び 酢 酸 ビ ニ ル 基 の 合 計 に 対 す る エ チ レ ン 基 の モ ル 比
率 は 、 約 0.6～ 約 0.88で あ り 得 る 。
【 ０ ０ ４ ４ 】
　 本 発 明 を 実 施 す る た め に 適 し た 部 分 的 に 加 水 分 解 さ れ た ポ リ （ エ チ レ ン 酢 酸 ビ ニ ル ） は
、 約 50,000の 分 子 量 お よ び 約 5～ 約 70の メ ル ト イ ン デ ッ ク ス （ 190℃ に お い て 10分 間 、 2160
グ ラ ム の 力 を 使 用 す る ） 、 好 ま し く は 約 35～ 約 45の メ ル ト イ ン デ ッ ク ス を 有 す る 。 共 重 合
体 の 分 子 量 は 、 分 子 量 が 非 常 に 高 い 場 合 を 除 い て あ ま り 重 要 で は な く 、 共 重 合 体 は 、 マ イ
ク ロ カ プ セ ル 化 系 の 大 部 分 を 形 成 す る 液 体 媒 体 に 、 比 較 的 不 溶 性 で あ る と 考 え ら れ る 。 共
重 合 体 の 分 子 量 が か な り 低 い 場 合 、 相 分 離 を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 の 間 に 誘 導 す る こ と が 困
難 で あ る 場 合 が あ る 。 そ の 他 の 適 切 な 重 合 体 壁 材 料 は 、 ポ リ （ ビ ニ ル -ホ ル マ ル ） 重 合 体
、 ポ リ （ ビ ニ ル -ブ チ ラ ー ル ） 重 合 体 、 ア ル キ ル 化 さ れ た セ ル ロ ー ス （ た と え ば 、 エ チ ル
セ ル ロ ー ス ） 、 ア シ ル 化 さ れ た セ ル ロ ー ス （ た と え ば 、 セ ル ロ ー ス ア セ テ ー ト ブ チ レ ー ト
） な ど で あ る 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
非 極 性 の 有 機 溶 媒
　 本 方 法 の た め の 液 体 媒 体 と し て 役 立 ち 得 る 典 型 的 実 例 と な る 水 不 混 和 性 液 体 は 、 重 合 体
壁 材 料 の た め の 溶 媒 で あ り 、 ト ル エ ン 、 キ シ レ ン 、 ベ ン ゼ ン 、 ク ロ ロ ベ ン ゼ ン な ど の 液 体
芳 香 族 炭 化 水 素 ； お よ び ト リ ク ロ ロ エ チ レ ン 、 テ ト ラ ク ロ ロ エ チ レ ン 、 四 塩 化 炭 素 、 塩 化
メ チ ル な ど の 液 体 ハ ロ ゲ ン 化 炭 化 水 素 を 含 む 。 ま た 、 シ ク ロ ヘ キ サ ノ ー ル 、 メ チ ル イ ソ ブ
チ ル ケ ト ン 、 1-メ チ ル -2-ピ ロ リ ド ン 、 ブ タ ノ ー ル な ど の 溶 媒 が 適 し て い る 。
【 ０ ０ ４ ６ 】
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マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 物 質 粒 子
　 好 ま し く は 、 本 発 明 に 使 用 さ れ る 蛍 光 体 粒 子 は 、 一 般 に 横 断 面 の 大 き さ が 約 1～ 約 100マ
イ ク ロ メ ー ト ル 、 好 ま し く は 約 5～ 約 50マ イ ク ロ メ ー ト ル の 範 囲 の マ イ ク ロ 微 粒 子 形 態 の
も の で あ る 。 液 体 媒 体 は 系 の 主 要 な 構 成 要 素 を 構 成 し 、 か つ 重 合 体 は 系 で 最 も 小 さ な 構 成
要 素 を 構 成 す る よ う に 、 蛍 光 体 粒 子 、 重 合 体 、 お よ び 液 体 媒 体 は 、 最 初 の 混 合 物 を 形 成 す
る 際 に 比 較 的 釣 り 合 っ て い る 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
　 上 記 し た よ う に 、 本 発 明 に 従 っ て 製 造 さ れ る マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 物 は 、 水 不 透 過 性 の 重
合 体 材 料 の 保 護 壁 ま た は 被 覆 に よ っ て カ プ セ ル 化 さ れ る 蛍 光 体 粒 子 で 構 成 さ れ る コ ア を 有
す る 。 こ の よ う な マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 物 は 、 道 路 標 識 、 交 差 点 、 住 宅 番 号 、 計 器 板 、 航 空
機 内 部 、 腕 時 計 文 字 盤 、 計 算 機 デ ィ ス プ レ イ 、 陰 極 線 管 、 そ の 他 を 照 ら す た め に 有 用 で あ
る 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
　 ど の 蛍 光 体 が マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ る か に 依 存 し て 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 物 は 、 電 流
の 印 加 に よ っ て 、 電 子 に よ る 影 響 を 受 け て 、 電 磁 放 射 の 吸 収 、 ま た は そ の 他 の 活 性 化 手 段
に よ っ て 、 こ れ ら の 発 光 状 態 に 活 性 化 さ れ て も よ い 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
　 典 型 的 な 蛍 光 体 は 、 以 下 の も の を 含 む ：
　
　
　
　
　
　
　
　
　
な ど の 酸 素 優 位 の 蛍 光 体 、 亜 鉛 、 カ ド ミ ウ ム 、 お よ び 水 銀 の 硫 化 物 、 セ レ ン 化 物 、 並 び に
テ ル ル 化 物 な ど の ダ イ ヤ モ ン ド -格 子 蛍 光 体 、 例 え ば ZnS： AgCl； ZnS： CuCl； 、 並 び に 活
性 化 補 助 因 子 （ ハ ロ ゲ ン 、 Al、 Ga、 お よ び Inな ど ） と と も に 、 そ の 他 の 活 性 化 物 質 （ Mn(I
I)、 P、 As、 Sb、 V、 Fe、 お よ び Tiな ど ） に よ っ て 活 性 化 さ れ た ZnS： MnClお よ び ZnS、 並 び
に 、 Agま た は Cuの い ず れ か と 希 土 類 の 組 み 合 わ せ に よ っ て 活 性 化 さ れ た ZnS； ZnSに つ い て
