
(57)【要約】
　【課題】充填剤入りハロブチルエラストマーの製造方法を提供する。
　【解決手段】ハロブチルエラストマーと少なくとも 1つの無機充填剤とを混合する工程
であって、該充填剤は、該充填剤と該ハロブチルエラストマーとの混合の前に、少なくと
も 1つの塩基性窒素含有基および少なくとも 1つのヒドロキシル基を有する少なくとも 1つ
の有機化合物並びに任意に少なくとも 1つのシラザン化合物と反応されている工程；およ
び、硫黄または他の硬化剤系を使用して該充填剤入りエラストマーを任意に硬化する工程
を含む、充填剤入りハロブチルエラストマーの製造方法。
【選択図】なし
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 充 填 剤 入 り ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー の 製 造 方 法 で あ っ て 、 少 な く と も 1つ の ハ ロ ブ チ ル
エ ラ ス ト マ ー を 少 な く と も 1つ の 無 機 充 填 剤 と 混 合 す る こ と を 含 ん で 成 り 、 該 充 填 剤 は 、
該 充 填 剤 と 該 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー と の 混 合 の 前 に 、 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有
基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 少 な く と も 1つ の 有 機 化 合 物 並 び に 任 意
に 少 な く と も 1つ の シ ラ ザ ン 化 合 物 と 反 応 さ れ て い る 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ２ 】
　 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 該 有
機 化 合 物 が 、 第 一 級 ア ル コ ー ル 基 ま た は カ ル ボ ン 酸 基 を 有 す る 請 求 項 1に 記 載 の 製 造 方 法
。
【 請 求 項 ３ 】
　 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 該 有
機 化 合 物 が 、 分 岐 し て い て も よ い メ チ レ ン 架 橋 に よ っ て 分 離 さ れ た 第 一 級 ア ル コ ー ル 基 お
よ び ア ミ ン 基 を 有 す る 請 求 項 1に 記 載 の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ４ 】
　 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 該 有
機 化 合 物 が 、 分 岐 し て い て も よ い メ チ レ ン 架 橋 に よ っ て 分 離 さ れ た カ ル ボ ン 酸 基 お よ び ア
ミ ン 基 を 有 す る 請 求 項 1に 記 載 の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ５ 】
　 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 該 有
機 化 合 物 が 、 モ ノ エ タ ノ ー ル ア ミ ン 、 N， N－ ジ メ チ ル ア ミ ノ エ タ ノ ー ル 、 天 然 ま た は 合 成
ア ミ ノ 酸 ま た は タ ン パ ク 質 か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ る 請 求 項 1～ 4の い ず れ か に 記 載 の 製 造
方 法 。
【 請 求 項 ６ 】
　 シ ラ ザ ン 化 合 物 が 有 機 シ ラ ザ ン 化 合 物 で あ る 請 求 項 1～ 5の い ず れ か に 記 載 の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ７ 】
　 シ ラ ザ ン 化 合 物 が ジ シ ラ ザ ン 化 合 物 で あ る 請 求 項 6に 記 載 の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ８ 】
　 無 機 充 填 剤 が 、 標 準 ま た は 高 分 散 性 シ リ カ 、 シ リ ケ ー ト 、 ク レ ー 、 石 膏 、 ア ル ミ ナ 、 二
酸 化 チ タ ン 、 タ ル ク お よ び そ れ ら の 混 合 物 か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ る 請 求 項 1～ 7の い ず れ
か に 記 載 の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ９ 】
　 ハ ロ ゲ ン 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー が 臭 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー で あ る 請 求 項 1～ 8の い ず れ
か に 記 載 の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 該 有
機 化 合 物 の 量 が 、 エ ラ ス ト マ ー 100部 に つ き 0.5～ 10部 で あ る 請 求 項 1～ 9の い ず れ か に 記 載
の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 １ １ 】
　 シ ラ ザ ン の 量 が 、 エ ラ ス ト マ ー 100部 に つ き 0.5～ 10部 で あ る 請 求 項 1～ 10の い ず れ か に
記 載 の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 １ ２ 】
　 少 な く と も 1つ の ハ ロ ゲ ン 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー を 含 ん で 成 る 充 填 剤 入 り 硬 化 エ ラ ス ト
マ ー 組 成 物 の 耐 磨 耗 性 を 向 上 さ せ る 方 法 で あ っ て 、
　 該 ハ ロ ゲ ン 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー と 少 な く と も 1つ の 無 機 充 填 剤 と を 混 合 す る 工 程 ；
お よ び
　 該 エ ラ ス ト マ ー 組 成 物 を 硬 化 す る 工 程
を 含 み 、 該 充 填 剤 は 、 該 充 填 剤 と 該 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー と の 混 合 の 前 に 、 少 な く と も
1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 少 な く と も 1つ の
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有 機 化 合 物 並 び に 任 意 に 少 な く と も 1つ の シ ラ ザ ン 化 合 物 と 反 応 さ れ て い る 方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 、 シ リ カ 充 填 剤 入 り ハ ロ ゲ ン 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー 、 特 に ブ ロ モ ブ チ ル エ ラ ス
ト マ ー （ BIIR） に 関 す る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク お よ び シ リ カ の よ う な 補 強 充 填 剤 が 、 エ ラ ス ト マ ー コ ン パ ウ ン ド の 強
度 お よ び 耐 疲 労 特 性 を 大 き く 向 上 さ せ る こ と は 知 ら れ て い る 。 エ ラ ス ト マ ー と 充 填 剤 と の
化 学 的 相 互 作 用 が 起 こ る こ と も 知 ら れ て い る 。 例 え ば 、 カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク と 、 ポ リ ブ タ ジ
エ ン （ BR） お よ び ス チ レ ン ブ タ ジ エ ン コ ポ リ マ ー （ SBR） の よ う な 高 不 飽 和 エ ラ ス ト マ ー
と の 高 相 互 作 用 は 、 こ れ ら の コ ポ リ マ ー に 存 在 す る 多 数 の 炭 素 － 炭 素 二 重 結 合 に よ っ て 起
こ る 。 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー は 、 BRま た は SBRに 見 ら れ る 炭 素 － 炭 素 二 重 結 合 の 1／ 10ま た は
そ れ 以 下 し か 有 さ な い と 考 え ら れ 、 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー か ら 製 造 し た コ ン パ ウ ン ド は 、 カ
ー ボ ン ブ ラ ッ ク と 充 分 に 相 互 作 用 し な い こ と が 知 ら れ て い る 。 例 え ば 、 カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク
を BRと ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー と の 組 み 合 わ せ に 混 合 す る こ と に よ っ て 製 造 し た コ ン パ ウ ン ド
は 、 大 部 分 の カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク を 含 有 す る BRド メ イ ン 、 お よ び 極 め て 少 な い カ ー ボ ン ブ ラ
ッ ク を 含 有 す る ブ チ ル ド メ イ ン を 生 じ る 。 ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド は 低 い 耐 磨 耗 性 を 有 す る こ
と も 知 ら れ て い る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 カ ナ ダ 特 許 出 願 第 2293149号 は 、 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー と シ リ カ お よ び 特 定 シ ラ ン と
を 組 み 合 わ せ る こ と に よ っ て 、 か な り 向 上 し た 特 性 を 有 す る 充 填 剤 入 り ブ チ ル エ ラ ス ト マ
ー 組 成 物 を 製 造 し う る こ と を 開 示 し て い る 。 こ れ ら の シ ラ ン は 、 ハ ロ ゲ ン 化 ブ チ ル エ ラ ス
ト マ ー と 充 填 剤 の 間 の 分 散 剤 お よ び 結 合 剤 と し て 作 用 す る 。 し か し 、 シ ラ ン の 使 用 の 1つ
の 欠 点 は 、 製 造 工 程 の 間 、 お よ び 場 合 に よ っ て は こ の 方 法 で 製 造 し た 物 品 の 使 用 の 間 に 、
ア ル コ ー ル が 発 生 す る こ と で あ る 。 さ ら に 、 シ ラ ン は 、 得 ら れ る 製 品 の コ ス ト を か な り 増
加 さ せ る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 同 時 係 属 中 の カ ナ ダ 特 許 出 願 第 2339080号 は 、 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び
少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る あ る 種 の 有 機 化 合 物 を 含 ん で 成 る 充 填 剤 入 り ハ
ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー コ ン パ ウ ン ド が 、 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー と カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク お よ
び 無 機 充 填 剤 と の 相 互 作 用 を 促 進 し て 、 引 張 強 度 お よ び 耐 磨 耗 性 （ DIN） の よ う な 性 質 が
向 上 し た コ ン パ ウ ン ド を 生 じ る こ と を 開 示 し て い る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 同 時 係 属 中 の カ ナ ダ 特 許 出 願 第 CA－ 2368363号 は 、 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お
よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 有 機 化 合 物 な ら び に 少 な く と も 1つ の シ ラ ザ
ン 化 合 物 の 存 在 下 に 、 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー お よ び 少 な く と も 1つ の 無 機 充 填 剤 を 含 ん
で 成 る 充 填 剤 入 り ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー を 開 示 し て い る 。 し か し 、 同 出 願 は 、 少 な く と
も 1つ の 塩 異 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 有 機 化 合 物 な ら
び に シ ラ ザ ン 化 合 物 に よ っ て 予 め 改 質 さ れ た 無 機 充 填 剤 に つ い て は 開 示 し て い な い 。
【 発 明 の 開 示 】
【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 本 発 明 は 、 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー お よ び 少 な く と も 1つ の 無 機 充 填 剤 を 含 ん で 成 る 組
成 物 の 製 造 方 法 で あ っ て 、 該 充 填 剤 （ 予 備 反 応 さ せ た 充 填 剤 ） と 該 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ
ー と の 混 合 の 前 に 、 該 充 填 剤 は 、 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ
の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 少 な く と も 1つ の 有 機 化 合 物 並 び に 任 意 に 少 な く と も 1つ の シ ラ
ザ ン 化 合 物 と 反 応 さ れ て い る 製 造 方 法 を 提 供 す る 。 特 に 本 発 明 は 、 ア ル コ ー ル を 発 生 せ ず
に 、 当 分 野 で 既 知 の 方 法 と 比 較 し て か な り 減 少 し た コ ス ト で 、 そ の よ う な 充 填 剤 入 り 組 成
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物 を 製 造 す る 方 法 を 提 供 す る 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー と 該 予 備 反 応 充 填 剤 と の 相 互 作 用 が 増 加 し て 、 引 張 強 度 お よ び
耐 磨 耗 性 （ DIN） の よ う な 性 質 の 向 上 し た コ ン パ ウ ン ド が 得 ら れ る こ と が 見 出 さ れ た 。 こ
の 種 の コ ン パ ウ ン ド は 、 シ リ カ の ハ ロ ゲ ン 化 エ ラ ス ト マ ー へ の 分 散 お よ び 結 合 を 補 助 す る
と 考 え ら れ る 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 従 っ て 、 他 の 面 に お い て 、 本 発 明 は 、 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー お よ び 少 な く と も 1つ の
無 機 充 填 剤 の 混 合 工 程 で あ っ て 、 該 充 填 剤 （ 予 備 反 応 さ せ た 充 填 剤 ） と 該 ハ ロ ブ チ ル エ ラ
ス ト マ ー と の 混 合 の 前 に 、 該 充 填 剤 は 、 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く
と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 少 な く と も 1つ の 有 機 化 合 物 並 び に 任 意 に 少 な く と も 1
つ の シ ラ ザ ン 化 合 物 と 反 応 さ れ て い る 混 合 工 程 ； お よ び 、 得 ら れ た 充 填 剤 入 り ハ ロ ブ チ ル
エ ラ ス ト マ ー の 硬 化 工 程 ； を 含 ん で 成 る 方 法 を 提 供 す る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 予 備 反 応 無 機 充 填 剤 （ 即 ち 、 少 な く と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の
ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 少 な く と も 1つ の 有 機 化 合 物 並 び に 任 意 に 少 な く と も 1つ の シ ラ ザ
ン 化 合 物 と 反 応 さ せ た 充 填 剤 ） と 混 合 し た ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー は 、 他 の エ ラ ス ト マ ー
ま た は エ ラ ス ト マ ー コ ン パ ウ ン ド と の 混 合 物 で あ っ て も よ い 。 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー は
、 そ の よ う な 混 合 物 の 5％ よ り 大 を 構 成 す べ き で あ る 。 好 ま し く は 、 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト
マ ー は 、 そ の よ う な 混 合 物 の 少 な く と も 10％ を 構 成 す べ き で あ る 。 よ り 好 ま し く は 、 そ の
よ う な 混 合 物 の 少 な く と も 50％ を 構 成 す る 。 ほ と ん ど の 場 合 、 混 合 物 を 使 用 せ ず 、 ハ ロ ブ
チ ル エ ラ ス ト マ ー を 単 独 エ ラ ス ト マ ー と し て 使 用 す る の が 好 ま し い 。 し か し 、 混 合 物 を 使
用 す る 場 合 、 他 の エ ラ ス ト マ ー は 、 例 え ば 、 天 然 ゴ ム 、 ポ リ ブ タ ジ エ ン 、 ス チ レ ン － ブ タ
ジ エ ン ま た は ポ リ ク ロ ロ プ レ ン 、 ま た は こ れ ら の エ ラ ス ト マ ー の 1つ ま た は そ れ 以 上 を 含
有 す る エ ラ ス ト マ ー コ ン パ ウ ン ド で あ る 。
【 ０ ０ １ ０ 】
　 充 填 剤 入 り ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー を 硬 化 し て 、 例 え ば 耐 磨 耗 性 、 転 が り 抵 抗 お よ び 牽
引 力 に お い て 、 向 上 し た 特 性 を 有 す る 製 品 を 得 る こ と が で き る 。 硬 化 は 、 硫 黄 を 使 用 し て
行 う こ と が で き る 。 好 ま し い 硫 黄 の 量 は 、 ゴ ム 100部 に つ き 0.3～ 2.0重 量 部 で あ る 。 活 性