上 記 し た も の と 同 じ 活 性 化 物 質 お よ び 活 性 化 補 助 因 子 と CdS;ア ル カ リ 土 類 硫 化 物 、 た と え
ば ユ ウ ロ ピ ウ ム 、 セ リ ウ ム 、 銅 、 マ ン ガ ン 、 サ マ リ ウ ム ま た は ビ ス マ ス を 含 む CaS、 SrS、
そ の 他 、 ま た は SiC、 AiN、 GaP； 並 び に ス チ ル ベ ン 、 ナ フ タ レ ン 、 ア ン ト ラ セ ン 、 お よ び
フ ェ ナ ン ト レ ン な ど の 有 機 蛍 光 体 。
【 ０ ０ ５ ０ 】
　 蛍 光 体 は 、 Kirk-Othmer、 Encyclopedia of Chemical Technology、 John Wiley & Sons
、 (2 ed. 1967)、 ペ ー ジ 616-631に 詳 述 さ れ て お り 、 こ の 考 察 は 、 本 願 に 参 照 と し て 組 み
入 れ ら れ る 。 蛍 光 体 の 理 論 上 の 局 面 、 並 び に 特 定 の 一 般 の 蛍 光 体 お よ び こ れ ら の 特 性 の リ
ス ト に 関 す る 考 察 は 、 Theculis、 Encyclopedic Dictionary of Physics、 (Pergamon Pres
s、 Oxford 1962)、 ペ ー ジ 368-372に お い て 見 出 さ れ 、 こ の 考 察 は 、 本 願 に 参 照 と し て 組 み
入 れ ら れ る 。
【 ０ ０ ５ １ 】
　 電 気 発 光 （ こ れ は 、 電 子 お よ び 正 孔 電 流 （ hole current） の 放 射 性 組 換 え に よ っ て 、 光
エ ネ ル ギ ー へ の 電 気 エ ネ ル ギ ー 源 の 直 接 的 変 換 と し て 定 義 さ れ る ） に よ っ て マ イ ク ロ カ プ
セ ル 化 さ れ た 蛍 光 体 を 励 起 す る こ と を 望 む 場 合 は 、 硫 化 亜 鉛 （ 特 に 、 銅 の 一 部 が 銅 の 硫 化
物 の 第 二 相 と し て 終 わ る 銅 活 性 化 物 質 で 調 製 さ れ た も の ） が コ ア 材 料 と し て 好 ま し い 。 電
子 発 光 法 に お け る 放 出 は 、 紫 外 線 刺 激 下 で 観 察 さ れ る 光 ル ミ ネ セ ン ス と 同 様 で あ る 。 1/32
イ ン チ 未 満 の 厚 み を 有 す る 可 動 性 の 電 子 発 光 ラ ン プ を 、 読 み 出 し 、 計 器 板 照 明 、 記 号 標 識
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、 そ の 他 を 含 む 多 く の 適 用 に お い て 使 用 し た 。
【 ０ ０ ５ ２ 】
　 電 気 発 光 の 総 合 的 な 総 説 に つ い て は 、 H. F. Ivy、 IRE Trans. Electron Devices 6、 20
3 (1959)；  J.Electronchem. Sec. 108、 590 (1961)；  Electrochem. Technol 1、 42 (19
63)；  H. K. Henisch、 Electroluminescence、 Pergamon Press、 New York、 1962； お よ び
 H. F. Ivey、 Electroluminescence and Related Effects、 Academic Press, Inc.、 New 
York、 1963を 参 照 さ れ た い 。 ま た 、 電 気 発 光 は 、 そ の 他 の 化 合 物 の う ち の AnS： Cu； ZnTe
： Cu； SiC； GaP； お よ び GaAsの 単 結 晶 に お い て 観 察 さ れ た 。 こ れ ら の 例 の 多 く で は 、 刺 激
は 、 pn接 合 の キ ャ リ ア 注 入 に 起 因 す る 。
【 ０ ０ ５ ３ 】
　 マ イ ク ロ カ プ セ ル は 、 蛍 光 体 を 電 界 に よ っ て 活 性 化 す る た め に 、 典 型 的 に は 、 蛍 光 体 粒
子 を 囲 ん で い る マ ト リ ッ ク ス の 媒 体 類 が 、 約 10～ 約 20の 範 囲 の 誘 電 率 を 有 す る べ き で あ る
マ ト リ ッ ク ス 中 に 支 持 さ れ て い る と 考 え ら れ る 。
【 ０ ０ ５ ４ 】
　 基 質 お よ び 典 型 的 な 標 識 の 被 覆 に 対 し て 交 流 を 適 用 す る こ と に よ り 、 電 磁 界 が 生 じ 、 こ
れ に よ り 、 支 持 マ ト リ ッ ク ス 内 で マ イ ク ロ カ プ セ ル 内 の 蛍 光 体 粒 子 が 生 じ る 電 磁 波 エ ネ ル
ギ ー に 対 し て 供 さ れ 、 蛍 光 体 に 発 光 を 生 じ る 。 こ の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 内 の 蛍 光 体 粒 子 の
電 気 発 光 は 、 当 業 者 が 認 識 す る と 考 え ら れ る メ ッ セ ー ジ の パ タ ー ン で 、 お よ び か な り の 距
離 に お い て 、 お よ び 霧 、 雨 、 雪 、 そ の 他 の 条 件 の 下 で 容 易 に 見 え る と 理 解 さ れ る 照 明 デ ィ
ス プ レ イ を 作 成 す る 。 交 流 の 容 易 な 供 給 源 を 使 用 で き な い 環 境 に お い て 使 用 さ れ る デ ィ ス
プ レ イ に つ い て は 、 電 池 か ら な ど の 直 流 形 態 の 電 気 を 基 質 に 供 給 し 、 電 気 エ ネ ル ギ ー 源 を
交 流 に 変 換 す る た め の イ ン バ ー タ を 介 し て カ バ ー し て も よ い 。
【 ０ ０ ５ ５ 】
　 本 発 明 の マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 蛍 光 体 は 、 ま た 、 ス ク リ ー ン 上 に 沈 着 す る こ と が で
き 、 陰 極 線 管 内 に お い て 、 そ の 後 に 壁 ま た は 被 覆 の 重 合 体 材 料 が 、 熱 分 解 ま た は 燃 焼 な ど
に よ っ て 破 壊 さ れ 得 る 。 結 果 と し て 、 カ プ セ ル 化 さ れ て い な い 蛍 光 体 が ス ク リ ー ン に 沈 着
さ れ る 。 蛍 光 体 粒 子 を 沈 着 さ せ る た め の こ の 方 法 は 、 蛍 光 体 が 制 御 さ れ た 方 法 で 沈 着 さ れ
る 場 合 に 有 用 で あ る と 思 わ れ る 。 こ の 場 合 、 壁 材 料 は 、 蛍 光 体 に 悪 影 響 を 与 え な い 比 較 的
低 い 温 度 に お い て 熱 分 解 に よ っ て 破 壊 さ れ な け れ ば な ら な い 。 エ チ レ ン 酢 酸 ビ ニ ル 共 重 合
体 、 並 び に そ の 他 の 代 わ り の 重 合 体 は 、 こ の 目 的 に 適 し て い る 。
【 ０ ０ ５ ６ 】
　 基 本 的 に は 、 蛍 光 体 粒 子 を 含 む マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 物 は 、 (a)蛍 光 体 、 (b)フ ィ ル ム 形 成
重 合 体 材 料 お よ び 、 (c)蛍 光 体 で は な く 、 重 合 体 材 料 を 溶 解 す る こ と が で き る 水 に 混 和 し
な い 液 体 媒 体 を 混 在 さ せ る こ と に よ っ て 生 成 さ せ る こ と が で き る 。 好 ま し い 態 様 に お い て
、 蛍 光 体 は 、 約 1マ イ ク ロ メ ー ト ル ～ 約 100マ イ ク ロ メ ー ト ル の 範 囲 、 好 ま し く は 約 5マ イ
ク ロ メ ー ト ル ～ 約 50マ イ ク ロ メ ー ト ル の 範 囲 の 平 均 直 径 を 有 す る 蛍 光 体 粒 子 の 形 で あ る 。
【 ０ ０ ５ ７ 】
　 蛍 光 体 物 質 は 、 液 体 状 態 で マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る こ と が で き 、 こ れ は 、 一 部 の 有 機 蛍
光 体 を 使 用 す る 有 用 な 方 法 で あ る 。 個 々 の 微 小 コ ア 形 成 実 体 と し て 蛍 光 体 粒 子 を 分 散 さ せ
る た め に 、 生 成 さ れ た 混 合 物 を 攪 拌 し 、 液 体 媒 体 が 系 の 主 要 な 構 成 要 素 を 構 成 す る 撹 拌 さ
れ た 系 を 形 成 さ せ る 。 次 い で 、 重 合 体 フ ィ ル ム 形 成 材 料 を 液 体 媒 体 に 溶 解 さ せ る 。 次 に 、
撹 拌 さ れ た 系 内 に お い て 相 分 離 を 誘 導 し 、 液 体 媒 体 か ら 重 合 体 材 料 を 分 離 し て 、 蛍 光 体 コ
ア の ま わ り の 重 合 体 材 料 の フ ィ ル ム 様 の 被 覆 を 形 成 さ せ る 。 次 に 、 被 覆 内 の 重 合 体 材 料 を
架 橋 し て 、 蛍 光 体 コ ア の ま わ り に 保 護 壁 を 形 成 さ せ る 。 最 後 に 、 水 に 対 す る 壁 の 抵 抗 性 を
増 強 す る た め に 、 保 護 壁 を 十 分 な 時 間 ハ ロ ゲ ン 化 炭 化 水 素 に よ っ て 接 触 し て も よ く 、 次 い
で 洗 浄 し て 乾 燥 し た 。
【 ０ ０ ５ ８ 】
　 銅 が 添 加 さ れ た 硫 化 亜 鉛 な ど の 蛍 光 体 粒 子 を マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 す る た め の 好 ま し い 方
法 は 、 フ ィ ル ム 形 成 壁 材 料 と し て 有 機 液 体 媒 体 お よ び 部 分 的 に 加 水 分 解 さ れ た エ チ レ ン 酢
酸 ビ ニ ル 共 重 合 体 を 使 用 し て 、 蛍 光 体 粒 子 を 液 相 － 液 相 分 離 タ イ プ の コ ア セ ル ベ ー ト で マ
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イ ク ロ カ プ セ ル 化 プ ロ セ ス に 供 す る こ と を 含 む 。 こ の プ ロ セ ス に よ っ て 形 成 さ れ る マ イ ク
ロ カ プ セ ル の フ ィ ル ム 様 の 重 合 体 壁 を 、 そ の 後 に 架 橋 す る こ と に よ っ て 硬 化 さ せ て 、 水 に
対 す る 抵 抗 性 を 増 強 す る た め に 、 低 温 沸 騰 し て い る 炭 化 水 素 と 接 触 さ せ る こ と が で き る 。
次 い で 、 乾 燥 お よ び 濾 過 の 間 に こ れ ら が 凝 集 す る こ と に 対 す る 抵 抗 性 を 改 善 す る た め に 、
好 ま し く は マ イ ク ロ カ プ セ ル 実 体 を 、 微 細 に 分 割 さ れ た シ リ カ ゲ ル で 処 理 す る 。
【 ０ ０ ５ ９ 】
溶 液 の 相 分 離
　 本 発 明 は 、 典 型 的 に は 相 分 離 誘 導 物 質 を 混 合 物 に 導 入 す る こ と に よ っ て 、 種 々 の 方 法 で
相 分 離 を 誘 導 し 得 る こ と を 想 定 す る 。 た と え ば 、 フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 が 、 優 先 的 に 蛍 光 体
粒 子 を 被 覆 す る よ う に 、 フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 に 対 し て よ り も 、 蛍 光 体 粒 子 に 対 し て 低 い 親
和 性 を 有 す る 相 補 重 合 体 材 料 を 、 液 体 媒 体 に 溶 解 し て も よ い 。
【 ０ ０ ６ ０ 】
　 ま た は 、 フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 ま た は 蛍 光 体 粒 子 の た め の 溶 媒 で は な い 非 重 合 体 材 料 を 、
相 分 離 誘 導 物 質 と し て 使 用 し て も よ い 。 も う 一 つ の 変 形 例 に お い て 、 相 分 離 は 、 任 意 の 相
分 離 誘 導 物 質 を 系 に 導 入 す る か 否 か に か か わ ら ず 、 フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 が 液 体 媒 体 中 で 一
般 に 不 溶 性 と な る 温 度 に 系 の 温 度 を 調 整 す る こ と に よ っ て 誘 導 さ れ て も よ い 。 理 解 さ れ る
よ う に 、 本 方 法 の こ の 工 程 は 、 使 用 す る 特 定 の フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 に 依 存 し て 、 系 を 冷 却
す る こ と ま た は 加 熱 す る こ と の い ず れ か を 含 ん で も よ い 。
【 ０ ０ ６ １ 】