剤 、 例 え ば 酸 化 亜 鉛 を 、 0.5～ 2重 量 部 の 量 で 使 用 し て も よ い 。 他 の 成 分 、 例 え ば 、 ス テ ア
リ ン 酸 、 酸 化 防 止 剤 ま た は 促 進 剤 を 、 硬 化 の 前 に エ ラ ス ト マ ー に 添 加 し て も よ い 。 次 に 、
硫 黄 硬 化 を 既 知 の 方 法 に よ っ て 行 う 。 例 え ば 、 Chapman & Hallに よ っ て 1995年 に 発 行 さ れ
た 「 Rubber Technology」 第 3版 の 「 The Compounding and Vulcanization of Rubber」 第 2
章 参 照 （ そ こ に 記 載 の 内 容 は 、 こ の 手 続 を 考 慮 す る 司 法 管 轄 に 関 し て 、 参 照 し て 本 明 細 書
に 組 み 入 れ ら れ る ） 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー を 硬 化 さ せ る こ と が 知 ら れ て い る 他 の 硬 化 剤 も 使 用 し て よ い 。
多 く の 化 合 物 、 例 え ば 、 ビ ス ・ ジ エ ノ フ ィ ル （ 例 え ば 、 m－ フ ェ ニ ル － ビ ス － マ レ ア ミ ド
、 HVA2） 、 フ ェ ノ ー ル 樹 脂 、 ア ミ ン 、 ア ミ ノ 酸 、 パ ー オ キ シ ド 、 酸 化 亜 鉛 等 が 、 ハ ロ ブ チ
ル エ ラ ス ト マ ー を 硬 化 さ せ る こ と は 知 ら れ て い る 。 前 記 の 硬 化 剤 の 組 み 合 わ せ を 使 用 し て
も よ い 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 本 発 明 の 無 機 充 填 剤 入 り ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー を 、 硫 黄 に よ る 硬 化 に 付 す 前 に 、 他 の
エ ラ ス ト マ ー ま た は エ ラ ス ト マ ー コ ン パ ウ ン ド と 混 合 し て も よ い 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 最 良 の 形 態 】
【 ０ ０ １ ３ 】
　 本 明 細 書 に お い て 使 用 さ れ る 「 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー 」 と い う 用 語 は 、 塩 素 化 お よ び
／ ま た は 臭 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー を 意 味 す る 。 臭 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー が 好 ま し く 、
例 と し て 、 そ の よ う な ブ ロ モ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー に 関 し て 本 発 明 を 説 明 す る 。 し か し 、 本
発 明 は 、 特 に 塩 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー の 使 用 に も 及 ぶ も の と 理 解 す べ き で あ る 。
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【 ０ ０ １ ４ 】
　 臭 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー は 、 ブ チ ル ゴ ム （ イ ソ オ レ フ ィ ン 、 通 常 イ ソ ブ チ レ ン と 、 一
般 に C 4 ～ C 6 共 役 ジ オ レ フ ィ ン 、 好 ま し く は イ ソ プ レ ン で あ る コ モ ノ マ ー と の コ ポ リ マ ー ）
の 臭 素 化 に よ っ て 得 ら れ る （ 臭 素 化 イ ソ ブ テ ン － イ ソ プ レ ン － コ ポ リ マ ー （ BIIR） ） 。 し
か し 、 共 役 ジ オ レ フ ィ ン 以 外 の コ モ ノ マ ー も 使 用 す る こ と が で き 、 そ の 例 は 、 C 1 ～ C 4 ア ル
キ ル 置 換 ス チ レ ン の よ う な ア ル キ ル 置 換 ビ ニ ル 芳 香 族 コ モ ノ マ ー で あ る 。 商 業 的 に 入 手 可
能 な そ の よ う な エ ラ ス ト マ ー の 例 は 、 コ モ ノ マ ー が p－ メ チ ル ス チ レ ン で あ る イ ソ ブ チ レ
ン － メ チ ル ス チ レ ン － コ ポ リ マ ー （ BIMS） で あ る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 臭 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー は 一 般 に 、 ジ オ レ フ ィ ン （ 好 ま し く は イ ソ プ レ ン ） か ら 誘 導
さ れ る 繰 返 し 単 位 0.1～ 10wt％ 、 お よ び イ ソ オ レ フ ィ ン （ 好 ま し く は イ ソ ブ チ レ ン ） か ら
誘 導 さ れ る 繰 返 し 単 位 90～ 99.9wt％ （ ポ リ マ ー の 炭 化 水 素 分 に 基 づ く ） 、 お よ び 臭 素 0.1
～ 9wt％ （ ブ ロ モ ブ チ ル ポ リ マ ー に 基 づ く ） を 含 ん で 成 る 。 代 表 的 な ブ ロ モ ブ チ ル ポ リ マ
ー は 、 DIN 53 523（ ML 1＋ 8、 125℃ ） に よ る ム ー ニ ー 粘 度 25～ 60で 表 さ れ る 分 子 量 を 有 す
る 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 本 発 明 に お け る 使 用 に 関 し て 、 臭 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー は 、 イ ソ プ レ ン か ら 誘 導 さ れ
る 繰 返 し 単 位 0.5～ 5wt％ （ ポ リ マ ー の 炭 化 水 素 分 に 基 づ く ） 、 お よ び イ ソ ブ チ レ ン か ら 誘
導 さ れ る 繰 返 し 単 位 95～ 99.5wt％ （ ポ リ マ ー の 炭 化 水 素 分 に 基 づ く ） 、 お よ び 臭 素 0.2～ 3
wt％ 、 好 ま し く は 0.75～ 2.3wt％ （ 臭 素 化 ブ チ ル ポ リ マ ー に 基 づ く ） を 含 有 す る の が 好 ま
し い 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 安 定 剤 を 臭 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー に 添 加 し て よ い 。 好 適 な 安 定 剤 は 、 ス テ ア リ ン 酸 カ
ル シ ウ ム お よ び ヒ ン ダ ー ド フ ェ ノ ー ル を 包 含 し 、 臭 素 化 ブ チ ル ゴ ム 100重 量 部 に つ き 0.5～
5重 量 部 （ phr） の 量 で 使 用 す る の が 好 ま し い 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 好 適 な 臭 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー の 例 は 、 Bayerか ら 商 業 的 に 入 手 可 能 な Bayer Bromobu
tyl（ 登 録 商 標 ） 2030、 Bayer Bromobutyl（ 登 録 商 標 ） 2040（ BB2040） 、 お よ び Bayer Bro
mobutyl（ 登 録 商 標 ） X2で あ る 。 Bayer BB2040は 、 ム ー ニ ー 粘 度 （ ML 1＋ 8、 125℃ ） 39± 4
、 臭 素 分 2.0± 0.3wt％ 、 お よ び 重 量 平 均 分 子 量 約 500,000g／ molを 有 す る 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 本 発 明 の 方 法 で 使 用 さ れ る 臭 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー は 、 臭 素 化 ブ チ ル ゴ ム と 、 共 役 ジ
オ レ フ ィ ン モ ノ マ ー に 基 づ く ポ リ マ ー と の グ ラ フ ト コ ポ リ マ ー で あ っ て も よ い 。 同 時 係 属
中 の カ ナ ダ 特 許 出 願 第 2279085号 は 、 個 体 臭 素 化 ブ チ ル ゴ ム と 、 共 役 ジ オ レ フ ィ ン モ ノ マ
ー に 基 づ き 、 い く つ か の C－ S－ (S) n － C結 合 ［ nは 1～ 7の 整 数 ］ も 有 す る 個 体 ポ リ マ ー と を
混 合 す る こ と に よ っ て 、 そ の よ う な グ ラ フ ト コ ポ リ マ ー を 製 造 す る 方 法 で あ っ て 、 該 混 合
を 50℃ よ り 高 い 温 度 に お い て 、 グ ラ フ ト を 生 じ る の に 充 分 な 時 間 で 行 う 方 法 に 関 す る 。 同
出 願 の 開 示 は 、 こ の 手 続 を 考 慮 す る 司 法 管 轄 に 関 し て 、 参 照 と し て 本 明 細 書 に 組 み 入 れ ら
れ る 。 グ ラ フ ト コ ポ リ マ ー の ブ ロ モ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー は 、 前 記 の い ず れ の ブ ロ モ ブ チ ル
エ ラ ス ト マ ー で あ っ て も よ い 。 グ ラ フ ト コ ポ リ マ ー に 組 み 込 む こ と が で き る 共 役 ジ オ レ フ
ィ ン は 下 記 の 構 造 式 で 一 般 に 示 さ れ る ：
【 化 １ 】
　
　
　
［ 式 中 、