　 使 用 す る 際 に 、 相 分 離 誘 導 物 質 を 最 初 の 混 合 工 程 の 間 か 後 の い ず れ か に お い て 系 に 導 入
し て も よ い 。 さ ら な る 変 形 例 と し て 、 フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 お よ び 相 分 離 誘 導 物 質 を 、 最 初
に お 互 い に 混 合 し 、 次 い で 液 体 媒 体 お よ び 蛍 光 体 粒 子 と 混 合 し て も よ い 。
【 ０ ０ ６ ２ 】
　 本 発 明 の た め の 適 切 な 相 分 離 誘 導 物 質 は 、 液 体 媒 体 に 可 溶 性 で 、 か つ 系 に お い て 重 合 体
フ ィ ル ム 形 成 材 料 の 親 和 性 よ り も 、 カ プ セ ル の コ ア 材 料 に 対 し て 低 い 親 和 性 を 示 し 、 こ れ
に よ り 重 合 体 フ ィ ル ム 形 成 材 料 が 優 先 し て 分 散 し た コ ア の 周 り に 沈 着 さ れ る 重 合 体 材 料 で
あ る 。 換 言 す れ ば 、 相 分 離 誘 導 物 質 は 、 重 合 体 フ ィ ル ム 形 成 材 料 と 不 相 溶 で あ る 。 こ の タ
イ プ の 実 例 と な る 相 分 離 誘 導 物 質 は 、 シ リ コ ン オ イ ル な ど 、 た と え ば 、 ポ リ ジ メ チ ル シ ロ
キ サ ン な ど ； ポ リ オ レ フ ィ ン 、 た と え ば 、 約 8,000～ 約 10,000の 分 子 量 を 有 す る ポ リ ブ タ
ジ エ ン ； 約 330～ 約 780の 分 子 量 を 有 す る ポ リ ブ テ ン ； 加 水 分 解 さ れ て い な い エ チ レ ン -酢
酸 ビ ニ ル 共 重 合 体 ； 天 然 の ワ ッ ク ス ； お よ び そ の 他 な ど の 重 合 体 材 料 で あ る 。 こ の 一 般 的
な タ イ プ の 重 合 体 材 料 は 、 時 に 当 技 術 分 野 に お い て 「 相 補 重 合 体 材 料 」 と し て 特 徴 付 け ら
れ る 。
【 ０ ０ ６ ３ 】
　 最 初 に マ イ ク ロ カ プ セ ル 壁 ま た は 被 覆 を 形 成 す る た め に 使 用 す る こ と が で き る 相 分 離 誘
導 物 質 の も う 一 つ の タ イ プ は 、 重 合 体 フ ィ ル ム 形 成 材 料 お よ び カ プ セ ル コ ア 材 料 の た め の
非 溶 剤 で あ る が 、 液 体 媒 体 に よ っ て 混 合 で き る 非 重 合 体 液 体 で あ る 。 非 溶 剤 タ イ プ の 実 例
と な る 相 分 離 誘 導 物 質 は 、 植 物 油 、 た と え ば 、 綿 実 油 ま た は ト ウ モ ロ コ シ 油 な ど の 半 乾 性
油 、 お よ び 亜 麻 仁 油 、 大 豆 油 な ど の 乾 性 油 で あ る 。 非 溶 剤 タ イ プ の そ の 他 の 実 例 と な る 材
料 は 、 鉱 油 、 ハ ロ ゲ ン 化 さ れ た 鉱 油 、 シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 シ ク ロ ヘ プ タ ン な ど の 液 体 飽 和 し
た 脂 環 式 炭 化 水 素 、 n-ヘ キ サ ン 、 n-ヘ プ タ ン な ど の 液 体 の 飽 和 し た 直 鎖 脂 肪 族 炭 化 水 素 で
あ る 。
【 ０ ０ ６ ４ 】
　 相 分 離 お よ び 付 随 す る 被 覆 ま た は マ イ ク ロ カ プ セ ル 壁 を 形 成 さ せ る た め に 、 フ ィ ル ム 形
成 重 合 体 材 料 、 相 分 離 誘 導 物 質 、 お よ び 溶 媒 （ こ れ は 、 系 の 液 体 媒 体 と し て 役 立 つ ） は 、
任 意 の 便 利 な 順 序 で 組 み 合 わ せ る こ と が で き る 。 好 ま し く は 、 重 合 体 フ ィ ル ム 形 成 材 料 の
希 薄 溶 液 は 、 ま ず 形 成 し 、 次 い で 、 約 30℃ ま た は そ れ 以 上 の 高 温 で 相 分 離 誘 導 物 質 を 添 加
す る こ と に よ っ て 、 液 相 － 液 相 分 離 を 生 じ さ せ る 。
【 ０ ０ ６ ５ 】
　 し か し 、 添 加 の 順 序 は 、 逆 転 さ せ る こ と が で き る 。 ま た は 、 フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 材 料 お
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よ び 相 分 離 誘 導 物 質 は 、 同 時 に 液 体 媒 体 と 混 合 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ６ ６ 】
　 フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 材 料 お よ び 相 分 離 誘 導 物 質 の 定 量 的 関 係 は 、 使 用 さ れ る 特 定 の 材 料
に 、 お よ び カ プ セ ル の 蛍 光 体 コ ア に 要 求 さ れ る 保 護 壁 ま た は フ ィ ル ム 様 被 覆 の 厚 み に も 依
存 す る 。 一 般 に 、 フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 は 、 系 の 全 体 積 の 約 0.5～ 約 5パ ー セ ン ト （ 好 ま し く
は 約 1～ 約 2パ ー セ ン ト ） を 構 成 し 、 相 分 離 誘 導 物 質 は 、 系 の 全 体 積 の 約 0.5～ 約 25パ ー セ
ン ト （ 好 ま し く は 約 8～ 約 12パ ー セ ン ト ） を 構 成 し 、 分 散 し た カ プ セ ル コ ア 物 質 実 体 は 、
系 の 全 体 積 の 約 2～ 約 30パ ー セ ン ト （ 好 ま し く は 約 15～ 約 20パ ー セ ン ト ） を 構 成 す る 。 こ
の よ う に 、 結 果 と し て 生 じ る 本 発 明 の マ イ ク ロ カ プ セ ル は 、 保 護 重 合 体 壁 ま た は 被 覆 に 対
す る 蛍 光 体 コ ア の 比 較 的 高 い 相 比 率 、 典 型 的 に は 約 3： 1～ 約 20： 1の 範 囲 で 、 好 ま し く は
そ の 範 囲 の 上 端 部 の 範 囲 内 で 有 す る 。
【 ０ ０ ６ ７ 】
　 ま た は 、 相 分 離 は 、 ま ず 、 予 め 定 め ら れ た 溶 解 温 度 で 、 液 体 媒 体 に お い て 重 合 体 フ ィ ル
ム 形 成 材 料 （ す な わ ち 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル 壁 形 成 材 料 ） の 溶 液 を 形 成 し 、 そ の 後 、 生 じ る
溶 液 の 温 度 を 、 溶 解 し た 重 合 体 材 料 の 少 な く と も 一 部 に つ い て 不 溶 性 の 温 度 に 加 温 ま た は
冷 却 す る こ と に よ っ て 変 化 さ せ る こ と に よ り 、 系 内 で 誘 導 す る こ と が で き る 。 通 常 、 溶 液
温 度 は 、 溶 液 に 分 散 さ れ た 蛍 光 体 コ ア 周 辺 で マ イ ク ロ カ プ セ ル 壁 形 成 を 生 じ さ せ る た め に
、 少 な く と も 約 10℃ ま で 低 下 さ せ る 。 し か し 、 液 体 媒 体 中 の 重 合 体 材 料 の 可 溶 性 が 温 度 の
増 加 と 共 に 減 少 す る 例 に お い て は 、 重 合 体 材 料 溶 液 の 温 度 を 上 昇 さ せ る こ と に よ っ て 相 分
離 が 誘 導 さ れ る 。
【 ０ ０ ６ ８ 】
　 ま た 、 こ れ ら の 相 分 離 誘 導 技 術 の 組 み 合 わ せ を 使 用 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ６ ９ 】
フ ィ ル ム を 形 成 し 、 架 橋 可 能 な 、 加 水 分 解 さ れ た 重 合 体 の 架 橋
　 本 発 明 に 従 っ て マ イ ク ロ カ プ セ ル を 硬 化 す る た め に 有 用 な 適 切 な 架 橋 剤 は 、 触 媒 の 存 在
と 共 に 、 ま た は 伴 わ な い 、 ジ イ ソ シ ア ネ ー ト ま た は ポ リ イ ソ シ ア ネ ー ト 、 た と え ば ト ル エ
ン ジ イ ソ シ ア ネ ー ト を 含 む 。 ト ル エ ン ジ イ ソ シ ア ネ ー ト -ト リ メ チ ロ ー ル プ ロ パ ン 付 加 物
（ 通 常 、 液 体 媒 体 の 一 定 分 量 に 溶 解 さ れ て い る ） が 、 特 に 好 ま し い 。 ま た 、 塩 化 マ ロ ニ ル
、 塩 化 オ キ サ リ ル 、 ス ル フ ォ ニ ル ク ロ リ ド 、 塩 化 チ オ ニ ル な ど の ジ ア シ ッ ド ハ ロ ゲ ン 化 物
お よ び 二 官 能 性 の 水 素 化 物 は 、 架 橋 剤 と し て 適 し て い る 。 適 切 な 硬 化 剤 の も う 一 つ の 群 は
、 ナ ト リ ウ ム 、 カ リ ウ ム 、 リ チ ウ ム 、 お よ び セ シ ウ ム メ ト キ シ ド な ど の ア ル カ リ ア ル コ キ
シ ド 、 エ ト キ シ ド 、 プ ロ ポ キ シ ド な ど に よ っ て 例 証 さ れ る 。
【 ０ ０ ７ ０ 】
　 形 成 さ れ た 被 覆 に お い て 所 望 の 化 学 的 硬 化 を 生 じ さ せ 、 こ れ に よ り 保 護 カ プ セ ル 壁 を 提
供 す る た め に 、 架 橋 剤 ま た は 硬 化 剤 を 液 体 媒 体 ま た は 別 の 適 合 性 の 溶 媒 の 一 定 分 量 に 溶 解
す る こ と が で き 、 次 い で 被 覆 さ れ た カ プ セ ル コ ア の 懸 濁 液 に 添 加 す る こ と が で き る 。 次 い
で 、 使 用 さ れ る 架 橋 剤 に 依 存 し て 、 約 0℃ ～ 約 50℃ の 温 度 に お い て 約 5分 ～ 約 20時 間 の 期 間
、 架 橋 を 行 う こ と が で き る 。 ジ ア シ ッ ド ハ ロ ゲ ン 化 物 を 使 用 す る 場 合 、 架 橋 時 間 は 、 約 5
～ 約 15分 で あ る こ と が で き 、 ジ イ ソ シ ア ネ ー ト を 使 用 す る 場 合 、 反 応 条 件 に 依 存 し て 、 約
5～ 約 15時 間 架 橋 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ７ １ 】
　 ま た 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル の 被 覆 は 、 加 速 し た 電 子 、 X線 、 γ 線 、 α 粒 子 、 中 性 子 な ど の
高 エ ネ ル ギ ー 電 離 放 射 線 に 曝 露 す る こ と に よ っ て 硬 化 し 、 ま た は 架 橋 す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ７ ２ 】
　 マ イ ク ロ カ プ セ ル の 保 護 壁 の 透 過 性 は 、 行 わ れ た 架 橋 の 程 度 に か な り の 範 囲 で 依 存 的 で
あ り 、 架 橋 の 程 度 を 制 御 す る こ と に よ り 、 所 与 の 最 終 用 途 に 要 求 さ れ る と お り の 保 護 壁 に
組 み 込 む こ と が で き る 。
【 ０ ０ ７ ３ 】
　 ま た 、 重 合 体 の 架 橋 は 、 異 な っ た 方 法 で 達 成 さ れ て も よ い 。 典 型 的 に は 、 架 橋 剤 は 、 好
ま し い 架 橋 剤 で あ る ジ イ ソ シ ア ネ ー ト 、 ポ リ イ ソ シ ア ネ ー ト 、 ジ ア シ ッ ド ハ ロ ゲ ン 化 物 、
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二 官 能 性 の 水 素 化 物 、 お よ び ア ル カ リ ア ル コ キ シ ド と 共 に 系 に 添 加 さ れ る 。 ま た は 、 架 橋
は 、 系 に 放 射 線 を 適 用 す る こ と に よ っ て 誘 導 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ７ ４ 】
　 本 発 明 を 実 施 す る 際 に 、 種 々 の サ イ ズ の マ イ ク ロ カ プ セ ル を 製 造 す る こ と が で き 、 こ れ
ら の サ イ ズ は 、 約 1マ イ ク ロ メ ー ト ル ま た は そ れ 以 下 ～ 約 数 千 マ イ ク ロ メ ー ト ル ま た は そ
れ 以 上 の 平 均 直 径 の 範 囲 で あ る こ と が で き 、 作 製 さ れ た マ イ ク ロ カ プ セ ル の 通 常 の サ イ ズ
は 、 約 1マ イ ク ロ メ ー ト ル ～ 約 15,000マ イ ク ロ メ ー ト ル の 平 均 直 径 で あ り 、 好 ま し く は 約 5