　 Rは 、 水 素 原 子 、 ま た は 1～ 8個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ア ル キ ル 基 で あ り ；
　 R 1 お よ び R 1 1 は 、 同 じ か ま た は 異 な っ て い て も よ く 、 水 素 原 子 、 お よ び 1～ 4個 の 炭 素 原
子 を 有 す る ア ル キ ル 基 か ら 成 る 群 か ら 選 択 さ れ る ］ 。
好 適 な 共 役 ジ オ レ フ ィ ン の い く つ か の 代 表 的 な 非 制 限 的 例 は 、 1， 3－ ブ タ ジ エ ン 、 イ ソ プ
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レ ン 、 2－ メ チ ル － 1， 3－ ペ ン タ ジ エ ン 、 4－ ブ チ ル － 1， 3－ ペ ン タ ジ エ ン 、 2， 3－ ジ メ チ
ル － 1， 3－ ペ ン タ ジ エ ン 、 1， 3－ ヘ キ サ ジ エ ン 、 1， 3－ オ ク タ ジ エ ン 、 2， 3－ ジ ブ チ ル －
1， 3－ ペ ン タ ジ エ ン 、 2－ エ チ ル － 1， 3－ ペ ン タ ジ エ ン 、 2－ エ チ ル － 1， 3－ ブ タ ジ エ ン 等
で あ る 。 4～ 8個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 共 役 ジ オ レ フ ィ ン モ ノ マ ー が 好 ま し く 、 1， 3－ ブ タ ジ
エ ン お よ び イ ソ プ レ ン が 特 に 好 ま し い 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 共 役 ジ エ ン モ ノ マ ー に 基 づ く ポ リ マ ー は 、 ホ モ ポ リ マ ー 、 ま た は 2つ ま た は そ れ 以 上 の
共 役 ジ エ ン モ ノ マ ー の コ ポ リ マ ー 、 ま た は ビ ニ ル 芳 香 族 モ ノ マ ー と の コ ポ リ マ ー で あ っ て
よ い 。
【 ０ ０ ２ １ 】
　 任 意 に 使 用 し う る ビ ニ ル 芳 香 族 モ ノ マ ー は 、 使 用 さ れ る 共 役 ジ オ レ フ ィ ン モ ノ マ ー と 共
重 合 性 で あ る よ う に 選 択 さ れ る 。 一 般 に 、 有 機 ア ル カ リ 金 属 開 始 剤 に よ り 重 合 す る こ と が
知 ら れ て い る あ ら ゆ る ビ ニ ル 芳 香 族 モ ノ マ ー を 使 用 す る こ と が で き る 。 そ の よ う な ビ ニ ル
芳 香 族 モ ノ マ ー は 一 般 に 8～ 20個 の 炭 素 原 子 、 好 ま し く は 8～ 14個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 。 そ
の よ う に 共 重 合 し う る ビ ニ ル 芳 香 族 モ ノ マ ー の い く つ か の 例 は 、 ス チ レ ン 、 α － メ チ ル ス
チ レ ン 、 種 々 の ア ル キ ル ス チ レ ン 、 例 え ば 、 p－ メ チ ル ス チ レ ン 、 p－ メ ト キ シ ス チ レ ン 、
1－ ビ ニ ル ナ フ タ レ ン 、 2－ ビ ニ ル ナ フ タ レ ン 、 4－ ビ ニ ル ト ル エ ン 等 で あ る 。 ス チ レ ン は
、 1， 3－ ブ タ ジ エ ン の み と の 二 元 共 重 合 、 ま た は 1， 3－ ブ タ ジ エ ン お よ び イ ソ プ レ ン の 両
方 と の 三 元 共 重 合 に 好 ま し い 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
　 ハ ロ ゲ ン 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー は 、 単 独 か 、 ま た は 下 記 の よ う な 他 の エ ラ ス ト マ ー と 組
み 合 わ し て 使 用 し て よ い ：
　 BR　 － 　 ポ リ ブ タ ジ エ ン
　 ABR　 － 　 ブ タ ジ エ ン ／ C 1 ～ C 4 ア ル キ ル ア ク リ レ ー ト コ ポ リ マ ー
　 CR　 － 　 ポ リ ク ロ ロ プ レ ン
　 IR　 － 　 ポ リ イ ソ プ レ ン
　 SBR　 － 　 ス チ レ ン 分 1～ 60wt％ 、 好 ま し く は 20～ 50wt％ の ス チ レ ン ／ ブ タ ジ エ ン コ ポ リ
マ ー
　 IIR　 － 　 イ ソ ブ チ レ ン ／ イ ソ プ レ ン コ ポ リ マ ー
　 NBR　 － 　 ア ク リ ロ ニ ト リ ル 分 5～ 60wt％ 、 好 ま し く は 10～ 40wt％ の ブ タ ジ エ ン ／ ア ク リ
ロ ニ ト リ ル コ ポ リ マ ー
　 HNBR　 － 　 部 分 水 素 化 ま た は 完 全 水 素 化 NBR
　 EPDM　 － 　 エ チ レ ン ／ プ ロ ピ レ ン ／ ジ エ ン コ ポ リ マ ー
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 充 填 剤 は 無 機 物 質 の 粒 子 か ら 成 り 、 そ の 例 は 、 シ リ カ 、 シ リ ケ ー ト 、 ク レ ー （ 例 え ば ベ
ン ト ナ イ ト ） 、 石 膏 、 ア ル ミ ナ 、 二 酸 化 チ タ ン 、 タ ル ク 等 、 な ら び に そ れ ら の 混 合 物 で あ
る 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 　 他 の 例 は 、 下 記 の も の で あ る ：
　 － 　 高 分 散 性 シ リ カ 、 例 え ば シ リ ケ ー ト 溶 液 の 沈 降 ま た は ハ ロ ゲ ン 化 珪 素 の 火 炎 加 水 分
解 に よ り 製 造 、 比 表 面 積 5～ 1000m 2 ／ g、 好 ま し く は 20～ 400m 2 ／ g（ BET比 表 面 積 ） 、 一 次
粒 度 10～ 400nm； 該 シ リ カ は 、 Al、 Mg、 Ca、 Ba、 Zn、 Zrお よ び Tiの 酸 化 物 の よ う な 他 の 金
属 酸 化 物 と の 混 合 酸 化 物 と し て も 場 合 に よ り 存 在 し う る ；
　 － 　 合 成 シ リ ケ ー ト 、 例 え ば 、 珪 酸 ア ル ミ ニ ウ ム お よ び ア ル カ リ 土 類 金 属 珪 酸 塩 ；
　 － 　 珪 酸 マ グ ネ シ ウ ム ま た は 珪 酸 カ ル シ ウ ム 、 BET比 表 面 積 20～ 400m 2 ／ g、 一 次 粒 径 10
～ 400nm；
　 － 　 天 然 シ リ ケ ー ト 、 例 え ば カ オ リ ン お よ び 他 の 天 然 シ リ カ ；
　 － 　 ガ ラ ス 繊 維 お よ び ガ ラ ス 繊 維 製 品 （ マ ッ ト 類 、 押 出 品 ） ま た は ガ ラ ス 微 小 球 ；
　 － 　 金 属 酸 化 物 、 例 え ば 、 酸 化 亜 鉛 、 酸 化 カ ル シ ウ ム 、 酸 化 マ グ ネ シ ウ ム お よ び 酸 化 ア
ル ミ ニ ウ ム ；
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　 － 　 金 属 炭 酸 塩 、 例 え ば 、 炭 酸 マ グ ネ シ ウ ム 、 炭 酸 カ ル シ ウ ム お よ び 炭 酸 亜 鉛 ；
　 － 　 金 属 水 酸 化 物 、 例 え ば 、 水 酸 化 ア ル ミ ニ ウ ム お よ び 水 酸 化 マ グ ネ シ ウ ム ；
ま た は そ れ ら の 組 み 合 わ せ 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
　 こ れ ら の 無 機 粒 子 は 、 そ の 表 面 に ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 し 、 そ れ ら を 親 水 性 お よ び 疎 油 性
に す る 。 こ れ は 、 充 填 剤 粒 子 と ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー と の 良 好 な 相 互 作 用 を 達 成 す る こ と を
よ り 困 難 に す る 。 多 く の 目 的 に 好 ま し い 無 機 物 質 は 、 シ リ カ 、 特 に 、 珪 酸 ナ ト リ ウ ム の 二
酸 化 炭 素 沈 降 に よ っ て 製 造 さ れ た シ リ カ で あ る 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
　 本 発 明 に 使 用 す る の に 好 適 な 乾 燥 非 晶 質 シ リ カ 粒 子 は 、 平 均 凝 集 粒 度 1～ 100ミ ク ロ ン 、
好 ま し く は 10～ 50ミ ク ロ ン 、 最 も 好 ま し く は 10～ 25ミ ク ロ ン を 有 す る 。 凝 集 粒 子 の 10vol
％ 未 満 が 、 5ミ ク ロ ン 未 満 、 ま た は 50ミ ク ロ ン 超 の 粒 度 で あ る こ と が 好 ま し い 。 好 適 な 乾
燥 非 晶 質 シ リ カ は 、 さ ら に 、 DIN（ Deutsche Industrie Norm） 66131に よ っ て 測 定 さ れ る B
ET表 面 積 50～ 450m 2 ／ g、 お よ び DIN 53601に よ っ て 測 定 さ れ る DBP吸 収 度 150～ 400g／ 100g
シ リ カ 、 お よ び DIN ISO 787／ 11に よ っ て 測 定 さ れ る 乾 燥 損 失 0～ 10wt％ を 有 す る 。 好 適 な
シ リ カ 充 填 剤 は 、 商 標 HiSil（ 登 録 商 標 ） 210、 HiSil（ 登 録 商 標 ） 233お よ び HiSil（ 登 録
商 標 ） 243と し て 、 PPG Industries Inc.か ら 入 手 で き る 。 Bayer AGか ら の Vulkasil（ 登 録
商 標 ） Sお よ び Vulkasil（ 登 録 商 標 ） Nも 好 適 で あ る 。
【 ０ ０ ２ ７ 】