マ イ ク ロ メ ー ト ル ～ 約 2,500マ イ ク ロ メ ー ト ル の 範 囲 で あ る 。 同 様 に 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル
は 、 そ れ ぞ れ の マ イ ク ロ カ プ セ ル の 総 重 量 の 最 高 約 99パ ー セ ン ト ま た は そ れ 以 上 を 構 成 す
る こ と が で き る 様 々 の 量 の 蛍 光 体 コ ア 材 料 を 含 む よ う に 製 造 す る こ と が で き る 。 好 ま し く
は 、 コ ア 材 料 は 、 そ れ ぞ れ の マ イ ク ロ カ プ セ ル の 総 重 量 の 約 50～ 約 97パ ー セ ン ト を 構 成 す
る 。
【 ０ ０ ７ ５ 】
　 本 発 明 を 例 証 す る た め に 、 ト ル エ ン な ど の 液 体 媒 体 の 溶 液 お よ び 部 分 的 に 加 水 分 解 さ れ
た エ チ レ ン -酢 酸 ビ ニ ル 共 重 合 体 （ HEVA） を 含 む フ ィ ル ム 形 成 重 合 体 材 料 （ 加 水 分 解 さ れ
て ビ ニ ル ア ル コ ー ル 基 を 形 成 す る 酢 酸 ビ ニ ル 基 の 約 38パ ー セ ン ト ～ 約 55パ ー セ ン ト 、 お よ
び 好 ま し く は 約 44パ ー セ ン ト ～ 約 46パ ー セ ン ト を 有 す る ） を 、 約 70℃ 以 上 、 お よ び 好 ま し
く は 約 75℃ ～ 約 100℃ の 最 適 に 上 昇 し た 溶 液 温 度 で 調 製 す る 。 次 い で 、 生 成 さ れ た 溶 液 を
、 蛍 光 体 コ ア 材 料 を 得 る た め に 準 備 す る 。 好 ま し く は 、 溶 液 を 約 30℃ ～ 約 65℃ の 分 散 温 度
に 冷 却 さ せ る 。 次 い で 、 HEVA-ト ル エ ン 溶 液 の 全 体 に わ た っ て コ ア 材 料 実 体 と し て の 蛍 光
体 粒 子 を 分 散 さ せ る た め に 、 約 5～ 約 50マ イ ク ロ メ ー ト ル の 範 囲 の 平 均 直 径 を 有 す る 蛍 光
体 粒 子 を 激 し く 撹 拌 し て い る HEVA-ト ル エ ン 溶 液 に 添 加 す る 。
【 ０ ０ ７ ６ 】
　 次 に 、 綿 実 油 な ど の 誘 導 因 子 を 分 離 相 に 添 加 す る こ と に よ っ て 、 ト ル エ ン 溶 液 か ら の HE
VA共 重 合 体 の 液 相 － 液 体 相 分 離 を 誘 導 し 、 次 い で 生 じ る 混 合 物 を 約 15℃ ～ 約 50℃ 、 好 ま し
く は 約 20℃ ～ 約 30℃ の 範 囲 の 相 分 離 温 度 に 冷 却 す る と 共 に 、 分 散 し た コ ア 材 料 蛍 光 体 粒 子
を 維 持 す る た め に 撹 拌 を 続 け る 。 し か し 、 蛍 光 体 コ ア の 前 に 、 相 分 離 誘 導 因 子 を 先 に 添 加
す る こ と も で き る 。 相 分 離 が 系 内 で 誘 導 さ れ る 場 合 に は 、 壁 形 成 HEVA共 重 合 体 材 料 は 、 不
連 続 な も う 一 つ の 相 、 す な わ ち 第 三 相 と し て 分 離 さ れ 、 優 先 し て 蛍 光 体 コ ア を 濡 ら し 、 被
覆 ま た は カ プ セ ル 壁 を 形 成 す る 。 こ の 第 三 相 は 、 重 合 体 材 料 が 比 較 的 濃 縮 さ れ た 溶 液 ま た
は ゲ ル で あ り 、 連 続 相 よ り も 高 粘 性 で あ り 、 お よ び 加 え て 、 こ れ ら の 実 体 を 分 散 し て 維 持
す る た め に 必 要 と さ れ る 力 に 伴 う 剪 断 力 に も か か わ ら ず 、 分 散 し た 蛍 光 体 コ ア の ま わ り の
連 続 し た 被 覆 を 維 持 す る た め に は 十 分 に 高 い 粘 稠 性 で あ る 。
【 ０ ０ ７ ７ 】
　 次 に 、 ト リ メ チ ロ ー ル プ ロ パ ン の ト ル エ ン 溶 液 と 共 に ト ル エ ン ジ イ ソ シ ア ネ ー ト （ TDI
） 付 加 物 な ど の 架 橋 剤 の 溶 液 を 添 加 し て 、 混 合 物 を 冷 却 し て 架 橋 し て 硬 化 さ せ 、 相 分 離 誘
導 綿 実 油 の 添 加 の 結 果 と し て 、 HEVA被 覆 を 蛍 光 体 コ ア 周 辺 に 沈 着 さ せ る 。 TDI付 加 物 の 添
加 後 、 生 成 さ れ た 混 合 物 を 約 0℃ ～ 約 20℃ の 範 囲 の 温 度 に さ ら に 冷 却 し 、 次 い で 周 囲 温 度
に 温 め る と 共 に 、 攪 拌 し 続 け た 。 架 橋 が 完 了 す る ま で 撹 拌 を 続 け る 。 そ の 後 、 作 製 さ れ た
マ イ ク ロ カ プ セ ル を 回 収 し 、 洗 浄 し て 乾 燥 す る 。
【 ０ ０ ７ ８ 】
　 次 い で 、 必 要 に 応 じ て 、 1,1,2-ト リ ク ロ ロ -1,2,2-ト リ フ ル オ ロ エ タ ン 中 で マ イ ク ロ カ
プ セ ル を 懸 濁 す る こ と な ど に よ り 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル を ハ ロ ゲ ン 化 炭 化 水 素 と 接 触 さ せ る
。 こ の 洗 浄 に よ り 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル の 被 覆 ま た は 壁 を 収 縮 さ せ 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル の 凝
集 を 防 止 す る 。 最 後 に 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル の 凝 集 を 防 止 す る た め に 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル を
乾 燥 し て 、 好 ま し く は マ イ ク ロ メ ー ト ル サ イ ズ の 粒 子 の 形 態 の シ リ カ ゲ ル で 処 理 す る 。
【 ０ ０ ７ ９ 】
　 本 発 明 は 、 当 業 者 に 本 発 明 を ど の よ う に 実 施 す る か を 開 示 す る た め に 、 お よ び 本 発 明 を
実 行 す る た め に 想 定 さ れ る 最 良 の 形 態 を 表 す た め に 、 設 計 さ れ た 特 定 の 態 様 の 例 証 で あ る
、 以 下 の 実 施 例 に よ っ て さ ら に 説 明 さ れ る 。
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【 ０ ０ ８ ０ 】
実 施 例 1
　 そ の 酢 酸 ビ ニ ル 基 の 44～ 52パ ー セ ン ト が ビ ニ ル ア ル コ ー ル 基 に 加 水 分 解 さ れ 、 か つ 35～
37の メ ル ト イ ン デ ッ ク ス を 有 す る 60グ ラ ム の 加 水 分 解 さ れ た エ チ レ ン 酢 酸 ビ ニ ル 共 重 合 体
（ HEVA、 Mitsui Corporationに よ っ て 商 標 Japan8の 下 で 販 売 さ れ る ） を 、 速 度 を 変 え ら れ
る 撹 拌 モ ー タ ー 上 に 4イ ン チ の タ ー ビ ン イ ン ペ ラ を 備 え た 4リ ッ ト ル の ビ ー カ ー 内 の 2400ml
の ト ル エ ン に 添 加 す る 。 溶 液 を 85℃ に 加 温 し て 15分 間 撹 拌 す る こ と に よ っ て 、 HEVA共 重 合
体 を ト ル エ ン に 溶 解 さ せ る 。 次 に 、 熱 を 除 去 し て 、 温 度 を 58℃ に 下 げ さ せ る 。 そ の 時 に 、
約 10マ イ ク ロ メ ー ト ル ～ 約 40マ イ ク ロ メ ー ト ル の 範 囲 の 平 均 直 径 を 有 す る 900グ ラ ム の 緑
の 蛍 光 体 粒 子 を 、 ト ル エ ン 溶 液 の 全 体 に わ た っ て 実 質 的 に 一 様 に 蛍 光 体 粒 子 を 分 散 さ せ る
た め に 、 480rpmに 増 大 し た 撹 拌 器 で 激 し く 攪 拌 し な が ら 、 HEVA共 重 合 体 の ト ル エ ン 溶 液 に
添 加 す る 。 ほ ぼ 同 時 に 、 液 相 － 液 相 分 離 を 誘 導 す る た め に 、 綿 実 油 を ト ル エ ン 溶 液 （ 綿 実
油 溶 液 重 量 の 11パ ー セ ン ト を 形 成 す る た め に 十 分 な 量 の も の ） に 添 加 す る 。 42℃ に お い て
、 撹 拌 器 を 430rpmに 減 速 し 、 ビ ー カ ー を 氷 浴 槽 に 配 置 す る 。 次 い で 、 懸 濁 液 の 分 散 し た 蛍
光 体 粒 子 を 維 持 す る た め に 十 分 に 撹 拌 す る と 共 に 、 生 成 さ れ た 混 合 物 を 約 22℃ に 冷 却 す る
。
【 ０ ０ ８ １ 】
　 次 い で 、 ト リ メ チ ロ ー ル プ ロ パ ン を 含 む 71.4グ ラ ム の ト ル エ ン ジ イ ソ シ ア ネ ー ト 付 加 物
の ト ル エ ン 溶 液 （ Mobay Chemicalsに よ っ て 商 標 MondurCB75の 下 で 販 売 さ れ る ） を 添 加 し
、 混 合 物 を 冷 却 し て 架 橋 し 、 こ れ に よ り HEVA被 覆 を 硬 化 さ せ て 、 綿 実 油 の 付 加 の 結 果 と し
て 、 コ ア 材 料 周 辺 に 沈 着 さ れ る 。 ジ イ ソ シ ア ネ ー ト 付 加 物 の 添 加 後 、 絶 え ず 撹 拌 す る と 共
に 、 生 成 さ れ た 混 合 物 を さ ら に 約 10℃ に 冷 却 し 、 次 い で 周 囲 温 度 に 加 温 す る 。 架 橋 が 完 了
す る ま で 撹 拌 を 続 け る 。
【 ０ ０ ８ ２ 】
　 そ の 後 、 生 成 さ れ た マ イ ク ロ カ プ セ ル を 濾 過 に よ っ て 回 収 し 、 ト ル エ ン に よ っ て 洗 浄 し
、 次 い で 、 濾 過 お よ び 乾 燥 す る 間 に 被 覆 ま た は マ イ ク ロ カ プ セ ル 壁 を 収 縮 さ せ 、 壁 の 耐 水
性 を 改 善 す る た め に 、 お よ び マ イ ク ロ カ プ セ ル の 凝 集 を 防 止 す る た め に 、 1250mlの 1,1,2-
ト リ ク ロ ロ -1,2,2-ト リ フ ル オ ロ エ タ ン 中 で 5～ 10分 間 懸 濁 す る 。 懸 濁 を さ ら に 3回 繰 り 返
し 、 次 い で マ イ ク ロ カ プ セ ル を ろ 過 し て 取 り 除 き 、 小 量 の 1,1,2-ト リ ク ロ ロ -1,2,2-ト リ
フ ル オ ロ エ タ ン に よ っ て 再 び 洗 浄 す る 。 次 に 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル の 凝 集 の 防 止 を 助 け る た
め に 、 カ プ セ ル を 微 細 に 分 割 さ れ た シ リ カ ゲ ル （ W. R. Grace Co.に よ っ て 商 標 Syloid74
の 下 で 販 売 さ れ る ） と 混 合 す る 。 Syloid/マ イ ク ロ カ プ セ ル 混 合 物 を 500マ イ ク ロ メ ー ト ル
の 篩 を 通 し 、 次 い で 106マ イ ク ロ メ ー ト ル の 篩 を 通 し 、 次 い で ト レ イ に 散 開 さ せ て 乾 燥 さ
せ る 。 収 率 は 、 約 80パ ー セ ン ト で あ る 。
【 ０ ０ ８ ３ 】
実 施 例 2
　 約 10マ イ ク ロ メ ー ト ル ～ 約 40マ イ ク ロ メ ー ト ル の 範 囲 の 平 均 直 径 を 有 す る 900グ ラ ム の
青 い 蛍 光 体 粒 子 を 使 用 し て 、 実 施 例 1の 方 法 を う ま く 繰 り 返 す 。
【 ０ ０ ８ ４ 】
実 施 例 3
　 約 10マ イ ク ロ メ ー ト ル ～ 約 40マ イ ク ロ メ ー ト ル の 範 囲 の 平 均 直 径 を 有 す る 600グ ラ ム の
黄 色 の 蛍 光 体 粒 子 を 使 用 し て 、 実 施 例 1の 方 法 を う ま く 繰 り 返 す 。
【 ０ ０ ８ ５ 】
実 施 例 4
　 酢 酸 ビ ニ ル 基 の 44～ 46パ ー セ ン ト が ビ ニ ル ア ル コ ー ル 基 に 加 水 分 解 さ れ て い る 、 加 水 分
解 さ れ た エ チ レ ン -酢 酸 ビ ニ ル 共 重 合 体 を 使 用 し て 、 実 施 例 1の 方 法 を う ま く 繰 り 返 す 。
【 ０ ０ ８ ６ 】
　 当 業 者 に は 容 易 に 理 解 さ れ る よ う に 、 本 発 明 は 、 幅 広 い 有 用 性 お よ び 適 用 の 余 地 が あ る
。 本 願 に 記 載 さ れ た も の 以 外 の 本 発 明 の 多 く の 態 様 お よ び 適 用 、 並 び に 多 く の バ リ エ ー シ