　 そ れ ら の 無 機 充 填 剤 は 、 下 記 の よ う な 既 知 の 非 無 機 充 填 剤 と 組 み 合 わ せ て 使 用 し う る ：
　 － カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク ； こ こ で 使 用 さ れ る カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク は 、 ラ ン プ ブ ラ ッ ク 、 フ ァ ー
ネ ス ブ ラ ッ ク ま た は ガ ス ブ ラ ッ ク 法 に よ っ て 製 造 さ れ 、 BET比 表 面 積 20～ 200m 2 ／ gを 有 す
る ； 例 え ば 、 SAF、 ISAF、 HAF、 FEFま た は GPFカ ー ボ ン ブ ラ ッ ク ；
ま た は
　 － ゴ ム ゲ ル 、 特 に 、 ボ リ ブ タ ジ エ ン 、 ブ タ ジ エ ン ／ ス チ レ ン コ ポ リ マ ー 、 ブ タ ジ エ ン ／
ア ク リ ロ ニ ト リ ル コ ポ リ マ ー お よ び ポ リ ク ロ ロ プ レ ン に 基 づ く ゴ ム ゲ ル 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
　 非 無 機 充 填 剤 は 、 本 発 明 の ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー 組 成 物 に お け る 充 填 剤 と し て 一 般 に
は 使 用 さ れ な い が 、 い く つ か の 態 様 に お い て は 、 そ れ ら は 40phrま で の 量 で 存 在 す る 場 合
が あ る 。 こ の 場 合 、 無 機 充 填 剤 は 、 充 填 剤 の 合 計 量 の 少 な く と も 55wt％ を 構 成 す る こ と が
好 ま し い 。 本 発 明 の ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー 組 成 物 を 、 他 の エ ラ ス ト マ ー 組 成 物 と ブ レ ン
ド す る 場 合 、 他 の 組 成 物 は 無 機 お よ び ／ ま た は 非 無 機 充 填 剤 を 含 有 し て よ い 。
【 ０ ０ ２ ９ 】
　 シ ラ ザ ン 化 合 物 は 、 1つ ま た は そ れ 以 上 の シ ラ ザ ン 基 を 有 す る こ と が で き る （ 例 え ば ジ
シ ラ ザ ン ） 。 有 機 シ ラ ザ ン 化 合 物 が 好 ま し い 。 そ の 例 は 、 ヘ キ サ メ チ ル ジ シ ラ ザ ン （ HDMZ
） 、 ヘ プ タ メ チ ル ジ シ ラ ザ ン 、 1， 1， 3， 3－ テ ト ラ メ チ ル ジ シ ラ ザ ン 、 1， 3－ ビ ス （ ク ロ
ロ メ チ ル ） テ ト ラ メ チ ル ジ シ ラ ザ ン 、 1， 3－ ジ ビ ニ ル － 1， 1， 3， 3－ テ ト ラ メ チ ル ジ シ ラ
ザ ン お よ び 1， 3－ ジ フ ェ ニ ル テ ト ラ メ チ ル ジ シ ラ ザ ン で あ る が そ れ ら に 限 定 さ れ な い 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
　 少 な く と も 1個 の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 有 機
化 合 物 は 、 特 定 の 種 類 の 化 合 物 に 限 定 さ れ な い 。 そ の 例 は 、 タ ン パ ク 質 、 ア ス パ ラ ギ ン 酸
、 6－ ア ミ ノ カ プ ロ ン 酸 、 な ら び に ア ミ ノ お よ び ア ル コ ー ル 官 能 基 を 有 す る 他 の 化 合 物 、
例 え ば ジ エ タ ノ ー ル ア ミ ン お よ び ト リ エ タ ノ ー ル ア ミ ン で あ る 。 好 ま し く は 、 少 な く と も
1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 有 機 化 合 物 は 、 分
岐 し て い て も よ い メ チ レ ン 架 橋 に よ っ て 分 離 さ れ た 第 一 級 ア ル コ ー ル 基 お よ び ア ミ ン 基 を
有 す る 。 そ の よ う な 化 合 物 は 、 一 般 式 HO－ A－ NH 2 ［ Aは 、 直 鎖 ま た は 分 岐 鎖 C 1 ～ C 2 0 ア ル キ
レ ン 基 を 表 す ］ で 示 さ れ る 。
【 ０ ０ ３ １ 】
　 よ り 好 ま し く は 、 2つ の 官 能 基 間 の メ チ レ ン 基 の 数 は 、 1～ 4で あ る 。 好 ま し い 添 加 剤 の
例 は 、 モ ノ エ タ ノ ー ル ア ミ ン お よ び N， N－ ジ メ チ ル ア ミ ノ エ タ ノ ー ル （ DMAE） で あ る 。
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【 ０ ０ ３ ２ 】
　 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー に 配 合 す る こ と が で き る 予 備 反 応 充 填 剤 の 量 は 、 広 い 範 囲 で 変
化 し う る 。 該 充 填 剤 の 一 般 的 な 量 は 、 エ ラ ス ト マ ー 100重 量 部 に つ き 20～ 250重 量 部 、 好 ま
し く は 30～ 100重 量 部 、 よ り 好 ま し く は 40～ 80重 量 部 で あ る 。 シ ラ ザ ン 化 合 物 が 存 在 す る
場 合 、 該 充 填 剤 に 含 有 さ れ る シ ラ ザ ン 化 合 物 の 量 は 一 般 に 、 エ ラ ス ト マ ー 100部 に つ き 0.3
～ 10部 、 好 ま し く は 0.5～ 6部 、 よ り 好 ま し く は エ ラ ス マ ー 100部 に つ き 1～ 5部 で あ る 。 該
充 填 剤 に 含 有 さ れ る ヒ ド ロ キ シ ル － お よ び ア ミ ン － 含 有 化 合 物 の 量 は 一 般 に 、 エ ラ ス ト マ
ー 100部 に つ き 0.5～ 10部 、 好 ま し く は エ ラ ス ト マ ー 100部 に つ き 1～ 3部 で あ る 。 無 機 充 填
剤 は 、 得 ら れ る 予 備 反 応 充 填 剤 と エ ラ ス ト マ ー と を 混 合 す る 前 に 、 少 な く と も 1つ の 塩 基
性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 少 な く と も 1つ の 有 機 化 合 物
並 び に 任 意 に 少 な く と も 1つ の シ ラ ザ ン 化 合 物 と 反 応 さ れ る 。 充 填 剤 と 、 少 な く と も 1つ の
塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 該 有 機 化 合 物 お よ び 任
意 に 該 シ ラ ザ ン 化 合 物 と の 反 応 （ 充 填 剤 誘 導 体 化 反 応 ） は 、 有 機 希 釈 剤 （ 例 え ば ヘ キ サ ン
） に 無 機 充 填 剤 （ 例 え ば 、 HiSil（ 登 録 商 標 ） 233の よ う な シ リ カ ） を 急 速 撹 拌 し な が ら 懸
濁 さ せ る こ と に よ っ て 行 わ れ る 。 い っ た ん 安 定 な 懸 濁 液 が 得 ら れ た ら 、 適 切 な 量 の 少 な く
と も 1つ の 塩 基 性 窒 素 含 有 基 お よ び 少 な く と も 1つ の ヒ ド ロ キ シ ル 基 を 有 す る 該 有 機 化 合 物
お よ び 任 意 に 該 シ ラ ザ ン 化 合 物 お よ び ／ ま た は 任 意 に 他 の 添 加 剤 を 添 加 す る 。 反 応 の 終 了
後 （ 好 ま し く は 8時 間 後 ） に 、 予 備 反 応 充 填 剤 を 有 機 相 か ら 分 離 し 、 乾 燥 す る （ 場 合 に よ
り 真 空 に お い て 恒 量 ま で 乾 燥 ） 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
　 さ ら に 、 エ ラ ス ト マ ー 100部 に つ き 40部 ま で 、 好 ま し く は 5～ 20部 の プ ロ セ ス 油 も 、 予 備
反 応 充 填 剤 お よ び エ ラ ス ト マ ー を 含 有 す る 最 終 混 合 物 に 存 在 し て よ い 。 さ ら に 、 潤 滑 剤 、
例 え ば ス テ ア リ ン 酸 の よ う な 脂 肪 酸 も 、 3重 量 部 ま で 、 よ り 好 ま し く は 2重 量 部 ま で の 量 で
存 在 し て よ い 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
　 ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー 、 予 備 反 応 充 填 剤 お よ び 任 意 に 他 の 充 填 剤 を 、 好 適 に は 25～ 20
0℃ の 温 度 で 混 合 す る 。 混 合 段 階 の 1つ に お け る 温 度 は 60℃ よ り 高 い 温 度 が 好 ま し く 、 90～
150℃ の 温 度 が 特 に 好 ま し い 。 通 常 、 混 合 時 間 は 1時 間 を 超 え ず 、 2～ 30分 の 混 合 時 間 が 一
般 に 適 切 で あ る 。 混 合 は 、 エ ラ ス ト マ ー へ の 充 填 剤 の 良 好 な 分 散 を 与 え る 二 本 ロ ー ル ミ ル
ミ キ サ ー で 行 う の が 好 適 で あ る 。 混 合 は 、 バ ン バ リ ー ミ キ サ ー 、 ハ ー ケ ま た は ブ ラ ベ ン ダ
ー 小 型 密 閉 式 ミ キ サ ー で 行 っ て も よ い 。 押 出 機 も 良 好 な 混 合 を 与 え 、 短 い 混 合 時 間 を 可 能
に す る と い う 利 点 も 有 す る 。 2段 階 ま た は そ れ 以 上 で 混 合 を 行 う こ と も で き る 。 さ ら に 、
異 な る 装 置 で 混 合 を 行 う こ と が で き 、 例 え ば 、 1つ の 段 階 を 密 閉 式 ミ キ サ ー で 行 い 、 他 の
段 階 を 押 出 機 で 行 っ て も よ い 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 充 填 剤 お よ び ハ ロ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー と の 改 善 さ れ た 相 互 作 用 は 、 充 填 剤 入 り エ ラ ス ト
マ ー の 特 性 を 向 上 さ せ る 。 こ の 向 上 し た 特 性 は 、 よ り 高 い 引 張 強 度 、 よ り 高 い 耐 磨 耗 性 、
よ り 低 い 透 過 性 、 お よ び よ り 良 好 な 動 的 特 性 を 包 含 す る 。 こ れ ら の 特 性 は 、 タ イ ヤ ト レ ッ
ド 、 タ イ ヤ サ イ ド ウ ォ ー ル 、 タ イ ヤ イ ン ナ ー ラ イ ナ ー 、 タ ン ク ラ イ ニ ン グ 、 ホ ー ス 、 ロ ー
ラ ー 、 コ ン ベ ヤ ー ベ ル ト 、 キ ュ ア リ ン グ ・ ブ ラ ダ ー 、 ガ ス マ ス ク 、 医 薬 品 封 入 物 お よ び ガ
ス ケ ッ ト に お け る 使 用 を 包 含 す る が そ れ ら に 限 定 さ れ な い 多 く の 用 途 に お い て 、 充 填 剤 入
り エ ラ ス ト マ ー を 特 に 好 適 な も の に す る 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
　 本 発 明 の 好 ま し い 態 様 に お い て 、 ブ ロ モ ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー 、 予 備 反 応 シ リ カ 粒 子 、 お
よ び 任 意 に プ ロ セ ス 油 エ キ ス テ ン ダ ー を 、 公 称 ロ ー ル ミ ル 温 度 25℃ に お い て 二 本 ロ ー ル ミ
ル に よ り 混 合 す る 。 次 に 、 混 合 し た コ ン パ ウ ン ド を 二 本 ロ ー ル ミ ル に 装 填 し 、 60℃ よ り 高
い 温 度 で 混 合 す る 。 高 い 温 度 は 、 好 ま し く な い 程 度 ま で 硬 化 を 進 ま せ る 場 合 が あ り 、 そ れ
に よ っ て 次 の 処 理 を 妨 げ る 故 に 、 混 合 温 度 は 高 す ぎ な い こ と が 好 ま し く 、 150℃ を 越 え な
い こ と が よ り 好 ま し い 。 こ れ ら の 4つ の 成 分 を 、 150℃ を 越 え な い 温 度 で 混 合 し て 得 ら れ る
生 成 物 は 、 良 好 な 応 力 ／ 歪 み 特 性 を 有 し 、 硬 化 剤 を 添 加 し て 熱 入 れ ロ ー ル ミ ル で 容 易 に さ
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ら な る 処 理 に 付 す こ と が で き る コ ン パ ウ ン ド で あ る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
　 本 発 明 の 充 填 剤 入 り ハ ロ ブ チ ル ゴ ム 組 成 物 、 特 に 充 填 剤 入 り ブ ロ モ ブ チ ル ゴ ム 組 成 物 は
多 く の 用 途 を 有 す る が 、 特 に タ イ ヤ ト レ ッ ド 組 成 物 に お け る 使 用 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ３ ８ 】
［ 実 施 例 ］
　 本 発 明 を 下 記 の 実 施 例 に お い て さ ら に 説 明 す る 。

：
耐 磨 耗 性 ：
　 DIN 53－ 516（ 粒 度 60番 の エ メ リ ー ペ ー パ ー ）
動 的 特 性 試 験 ：
　 RPA測 定 値 を 、 100℃ に お い て 周 期 数 6cpmで 操 作 す る Alpha Technologies RPA 2000を 使
用 し て 得 た 。 歪 運 動 曲 線 （ ス イ ー プ ） を 、 0.1、 0.2、 0.5、 1、 2、 5、 10、 20、 50お よ び 90
° の 歪 で 測 定 し た 。 マ ク ロ シ ー ト を 170℃ で tc90＋ 5分 間 硬 化 す る こ と に よ っ て 応 力 － 歪 試
料 を 調 製 し 、 次 に 、 適 切 な 試 料 を 染 色 し た 。 70℃ で 試 験 を 行 っ た 。
硬 化 流 動 度 測 定 ：
　 ASTM D 52－ 89 MDR2000E流 動 計 、 弧 度 1° お よ び 1.7Hzに て
【 ０ ０ ３ ９ 】

：
HiSil（ 登 録 商 標 ） 233： シ リ カ 、 PPGの 製 品
Sunpar（ 登 録 商 標 ） 2280： Sun Oil製 パ ラ フ ィ ン 油
Maglite（ 登 録 商 標 ） D： CP Hall製 酸 化 マ グ ネ シ ウ ム
　 臭 素 化 ブ チ ル エ ラ ス ト マ ー （ す べ て の 場 合 に 、 市 販 の Bayer（ 登 録 商 標 ） Bromobutyl 20
30） 、 シ リ カ 、 油 お よ び 予 備 反 応 充 填 剤 を 、 下 記 の い ず れ か で 混 合 し た ：
　 i） 　 40℃ に 設 定 し た Mokonを 使 用 し て 温 度 調 節 し な が ら 、 77rpmで 操 作 す る 正 接 バ ン バ
リ ー 密 閉 式 ミ キ サ ー 。 コ ン パ ウ ン ド を 合 計 6分 間 混 合 し た 。 最 終 ゴ ム 温 度 は 140℃ ～ 180℃
で あ っ た 。
　 ii） 　 24お よ び 32rpmで 回 転 す る ロ ー ル を 有 す る 10''× 20''二 本 ロ ー ル ミ ル 。 ロ ー ル ミ
ル を 、 25℃ に 設 定 し 、 合 計 混 和 時 間 は 10分 間 で あ っ た 。 次 に 、 混 合 し た コ ン パ ウ ン ド を 11
0℃ の ロ ー ル 温 度 で 、 さ ら に 10分 間 「 熱 処 理 」 し た 。 最 終 ゴ ム 温 度 は 125℃ で あ っ た 。 次 に
、 25℃ の ロ ー ル ミ ル で 冷 却 し た 試 料 に 硬 化 剤 を 添 加 し た 。
【 ０ ０ ４ ０ 】
［ 実 施 例 １ ａ お よ び １ ｂ （ 比 較 ） ］
　 下 記 の 実 施 例 は 、 ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド （ 1b） に お け る 非 官 能 化 シ リ カ の 使 用 と 比
較 し な が ら 、 ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド （ 1a） に お け る HMDZ官 能 化 シ リ カ の 使 用 を 説 明 す
る 。 官 能 化 シ リ カ は 、 急 速 攪 拌 し な が ら 、 ヘ キ サ ン に HiSil（ 登 録 商 標 ） 233を 懸 濁 さ せ る
こ と に よ っ て 製 造 し た 。 い っ た ん 安 定 な 懸 濁 液 が 得 ら れ た ら 、 使 い 捨 て シ リ ン ジ を 使 用 し
て 指 定 量 の HMDZを 添 加 し た 。 撹 拌 下 に 、 官 能 化 反 応 を 8時 間 に わ た っ て 行 っ た 。 次 に 、 シ
リ カ を 有 機 層 か ら 分 離 し 、 60℃ で 恒 量 に な る ま で 乾 燥 さ せ た 。 官 能 化 シ リ カ （ 1a） お よ び
非 官 能 化 シ リ カ （ 1b） を 使 用 し て 次 に 製 造 さ れ る ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド （ 1a） お よ び
（ 1b） を 、 10''× 20''ロ ー ル ミ ル を 使 用 し て 混 合 し た 。 配 合 手 順 は 、 室 温 に お い て 10''×
20''ロ ー ル ミ ル で ブ ロ モ ブ チ ル （ BB2030） と シ リ カ と を 混 合 す る こ と を 含 ん で い た 。 い っ
た ん シ リ カ を BB2030に 混 和 し た ら 、 コ ン パ ウ ン ド を ロ ー ル ミ ル で 110℃ の 温 度 で 熱 処 理 し
た 。 次 に 、 硬 化 剤 （ 硫 黄 、 ス テ ア リ ン 酸 お よ び 酸 化 亜 鉛 ） を 、 室 温 で 10''× 20''ロ ー ル ミ
ル を 使 用 し て 添 加 し た 。 シ リ カ お よ び 次 の ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド の 製 造 に 関 す る 詳 細
は 、 表 1に 示 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ４ １ 】
　 得 ら れ た コ ン パ ウ ン ド の 物 理 的 性 質 を 表 2に 示 す 。 こ の デ ー タ か ら 分 か る よ う に 、 未 改
質 HiSil 233を 使 用 し て 同 様 の 方 法 で 製 造 し た 対 照 コ ン パ ウ ン ド （ 1b） と 比 較 し て 、 HMDZ
官 能 化 シ リ カ （ 1a） の 使 用 は 、 こ の コ ン パ ウ ン ド の DIN磨 耗 減 容 を 有 意 に 減 少 さ せ る 。 興
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味 深 い こ と に 、 HMDZ官 能 化 シ リ カ を 使 用 し て 製 造 し た コ ン パ ウ ン ド は 、 対 照 コ ン パ ウ ン ド
よ り 長 い t03時 間 （ ム ー ニ ー ス コ ー チ の 指 標 、 t03時 間 が 長 い ほ ど 、 ス コ ー チ 安 全 性 は よ り
高 い ） を 有 す る こ と が わ か っ た 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