ョ ン お よ び 修 飾 は 、 本 発 明 の 物 質 ま た は 範 囲 か ら 逸 脱 す る こ と な く 、 本 発 明 お よ び 前 述 の
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説 明 か ら 明 ら か で あ る か 、 ま た は 合 理 的 に 示 唆 さ れ る 。 前 述 の 開 示 は 、 本 発 明 を 限 定 す る
か 、 ま た は そ う で な け れ ば 任 意 の そ の 他 の 態 様 、 改 作 、 バ リ エ ー シ ョ ン 、 お よ び 修 飾 を 除
外 す る こ と は 、 企 図 さ れ ず 、 お よ び 解 釈 さ れ る べ き で な く 、 本 発 明 は 、 特 許 請 求 の 範 囲 に
よ っ て 定 義 さ れ る 本 発 明 の 精 神 と 範 囲 の み に よ っ て 限 定 さ れ る 。
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ ８ ７ 】
【 図 １ 】 マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 電 子 発 光 蛍 光 体 お よ び マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ て い な
い 電 子 発 光 蛍 光 体 の 輝 度 （ フ ー ト ラ ン ベ ル ト で 測 定 さ れ る ） に 対 す る 露 出 （ 時 間 で 測 定 さ
れ る ） の 効 果 を 示 す 図 で あ る 。 図 1に 関 し て 、 湿 度 キ ャ ビ ネ ッ ト に お い て 1,000時 間 試 験 し
た 場 合 に 、 本 発 明 に 従 っ て マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た 蛍 光 体 を 含 む ラ ン プ は 、 34%の 分 解
だ け を 示 し 、 こ れ は カ プ セ ル 化 さ れ な か っ た 蛍 光 体 を 含 む 電 子 発 光 ラ ン プ に よ っ て 示 さ れ
る も の よ り も 60%少 な い 分 解 で あ る 。 加 え て 、 本 発 明 に 従 っ て マ イ ク ロ カ プ セ ル 化 さ れ た
蛍 光 体 を 含 む 電 子 発 光 光 、 お よ び 白 熱 光 を 滑 走 路 光 と し て 試 験 し た 場 合 に 、 電 子 発 光 ラ ン
プ は 、 光 輪 ま た は ぎ ら つ き を 生 じ ず 、 白 熱 光 よ り も ほ ぼ 3倍 さ ら に 離 れ て 見 る こ と が で き
る と 思 わ れ る 。 こ れ と 同 じ 結 果 は 、 人 工 の 条 件 下 で も 観 察 さ れ た 。
【 図 ２ 】 カ プ セ ル の 品 質 と 部 分 的 に 加 水 分 解 さ れ た ポ リ （ エ チ レ ン 酢 酸 ビ ニ ル ） に 適 用 さ
れ る パ ー セ ン ト 加 水 分 解 と の 間 の 関 係 の グ ラ フ 図 で あ る 。 理 由 に つ い て は 完 全 に 理 解 さ れ
て い な い が 、 パ ー セ ン ト 加 水 分 解 の 変 化 に 伴 う 品 質 の 変 化 は 、 か な り 明 白 で あ り 、 か つ 著
し い 。 約 38パ ー セ ン ト 未 満 の 加 水 分 解 で は 、 確 立 さ れ た 液 相 － 液 相 分 離 技 術 に 従 っ て 調 製
さ れ た 分 離 さ れ た 相 は 、 有 用 な カ プ セ ル 壁 を 形 成 す る の に は 適 し て い な い 粘 稠 性 で あ り 、
形 成 さ れ る 壁 は 粘 着 性 で あ り 、 カ プ セ ル を 単 離 す る た め の 試 み に お い て 一 般 に 扱 い に く い
。 38パ ー セ ン ト 未 満 の 加 水 分 解 を 有 す る 材 料 を 使 用 し て 作 成 さ れ た カ プ セ ル で は 、 ビ ニ ル
ア ル コ ー ル 基 を 欠 く こ と に よ り 、 水 酸 基 間 の 十 分 な 架 橋 を 妨 げ る た め 、 マ イ ク ロ カ プ セ ル
化 プ ロ セ ス の 間 に 凝 集 す る 傾 向 を 有 す る 。 約 55パ ー セ ン ト を 超 え る 加 水 分 解 で は 、 分 離 さ
れ た 相 は 、 非 常 に 粘 稠 性 が 高 く 、 半 個 体 の 、 繊 維 質 の 、 急 峻 な 相 と し て 存 在 す る 。 「 優 れ
て い る 」 か ら 「 優 れ て い な い 」 へ の 変 化 は 急 激 で あ り 、 数 パ ー セ ン ト 以 内 に ま と ま っ て い
る よ う に 見 え る 。 約 38～ 約 46パ ー セ ン ト の 加 水 分 解 で は 、 43パ ー セ ン ト の 加 水 分 解 に 近 づ
く と 、 優 良 な カ プ セ ル を 調 製 す る こ と が で き 、 品 質 を 改 善 さ せ る 。 約 42～ 約 53パ ー セ ン ト
の 加 水 分 解 で は 、 カ プ セ ル の 品 質 は 、 本 発 明 の た め に は 良 好 で あ り 、 カ プ セ ル は 、 延 長 さ
れ た 期 間 、 蛍 光 体 、 極 性 の 液 体 、 お よ び そ の 他 の 物 質 粒 子 を 含 め る た め に 特 に 適 し て い る
。 約 53～ 54パ ー セ ン ト ま た は 55パ ー セ ン ト の 加 水 分 解 か ら は 、 カ プ セ ル 品 質 が 急 激 に 低 下
し 、 約 56パ ー セ ン ト の 加 水 分 解 で は 、 優 良 な カ プ セ ル を も は や う ま く 製 造 す る こ と が で き
な い 。 図 2に 表 し た と お り 、 約 44～ 約 46パ ー セ ン ト の 加 水 分 解 で は 、 本 発 明 の た め の カ プ
セ ル の 品 質 は 最 大 で あ る 。 こ の 範 囲 の 加 水 分 解 に つ い て の 正 確 な カ プ セ ル の 品 質 の 評 価 は
、 特 に 決 定 さ れ て い な い が 、 図 2に 表 し た よ う に 、 こ の 範 囲 以 下 の 加 水 分 解 に わ た っ て 大
幅 に 改 善 さ れ て い る 。
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【 図 １ 】

【 図 ２ 】
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【 国 際 調 査 報 告 】
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