　 HMDZ官 能 化 シ リ カ を 使 用 し て 製 造 し た コ ン パ ウ ン ド の RPA分 析 （ 図 1） は 、 非 改 質 HiSil 
233に 基 づ く 対 照 コ ン パ ウ ン ド と 比 較 し て 、 低 い 歪 に お け る よ り 低 い G*値 に よ っ て 明 ら か
な 、 充 填 剤 分 布 の 有 意 な 向 上 を 示 し た 。 応 力 － 歪 プ ロ フ ィ ー ル （ 図 2） は 、 こ の コ ン パ ウ
ン ド と 対 照 コ ン パ ウ ン ド と の 差 異 が ほ と ん ど な い こ と を 示 し た 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
［ 実 施 例 ２ ａ （ 本 発 明 ） お よ び ２ ｂ （ 比 較 ） ］
　 下 記 の 実 施 例 は 、 ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド （ 2b） に お け る 非 官 能 化 シ リ カ の 使 用 と 比
較 し な が ら 、 ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド （ 2a） に お け る DMAE官 能 化 シ リ カ の 使 用 を 説 明 す
る 。 官 能 化 シ リ カ は 、 急 速 攪 拌 し な が ら 、 ヘ キ サ ン に HiSil（ 登 録 商 標 ） 233を 懸 濁 さ せ る
こ と に よ っ て 製 造 し た 。 い っ た ん 安 定 な 懸 濁 液 が 得 ら れ た ら 、 使 い 捨 て シ リ ン ジ を 使 用 し
て 指 定 量 の DMAEを 添 加 し た 。 撹 拌 下 に 、 官 能 化 反 応 を 8時 間 に わ た っ て 行 っ た 。 次 に 、 シ
リ カ を 有 機 層 か ら 分 離 し 、 60℃ で 恒 量 に な る ま で 乾 燥 さ せ た 。 官 能 化 シ リ カ （ 2a） お よ び
非 官 能 化 シ リ カ （ 2b） を 使 用 し て 次 に 製 造 さ れ る ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド を 、 10''× 20
''ロ ー ル ミ ル を 使 用 し て 混 合 し た 。 配 合 手 順 は 、 室 温 に お い て 10''× 20''ロ ー ル ミ ル で ブ
ロ モ ブ チ ル （ BB2030） と シ リ カ と を 混 合 す る こ と を 含 ん で い た 。 い っ た ん シ リ カ を BB2030
に 混 和 し た ら 、 コ ン パ ウ ン ド を ロ ー ル ミ ル で 110℃ の 温 度 で 熱 処 理 し た 。 次 に 、 硬 化 剤 （
硫 黄 、 ス テ ア リ ン 酸 お よ び 酸 化 亜 鉛 ） を 、 室 温 で 10''× 20''ロ ー ル ミ ル を 使 用 し て 添 加 し
た 。 シ リ カ お よ び 次 の ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド の 製 造 に 関 す る 詳 細 は 、 表 3に 示 さ れ て
い る 。
【 ０ ０ ４ ４ 】
　 得 ら れ た コ ン パ ウ ン ド の 物 理 的 性 質 を 表 4に 示 す 。 こ の デ ー タ か ら 分 か る よ う に 、 未 改
質 HiSil 233を 使 用 し て 同 様 の 方 法 で 製 造 し た 対 照 コ ン パ ウ ン ド お よ び コ ン パ ウ ン ド 1aと
比 較 し て 、 DMAE官 能 化 シ リ カ の 使 用 は 、 こ の コ ン パ ウ ン ド の DIN磨 耗 減 容 を 有 意 に 減 少 さ
せ る 。 重 要 な こ と に 、 DMAE官 能 化 シ リ カ を 使 用 し て 製 造 し た コ ン パ ウ ン ド は 、 対 照 コ ン パ
ウ ン ド よ り 極 僅 か に 短 い t03時 間 を 有 す る こ と が わ か っ た 。 し か し 、 こ の t03時 間 は 、 BB20
30と HiSil 233と の 混 合 物 に DMAEを 従 来 の 混 合 法 で 添 加 し た コ ン パ ウ ン ド に つ い て 観 測 さ
れ る よ り 有 意 に 長 い （ 同 時 係 属 中 の カ ナ ダ 特 許 出 願 第 2339080参 照 ） 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
　 DMAE官 能 化 シ リ カ を 使 用 し て 製 造 し た コ ン パ ウ ン ド の RPA分 析 （ 図 3） は 、 非 改 質 HiSil 
233に 基 づ く 対 照 コ ン パ ウ ン ド と 比 較 し て 、 低 い 歪 に お け る よ り 低 い G*値 に よ っ て 明 ら か
な 、 充 填 剤 分 布 の 有 意 な 向 上 を 示 し た 。 応 力 － 歪 プ ロ フ ィ ー ル （ 図 4） は 、 対 照 コ ン パ ウ
ン ド と 比 較 し た 場 合 に 、 補 強 度 の 実 質 的 増 加 を 示 し た 。
【 ０ ０ ４ ６ 】
［ 実 施 例 ３ ａ （ 本 発 明 ） お よ び ３ ｂ （ 比 較 ） ］
　 下 記 の 実 施 例 は 、 ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド （ 3b） に お け る 非 官 能 化 シ リ カ の 使 用 と 比
較 し な が ら 、 ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド （ 3a） に お け る HMDZ／ DMAE官 能 化 シ リ カ （ 最 終 ブ
ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド に お い て HMDZ1.45phrお よ び DMAE2.8phrに 相 当 す る 量 ） の 使 用 を
説 明 す る 。 官 能 化 シ リ カ は 、 急 速 攪 拌 し な が ら 、 ヘ キ サ ン に HiSil 233を 懸 濁 さ せ る こ と
に よ っ て 製 造 し た 。 い っ た ん 安 定 な 懸 濁 液 が 得 ら れ た ら 、 使 い 捨 て シ リ ン ジ を 使 用 し て 指
定 量 の HMDZお よ び DMAEを 添 加 し た 。 撹 拌 下 に 、 官 能 化 反 応 を 8時 間 に わ た っ て 行 っ た 。 次
に 、 シ リ カ を 有 機 層 か ら 分 離 し 、 60℃ で 恒 量 に な る ま で 乾 燥 さ せ た 。 官 能 化 シ リ カ （ 3a）
お よ び 非 官 能 化 シ リ カ （ 3b） を 使 用 し て 次 に 製 造 さ れ る ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド を 、 10
''× 20''ロ ー ル ミ ル を 使 用 し て 混 合 し た 。 配 合 手 順 は 、 室 温 に お い て 10''× 20''ロ ー ル ミ
ル で ブ ロ モ ブ チ ル （ BB2030） と シ リ カ と を 混 合 す る こ と を 含 ん で い た 。 い っ た ん シ リ カ を
BB2030に 混 和 し た ら 、 コ ン パ ウ ン ド を ロ ー ル ミ ル で 110℃ の 温 度 で 熱 処 理 し た 。 次 に 、 硬
化 剤 （ 硫 黄 、 ス テ ア リ ン 酸 お よ び 酸 化 亜 鉛 ） を 、 室 温 で 10''× 20''ロ ー ル ミ ル を 使 用 し て
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添 加 し た 。 シ リ カ お よ び 次 の ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド の 製 造 に 関 す る 詳 細 は 、 表 5に 示
さ れ て い る 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
　 得 ら れ た コ ン パ ウ ン ド の 物 理 的 性 質 を 表 6に 示 す 。 こ の デ ー タ か ら 分 か る よ う に 、 未 改
質 HiSil 233を 使 用 し て 同 様 の 方 法 で 製 造 し た 対 照 コ ン パ ウ ン ド お よ び コ ン パ ウ ン ド 1aお
よ び 2aと 比 較 し て 、 HMDZ／ DMAE官 能 化 シ リ カ の 使 用 は 、 こ の コ ン パ ウ ン ド の DIN磨 耗 減 容
を 有 意 に 減 少 さ せ る 。 重 要 な こ と に 、 HMDZ／ DMAE官 能 化 シ リ カ を 使 用 し て 製 造 し た コ ン パ
ウ ン ド は 、 対 照 コ ン パ ウ ン ド と 比 較 し た 場 合 に 、 よ り 長 い t03時 間 を 有 す る こ と が わ か っ
た 。 前 記 の 実 施 例 の よ う に 、 こ の t03時 間 は 、 BB2030と HiSil 233と の 混 合 物 に HMDZお よ び
DMAEを 従 来 の 混 合 法 で 添 加 し た コ ン パ ウ ン ド に つ い て 観 測 さ れ る よ り 有 意 に 長 い （ 同 時 係
属 中 の カ ナ ダ 特 許 出 願 第 2339080参 照 ） 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
　 HMDZ／ DMAE官 能 化 シ リ カ を 使 用 し て 製 造 し た コ ン パ ウ ン ド の RPA分 析 （ 図 5） は 、 非 改 質
HiSil 233に 基 づ く 対 照 コ ン パ ウ ン ド と 比 較 し て 、 低 い 歪 に お け る よ り 低 い G*値 に よ っ て
明 ら か な 、 充 填 剤 分 布 の 有 意 な 向 上 を 示 し た 。 重 要 な こ と に 、 HMDZお よ び DMAEの 両 方 を 使
用 し て 改 質 し た シ リ カ に よ っ て 、 充 填 剤 分 布 度 が 増 加 す る こ と が わ か る （ 実 施 例 1お よ び
実 施 例 2と の 比 較 ） 。 応 力 － 歪 プ ロ フ ィ ー ル （ 図 6） は 、 対 照 コ ン パ ウ ン ド と 比 較 し た 場 合
に 、 補 強 度 の 実 質 的 な 増 加 を 示 し た 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
［ 実 施 例 ４ ａ （ 本 発 明 ） お よ び ４ ｂ （ 比 較 ） ］
　 下 記 の 実 施 例 は 、 ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド （ 4b） に お け る 非 官 能 化 シ リ カ の 使 用 と 比
較 し な が ら 、 ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド （ 4a） に お け る HMDZ／ DMAE官 能 化 シ リ カ （ 最 終 ブ
ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド に お い て HMDZ1.45phrお よ び DMAE3.0phrに 相 当 す る 量 ） の 使 用 を
説 明 す る 。 官 能 化 シ リ カ は 、 急 速 攪 拌 し な が ら 、 ヘ キ サ ン に HiSil 233を 懸 濁 さ せ る こ と
に よ っ て 製 造 し た 。 い っ た ん 安 定 な 懸 濁 液 が 得 ら れ た ら 、 使 い 捨 て シ リ ン ジ を 使 用 し て 指
定 量 の HMDZお よ び DMAEを 添 加 し た 。 撹 拌 下 に 、 官 能 化 反 応 を 8時 間 に わ た っ て 行 っ た 。 次
に 、 シ リ カ を 有 機 層 か ら 分 離 し 、 60℃ で 恒 量 に な る ま で 乾 燥 さ せ た 。 官 能 化 シ リ カ （ 4a）
お よ び 非 官 能 化 シ リ カ （ 4b） を 使 用 し て 次 に 製 造 さ れ る ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド を 、 10
''× 20''ロ ー ル ミ ル を 使 用 し て 混 合 し た 。 配 合 手 順 は 、 室 温 に お い て 10''× 20''ロ ー ル ミ
ル で ブ ロ モ ブ チ ル （ BB2030） と シ リ カ と を 混 合 す る こ と を 含 ん で い た 。 い っ た ん シ リ カ を
BB2030に 混 和 し た ら 、 コ ン パ ウ ン ド を ロ ー ル ミ ル で 110℃ の 温 度 で 熱 処 理 し た 。 次 に 、 硬
化 剤 （ 硫 黄 、 ス テ ア リ ン 酸 お よ び 酸 化 亜 鉛 ） を 、 室 温 で 10''× 20''ロ ー ル ミ ル を 使 用 し て
添 加 し た 。 シ リ カ お よ び 次 の ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド の 製 造 に 関 す る 詳 細 は 、 表 7に 示
さ れ て い る 。
【 ０ ０ ５ ０ 】
　 得 ら れ た コ ン パ ウ ン ド の 物 理 的 性 質 を 表 8に 示 す 。 こ の デ ー タ か ら 分 か る よ う に 、 未 改
質 HiSil 233を 使 用 し て 同 様 の 方 法 で 製 造 し た 対 照 コ ン パ ウ ン ド お よ び コ ン パ ウ ン ド 1aお
よ び 2aと 比 較 し て 、 HMDZ／ DMAE官 能 化 シ リ カ の 使 用 は 、 こ の コ ン パ ウ ン ド の DIN磨 耗 減 容
を 有 意 に 減 少 さ せ る 。 重 要 な こ と に 、 HMDZ／ DMAE官 能 化 シ リ カ を 使 用 し て 製 造 し た コ ン パ
ウ ン ド は 、 対 照 コ ン パ ウ ン ド と 比 較 し た 場 合 に 、 よ り 長 い t03時 間 を 有 す る こ と が わ か っ
た 。 前 記 の 実 施 例 の よ う に 、 こ の t03時 間 は 、 BB2030と HiSil 233と の 混 合 物 に HMDZお よ び
DMAEを 従 来 の 混 合 法 で 添 加 し た コ ン パ ウ ン ド に つ い て 観 測 さ れ る よ り 有 意 に 長 い （ 同 時 係
属 中 の カ ナ ダ 特 許 出 願 第 2339080参 照 ） 。
【 ０ ０ ５ １ 】
　 DMAE官 能 化 シ リ カ を 使 用 し て 製 造 し た コ ン パ ウ ン ド の RPA分 析 （ 図 7） は 、 非 改 質 HiSil 
233に 基 づ く 対 照 コ ン パ ウ ン ド と 比 較 し て 、 低 い 歪 に お け る よ り 低 い G*値 に よ っ て 明 ら か
な 、 充 填 剤 分 布 の 有 意 な 向 上 を 示 し た 。 重 要 な こ と に 、 HMDZお よ び DMAEの 両 方 を 使 用 し て
改 質 し た シ リ カ に よ っ て 、 充 填 剤 分 布 度 が 増 加 す る こ と が わ か る （ 実 施 例 1お よ び 実 施 例 2
と の 比 較 ） 。 応 力 － 歪 プ ロ フ ィ ー ル （ 図 8） は 、 対 照 コ ン パ ウ ン ド と 比 較 し た 場 合 に 、 補
強 度 の 実 質 的 な 増 加 を 示 し た 。
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【 ０ ０ ５ ２ 】
　 前 記 に 詳 し く 説 明 し た 実 施 例 は 、 ブ ロ モ ブ チ ル コ ン パ ウ ン ド に お い て 予 備 官 能 化 シ リ カ
を 使 用 す る こ と の 利 点 を 示 す も の で あ る 。 HMDZ官 能 化 シ リ カ を 使 用 し て 製 造 し た コ ン パ ウ
ン ド は 、 増 加 し た 水 準 の 、 充 填 剤 分 布 、 耐 磨 耗 性 （ DIN） お よ び ス コ ー チ 安 全 性 を 有 す る
こ と が わ か っ た 。 し か し 、 最 良 の 結 果 は 、 DMAE官 能 化 シ リ カ ま た は HMDZ／ DMAE官 能 化 シ リ
カ の ど ち ら か を 使 用 し て 製 造 し た コ ン パ ウ ン ド に よ っ て 得 ら れ た 。 特 に 、 最 良 の 特 性 バ ラ
ン ス は 、 DMAE改 質 シ リ カ ま た は HMDZ／ DMAE改 質 シ リ カ を 使 用 し て 得 ら れ た 。
【 ０ ０ ５ ３ 】
【 表 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ４ 】
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【 表 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ５ 】
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【 表 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ６ 】
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【 表 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ７ 】
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【 表 ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ８ 】
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【 表 ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ９ 】
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【 表 ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ ０ 】
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【 表 ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ ６ １ 】
【 図 １ 】 実 施 例 １ ａ お よ び １ ｂ に お け る 歪 と 複 素 弾 性 率 Ｇ ＊ と の 関 係 を 示 す グ ラ フ 。
【 図 ２ 】 実 施 例 １ ａ お よ び １ ｂ に お け る 歪 と 応 力 と の 関 係 を 示 す グ ラ フ 。
【 図 ３ 】 実 施 例 ２ ａ お よ び ２ ｂ に お け る 歪 と 複 素 弾 性 率 Ｇ ＊ と の 関 係 を 示 す グ ラ フ 。
【 図 ４ 】 実 施 例 ２ ａ お よ び ２ ｂ に お け る 歪 と 応 力 と の 関 係 を 示 す グ ラ フ 。
【 図 ５ 】 実 施 例 ３ ａ お よ び ３ ｂ に お け る 歪 と 複 素 弾 性 率 Ｇ ＊ と の 関 係 を 示 す グ ラ フ 。
【 図 ６ 】 実 施 例 ３ ａ お よ び ３ ｂ に お け る 歪 と 応 力 と の 関 係 を 示 す グ ラ フ 。
【 図 ７ 】 実 施 例 ４ ａ お よ び ４ ｂ に お け る 歪 と 複 素 弾 性 率 Ｇ ＊ と の 関 係 を 示 す グ ラ フ 。
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【 図 ８ 】 実 施 例 ４ ａ お よ び ４ ｂ に お け る 歪 と 応 力 と の 関 係 を 示 す グ ラ フ 。

【 図 １ 】 【 図 ２ 】
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【 図 ３ 】 【 図 ４ 】

【 図 ５ 】 【 図 ６ 】
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【 図 ７ 】 【 図 ８ 】
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